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Introduction Générale

Introduction Générale

La population mondiale a toujours été exposée a des rayonnements ionisants émis par
différentes sources naturelles qui existent depuis la formation de la terre et artificielle qui a apparu
dans I'environnement depuis le début du XXe¢ siecle di aux activités humaines impliquant

I'utilisation de rayonnements ionisants et des substances radioactives.

Les sources naturelles constituent la majeure partie de cette exposition. Elles peuvent avoir
leurs origines dans les rayons cosmiques et les radionucléides primordiaux. Les radionucléides
terrestres (primordiaux) tels que le potassium, I'uranium et le thorium sont présents partout dans

la croGte terrestre, I'air, I'eau, le sol, les roches, les aliments et dans le corps humain lui-méme.

Les matériaux de construction, souvent appelés matériaux naturellement radioactifs
(« Naturally Occurring Radioactive Materials » NORM), sont principalement constitués de sols
et de roches. lls contiennent des traces d’éléments radioactifs naturels, comme les séries d’uranium
(%), de thorium (?*2Th) et d’actinium (>**U) en plus du potassium (*°K). Le segment de la chaine
de désintégration de I'uranium a partir du radium constitue la partie la plus importante du point de
vue radiologique. Par conséquent, le radium est souvent utilisé comme référence a la place de
I'uranium. Ces radionucléides terrestres contribuent a la majeure partie du débit de dose de la
radioactivité naturelle auquel la plupart des personnes qui passent environ 80 a 90% de leur temps
a l'intérieur des habitations, sont exposeées. Ils présentent des risques d'exposition externes causes
par leur émission de rayons gamma et internes dus a l'inhalation du gaz radioactif inerte radon
(*%2Rn) et de ses produits de désintégration a courte durée de vie. Parmi les risques d’expositions
externe et interne a ces rayonnements ionisants de faible intensité, on peut mentionner le cancer,
la diminution de I’espérance de vie et des changements subtils dans la fertilité ou la viabilité des
rejetons, comme le montrent les données issues de 1’étude des survivants irradiés lors des
explosions d’Hiroshima et de Nagasaki. Ces effets peuvent étre retardés pendant des années ou

encore des générations et ne sont pas détectés dans les études toxicologiques a court terme.

Au cours des dernieres décennies, I’intérét pour 1’étude de la radioactivité contenue dans
les matériaux de construction a connu une évolution dans le monde [1 - 4]. De nombreux travaux

de recherche ont été egalement menés en Algérie [5 - 8] .

Le travail réalisé dans cette thése concerne les mesures de la radioactivité naturelle et
artificielle dans des matériaux de construction prélevés sur des sites algériens situés dans

différentes villes d’Algérie. L’impact radiologique sur la population Algérienne est le point
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essentiel a déterminer. Les principaux objectifs de cette étude, considérée comme une étude

générale de la radioactivité dans I’environnement, peuvent étre résumés comme suit :

e Détermination des activités spécifiques des radionucléides naturels issus des chaines 23U,
235 et 232Th ainsi que du “°K dans les échantillons de matériaux de construction étudiés.

e Investigation de la présence de la radioactivité artificielle dans ces échantillons.

e Recherche de liens entre la radioactivité, la nature des roches et la pollution issue de
I’activité humaine.

e Evaluation des effets radiologiques et des risques sanitaires sur le peuple Algérien dus a
son exposition aux rayonnements ionisants provenant des matériaux de construction.

e Comparaison des résultats obtenus avec les données publiées a 1’échelle mondiale.

e Etude de la distribution des radionucléides dans les matériaux de construction au moyen
de relations statistiques complexes liant les radionucléides aux parametres radiologiques
associes.

Ce manuscrit s’articule sur cinq chapitres. Le premier chapitre rappelle brievement des
notions et des généralités sur la radioactivité et ses différents types. On y mentionne également la
relation entre la concentration des éléments radioactifs et le type de roche.

Le second chapitre décrit les processus d’interaction des rayonnements ionisants avec la
matiere. Il rend compte de la description d’une chaine de mesures de spectrométrie gamma et des
principaux détecteurs utilisés dans les mesures de basses radioactivités.

Le troisieme chapitre présente toutes les relations de doses et de parameétres permettant
d’évaluer le risque radiologique qu’encourent les individus exposés aux rayonnements ionisants
ainsi que leurs effets sur la matiére vivante.

Le quatrieme chapitre est dédi¢ a la description de la stratégie d’échantillonnage, la
meéthode de préparation des echantillons, les mesures spectrométriques ainsi que 1’analyse et le
traitement des spectres gamma (identification et quantification des radionucléides dans les
différents échantillons).

Le dernier chapitre est consacré aux résultats de mesures des activités spécifiques des
radionucléides naturels et artificiels dans les échantillons étudiés. Une estimation des risques
radiologiques sur I'nomme dus a la radioactivité naturelle provenant des échantillons de matériaux
de construction est faite par la détermination des doses recues et des parametres radiologiques.
Enfin, des analyses statistiques sont effectuées pour évaluer la distribution spatiale des

radionucléides et des parameétres radiologiques associés dans les échantillons étudiés.

