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Résumé

1 nous impossible d’échapper a la radiation, elle existe autour de nous partout ou nous
a]ldﬁs, méme les eaux que nous consommons contient de la radioactivité.

Formé de la croute terrestre, le radon (*??Rn) est parmi les radioéléments naturels présents
dans I'eau. Ces concentrations peuvent varies en fonction de localisation et les conditions en-
vironnementales. Il provient de la désintégration de 'uranium et depuis 1987 il a été reconnu,
par ICRP et OMS, comme cancérigéne. Le ??>Rn et ses descendants solides. peuvent parvenir
aux poumons en cas d’inhalation et méme au systéme digestif en cas d’ingestion.

Dans le cadre d’une réflexion globale sur l'eau, la commission européenne a émis, en 2001,
une recommandation corcernant la protection de la population contre le risque du radon dans
Ieau. .

Dans ce travail nous nous sommes intéressés a la mesure des concentrations du radon ainsi
qu’aux radioéléments d’origine naturels présents dans I'eau tels que “°K, 32Th, ?»U, #33U. Ces
eaux de différents types (eau profonde et superficielle) ont été prélevées de dives régions du
territoire national. Les échantillons on été analysés par la technique de spectrométrie gamma
avec un détecteur germanium hyper pur (Ge-HP).

Les valeurs des concentrations du radon ainsi que des autres radioéléments d’origine naturels
mesurées sont variables et inferieures 4 la limite recommandée par les organismes internationaux
de radioprotection. Cette variabilité dépende de la nature du milieu traversé (géologie des sols).
Ces valeurs ont été également comparées a celles obtenues dans divers pays rapportées dans la

littérature.



Introduction

I’homme est exposé aux rayonnements émis par des sources radioactives naturelles et de
.x-lombreuses sources artificielles de natures variées, inégalement réparties sur la Terre. Selon
UUNSCEAR (United Nations Scientific Committee on the Effects of Atomic Radiation), 1’or-
ganisme international de référence en matiére d’exposition humaine, « les sources de rayon-
nements ionisants sont considérées comme naturelles si I’exposition qui en résulte n’est pas
modifiée par 'homme ».

La mati¢re radioactive contenue dans le sol, dans ’eau et dans I’air constitue une source
d’exposition pour I’homme tout comme le transfert.de certains radionucléides contenus dans
la chaine alimentaire. En effet, ce transfert peut avoir lieu soit par inhalation ou par ingestion
de particules déposées dans 1’eau ou sur les végétaux ou par incorporation de produits dérivés
d’animaux exposés & la radioactivité par inhalation ou ingestion. Cette radioactivité peut avoir
deux origines : naturelle ou artificielle. La premiére composante est due aux radionucléides des
familles radioactives naturelles *33U, 25U et %2Th, au “°K et 3"Rb ainsi qu’aux radioéléments
cosmiques [Ait-Ziane, 2016).

Le radon (*2Rn) est un gaz radioactif d’origine naturelle, 8lément de la chaine uranifére
238U et descendant du radium (**Ra). Le risque sur la santé humaine engendré par le radon
a fait I'objet, depuis de longues années, de nombreuses investigations scientifiques et depuis
1987, le radon a été reconnu par le Centre International de la recherche sur le Cancer (CIRC)
et 'Organisation Mondiale de la Santé (OMS) comme cancérigéne pulmonaire certain pour
’homme. En effet, lorsqu’ils sont présents dans I’air ou dans les poussiéres, le radon et ses
descendants solides peuvent étre inhalés et parvenir aux poumons et méme au systéme digestif.
L4, ils continuent & se désintégrer en émettant des particules alpha o qui endommagent ou
détruisent les cellules pulmonaires[Ait-Ziane, 2016].

Dans le cadre d'une réflexion globale sur 'eau, la commission européenne a émis, en 2001,



une recommandation concernant la protection de la population contre le risque du radon dans
Peau. A cet effet, la caractérisation des teneurs en ???Rn dans les eaux potables est devenue
un élément important des politiques de prévention vis-a-vis du risque sanitaire présenté par ce
gaz.

De plus, les concentrations de divers radioéléments contenus dans les ressources natyrelles
Jouent un réle essentiel en matiére de santé publique et environnementale. Les radioéléments
tels que “’K ainsi que les séries de 28U et de 2*2Th sont les principales sources de rayonnement
gamma dans les roches, les sols et dang I’eau. Le corps humain pourrait étre soumis 4 de telles
éources de rayonnement, & 'extérieur ou a I'intérieur par inhalation et/ou par ingestion. La
surveillance en continu de la variation des concentrations de ces radioéléments principalement
dans I’eau potable est nécessaire a des fins de radioprotection.

Dans ce travail, nous nous intéressons 4 la mesure du gaz 22Rpy dans I’eau souterraine
prélevée de plusieurs ré.gions d’Algérie ainsi qu’a certains élémentg radioactifs d’brigine naturels

. présents également dans ’eau a 1’aide de la technique de spectromé-tr-ie g#mma. Les résultats
;;eront comparés aux valeurs recommandés par les organisations internationales compétentes en
matiére de radioprotection. .' ‘

Le présent manuscrit est structuré en quatre chapitres. Le premier..chapitre [Radonetlara-
dioactivité naturelle] est consacré a la présentation de la radioactivité naturelle et le radon en
particulier toute en mettant ’accent sur le risque engendré et les différentes techniques pour le
mesurer.

Le deuxiéme chapitre [Dé_tection et Spectr.ométrie Gamma)] traite le principe physique de la
détection des rayonnemients v ainsi que les principaux modules électroniques qui compose une
chaine spectrométrique

Le troisiéme chapitre [Matériels et Méthodes] est dédié A la partie expérimentale ot nous
allons présenter le matériel utilisé ainsi que la méthode expérimentale suivie pour déterminer
les concentrations des radioéléments a partir de 1aire sous le pic de I’énergie du radioélément
A analyser.

Le dernier chapitre [résultats et discussions| est consacré a la présentation et a la discus-
sion des résultats expérimentaux obtenus. Les résultats seront comparés 3 ceux publiés dans
la littérature ainsi qu’a ceux recommandés par les organismes internationaux notamment la

Commission Internationale de la Protection Radiologique (CIPR) et (OMS).



Chapitre 1

Radon et la radioactivité naturelle

1.1 Intoruction

L’étre humain est exposé aux rayonnements ionisants émis par-des sources radioactives na-
turelle nombreuses, La premiére composante est due aux radionucléides des familles radioactives
naturelles 233, 2357J et ?®Th, au “K et ®"Rb ainsi qu’aux radioéléments cosmiques [Ait-Ziane,
2016). '

La radioactivité des eaux a une relation directe avec la nature géologique des roches qu’elles
traversent tout au long de leur parcours jusqu’a la surface. elles se chargent en divers radioélé-
ment et notamment en radon, dissous dans différent types d’eau (eauprofonde, eausuperficielle).

Une caractérisation du terme source de radon sera réalisée afin de déterminer les concentra-
tions du radon dans I’eau, on intégrera i la mesure des radioéléments dans I’eau, En 2001, la
commission européenne a émis, dans le cadre d’une réflexion globale sur I’eau, une recomman-

dation concernant la protection de la population contre le risque du radon dans I’eau.

1.2 Origines de la radioactivité naturelle

La radioactivité naturelle est omniprésente et a toujours existé sur la Terre. D’origine a la
fois terrestre et cosmique (Soleil, galaxies et étoiles), elle constitue pour ’homme une source
d’exposition non négligeable qui dépend des lieux et des modes de vie des populations.

On distingue deux catégories de radioéléments naturels :
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1.2.1 Les radioéléments d’origine tellurique

existant au moment de la formation de la Terre (4,5 milliards d’années) qu’on peut classer
selon leurs périodes qui sont caractérisés relativement longue, il regroupe les trois chaines radio-
actives naturelles 4 savoir 1’'Uranium (**3U), le Thorium (**?Th) et I'Uranium (233U) donnent
naissance par décroissance 4 des familles constamment renouvéles constituées par des radio-
éléments de courte et longue demi-vie (Figurel.1,1.2et1.3). Le Potassium (“°K) appa'.rtienf
également 4 la famille des radioéléments naturels d’origine tellurique, il est émetteur béta 8 et

gamma, v, il a une demi de vie égale 3 1.28 x 109 an.