Enfin, la conclusion générale est présentée pour rappeler succinctement tous les résultats

obtenus et définir les perspectives tirées de ce travail de recherche.
2
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Chapitre | La radioactivité dans ’environnement

Ce chapitre présente une breve description de la nature et des notions sur la radioactivité et
ses différents types. On y mentionne les familles radioactives naturelles qui existent dans
I’environnement. Une partie est également consacrée a 1’étude de la radioactivité des roches en
relation avec la concentration des éléments radioactifs et les types des roches, ainsi que la
composition minéralogique de chaque type de matériaux de construction.

I.1. Généralités sur la radioactivité et I’origine des rayonnements

Le mot radioactivité a été donné pour la premiére fois suite aux travaux d’Henri Becquerel

par Pierre et Marie Curie qui ont travaillé sur I’uranium et ont découvert le polonium et le radium.

La radioactivité est un processus spontané et aléatoire qui trouve son origine dans le noyau
atomique contrairement a une réaction chimique qui fait intervenir les corteges électroniques. Elle
se définit par la désintégration d’un élément pere vers un élément fils en émettant de 1’énergie sous
forme de particule ou de rayonnement électromagnétique. On distingue principalement les
désintégrations (o, B, B*) et la capture électronique (CE) (figure 1-1).

Suite a la désintégration radioactive (a, B, ou fissions spontanée) le noyau fils peut se
produire en général dans un état excité; il se désexcite vers son état fondamental, soit par émission
radiative d’un photon gamma (transition permise) ou bien par émission non radiative appelée
conversion interne (regle de sélection non respectée). La conversion interne est suivie par éjection
des électrons des couches atomiques internes, appelés électrons de conversion. Les lacunes, ainsi
créées dans les couches internes, seront comblées par les électrons des couches supérieures avec
émission des photons de fluorescence X, ou par émission des électrons Auger si la régle de
sélection atomique suivante n’est pas respectée.

An> 0, Al = £1
As=0,Aj=0, %1
Ou :
n : : nombre quantique principal;
| : nombre quantique du moment cinétique orbital;
s : nombre quantique du moment cinétique de spin;

j : nombre quantique du moment cinétique total.
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Decay Type Radiation Emitted Generic Equation Model
(44
Alpha decay $a AX — 323X+ Ja — 8’
Parent Daughter Alpha
Particle
0 A Ax 4 0 é é
Beta decay aB e S S PRAL L —_ —a
Parent Daughter Beta

Particle

- i 0 A Ay 4+ 0 e e
Positron emission e B ZX -—bz_] X ++1 B .@ —_ _@ —

Parent Daughter Positron

Electron capture X rays gx + _?e —-Z‘f X' + Xray @ r@ AN

Parent  Electron Dlught" Xray

Y0

Relaxation N

Gamma emission 87 9)(- A= ?X' + 87 e ) '0@ AN
= ﬁ.g"

Parent Daughter Gamma ray
(excited nuclear state)

]
Spontaneous Neutrons A+8 “CX —_— Ax + Bx + c n &
fission o \

9

ENERGY

Parent Neutrons
(unstable)

Daughters

Figure 1-1. Différents modes de désintégration [9].

1.1.1. La radioactivité naturelle

La population mondiale est toujours exposée a des rayonnements ionisants présents dans
I’environnement. 85% de cette exposition est due a la radioactivité naturelle [10] et chaque étre
humain est exposé approximativement a 3 mSv (0.3 rem) annuellement [11]. La radioactivité
naturelle existe depuis la naissance de 1’univers et est causée par des radioéléments a longues demi-
vies, présents dans la crodte terrestre. Cette radioactivité est divisée en deux types : terrestre et

extra-terrestre (cosmique).

a. Laradioactivité cosmique

Le rayonnement cosmique est constitué d’un flux de particules provenant de 1’espace
(soleil, galaxies et étoiles) qui frappent I’atmosphére puis la surface de la terre en créant des
radionucléides cosmiques. Les rayonnements cosmiques primaires sont des particules et des
noyaux chargés stables de hautes énergies (1 GeV < E < 10 GeV) [12], principalement des
protons 80%, des noyaux d’hélium 15%, des électrons 2% et les noyaux de la plupart des éléments
du tableau périodique (le carbone, le fer, I’oxygene, etc...) d'origine stellaire 3%.
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Ces rayonnements primaires, interagissant avec les atomes de 1’atmosphére, engendrent une gerbe
de particules légeres comme le lithium, le béryllium et le bore (Z=3-5), ainsi que de nombreuses
particules fondamentales, y compris les pions ou les hadrons (mésons, protons et neutrons) qui se
désintégrent en rayons gamma (figure 1-2)[13].

Le débit de dose absorbé dans 1’air résultant de I’exposition au rayonnement cosmique est
d’environ 30 nGy.h? au niveau de la mer. Il varie légérement avec la latitude et augmente
considérablement avec l'altitude, doublant environ tous les 1500 métres. L’équivalent de dose
annuelle effective par habitant pour la population mondiale est de 0,36 mSv.y™L. Le débit de dose
du rayonnement cosmique se réduit légerement a I'intérieur des batiments en raison du filtrage de
la composante basse énergie (photons et électrons), mais la composante de haute énergie

(principalement les muons) n’est pas affectée par les matériaux de construction [14].
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Figure 1-2. Schéma du développement des rayonnements cosmiques secondaires dans I'atmosphére provenant d'une
particule primaire incidente [12].

b. La radioactivité terrestre

La radioactivité terrestre existe dans la terre depuis sa formation. Elle se trouve dans les
roches, les sols, les eaux, 1’air et méme dans le corps humain suite a I’ingestion de denrées
alimentaires. La radioactivité tellurique est issue des radionucléides primordiaux de tres longues

périodes, tel que I’uranium, le thorium et le potassium.
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Ces radionucléides lourds ont tendance a se désintégrer en éléments plus Iégers. Qui peuvent étre
soit radioactifs ou non radioactifs. Le potassium radioactif se désintegre directement en calcium
ou en argon, tous les deux sont stables. Mais la désintégration de l'uranium et du thorium est
beaucoup plus intéressante : ces éléments se désintegrent a travers une série d'éléments radioactifs
(y compris le radon) jusqu'a atteindre le plomb stable. Les familles radioactives de ’'uranium et du
thorium, en plus du potassium radioactif représentent une bonne partie du rayonnement sur terre.

IIs fournissent environ les trois quarts du rayonnement que les humains recoivent de la nature [11].
e Le potassium (*°K) et les radionucléides primordiaux

Le potassium est présent dans la nature sous forme de trois isotopes naturels : 3K
(93,258%), “°K (0,0117%), 'K (6,7302%). Le “°K est le seul isotope radioactif du potassium
naturel. Sa demi-vie est de 1.3x10° ans. Le “°K se désintégre directement en “°Ca (89%) et en “°Ar
(11%) par capture électronique et émission [, suivi par une désexcitation y de 1.46 MeV (figure I-
3). Le contenu du *°K dans la terre varie de 70 & 1400 Bqg.kg™. 1l se trouve en petites quantités dans

certains basaltes et sables. Par contre, il est présent en grandes quantités dans les granites [15].

“K

©A (Etat excité)

E = 1,46 MeV E = 0,49 MeV E = 1,32 MeV
11% 0,001 % 88.8%
: pt

©Ca (Etat fondamental)

®A (Etat fondamental)

Figure 1-3. Schéma de désintégration du “°K [16].

Le “°K n’est pas le seul radionucléide naturel qui est présent sur terre. Le rubidium (8’Rb)
se trouve dans la crodite terrestre en petites quantités (70 Bg.kg™) avec une période de 4.75.10%°
ans [15]. En plus du “°K et 8'Rb, il existe d’autres radionucléides terrestres (tableau I-1), mais avec
de trés faibles activités spécifiques dans la crotte terrestre, par conséquence ils n’ont aucune

importance du point de vue radiologique [15].
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Tableau I-1. Autres radionucléides primordiaux d'origine naturelle avec leurs demi-vies, les principales émissions

de rayonnement et les activités spécifiques crustale typiques de la Terre [15].

Radionucléide Demi-vie (année) Rayonnement Concentration typique de
majeur P’activité crustrale terrestre
(Ba.kg™)
40K 1,28.10° By 630
8Rb 4,75.10% Gamma 70
147Sm 1,06.101 Alpha 0,7
LY 3,73.100 By 0,04
138 a 1,05.10% B,y 0,02
187Re 4,3.10%° Beta 1.10°%
14Nd 2,29.10% Alpha 3.10%
50y 1,4.10Y Gamma 2.10°%
113 6.10% Beta 2.10°
142Ce >5.10 Beta <1.10°
1%2Gd 1,8.10% Alpha 7.10°
13cd 9.10% Beta <2.10°°
123Te 1,24.10% rayons X 2.107
1744 f 2,0.10% Alpha 2.107
190pt 6,5.101 Alpha 7.10°

e L’uranium

L’uranium est un ¢lément chimique radioactif sous forme d’un métal blanc argenté dur,

présent a 1’état naturel en quantité significative sur Terre. Il est essentiellement composé de trois

isotopes dont les proportions atomiques sont les suivantes : 2*U (0.0055 %), 235U (0.72 %) et

238(J (99.275 %). Le nom d’uranium a été donné en I’honneur de la planéte Uranus, lors de sa

découverte en 1789 par le physicien allemand Martin Klaproth.

> Famille de 'uranium 23U (4n+2)

L'uranium (%%8U) a une demi-vie trés longue (4.47 x 10° années) [15]. Sa décroissance

jusqu’au 2%Pb stable est un processus qui s’étale sur 14 désintégrations (**Th, 234™Pa, 24U, 20Th,

226Ra, 222Rn, #18po, 214Ph, 214Bi, 214pg, 21%Pp, 219Bi, 21%Po) avec émission de 8 particules o et 6

particules B, suivi par émission de rayonnement y (figure 1-4).
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Figure 1-4. Chaine de désintégration de 1’2%U [17].

Le radium (??°Ra) est le descendant le plus important de la famille de 1'>*®U de point de vue
radiologique, puisqu’il se désintégre en radon (*?2Rn). Le ??2Rn est un gaz radioactif d’une période
de 3.82 jours [15]. Ce gaz radioactif peut s’ inhaler par I’homme puisque il est plus lourd que I’air
(sept & huit fois) et se trouve généralement & une altitude proche du sol [18]. Le ?%?Rn se désintégre
par émission des particules alpha (a), ces rayonnements peuvent interagir avec les cellules du tissu
pulmonaire. Ce qui augmente la probabilité d'induire un cancer des poumons. Selon le rapport du
Comité Scientifique des Nations Unies pour I’étude des effets des rayonnements ionisants, le radon
et ses produits de désintégration sont responsables d'environ 50% de la dose efficace annuelle
recue par un habitant adulte de la terre qui est de 2.4 mSv.y™. Cette contribution du radon dépasse

considérablement celles des rayonnements gamma 19% et les rayonnements cosmique 16% [19].