1.2.2  Les radioéléments d’origine cosmique

ou cosmo-nucléides qui se forment par I’action des rayons cosmiques sur des noyaux d’atomes

présents dans notre environnement, on parle de radionucléides naturels induits (*H,” Be,'4 C

et 2N).
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F1G. 1.1: Chaines de décroissances
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1.3 Généralités sur le radon

Découvert en 1899, le radon est un gaz d’origine naturelle, émanant du sol, inodore, incolore,
insipide. C’est un gaz rare, donc chimiquement inerte, mais soluble dans I’eau. Généralement,
le radon se dilue rapidement dans ’atmospheére dés qu’il atteint la surface du sol. Il posséde
trois isotopes naturels (?'°Rn,??® Rnet?2Rn) descendants de radionucléides présents dans les
sols (B3U,%2 Th,2% U, respectivement).

Le ?2Rn est un élément radioactif naturel, dont 'importance tient & ce qu’il est la principale
source de radioactivité a qﬁelle I’homme est exposé [UNSCEAR2008]. Cet isotope fait partie
de la filiation radioactive de 233U dont il constitue le sixiéme descendant. Il est issu de la
désintégration du ?*°Ra et se désintégre lui-méme jusqu’au 2%Po le dernier descendants stable
pour cette chaine, Le **?Rn a une période trés courte (3.8jours), et serait alors inobservable

dans notre environnement s’il n’était pas régénéré en permanence.

1.4 Sources du radon_.

Le Rn f)rovient de la désintégration radioactive de I'uranium contenu dans les roches
et dans les sols. Il peut se trouver que la concentration de radon d'un sol & un autre soit
différente. Cela s’explique par le fait que dans une roche donnée, les minéraux contiennent
différentes concentrations de 2Rn qui passe par ces roches. L’uranium peut é&tre transporté
par des processus géologiques dans les fissures et autres structures perméables de la roche mére.
Les sols étant des produits de la dislocation de la roche mére, il existe différents processus de
formation d’un sol & travers lesquels, on a une variation de la concentration d’uranium et donc
de ?*?Rn dans les eaux.

L’eau dans les ménages qui provient des puits de forage est susceptible de contenir du ??Rn
lorsque ces puits sont creusés dans la roche granitique. En effet, le 22Rn est soluble dans ’eau,
d’une diverse concentration, Cela s’explique par le traitement que subit cette eau. Pour certains

nombre de raisons, le ?2Rn s’en échappe [Durranietal.,1997].
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TAB. 1.1: présente quelques sources de 5%Rn sur terre.

Sources Production annuelle (Bq/an)
Sol 9.1019
Océans 9.1017

Extraction de gaz naturel 3.1014
Extraction de charbon 2.1013

1.5 Impact du radon sur la santé

En 1988, le caractére cancérogéne du radon a été reconnu par I’Agence Internationale de
Recherche contre le Cancer [NRC,1988]. Depuis les années 1990, des études épidémiologiques
importantes ont été réalisées sur le risque sanitaire du radon. Selon I’OMS, le radon est res-
ponsable de la plus grande part de I’exposition humaine & la radioactivité. Les doses issues
du radon et ses descendants regues par certains organes ont fait I’ob jet de nombreuses études.
Il en ressort que le cancer de poumon, la leucémie, et le cancer de I’estomac sont les risques
sanitaires auxquels 'Homme est exposé en présence dll.l r'a.don [UNSCEAR,1993].

A cet effet, la caractérisation des teneurs en 222Rn dans les eaux potables est devenue un
élément important des politiques de prévention vis-a-vis du risque sanitaire présenté par ce gaz.
Il est & signaler que chaque année, 25000 nouveaux cas de cancer du poumon sont répertoriés
aux Etats-Unis, prés de 7% sont directement liés 4 la manipulation de I’eau contenant du radon
[NRC,1999]. En 2001, dans le cadre d’une réflexion globale sur I'eau, la commission européenne
a émis une recommandation concernant la protection de la population contre le risque radon
dans I’eau [EU,2001]. |

En effet, comme le radon peut étre dissout dans ’eau, c’est en particulier le cas dans
les eaux souterraines, et lorsque celles-ci entrent en contact avec des roches riches en uranium,
elles peuvent avoir des concentrations de ??Rn importantes, atteignant parfois jusqu’a plusieurs
centaines, voire des milliers de Bq/I.

De plus P'inhalation du radon émané de I’eau, I'ingestion de cette eau riche en 222Rn peut
présenter un risque sanitaire. Les particules « issues de ce gaz et de ces descendants radioactifs
irradient la paroi de I’estomac et des autres régions du tractus gastro-intestinal.

Il est a noter qu’a partir des études menées en 2006 par la Commission Internationale de
Protection Radiologique (CIPR), 'estomac constitue 1’organe le plus exposé au radon suite &

ingestion de I’eau [CIPR2006].
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1.6 La réglementation

En ce qui concerne ’eau de boisson, les "Directives de qualité pour ’eau de boisson" de
POMS et de la Commission Européenne recommandent de mettre en place des controles (do-
sages répétés par exemple) si la concentration de radon dépasse 100Bq /1 dans le réseau d’alimen-
tation en eau potable. Au-dela de 1000Bg/!, 1a Commission Européenne préconise de prendre

des mesures correctives [OMS,2008].

TAB. 1.2: Valeurs guides du 222Rn dans P’eau potable.

Directive / recommandation ~ Concentration en (Bq/l) Références
EURATOM DWD (E-DWD) 100-1000 EURATOM, 2013
24 états membres de 'UE* 100 -

Irlande, Portugal, Espagne 500 -

Finlande 1000 -

OMS 100 OMS, 2008

® Autrlche, Belgique, Bulgarie, Croatie, Chypre, République tcheque Danemark, Estonie,
France, Allemagne Gréce, Hongrie, Italie, Lettonie, Lituanie, Luxembourg, Malte, Pays-Bas,

Pologne, Roumanie, Slovaquie, Slovénie, Su¢de, Royaume-Uni.

1.7 Techniques de mesure du radon

Il existe de nombreuses méthodes pour mesurer la concentration du ??Rn dissous dans Ieau,
elles sont soit directes (spectrométrie gamma) soit indirectes (aprés dégazage du radon dissous
dans I'eau). La figure (1.2) schématise les différentes techniques existantes de mesure du radon

dans I'eau [NF, 2007].

1.7.1 Comptage par scintillation liquide

La technique la plus ancienne et la plus utilisée est celle des fioles scintillantes [Damon et
hyde 1952, lucas 1957], suivie par celle basée sur I'utilisation d’un liquide scintillant, ce dernier
dispositif peut étre un bon outil de référence pour la mesure du 222Rn dans I’eau »

Le principe de la mesure du *?Rn par LSC est basé sur P’extraction de 222Rn dans leau,

Pour comprendre ces techniques, il faut connaitre les phénomeénes physico-chimiques intervenant
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[==]
o] ] [ ] [ ][]

= ] = =) =

A

ol

F1G. 1.2: Techniques de mesure du radon dans I’eau

dans le processus d’émission de lumiére, de détection et d’analyse des impulsions. La qualité
des résultats obtenus repose sur la qualité des sources scintillantes, la détermination de leur
rendement lumineux, l’éta.lénnage des détecteurs et ’appréciation de I'incertitude de mesure.
Ces techniques consistent 4 mélanger la solution radioactive 4 mesurer & un liquide scintillant
et a transformer les rayonnements ionisants, consécutifs aux désintégrations radioactives, en
lumiére, détectable et quantifiable. Elle repose ensuite sur la qualité des sources scintillantes,
la détermination de leup rendement lumineux, 1’étalonnage des détecteurs et ’appréciation de

Vincertitude de mesure. Elle suppose enfin I'utilisation d’appareils de mesure fiables et véri-

fiables(Figure.1.3)[NF, 2007].

Batiea  goofiabie

F1G. 1.3: Comptage de scintillation liquide (LSC)
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1.7.2 Emanométrie

L’Emanométrie est basée sur le dégazage de I’échantillon suivi d’une détection de particules
alpha par divers systémes de détection. Lorsqu’un échantillon d’eau est dégazé, le 222Rn est
transféré sur une cellule de mesure soit par un flux de gaz inerte, soit par une circulation d’air
ou un vide.