L'isotope radioactif du polonium 2°Po (T12= 22 ans) est l'un des descendants du 222Rn.
C’est un émetteur de particules a de hautes énergies (5304,33 keV), suivi par désexcitation y de
faible énergie (46.5 keV). Ces derniéres décennies, de nombreuses recherches ont été menées pour
déterminer sa présence dans I’environnement, puisqu'il est 1i€ aux cancers des os et des tissus mous
et contribue fortement a la dose interne [20]. Outre sa capacité a entrer dans la chaine alimentaire

et sa bioaccumulation, il constitue un danger potentiel pour la santé humaine.
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> Famille de ’'uranium 2*°U (4n+3)

Une deuxiéme série de désintégration de ’uranium commengant par 1’>°U (demi-vie =
7.04 10® ans) [15] existe également, mais contribue peu a notre irradiation. Sa décroissance
jusqu’au 2°“Pb stable est un processus qui s’étale sur 12 désintégrations (31Th, 231Pa, 227Ac, #2'Th,
223Fr, 223Ra, 219Rn, 215Po, 211Pb, 211Bi, 2°’T1) avec émission de 7 particules o et 5 particules B, suivi
par émission de rayonnement vy (figure I-5). En spectrométrie v, la mesure de la raie principale de
125U (185.72 keV) coincide avec celle du ??°Ra (186,21 keV) ce qui induit des problémes

d’interférences dans I’analyse des échantillons.

Uranium
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Thorium
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Francium

Radon
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Bismuth
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Thallium

Figure 1-5. Chaine de désintégration de 1’>*°U [17].

e Le Thorium
Le thorium est un métal gris découvert en 1828 par le chimiste suédois Berzelius. C’est le
deuxiéme élément de la série des actinides. Certaines de ses propriétés le rapprochent, soit du
titane, soit du cérium, soit du plutonium. Pratiguement 100% du thorium naturel est constitué de

I’isotope 22Th.

> Famille du thorium 232Th (4n)
La demi-vie du 2%2Th est trés longue (4.47 x 10° années) [15]. Sa décroissance jusqu’au

208pp stable produit 10 nucléides radioactifs significatifs (*®Ra, ?2Ac, 22Th, ??*Ra, 2°Rn, ?'%Po,
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212pp, 212gj, 212pg 208T1) avec émission de 7 particules o et 5 particules B, suivi par émission de

1.9 Years
”"Ac «
Mlnulas

rayonnement y (figure I-6).
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Figure 1-6. Chaine de désintégration de 1’2%2Th [17].

Transition Metals Thallium

1.1.2. Radioactivité artificielle

Les sources radioactives sont devenues un facteur important dans notre vie quotidienne
apres la découverte de la radioactivité artificielle par Iréne et Frédéric Joliot-Curie en 1934. La
qualité et la quantité de nos aliments, notre santé, et par conséquent notre bien-étre est due en
grande partie aux sources radioactives et leurs nombreuses applications en médecine, biologie,
agriculture, industrie et dans le secteur militaire [13]. Toutes ces applications exposent la
population mondiale aux sources de rayonnements. En effet, les installations nucléaires rejettent
des radio-isotopes sous formes gazeuses, liquides ou diffuses. Les principaux radioéléments rejetés
sont 3H, C, les isotopes de 1’iode, des gaz rares et quelques produits d’activation et de fission. La
médecine nucléaire contribue aussi aux déchets nucléaires dans 1’environnement sous forme de
sources liquides (*°™Tc, 201T1, 23] et 18F). Les essais nucléaires militaires ont conduit a I’apparition

de nombreux radionucléides dans I’environnement, essentiellement le *¥'Cs [21].

Des accidents peuvent malheureusement se produire, Comme ceux de Fukushima (2011) et de
Tchernobyl (1986), entrainant parfois 1’exposition aigue d’une ou de plusieurs personnes et

pouvant aussi avoir un impact sanitaire sur la population et I’environnement a plus long terme.
11
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1.1.3. Filiations radioactives

On appelle filiation radioactive la série de désintégrations successives que subissent
certains noyaux lourds dont le temps de vie est de I’ordre du milliard d’années comme 1’2*%U, 235U,
et 2%2Th; dans laquelle I’atome instable se transforme en un atome moins instable moyennant une
redistribution de I’énergie de liaison entre les différents nucléons du noyau de cet atome. Le
réaménagement interne du noyau pére conduit a un noyau fils qui s’il est lui-méme radioactif
conduit a un nouveau noyau, et ainsi de suite jusqu’a atteindre un noyau stable. Chaque
réarrangement donne lieu a I’émission d’un rayonnement. Le passage du noyau pere au noyau fils

est caractérisé par les équations d’évolution comme I’indique la relation (I.1).