Plusieurs techniques de détection peuvent étre appliquées pour détermiﬁér la concentration
de I’activité du radon dans la phase gazeuse :

les cellules & scintillation comme la cellule Lucas
le détecteur & semi-conducteur de silicium
la chambre d’ionisation.

La technique est sensible & la température de 1’eau car elle peut influencer le niveau de
dégazage pendant le transport [ISO, 2013].

Une approche de dégazage consiste 3 placer ’échantillon d’eau dans une cellule de dégazage.
et a introduire de I'air exempt de radon ou des gaz inertes dans un systéme fermé. De cette
. fagon, le radon est purgé de I’échantillon et & P’aide d’une pompe transportée a la cellule de
‘comptage ou au détecteur. La concentration de 'activité du radon dans I’air sera mesurée et la

concentration initiale dans 1’eau peut étre dérivée de cette mesure

1.7.3 Spectrométrie gamma

Dans la spectroniétrie gamma, la concentration de ?2Rn provient de la mesure de ses des-
cendants radioactifs le 2"Bi (609.3 keV et 1120.3 keV) et le 4Pb (351.9 keV). Comme ils
ont des courtes durées, 'équilibre séculaire est établi seulement durant 3 heures (relation (1.9).
Les scintillateurs (Nal : T1) ou les semi conducteurs (Ge-HP) sont les détecteurs les plus
utilisés pour la détection des rayonnements gamma. Cependant, en raison de leur faible résolu-
tion, les scintillateurs sont utilisés pour le dépistage (détection de traces), tandis que les semi

conducteurs (Ge HP) sont mieux adaptés pour I’analyse qualitative et quantitative.

1.8 Equilibre radioactif

L’activité A(t) représente le nombre de désintégrations par unité de temps d’un élément

comportant N(t) noyaux radioactifs & I'instant t, elle est donnée par :
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AN () _

A==

AN (1.1)

Ou :
A représente la constante de décroissance radioactive du radioélément (en s71) reliée a la

période T}/ par la relation suivante :

Tijp=—- (1.2)

Le noyau pére décroit en accord avec les équations de la décroissance radioactive traitées

dans cette partie :

Aj=——2 =) xN (1.3)

quantité de noyaux fils est fonction de deux processus : la décroissance radioactive et en

suite la croissance radioactive par décroissance des noyaux péres, respectivement :

dNy  dN,

T —AaNg + A\ Ny (1.4)

Tandis qu’au temps zéro (N9 = 0) :

La solution de cette équation différentielle est :

P »

Ay = N (g™t — gty (1.5)

Tandis qu’a activité et temps zéro (N = 0) :

Ao

AQ:—/\ZNz:—)\z X
Al

Al(e™Mt _ g7ty (1.6)

Ce type de relation entre activité pere et fils intervient quand la demi de vie du noyau pére
est infiniment plus grande que celle du noyau fils. On peut citer les exemples des relations entre

les isotopes, & vie longue, de 'uranium et du thorium, 23U, 255U et 232Th, et leurs produits de
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décroissance

A1 << Ao (1.7)

Lorsque A; est trés petite devant Ay on considére donc que )\; est négligeable

Vu que I'équation (1.6) se transforme pour Ayt — 0o en :

Ay = A%t = 4, (1.8)

Dans notre cas I'équilibre séculaire étant vérifié, on prendra donc les équations (1.6) et (1.8)

et on trouve :

_ ln(/\l/Ag)

m = m “:"(1.9)
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Chapitre 2

Détection et Spectrométrie Gamma

2.1 Introduction

De nombreuses techniques d’analyse élémentaire sont fondées sur 1utilisation de spectres de
raies atomiques ou nucléaires. Pour pouvoir identifier les raies émises et mesurer leurs inf;énsités,
il est nécessaire de les détecter. Dans ce chapitre, nous allons décrire le principe physique de
la détection par une chaine de spectrométrie v de haute résolution ainsi que les princibaux
modules électroniques qui la compose.

La spectrométrie -y est une technique d’analyse non destructive, assez rapide et qui ne néces-
site pas de préparations particuliéres de I’échantillon. Elle permet la détermination qualitative
et quantitative des radioéléments émetteurs v dans un échantillon naturel liquide ou solide.
L’analyse se fait suite & I'interaction du rayonnement -y émis par le radioélément contenue dans

Péchantillon et le détecteur.

2.2 Interaction photon- matiére

Les rayonnements vy sont des rayonnements électromagnétiques de haute énergie produits
lors de la désintégration radioactive ou d’autre processus nucléaire ou subatomique tel que I’an-
nihilation d’une paire électron-positron. Ils possédent une longueur d’onde trés courte inférieure
3 5x10712 m.

Les vy sont plus pénétrants que les rayonnements « et les 3, mais ils sont moins ionisants.

Ils sont de méme nature que les rayons X mais d’origine différente. Les y sont produits par des
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transitions nucléaires tandis que les X sont produites par des transitions atomiques.

2.2.1 Effet Photoélectrique

Il s’agit de I’absorption totale de ’énergie du photon incident par ’ensemble de I’atome

lorsque le photon rencontre un électron fortement li¢ (Figure. 2.1).

Photo-électron
oot

Fi1G. 2.1: Effet photoélectrique

Cet effet ne peut se produire que si ’énergie du photon est supérieure a I’énergie de liaison

B de Iélectron qui se trouve alors éjecté avec une énergie cinétique selon la relation suivante :

T=E,—B (2.1)

Ou :
T est I’énergie cinétique de I’électron arraché, E., est 1'énergie du photon incident et B est
I’énergie de liaison de 1’électron dans les couches les plus profondes de I’atome. Cette derniére

varie selon le nombre atomique (B =13,6 eV pour Z =1 et B=142 keV pour Z = 100).

2.2.2 Effet Compton

C’est une diffusion incohérente entre un photon et un électron orbital peu lié. L’effet Comp-
ton s’explique simplement en appliquant les lois de la conservation de I’énergie et du moment

cinétique au choc du photon avec un électron libre (Figure. 2.2).
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F1G. 2.2: Diffusion Compton

Le photon est dévié, I’électron acquiert une énergie cinétique T qui dépend de ’angle de

diffusion donnée par la relation suivante :

By (1 = cos )
=8 - B =—%g gl
: 714 2251 - cosé)

moc2

2.2)

2.2.3 Création de paires

Si un photon énergétique passe au voisinage du noyau, il peut interagir avec le champ
électromagnétique trés intense de celui—ci et créer deux particules de charges opposées (un
électron et un positon), qui vont emporter sous forme d’énergie cinétique une énergie donnée

par le bilan énergétique suivant :

E, =T+ T +2x mgc? 2.3
T

T*et T sont les énergies cinétiques des particules chargées.
Cet effet n’est possible que pour un photon possédant une énergie supérieure a 1.022 MeV

a proximité d’un noyau.

2.2.4 Atténuation des photons dans la matiére

Lorsqu’un faisceau de photons y pénétre dans un milieu, il subit une atténuation, en passant

par la matiére. Cette atténuation est liée & des interactions élémentaires entre les photons
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Photyn incid Positron

Electron

Fi1G. 2.3: Création de paires

incidents et les constituants du milieu. Ces interactions peuvent conduire a une absorption en
trois mécanismes distincts dont ’importance relative dépend de la nature du matériau absorbant
(Z) et de I'énergie du photon incident (Figure.2.4). Les rayonnements -y sont absorbés selon la,

loi exponentielle :

I(d) = Iy x e | (2.4)

ou :
p est le coefficient d’atténuation linéique donné en cm™?, d est I’épaisseur du milieu en cm.
Le coeflicient 1 dépend de I’énergie du photon et de la nature du milieu, il est 1i¢ a la section

efficace totale d’interaction oy,; par la relation :

B=1X 0tt =N X (0pe + O + Opgir) (2.5)

ou :
n est le nombre d’atomes dans la matiére par unité de volume,
Otot 5 Ope, Oc €6 Opair sONt la section efficace d’absorption et les sections efficaces liées aux

différents processus d’interaction photonique respectivement.
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F1G. 2.4: Prédominance des interactions photon — matiére en fonction de 1’énergie du photon
incident et du numéro atomique Z [Ait-Ziane 2006].

2.3 Notions générales sur la détection

La détection est basée essentiellement sur I’ionisation et excitation. ‘Ces deux mécanismes

induisent simultanément ou séparément, le transfert de I’énergie du rayonnement au milieu

considéré.

2.3.1 Principe de la détection

Le rayonnement pénétre dans un volume sensible, interagit avec le matériau absorbant et lui
céde son énergie. Ce dépot d’énergie crée tout au long de sa trajectoire des effets physique qui
permettent la détection des rayonnements émis. La collecte de ces derniéres donnes un signal

qui sera traité par une chaine électronique associée au détecteur.

2.3.2 Chaine de mesure

La chaine de mesure classique est constituée d’un détecteur, un préamplificateur, un ampli-
ficateur, un convertisseur analogique numérique (ADC), une électronique d’acquisition et un

logiciel d’analyse. La figure IL.5 représente le schéma synoptique d’une chaine de mesure dédiée

4 la spectrométrie y.
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FIG. 2.5: Schéma simplifié d’une chaine de spectrométrie 1.

Pour notre service, il dispose de cinq chaines de spectrométrie gamma, chaque chaine est
constituée des modules suivants :

° Détecteur Germanium Hyper-Pur

° Enceinte blindée

° Préamplificateur : Est le premier dispositif rencontré en sortie du détecteur. Son role A
est de réaliser une premiére amplification du signal généré par 'interaction du gamma avec le
cristal. )

° Amplificateur : Exploite les impulsions sortant du préamplificateur, il adapte tout
d’abord I'amplitude du signal incident & une gamme de tension-exploitable par I’étage suivant.
11 réalise ensuite une mise en forme, le plus souvent gaussienne (Figure. 2.6).

° Haute tension : Elle est réglée sur une différence de potentiel consigné par le producteur
de détecteur.

e  Analyseur multicanaux (MCA) : Permet enfin de trier les impulsions en fonction de
leur amplitude. Il est doté de mémoires permettant de stocker ces données dans des canaux
correspondant & des intervalles de tension et de les transmettre en ligne vers un ordinateur.
Les enregistrements ainsi obtenus sont des histogrammes qu’on appelle «spectre différentiels
de hauteur d’impulsion ». la plupart du temps, le logiciel utilisé pour I’acquisition des données
permet également de réaliser une premiére analyse qualitative et quantitative des spectres.

° Convertisseur analogique- numérique (ADC) : Convertie le signal électrique envoyé
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F1G. 2.6: Amplificateur

précédemment par ’amplificateur en un systéme de codage. numérique, traité ensuite par un

analyseur multicanaux.

° Carte mémoire tampon
° Micro-ordinateur
° Logiciel de traitement et d’analyse du signal : Le logiciel de spectrométrie Génie

2000 propose, 'acquisition, la visualisation et I’analyse de données spectrométriques sur les
ordinateurs PC. Il permet de controler plusieurs détecteurs de facon indépendante et se connecte
en réseau aisément. Son fonctionnement par fenétres de rend trés convivial et de nombreux
programmes exécutables d’utilisation simple peuvent y étre ajoutés. Le Génie 2000 permet de
visualiser en temps réel la sortie de ’analyseur multicanaux, & savoir un spectre avec en abscisse

le numéro de canal et en ordonnée le nombre de coups dans ce canal.

2.3.3 Détecteur Ge (HP)

Il est constitue d’un cristal en germanium, d’une structure en plomb permettant d’atténuer
le bruit extérieur (rayonnement cosmique..), d’une structure en cuivre (cage de faraday) et d’un
cryostat permettant de biaiser la température du cristal et donc son agitation thermique ceci
limite donc le bruit et stabilise lé cristal (Figure.II.?). Les détecteurs germanium existent sous

trois configurations géomeétriques : planaire, coaxiale et puits.
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F1G. 2.7: Détecteurs Ge(HP)

2.4 Exemple d’un spectre gammﬁ"

Les signatures des trois principaux processus d’interaction photon-matiér'e (photo-électrique,
Compton et création de paire) sont observées dans les spectres de désexcitation . La figure
(2.8) illustre le spectre d’une source mono-énergétique d’énergie 2 MeV . Nous obtenons un
spectre composé de : - .

° Pic d’absorption totale : dépot total de ’énergie du photon incident dans le détecteur.
Ce dépot d’énergie peut se faire par le biais d’une ou plusieurs interactions successives, réalisées
dans un intervalle de temps inférieur au temps de résolution du détecteur. Ceci correspond au
temps de collecte des charges mises en mouvement dans le volume de détection.

° Front Compton : dépot partiel de I’énergie du photon incident. Il s’tale entre le pic de
rétrodiffusion (6 = 7, transfert maximum a Pélectron Compton) situé a E,;,= 0,226 MeV et le
pic photoélectrique (¢ = 0, sans transfert d’énergie). Le front Compton situé 4 1,774 MeV qui
correspond & I'énergie (E., — En,). Le pic de rétrodiffusion est da principalement 3 'influence
du milieu environnant sur la partie active du détecteur.

° Pic de rétrodiffusion : il correspond & la rétrodiffusion des photons dans le milieu
environnant la partie active du détecteur.

o Pics d’échappement : sont liés a P'effet de matérialisation (si E, > 1,022 MeV), ils
sont situés a (E,— 0,511) MeV et (E, — 1,022) MeV respectivement pour les pics simple et
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double échappement. )
° Pic d’annihilation : da 4 ’annihilation d’un positron avec un électron dans le milieu

traversé, il est situé 4 0,511 MeV pour E, > 1,022 MeV.

4 04 — Pic d'shaarption totats
. i
10° 2&me gchappement  © échappement
C Pic de rétrodiffusion
. / Picdannihilation Front Compton

Nbr de coups
b3

Y
o

TT Jllllll

-l
i

sl o by ey L
0.6 0.8 1 1.2 14 1.6 1.8 2
Energie [MeV]

F1G. 2.8: Spectre gamma, haute résolution
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Chapitre 3

Matériels et Méthodes

3.1 Introduction

Nous avons vu dans les chapitres précédents que la désintégration des noyaux atomiques est
suivie tres souvent par ’émission de « qui le caractérise. Leurs interactions avee le détecteur se
traduisent par un dépoét d’énergie total ou partiel. A partir du spectre enregistré, il est possible
de remonter & Dactivité du radioélément présent da.né P’échantillon analysé. La perforrflance
d’un spectromeétre est liée & sa capacité de détecter des raies peu intenses (efficacité) et de
séparer des raies trés proches en énergie (résolution).

Pour évaluer les concentrations, nous les avons mesurées par spectrométrie -y. Elle est pra-
ticable sur des échantillons de dimensions relativement grandes et la détection se fait dans des
conditions normales. Dans ce chapitre, nous présentons le matériel utilisé ainsi que la méthode

expérimentale suivie pour réaliser ce travail.

3.2 Matériels utilisés

Le dispositif expérimental utilisé pour la détection des rayonnements +y est constitué de trois
(3) chaines spectrométriques disponibles au niveau du Centre de Recherche Nucléaire d’Alger
(CRNA). Chaque chaine est constituée d’un détecteur Germanium de haute pureté auquel est
associe un ensemble de modules électroniques composé d’une haute tension HV power suppling
(voir tableau 3.1), un amplificateur de marque Canberra (voir tableau 3.1), un analyseur multi

canal (MCA) de marque Canberra intégré avec une carte mimoire reliée & 'unité centrale d’un
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ordinateur permettant la mise en forme des impulsions, ’amplification et la mj§e en mémoire des
impulsions délivrées lors du passage de ces rayonnements & travers le détecteur. Les analyses
des spectres -y ont été effectuées a I’aide d’un logiciel de dépouillement automatique Génie—
2000 permettant de donner. Il est noté que, afin de réduire le bruit de fond de la radioactivité

ambiante au cours de I’acquisition,

F1G. 3.1: Détecteur Germanium Hyper-Pur

le détecteur est installé dans un chateau blindé en plomb, avec couverture interne en cuivre

(Figure. 3.1).
Les spécifications des différents détecteurs ainsi que 1’électronique associée sont données

dans le tableau 3.1.

TAB. 3.1: Spécification du détecteur et données de performance.