M A2 2
Xi - X; = X3 - .. - X, (1.2)

ou X, est I’isotope stable de la filiation radioactive, A;j est la constante désintégration qui est liée a

la période :

P (1.2)
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Figure 1-7. Filiation radioactive au cours du temps [22].
Les équations différentielles régissent 1’évolution des populations des noyaux peres et des

noyaux fils en fonction du temps :

dN;

o = Ai-1Nien = AN (1.3)

La solution générale d’une filiation de n corps est donnée par la relation suivante [23] :
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Np(t) = Cie™Mt + Cre ™2t + .o + Cpe~nt (1.4)

Les coefficients C1, C2... Cn sont donnés par les relations suivantes :

A izl Aj .
C= 5 W i=123,..,n-1 (1.5)

A
Cn=Tljzn7 - (1.6)

1.1.4.  Equilibre radioactif

Un équilibre radioactif existe quand un élément radioactif se désintégre a la méme vitesse
a laquelle il est produit. La concentration des noyaux fils dans I’équilibre radioactif dépend
principalement des constantes de désintégration des noyaux péres et fils. Un équilibre radioactif
ne s’établit pas immédiatement, mais il n’a lieu qu’aprées une période de transition qui est de 1’ordre
de quelques demi-vies du noyau le plus long de la chaine de désintégration. On distingue trois

types d’équilibre radioactif :

» Equilibre idéal : Les noyaux pere et fils sont en équilibre idéal lorsque leurs activités sont

égales et celle du noyau fils atteint son maximum :

dN.

d_tz = /11N1 —_ /12N2 = O => AlNl = /12N2 (|7)
D’ou Al(t) = Az(t) = Azmax (|'8)

Le temps maximum nécessaire pour atteindre cet équilibre est donné par la relation
suivante :
A
In (33)

= Z 1.9
tm (A1-22) ( )

» Equilibre de régime : Cet équilibre est atteint lorsque la période du noyau pere est
légerement supérieure a celle du noyau fils. L’évolution des activités des deux nucléides
reste dans un rapport constant sachant que 1’activité du noyau fils est reliée a celle du pére

par :

(A2—21)

Az =~ Al P

(1.10)
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» Equilibre séculaire : Cet équilibre se manifeste lorsque la période du noyau pére est tres
longue par rapport a celle du noyau fils et que 1’activité du noyau pére est quasi-constante.
L’ activité du noyau fils augmente jusqu’a arriver au méme niveau que celle du noyau pére
et reste constante.
Ay (t) = Ay () (1.11)

1.2. La radioactivité des roches

L'uranium et le thorium sont largement distribués a travers la crodte terrestre. L uranium,
avec une abondance moyenne de 2,4 ppm est plus abondant que des éléments fréquents comme
I'argent, I'or, I'arsenic, le mercure, le molybdéne, I'antimoine et I'étain. Le thorium, a 12 ppm, est

a peu pres aussi abondant que le plomb et le bore [24].

L’uranium, le thorium et leurs descendants ainsi que le potassium se trouvent sous forme
d’ions qui s’insérent dans des minéraux a grande ouverture de structure cristalline. Ces minéraux
sont les plus communs dans certains types de roches évoluant a travers différents processus dans
la crodite terrestre [25]. Les radionucléides naturels que 1’on trouve dans différentes roches sont a
I’origine des inclusions, des fissures et de dispersion dans les minéraux. Pratiquement, toutes les
roches contiennent des éléments radioactifs. Ce sont pour la majeure partie, le 22Th (1,6.10%
tonnes), 1’2%8U (5.10™ tonnes), le “°K qui représente environ 2.5% du poids de la crodte terrestre
et dans une moindre mesure 1’>°U (3,5.10'! tonnes). Les teneurs des roches en différents
radionucléides dépendent en fait de la maniere dont s’est formée la roche, et de la composition

minéralogique de celle-ci [26].

e Les roches sédimentaires Les roches seédimentaires sont composees principalement
d’¢léments clastiques ou détritiques, qui proviennent de la désagrégation, par différents
procédés d’érosion, de roches préexistantes : roches magmatiques, métamorphiques et
méme sédimentaires.

Ce type de roches se forme généralement en milieu aqueux (lacs, mers, océans). La densité
de I'uranium et du thorium des roches sédimentaires est élevée (U = 18,95 ; Th = 11,72),
vu qu’elles proviennent directement ou indirectement des roches magmatiques. Les
éléments radioactifs se déposeront partiellement au pied de la roche-meére, ou pendant le
transport, ou atteindront le bassin de sédimentation donc ils sont fortement dispersés, les
roches sedimentaires en contiendront moins que la roche-mere. Une roche sédimentaire,
déja pauvre en U et Th, désagrégée a son tour par I’érosion, donnera des sédiments encore
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moins riches en ces éléments [26]. Les roches sédimentaires peuvent étre classés sur la

base du critére « radioactivité » en :

Roches a radioactivité élevée :

La plupart des argiles ;

Les schistes noirs ;

Les évaporites potassiques ;

Les phosphates ;

Certains sables et grés riches en minéraux accessoires a uranium et thorium ;

Les granites potassiques et les roches qui en découlent par érosion [26].

Roches a radioactivité moyenne:

Les gres et les sables ;

Les gneiss [26].

Roches a radioactivité faible :

Les calcaires et les dolomies ;

Les charbons en général ;

Les évaporites sans potassium, 1’halite et I’anhydrite ;

Les roches basiques et ultrabasiques [26].