Détecteur 1 Détecteur 2 Détecteur 3
Modé¢le détecteur - GX3018 GC3018
Numéro de série b 83112 b 01144 9714
Efficacité relative 10% 30% 30%
Résolution 2 keV 1.8 keV 1.8 keV
Description du cryostat ou Drw  verticale, type 2500 verticale, type 7500 ¢ = 3°
Données de performance 23/02/1984 19/02/2001 05/26/2010
Géomeétrie Coaxial ouvert Coaxial ouvert -
Diamétre 47 mm 57 mm 62.2 mm
Longueur 35 mm 56 mm 40.2 mm
Zone active face 4 la fenétre 16,9 cm? - -
Distance de la fenétre 5 mm 5 mm 5 mm
Tension PA recommandé (-) 0,4 (-) 1.6 -
Modg¢le de la haute tension Ortec 459 Canberra 3106D Canberra
Modele de I'amplificateur 2022 2026

Temps mort (%) 0.01 0.03 0.06
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3.3 Etalonnage et mesure

Afin de s’assurer que l’ensemble de la chaine d’acquisition de spectrométrie gamma, est

correctement étalonné, pour cela, on doit se conformer 4 la norme NF ISO 18589-3 [2015].

3.3.1 Calibration analogique

D’abord nous avons procédé au réglage de la polarisation de la pente de conversion Energie
- Canal des différentes chaines, en tenant compte que la mémoire du MCA est caractérisée par
une capacité de 16384 canaux pour une énergie maximale égale a4 2000 keV. En utilisant une
source de 137Cs dont I’énergie est égale 4 661.6 keV, nous avons fixé le pic au canal n° 5419
(Tableau 3.2).

TAB. 32: la polarisation et le réglage de la pente de conversion avec la MCA.
E(keV) Canal

2000 16384
661,6 . 5419
3.4 ~  Etalonnage en énergie

L’é¢talonnage en énergie est effectué pour les 3 détecteurs par un comptage d’une demi-
heure & I'aide de trois sources ponctuelles couvrent une large gamme d’énergie (59.5 & 1332
keV). Les résultats de cet étalonnage sont présentés dans le tableau (3. 3). Grace a cette
courbe d’¢talonnage (Figure. 3.2), valables pour les trois détecteurs, on peut déterminer I’énergie

associée i n’importe canal.

TAB. 3.3: Représentation de sources et étalonnage en énergie du détecteur.

Sources Sources radioactives
21Am 137Cs 60Co
~ E(keV) 595 661,6 1173,2 1337,25
Canal 487 4519 9610 10954
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F1G. 3.2: Courbe d’étalonnage en énergie

3.4.1 Etalonnage en efficacité

" Pour effectuer I’étalonnage en efficacité, nous avons utilisé deux standards radioactifs de
deux géométries différentes pour les trois détecteurs (tableau 3.4), le premief constitué d’une
solution de HCI-'52Eu dans un flacon en polyéthyléne de 0.250 litre. Le second est constitué de
la mémé Vsolution Templie dans un flacon en verre de 1 litre. Ce radionucléide est un émetteur
de plusieurs pics gamma, couvre une gamme d’énergie allant de 121.78 & 1408 keV. Le temps
de comptage ¢, choisi pour les différentes chaines de mesure est égal 4 57600 s.

L’expression analytique de I'efficacité de détection &; pour une énergie du pic; , est décrite

par la relation suivante :

_ Nneti
- Az XI; xt.xV;

(3-1)

&;

Ou :

Nret; est le comptage net du pic; du standard ;

A; est I’activité actuelle du standard ;

I; est la probabilité d’émission gamma pour 1’énergie du pic; ;

t. est le temps de comptage.
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V; est le volume du standard

TAB. 3.4: Activités et volumes des standards utilisés pour chaque détecteur.
Standard  Volume (I) Activité initiale (Bq) Activité actuelle (Bg) Détecteur n°
HCL-™Eu 025 1050 430.92 2
HCI-'*2Eu 1000 697 569.74 1,2 et3

Le spectre de mesure obtenue pour le standard HC-'52Eu est présenté dans la figure 3.3.

Y= : : = o

F1G. 3.3: Spectre de raie gamma du standard d’ 152y

Les efficacités obtenues en utilisant la relation (3.1) pour les trois chaines de mesure utilisées

sont illustrées dans la figure 3. 4 et données par la relation suivante :

In(e) = a+b x In(E) + ¢ x In® 4+d x In*(E) (3.2)

Ou :

e est l'efficacité de détection (%) ;

E est ’énergie de la raie gamma (keV/);

a, B, cet d sont des coefficients groupés dans le tableau 3.5 pour chaque configuration utilisée

(détecteur + standard).



CHAPITRE 3. MATERIELS ET METHODES

Q.006
0,005 1
0.004 -
S }
Eo.oe:- }
& i
-
0002
3
- 60014 &
b ®
04 13 T 1 1) k) 1 L)
XC & &G B0 106¢ 130 140 1600
Lonergk (Rev)

Courbe d'étalonnage en efficacité du détecteur n°1

0,010
swd ]
o008 1
0607 }
0.606 4 }
& 0008
6004+

4
003 S

AP R
0002+ s
T T & sk s 100 1o | 1 | asko

L'saesgie ((ReV)

Courbe d'¢talonnage en efficacité du détecteur n°2 (1000 cl)

0007 1
ooced |
0.005 - ]
@ 1
Eom- j
B 0003 1 1
ooz 1 ] n {
] I
0.001
08¢ 1} 1) 1 1) v LI LU L] -
€ X¢ & &KX 00 1000 100 1400 16
. Lénergie (Rov)

Courbe d’étalonnage en efficacité du détecteurn®l

eetr

g.cre

e Gt

c.co3
cmz o

T -

racace

c.cue
LS
€.054 of
LEE

L8

T
=

T
ax

T T T T Y
o= = =it 1= rals ALEL

L'saergle (kaV)

" Courbe d’étalonnage en efficacité du détectenr n°3
(1000 c1)

~

F1G. 3.4: Courbes d’étalonnage en efficacité pour les trois détecteur

3.5 Bruit de Fond

Comme les radionucléides présents dans les échantillons se retrouvent également dans ’en-

vironnement, le détecteur et I’échantillon doivent &tre protégés des rayonnements naturels tel-

luriques et cosmiques par un blindage afin de réduire le bruit de fond qu’ils générent.

Dans notre travail, le calcule de bruit de fond a été fait par le traitement des spectres de bruit
de fond qui ont été obtenues lors de la mesure des flacons de méme géométrie que I’échantillon

remplie en ’eau déminéralisé pour des temps de comptage trés important toute en fixant les

mémes régions d’intérét de chaque pics afin d’obtenir des surfaces nettes

(Nnet = Nc -

.Seuil de décision et limite de détection

Ngr)
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TAB. 3.5: Valeur des coefficients pour chaque configuration utilisée (détecteur + standard).

Détecteur n° Volume (cl) a b (keV™) c (keV~2) d (keV?)
1 1000 - 07,349 1,1850 - 0,1590 0

2 250 - 09,571 24310 - 0,3890 0,0153

2 1000 ~10,770 32920 - 0,5445 00246

3 1000 - 02,686 0,2827 - 0,0803 0

Lors de la mesure d’une faible concentration d’un radioélément, les résultats de la mesure
peuvent étre proches de celle de bruit de fond et cela est di aux fluctuations dues 4 Ia, statistique
de comptage et & ’électronique du signal. On est amenée donc & connaitre les limites de détection
pour chaque radioélément. La figure 3.5 représente schématiquement les notions de seuil et de

limite de détection formulées par Currie [1968].

SD LD

A(Bq)

meme  Non détectable  [Détectat © Quantifiable

F1G. 3.5: Schéma représentant le seuil de décision SD et la limite de détection LD.

Selon la normel SO/NF 11929-2010 « Le seull de décision (SD) correspond & la valeur de
l’estlmateur du mesurande telle que, quand le résultat d’une mesure réelle utilisant une procé-
dure de mesure donnée d’un mesurande quantifiant le phénoméne physique lui est supérieur,
on décide que le phénomene physique est présent ». Quant a la limite de détection (LD), elle
a été définit selon la norme NF T90-210-2012 comme suit : « la limite de détection est la plus
petite valeur vraie du mesurande qui garantit une probabilité spécifiée qu'’il soit détectable par
la méthode de mesure ».

En pratique, les deux quantités sont reliées comme suit :

4/2NpFp

LD=X22E _95p (34)
€ X 1.

ou :
Npr et tpp sont le taux le temps de comptage du bruit de fond respectivement

b

. est le temps de comptage de 1’échantillon



CHAPITRE 3. MATERIELS ET METHODES 29

€ est l'efficacité de détection pour la raie considérée [Cassette, 2004].
Les limites de détection obtenues pour la mesure du 222Rn dans 'eau pour les trois détecteurs

ainsi que les seuils de décision correspondants sont citées dans le tableau (3.6)

TAB. 3.6: Seuil de décision (SD) et la limite de détection (LD) pour 222Rn dans I’eau obtenue
pour les trois détecteurs.

Détecteur SD (Bgq/l) LD (Bq/l)

1 0,0116 0,0232
2 0,0082 0,0164
3 0,0085 0,017

De méme, les limites de détection obtenues pour la mesure des concentrations des radioélé-
ments présentent dans ’eau pour les trois détecteurs ainsi que les seuils de décision correspon-

' dants sont citées dans les tableaux (3.7) et (3.8) r%pecti\;ement.

TAB. 3.7: Seuil de décision (SD) pour les différents radloelements présentent dans ’eau obtenus
" pour les trois détecteurs.
Détecteur Radioélément-

226Ra 40K 238U 23W 232Th

SD(Bq/l) .
1 0,0116 0,022 0,0051 0,009 0,013
2 0,0082 0,015 0,0017 0,0038 0,0066

3- 0,0085 0,0088 0,0021 0,0032 0,0053

TAB. 3.8: Limite de détection (LD) pour les différents radioéléments présentent dans 1’eau
obtenus pour les trois détecteurs.

Détecteur Radioélément
WR, WK Wy By 20Ty
LD(Bqg/l)

1 0,02 004 001 001 0,02
2 0,01 0,03 0,003 0,007 0,01
3 0,01 0,01 0,004 0,006 0,01
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3.6 Prélévement et conditionnement des échantillons

Dans ce travail nous avons analysé 54 échantillons de différents types d’eau (superficielle et
profonde) prélevés de différentes régions d’Algérie. Les échantillons ont été complétements rem-
plie, hermétiquement fermé et conditionnés dans des flacons de 250 ¢l et 1000 ¢! de volume afin
d’obtenir 1’équilibre séculaire entre le radioélément pére et ses descendants émetteurs gamma
~ objet de notre étude (Figure. 3.6).

Nous nous sommes intéressés 3 la mesure du ??Rn et & d’autres radioéléments naturels
présentent dans ’eau telle que le “K, 22Th, 25U et 28U. Les échantillons ont été codifiés et

analysés 3 I’aide des trois chaines de spectrométrie gamma disponible au CRN A (Tableau 3.9).

F1G. 3.6: Conditionnement des échantillons & analysés

3.7 Calcul des concentrations

Aprés avoir conditionné I’échantillon & analyser dans une géométrie identique & celle du
standard, il a été placé sur le détecteur pour un temps d’acquisition égal & 172800 s soit 48
heures. Le calcul de la concentration C; du radioélément i et 'incertitude associe est effectué a

l’aide de la relation suivante :

Ne _ Ne

e tc tBF !
Ci € X I; x XV (3:5)
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TAB. 3.9: Code de I’échantillon prélevé, son volume et le détecteur ou il été analysé.

Code Détecteur volume () Code Détecteur volume (I) Code Détecteur volume (1)

1 1 1 19 1 1 37 2 0.25
2 1 1 20 1 1 38 2 0.25
3 1 1 21 1 1 39 9 0.25
4 1 1 22 2 1 40 2 0.25
5 1 1 23 2 1 41 2 0.25

-6 1 1 24 2 0.25 42 3 1
7 1 1 25 2 0.25 43 3 1
8 1 1 26 2 0.25 44 3 1
9 1 1 27 2 0.25 45 3 1
10 1 1 28 2 0.25 46 3 1
11 1 1 29 2 0.25 47 3 1
12 1 1 30 2 0.25 48 3 1
13 1 1 31 2 0.25 49 3 1
14 1 1 32 ) 0.25 50 3 1
15 1 1 33 2 0.25 51 3 1
16 1 1 34 2 0.25 52 3 1
17 1 1 35 2 0.25 53 3 1
18 1 1 36 2 0.25 54 3 1

AC AN, ANgr Ot Al AV Ae
C’_Nc+NBp+tc+I+V . (3.6)

At, AI AV Ae

4= _9 3.7
N B i % (3.7
%’ %VEE sont données par Génie 2000.
Ou :

N¢ est I’aire sous le pic du radioélément ¢ présent dans ’échantillon,

Npr est I'aire sous le pic du BF correspondant au pic de 1’élément 3,

I est la probabilité d’émission gamma pour ’énergie du pic du radioélément,

e est Pefficacité pour la raie considérée,

V' est le volume de I’échantillon,

i. est le temps de comptage de 1’échantillon,

tpr est le temps de comptage de BF

Afin d’avoir une meilleur statistique de comptage et par conséquent un résultat fiable, seule-

ment les raies ayant la probabilité démission la plus importante seront prisent en considération
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dans le calcul des concentrations des radioéléments.

Pour les radioéléments (**2Rn, “°K, 232Th, 235U et 238U) prisent en considération dans ce
travail, leurs concentrations seront déterminées en utilisant la relation (3.5) a partir de leurs
descendants émetteur

22Rn: 24Pb: 351.9 keV (35,8%), 295,2 keV (18,5%)

21Bj : 609,3 keV (44,8%), 1120,3 keV (14,8%)

28U .  2%Th: 63,3 keV (3,6%), 92,6 keV (4,9%)

207 ] 185,7 keV (5,7%)

22Th 228 Ac : 911keV (26,2%)

212Pp : 283,6 keV (43,6%), 583,1 keV (34,3%)
208T1 : 583 keV (8,5%), 2614,6 keV (34,3%)
21ZB; : 727 keV (6,65%), 583 keV (32,6%), 510 keV (8,7%)
K ; 1460 keV (10,5%)
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Chapitre 4

Résultats et Discussions

4.1 Introduction

Le caractére cancérigéne du radon a été reconnu en 1987, par ’agence internationale de
recherche contre le cancer (cf. chapitre 1, § 1.6.). Dans le cadre d’une réflexion globale sur
P’eau, la commission européenne a émis, en 2001, une recommandation concernant la protection
de la population contre le risqﬁe du radon dans ’eau (cf. chapitre 1, § 1.6.). A cet eﬂ’et; la
caractérisation des teneurs en 2Rn dans les eaux potables est devenue un élément important
des politiques de prévention vis-a-vis du risque sanitaire présenté par ce gaz.

De plus, les concentrations de divers radioéléments contenus dans les ressources naturelles
jouent un role essentiel en matiére de santé publique et environnementale. Les radioéléments
tels que “°K ainsi que les séries de 228U et de 232Th sont les principales sources de rayonnement
gamma dans les roches, les sols et dans 1’eau. Le corps humain pourrajt étre soumis & de telles
sources de rayonnement, & extérieur ou & l'intérieur par inhalation et/ou par ingestion. La
surveillance en continu de la variation des concentrations de ces radioéléments principalement

dans ’eau potable est nécessaire & des fins de radioprotection.
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4.2 Concentrations du ?2Rn dans 1’eau

Les concentrations du ?*?Rn en (Bg/l) dans les 54 échantillons d’eaux prélevés et analysés
par la spectrométrie gamma ont été déterminées a ’aide de la relation (3.9) et (3.10) en tenant
compte les concentrations des radioéléments suivant : 2*Pb avec [351,9 keV (35,8%), 295,2
keV (18,5%)] et 2'Bi avec [609,3 keV (44,8%), 1120,3 keV (14,8%)]. Les résultats sont illustrés
dans la figure 4.1 et présentées dans le tableau 4.2. Seules les valeurs supérieures 4 la limite
de détection (LD) de la chaine d’analyse sont rapportées dans le tableau, quant aux valeurs
inferieures, elles sont mentionnées par les signe « < LD ». ' ‘

Les concentrations de 222Rn dans les eaux analysées sont inferieures a la limite de référence
recommandée par les organismes internationaux de radioprotection, égale a 100 Bg/l [EuC
2001}, elles varient de (0,011+ 0,002) Bg/!1 a (8,07 & 0,90) Bq/l avec une moyenne arithmétique
(AM) égale a (0,99 + 0,36) Bq/l (Tableau (4.1). Cette variation est-principalement due aux

teneurs en *?°Ra et en 238U dans les eaux analysées.