Les roches magmatiques : les roches magmatiques (ignée) se forment par refroidissement
et solidification d'un magma qui peut étre considéré comme étant un mélange de liquide,
de gaz et de cristaux, plus ou moins visqueux et susceptible de se déplacer. La radioactivité
de ces roches est tres élevée par rapport aux autres types de roches grace a la présence des
minéraux accessoires (zircon, titanite, apatite, allanite, xenotime et monazite). Les teneurs
moyennes en uranium, thorium et potassium sont de 1’ordre de 3.50 ppm, 18 ppm et 3.34%,
successivement, pour les roches acides qui contiennent plus de 60% de silice (SiO2) et de
0.5 ppm, 3 ppm et 0.83% pour les roches basiques, contenant moins de 50% de silice [27].
Les roches métamorphiques : Les roches métamorphiques sont issues de la
transformation de roches ignées ou seédimentaires en raison des modifications des
parameétres physico-chimiques du milieu dans lequel elles évoluent (notamment la pression
et la température). Sous l'influence d'agents internes, la teneur en uranium, thorium et
potassium de ces roches est le résultat du contenu original du matériau primaire et peut
avoir ét¢ modifiée par des processus métamorphiques. Le marbre est I'une des roches

métamorphiques, il contient 0.4% de potassium, 1.1% d’uranium et 1.8% de thorium [27].
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1.3. La composition minéralogique des matériaux de construction

Les matériaux de construction sont considérés comme une source d’exposition externe et
interne aux rayonnements ionisants vu qu’ils sont constitués principalement de roches et sols, qui
sont composés de minéraux contenant des radionucléides naturels et parfois artificiels. Les
concentrations de ces radionucléides dans les divers matériaux de construction varient selon la

nature de la roche et sa composition minéralogique.

- Le sable est un matériau granulaire composé de particules minérales et de fragments de
roches dont la dimension est comprise entre 0,063 mm et 2 mm selon les géologues. Il
provient de I’érosion, des cailloux cassés et de I’altération des roches. Sa composition peut
révéler jusqu’a 180 minéraux, cependant il est principalement constitué de silica (silicon

dioxide SiO2) sous forme de quartz.

- Le ciment est un liant hydraulique qui se présente sous forme d’une poudre de grains
anhydres essentiellement composée de clinker et de sulfate de calcium dans un rapport
massique d’environ 95-5 %. Le clinker est obtenu par cuisson a 1450°C du cru (mélange
d’argile et de calcaire). La composition minérale du cru peut varier d’une cimenterie a une
autre, en fonction de la qualité du gisement exploité. Cependant, elle reste dans des
proportions bien définies :

Carbonate de calcium (CaCOg) : 67 %

Silice (SiO2) : 22 %

Alumine (Al203) : 5%

Oxyde ferrique (Fe203) : 3%

Autres composants : 3% [28]

YV V VYV V V

- Le gypse est 'un des minéraux sulfatés commun qui est composé de sulfate de calcium

hydraté (CaSO4 2H,0).

- La céramique a base d'argile est largement utilisée pour fabriquer des briques, des
carreaux de sols et des murs, des canalisations, des carrelages, etc.... Un produit céramique
est constitué principalement de matieres premiéres plastiques et non plastiques.

» Matieres premiéres plastiques [29]
- LaKaolinite ou Argile Kaolin Si2Al;05(0OH)a.
- Montmorillonite ou Argile bentonite 4Si02AIl,032H;0.
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a)

b)

- lite [Siz 4 Alos][Al2]O10(OH2)Kose.
- Chlorites (Fe,Mg,Al)s(Si,Al)4010(OH)s.
» Matieres premiéres non plastiques [29]
- Sable.
- Chamotte.
- Lacraie, le minéral de cette roche est le carbonate de calcium CaCOs.
- Les feldspaths potassiques 6SiO2Al,03K>0.
- Micas 6SiO2, 3Al,03, K20, 2H20.
- Letalc 4SiO2, 3MgO H20.

La brique est un produit céramique qui est constitué principalement d’argile. Ce matériau
trés léger est composé de plusieurs types de roches. Les composants les plus utilisés sont
I’alumine (8 a 25 %), I’oxyde de fer (2 a 10 %), I’oxyde de titane (0,3 a 2 %), la chaux (2
a 10 %), la silice (35 a 80 %), la soude (0,1 a 1 %), la potasse (0,5 a 4,5 %), I’anhydride
carbonique (0 a 15 %). Les propriétés de certaines argiles et notamment les argiles
naturelles les rendent trés élastiques, rendant nécessaire I'ajout de dégraissants pour

faciliter le fagonnage (sable, argile cuite broyée, etc...) [30].
La faience est un produit céramique qui est composé principalement d'un mélange d‘argile,

des feldspaths, de la silice, du talc, de kaolin et du sable recouverte en surface d'un émail

en zircon (ZrSiO4) qui la rend imperméables aux liquides.
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D’une maniére générale, on peut définir un rayonnement ou une radiation comme un mode
de propagation de I’énergie dans I’espace, sous forme d’ondes électromagnétiques ou de
particules. Les rayonnements ne peuvent étre détectés et caractérisés que gréace a leur interaction
avec la matiére dans laquelle ils se propagent. Ils peuvent céder au milieu qu’ils traversent, la
totalité ou une partie de leur énergie au cours de ces interactions. Parmi les rayonnements ionisants,
on distingue ceux qui sont directement ionisants et sont constitués de particules chargées (a, 3,
muons, fragments de fission, ions, . . .). lls transférent leur énergie directement a la matiére, par le
jeu des forces coulombiennes s’exergant entre eux et les atomes du milieu. Les transferts d’énergie
dépendent des masses des particules en mouvement et il y a lieu de distinguer entre particules
chargées lourdes (proton, deuton, alpha, ions lourds) et électrons. Ou ceux indirectement ionisants
(photons (X, v) et les neutrons), qui sont electriquement neutres et sont susceptibles de transférer
une importante fraction ou la totalité de leur énergie en une seule interaction aux particules

chargées du milieu. Ce sont ensuite ces particules secondaires qui ionisent a leur tour le milieu.

Ce chapitre passe en revue les diverses manieres dont s’effectuent ces transferts d’énergie.
Nous nous limiterons aux processus d’interactions des photons et des électrons avec la matiére
dans la premiére partie de ce chapitre. La deuxieéme partie du chapitre décrit le principe de la
spectroscopie gamma en utilisant un détecteur a semi-conducteur dans le cadre de I’analyse de la
radioactivité environnementale. On présente alors une introduction au principe de fonctionnement
des détecteurs a semi-conducteur (germanium hyper pure) et les critéres utilisés pour caractériser

leurs performances (efficacité, résolution, sensibilité).

I1.1. Rayonnements 7y et leurs interactions avec la matiére

11.1.1. Rayonnements y

Le rayonnement y, mis en évidence par le physicien francais Paul Villard en 1900, se trouve
a ’extréme du spectre électromagnétique, a des énergies typiquement comprise entre 0.1 et 10
MeV [21]. Les photons gamma proviennent du noyau et contrairement aux particules alpha et beta,
ils n’ont ni masse ni charge. Le rayonnement gamma est une quantité¢ d’énergie ¢lectromagnétique
qui se déplace a la vitesse de la lumiere en traversant des centaines de metres dans 1’air avant d’étre

atténué.
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11.1.2. Processus d’interaction des photons y avec la matiere

Lorsque les rayons y traversent la matiere, ils peuvent subir différents types d'interactions
en fonction de leur énergie et du milieu traversé (figure 11-1). Parmi le nombre de processus
d'interactions possibles des rayons gamma avec la matiere, trois mécanismes jouent les roles les

plus importants : I’effet photoélectrique, la diffusion Compton et la création de paires.

rrrrmm T 17T v et T T TR
120 —
100 -
v [~ Photoelectric effect Pair production =
£ 80 dominant dominant  —
2 — —
Fal
® 60 —
5 a
© — Compton effect N —~
N a0 - dominant - —
2| -
0 |1 0 T SN -
0.01 005 01 05 1 5 10 50 100
hv in MeV

Figure I1-1.Types d’interaction prépondérants en fonction de 1’énergie du photon et du numéro atomique Z du
matériau traversé [31] .

a. Effet photoélectrique

Dans ce processus, lors d’une interaction d’un photon avec la matiére, il transfére toute son
énergie a un électron du cortége électronique de 1’atome. Par conséquent, le photon disparait
complétement et un photoélectron est éjecte par l'atome (figure 11-2). Ce processus est
prépondérant en-dessous d’une centaine de (E, <200 keV) [31]. L'énergie de I'électron émis peut

étre décrite par 1’équation photoélectrique d'Einstein.

E,=hv—E, (11.1)
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ouU Ee est I'énergie de 1'électron émis, hv est I'énergie du photon incident, et E_ est I'énergie de

liaison de 1'¢lectron ou I'énergie nécessaire pour &jecter 1'électron de 1’atome.

Lorsqu'un électron d'une couche profonde K ou L est éjecté d'un atome par effet
photoélectrique, un autre électron d'une couche supérieure descend pour combler I’écart résultant.
Cette transition électronique produit alors soit purement un rayon X caractéristique, soit I'émission

d'un autre ¢électron de I'atome ayant absorbé ce photon X. C’est qu’on appelle un électron Auger.

(a)
E -
X5 Electron
Yray
Electron
(b)
Yray
Ka
X-ray

Figure 11-2. (a) Le mécanisme de I’effet photoélectrique, et (b) I'émission de rayons fluorescents X [32].

La section efficace de I’effet photoélectrique qui traduit la probabilité qu’une réaction ait
lieu, dépend de 1’énergie du photon incident et du numéro atomique Z du matériau. Elle est donnée

par [31] :

ZTL
Ope = cste.ﬁ (1.2)

ou I’exposant n varie entre 4 et 5.

La forte dépendance a 1’énergie des photons et du numéro atomique Z du matériau est la
raison pour laquelle le processus photoélectrique est prédominant a basse énergie des photons et

est favorisé dans les matériaux lourds (figure 11-3).
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Figure 11-3. Probabilité d’interaction par effet photoélectrique dans différents matériaux [33].

b.  Effet Compton

Ce processus est une collision inélastique entre un photon gamma incident et un électron
libre ou peu liée (énergie de liaison inférieure a 1’énergie du photon incident). Contrairement a
l'effet photoélectrique, le photon y transfére une fraction de son énergie a I’électron périphérique.