TAB. 4.1: Variation des concentrations de 222Rn dans 'eau .
**’Rn (Bg/1)

AM 0,99
SD 0,36
Min 0.01
Max 8.07

En effet, les teneurs en radioéléments dans ’eau dépendent de la nature des sols traversés
par cette derniére, plus les concentrations des radioéléments sont élevées dans le sol, plus leurs

concentrations dans I’eau sont élevées.

De plus, les valeurs mesurées ont été comparées aux valeurs rapportées dans la littérature

pour différents types d’eau dans d’autres pays, et elles sont illustrées dans le tableau 4.3.
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Concentration du ZRn (Bqfl)

F1G. 4.1: Concentrations de ?*Rn dans les eaux prélevées

4.3  Concentration des radioéléments naturels présents
dans ’eau

Plusieurs autres radioéléments naturels tels que 28U, 235U, 0K et 232Th, présents dans les
échantillons d’eau analysés ont été analysés. Les valeurs des concentrations des radioéléments

calculées & I’aide de la relation 3.9 ainsi que leurs incertitudes associées sont cités dans le tableau

4. 4.

sont illustrés dans les figures 4.2, 4.3, 4.4 et 4.5.

Les concentrations de *®U dans les eaux analysées sont présentées dans la figure 4.2. Elles
varient de (0,010 + 0,001) Bg/l a (10,4 + 0,9) Bq/! avec une moyenne arithmétique (AM)
égale & (1,344 0, 21) Bg/l. Nous pouvons constater que les concentrations mesurées enmoyenne
sont inferieures 4 la limite de référence recommandées pour I'ingestion égale a 3 Bq/I [ICRP,
1996]. Néanmoins, certaines échantillons tels que (1, 2, 9, 11, 12) présentent des concentrations
supérieures et ceci est da a la formation géologique du sol traversée par I’cau. En effet, ces
échantillons ont été prélevés de régions dont la nature géologique est variable essentiellement

formée de granit, calcaire riche en uranium, argile et carbonatées.
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TAB. 4.2: Concentrations de 222Rn dans l’eau .
Code **Rn {Bq/l) Code *?Rn (Bq/l) Code 2*’Rn (Bq/l)

1 1,7+0,9 19  0,3240,06 37  0,09+0,02

2 0,690+0,06 20  2,4409 38 0,0840,02

3 0,75+0,04 21  25740,06 39  0.08+0,02

4 1,040,9 22 430+1,08 40  0,08+0,02

5 0,53+0,02 23  2,1+09 41 0,0840,04

6 8,0740,90 24  011+0,02 42  0,06+0,03

7 1,340,8 25  0,1340,02 43  0,06+0,03

8 1,54£0,07 26  0,06:£0,02 44  0,28140,001
9 1,5740,06 27  0,08+0,03 45  0,18140,002
10 1,140,3 28 0,07£0,02 46  0,191-£0,002"
11 6784103 29  0,044001 47  0,27+0,02

12 3,340,9 30  0,07+0,01 48  0,27+0,01

13 0,4+0,7 31  0,024+0,01 49  0,36+0,04

14  <LD 32 0,054+0,02 50  0,3+0,1

15 1,140,9 33 0,034+0,01 51  0,17+04

16 3,723+1,02 34 0074001 52  0,23146,002
17 0,8440,08 35  0,074+0,01 53  0,352+0,001
18 3,32840,03 36  003+001 54 0464001

Les concentrations mesurées ont été également comparées aux valeurs rapportées dans la.

littérature (tableau 4.5).

Les concentrations du “°K dans les eaux analysées sont présentées dans la figure IV.3 elles
varient de (1,054 0,02) Bq/1 4 (142,76 + 8,07) Bg/] avec une moyenne arithmétique (AM)
égale (14,98 & 1,7)Bq/l. Ces concentrations ont été comparées a celles trouvées dans la
littérature (tableau 4.6). .

En discutent que 1’échantillon n°11 est de plus grande concentration a cause de la nature
d’eau qui en a analysé c’est type d’eau profonde par-rapport aux autres sont de type d’eau

divers thermales ou superficielle.

Les concentrations de >**U dans les eaux analysées sont présentées dans la figure 4.4. Elles
varient de (0,030+ 0,002) Bq/l a (22,18 + 0,05) Bg/l avec une moyenne arithmétique (AM)
égale & (2,11 % 0,25) Bg/l. Ces concentrations ont été comparées aux valeurs rapportées dans

la littérature (tableau 4.7). La valeur moyenne des concentrations mesurées est inferieure 2 la.
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TAB. 4.3: Concentration de 222Rn (Bq/1) dans I’eau dans différents pays.

Région, Pays

Type d’eau

““Ra (Bq/1)

Référence

Novi triste, Serbie

Eau potable

<3

Todorovic et al., 2012

Attique, Chypre et Gréce 03-24 Nikolopoulos et Louizi, 2008
Autriche 1,46 - 644 Wallner et Steininger, 2007
Allemagne <1,3-1800 Beyermann et al., 2010
Portugal 1,9-112,77  Lopes et al., 2005
Royaume-Uni 0,19- 71,1 Henshaw, 1993

Slovénie Eau de surface <1 IS0, 2013

Slovénie 5,4 Kobal et al., 1990

La Garrotxa, Espagne Fau souterraine 1-1000 ISO 13164-3, 2013

Espagne : 0,2 -26 Moreno et al., 2014

Mtg. Sudétes, Pologne 3043 " Przylibski et al., 2014
Finlande - 3800 Salonen, 1988

Est de la Baviére, Allemagne 1220 Trautmannsheimer et al., 2002
Nisa, Portugal 17 - 3856 Pereira et al., 2015

Irlande du Nord 5,8 - 36,6 Gibbons et Kalin, 1997

Différentes régions, Algérie Différentes types d’eau 0,01 - 8,07 Ce travail

- limite de référence recommandée pour I'ingestion égale a 3 Bq/l [ICRP, 1996]. Néanmoins, les

échantillons tels que (2, 7, 8, 16, 17, 21-23) présentent des concentrations supérieures. Le méme
constat que celui de 1'*®U peu étre attribué a 1’35U du fait et ceci est da au contacte de I'eau
avec des terraines riche en uraniumt nature.

Les concentrations de Z5Th ont été comparées aux valeurs rapportées dans la littérature

(tableau 4.7).

Les concentrations de **Th dans les eaux analysées sont présentées dans la figure IV.5,
elles varient de (0,010 &+ 0,001) Bg/l & (14,72 £ 0,06) Bg/l avec une moyenne arithmétique
(AM) de (1,62 0,03) Bg/Ll. La valeur moyenne des concentrations mesurées est supérieure &
la limite de référence recommandée pour P'ingestion égale 3 0.6 Bgq/1 [ICRP, 1996]. Néanmoins,
les échantillons tels que (2-5, 7-17) présentent des concentrations supérieures.

En discutent que I’échantillon n°10 et n°1lest de plus grande concentration a cause de la
nature d’eau qui en a analysé c’est type d’eau profonde par-rapport aux autres sont de type
d’eau divers thermales ou superficielle. Les concentrations de 22Th ont été comparées aux

valeurs rapportées dans la littérature (tableau IV.8).
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TAB. 4.4: Concentrations des radioéléments naturels présents dans les eaux analysées .

Code C (Bq/l)

© 00 ~J O Ui W N =

BN DD DN DN DO BN DO DD bt pd e ot pd pd pd e e el
CONNOTT D WO WO U W -=O

40K
12,03+1,02
45,61+5.03
22,92+4,08
15,71+£2,03
23,01+3,2

63,98--0,9
52,1941,06
< LD
21,1140,8

142,7648,07

6,98+0,06

. 58,12+7,02

27,3+0,5
33,17+2,03
< LD
1,184-0,02
20,91+0,3
25,01+1,02
20,89+2,03
28,9+1,08
24,9140,09
26,59+-0,08
4,174+0,09
4,134+0,09
4,15+0,06
4,14+0,06
4,16+0,05

238U
3,11+0,01
4,84+0,6
0,34:-0,04
2,57-+0,02
1,74+0,03

0,56+0,01
1,140,2
3,63+0,2
1,040,2
10,440,9
6,9+0,5
4,25+0,03
5,4+0,4

< LD

< LD
3,640,7

< LD

< LD
2,64+0,3
1,9440,05
2,440,1
2,59+0,2
0,1040,03
0,030-:0,001
0,060-:0,001
0,010--0,001
0,010--0,002

235U

< LD
7,9+0,9

< LD
1,8640,09
3,64+0,02

6,64+0,03
11,884:1,02
< LD
5,871+0,02
5,0310,03
22,1840,05
< LD
1,744-0,02
< LD

< LD
5,29+0,04
0,6940,02
< LD

< LD
7,83+0,01
6,46+0,02
6,024-0,03
< LD

< LD

< LD

< LD

< LD

232Th -

0,010+0,001

2,59-4-0,02
3,92--0,03
2,1--0,02

2,66--0,02

2,940,2
3,8+0,1
2,98--0,02
6,194-0,03
14,7240,06
10,8740,09
2,27+0,08
1,5940,08
2,46--0,08
2,06--0,02
2,36:0,02
0,73::0,02
0,86:0,01
2,75+0,01
3,6140,02
3,37+0,01
3,77+0,02
0,16-0,02
0,16--0,02
0,15--0,01
0,16-0,01
0,15::0,01

38
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Code C (Bq/1)

40K 238U 235U 232Th
29  4,1240,06 < LD < LD 0,1404-0,001
30  4,044+0,06 0,04+002 < LD 0,1500,01
31 1,0564:0,02 < LD < LD 0,0440,02
32 3,984+0,05 < LD < LD 0,134-0,02
33 4084004 < LD < LD 0,180--0,001
34 4,2240,04 0,05040,002 —< LD 0,120-:0,002
35  4,06+0,04 < LD 0,0304:0,002 0,1404-0,002
36  4,1340,02 < LD < LD +-0,110-0,002
37 4,156+0,02 < LD < LD 0,150+0,001
38 4,1440,02 < LD < LD 0,150-:0,002
39 4,1740,02 0,04040,001 —< LD 0,140+-0,002
40 4,07+0,02 0,034-0,01 < LD 0,150+0,001
41 3,99+0,03 < LD < LD 0,110+0,001
42 4,34+0,01 0,86+0,03 1,6564+0,01 0,3540,01
43 . 39402  1,0640,02  1,9540,01  0,4+0,02
45  2,6840,1 0,83+0,02  1,2402 0,0104-0,001
46 2,86+0,02 0,56+£0,04  1,6640,03  0,3140,01
47 3,3940,02 093+0,03 1,7540,02  0,49+0,02
48 33+0,3  0,93+£0,03 1,750,001  0,49+0,02
49 42406  0,69+0,02  1,5740,02  0,47+0,04
50 52409  0,88+0,02  1,634+001  047-0,03
51 37405  0,78+0,02  1,194001  0,4640,03
52 - 3,440,2 0,971-0,02 1,3440,02 0,01+0,03 .
53 4,240,7 0,89+0,02 < LD 0,461-0,03
54 5634004 1,740,1 0,610,02

1,234-0,02

39

TAB. 4.5: Concentrations des radioéléments naturels présents dans les eaux analysées (suite).

TAB. 4.6: Concentrations de 238U présents dans I’eau de divers pays.

Région, Pays %80 (Bgq/I) Référence
Etats-Unis 3x1074—77x 1073 Fakeha et al., 2011
Chine 1074 -7 x 10! Fakeha et al., 2011
Inde 9x107*—15 x 102 Fakeha et al., 2011
Finlande 5x107* — 15 x 1072 Fakeha et al., 2011
France 44 x 107* - 93 x 102 Fakeha et al., 2011
Allemagne 4x107*—-6x 107! Fakeha et al., 2011
Ttalie 5x107% - 13 x 1072 Fakeha et al., 2011
Roumanie 4x107%—-37x 1073 Fakeha et al., 2011
Suisse 0-—1 . Fakeha et al., 2011
Espagne 37x 107 - 44 x 10~ Fakeha et al., 2011
Izmir, Turquie 0.03 — 2.62 Akyil et al., 2009
Algérie 1072 -104 Ce travail
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Congentration du U (Bg/)

FiG. 4.2: Concentrations de 238U dans les différents échantillons analysés
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TAB.-4.7: Concentrations de 40K présentent dans I’eau de divers pays.

.Région, Pays K (Bg/l) Référence

Vallée de Katmandou du Nord, Népal 6.89 — 0.23 Yadav et al., 2012
Danube, Romania 356 — 815 Margineanu et al., 2014
Manteau de la mer Rouge, Egypt. 6.89 — 40.91 Jobbagy et al., 2017

La province de I'Ouest, Arabie Saoudite LD — 339.2 Fakeha, 2011

Abidjan, Cote-D’ivoire 0.17 — 0.60 Kezo et al., 2016

Jeddah, Arabie Saoudite 0.24 — 33.74 Al-Ghamdi, 2014
Turquie 1.54 — 2.57 Kabadayi et Giimiig, 2012
Egypte 9.7—230 - El Arabi et al., 2006
Nigeria 0.35—-29.01  Ajayi and Owolabi., 2008
Yémen 26.73 —43.7 ‘El-Mageed et al., 2013
Algérie 1,1-—-142,8 Ce travail
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FiG. 4.4: Concentrations de 235U dans les différents échantillons analysés

TAB. 4.8: Concentrations de 235U présentent dans I’eau de divers pays.

Pays 25U (Bq/1) Référence

Australie  17x1073 [NHMRC, 2011 ; NRMMGC, 2011]
Bulgarie  6x1072 [EFSA, 2009]

Canada 0.25 [HC, 2009]

Finlande 0.1 [EFSA, 2009]

Allemagne 1072 [BMJ, 2013]

Slovénie  68x 10~ [EFSA, 2009]

Etats-Unis 0.35 [US-EPA, 2009]

Algérie

3x 1072 — 2218

Ce travail
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'FIG. 4.5: Concentrations de 2Th dans les différents échantillons analysés

TAB. 4.9: Concentrations du 232Th dans I’eau dans divers pays.

. Région, Pays 22Th (Bq/l) Réfeérence

- Jeddah, Arabie Saoudite 0.37 —0.232 Al-Ghamdi, 2014
Turquie 0.676 — 0.232 Kabadayi et Giimiig, 2012
Egypte 0.21-1.1 El Arabi et al., 2006
Serbie 0.2-1.13 Tanaskovic et al., 2011
Nigeria 0.20 - 60.06 Ajayi et Owolabi., 2008
Yémen 0.3 —1.37 El-Mageed et al., 2013
Abidjan, cote- d’ivoire 0.16 — 0.47 Kezo et al., 2016
Algérie 0,01 — 14,72  Ce travail

TAB. 4.10: Variation des concentrations (Bq/l) des différents radioéléments présentent dans
I'eau.

C (Bq/l) L7 2§8U 235U 232Th

AM 14,98 1,34 211 1.62
SD 1,7 021 025 003
Min 1,05 0.0l 0.03 0.01

Max 142,76 10,47 22.18 14.72
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Conclusion Général

Le radon, gaz radioactif d’origine naturelle, omnipfésent dans notre environnement et pro-
venant de la désintégration de 'uranium et du fa;djum, présents dans la croute terrestre, a
été reconnu, depuis 1987, par le Centre International de la recherche sur le Cancer (CIRC)
et 'Organisation Mondiale de la Santé (OMS) comme cancérigéne pulmonaire certain pour
Phomme.

Dai}s ce travail nous nous sommes intéressés a la mesure des concentrations du gaz radon
222Rn dans I’eau en vue de jeter les bases de I’élaboration d’une carte nationale de distribution
du radon, a des fins de radioprotection, comme déja réalisé dans de nombreux pays.

La caractérisation des teneurs en radioéléments naturels tels que 28U, 2357, 0K et 22Th
.a été égalem;ant réalisée dans divers types d’eau a travers le territoire national en utilisant la
spectrométrie gamma afin de quantifier les risques encourus par le public suite & I'ingestion de
ces eaux.

Pour cela nous avons d’abord étalonné nos chaines de mesure spectrométriques & 1’aide de
standards radioactifs dédiés. Ainsi, les mesures de concentrations de ?2Rn et de 238U, 235U, VK
et 232Th dans 54 échantillons d’eau prélevés dans différents régions du territoire nationale ont
été effectuées et analysées.

Les résultats montrent que les concentrations sont inferieures aux limites proposées par
les organismes compétents en radioprotection. Ces concentrations dépendent de la nature du
milieu traversé et les valeurs mesurées sont comparables a celles obtenues dans divers pays et

rapportées dans la littérature.
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