Par conséquent, le photon est diffusé d'un angle 0 < 6 <z par rapport a sa direction d'origine avec
une énergie E, et I’électron recule selon I’angle 0 < ¢ s% avec une énergie cinétique E, (Figure

[1-4). Les lois de conservation de 1’énergie et de I’impulsion totales donnent les relations suivantes
[32] :

E.
E, = Y (11.3)
4 1+m?22(1—c059)
_ o meC?(1—cosH)
E. = Ey Ey T 1+meC2(1-cosh) EV (11.4)

Scattered v ray

Figure 11-4. Diffusion Compton [32].
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La distribution angulaire des rayons gamma diffusés est prédite par 1’équation de Klein et
Nishina ou la section efficace différentielle par angle solide est exprimée en fonction de 1’énergie
du photon incident E, et de I’angle de diffusion 0 [34].

do _1¢ 1

a2 (1+meC2(1—-cos0))?

(MeC?)?(1—cos6)?

2
(1 +cos®6 + 1+meC2(1—cosh)

) (I1.5)

La section efficace de diffusion Compton dépend du nombre d'électrons disponibles comme
cibles de diffusion et augmente donc linéairement avec Z, et diminue progressivement avec

I'augmentation de I'énergie [31].

(11.6)

c.  Production de paires

Le processus de production de paires ou matérialisation du photon incident peut se produire
si I'énergie du photon gamma dépasse le double de la masse d’un électron au repos (E, =
2E, =1,02 MeV). Dans ce type d’interaction qui se produit dans le champ coulombien du noyau,
le photon gamma disparait et est remplacé par une paire électron-positon. Toute I'énergie
excédentaire transportée par le photon au-dessus des 1,02 MeV nécessaires pour créer la paire
entre en énergie cinétique partagée entre le positron et 1'électron. D’aprés la conservation de

I’énergie :
E, =E_+E, +2E, (1.7)

avec E_ et E, les énergies cinétiques de 1’¢lectron et du positron respectivement.
En fin de ralentissement, le positron s’annihile avec un électron au repos, qui donne lieu a

I’émission de deux photons d’annihilation d’énergie 511 keV chacun (Figure 11-5).

E,
E‘J‘
T ey electron
incident y ray
positron

}

Figure 11-5. Création d’une paire électron-positron [32].
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La section efficace du processus de création de paires dépend de 1’énergie du photon

incident et de Z du milieu traversé. Elle est donnée par les relations suivantes :

Eoz_1/3

aréZ? [E log (ﬂ) — E] Si2Ey <E <

_ 9 Eo 27 a

O'pair - 5.0 [28 13 2 . EOZ_1/3 (“8)
aryZ [;log(183Z / )_E] SIE =

avec o= 1/137 est la constante de la structure fine.

11.1.3. Atténuation et libre parcours moyen

Lorsqu’un faisceau de photons traverse la matiére, son intensité diminue due au phénoméne
de son atténuation dans le milieu traversé. Cette atténuation suit une loi exponentielle décroissante
entre le nombre de photons incidents lo et le nombre de photons transmis | a travers I’épaisseur x

du milieu, comme I’indique la relation (IL.9).
I(x) =1y.e™#* (11.9)

u étant le coefficient d’atténuation linéique total qui dépend de 1’énergie du photon incident et

de la nature du milieu traversé. Il est défini par I’équation (11.10).

_ N
p(em™) = noyy = ﬁp Otot (11.10)

avec Na le nombre d’Avogadro, p la masse volumique et M la masse molaire. On définit le
coefficient d’atténuation massique par le rapport du coefficient d’atténuation linéique total sur
la masse volumique du milieu.
- u
Um(cm?.g™1) = ; (11.11)
Les coefficients d’atténuation massique sont disponibles dans la littérature. La figure I1-6

montre les atténuations dans les deux matériaux généralement utilisés en spectrométrie y, le plomb

qui forme le blindage du systéme de détection et le germanium qui constitue le cristal du détecteur.
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Figure 11-6. Coefficients d’atténuation massique pour le Plomb (a) et le Germanium (b) [33].

Le libre parcours moyen est la distance moyenne parcourue par un photon d’énergie donnée
avant la premiere interaction dans un matériau. Contrairement aux particules chargées, les photons
n’interagissent que trés peu avec le milieu traversé. De plus, il existe une probabilité élevée pour
qu’un photon traverse une épaisseur de matiére sans interagir : un photon de 1 MeV a 74 % de
chances de ne subir aucune interaction en traversant 1 cm de germanium. Le libre parcours moyen
peut étre défini par I’inverse du coefficient d’atténuation linéique.

A(cm) =% (11.12)

11.2. Interaction des électrons avec la matiere

11.2.1. Les électrons

L’¢lectron est une particule légere porteuse d’une charge électrique élémentaire, négative
pour les négatons (B) et positive pour les positons (B*). Il a été découvert en 1897 par Sir Joseph
John Thomson. Lors de leur passage dans la matiere, les électrons perdent leurs énergies par
collisions élastiques et inélastiques avec les électrons et les noyaux atomiques du milieu

ralentisseur.

11.2.2. Interaction avec les electrons atomiques

Il s’agit d’un mécanisme de collisions élastique et inélastique d’un électron ou d’un

positron de basse énergie avec les électrons du cortege atomique.
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Dans le premier processus, les électrons sont fortement déviés, sans pratiquement perdre
de I’énergie. Concernant le deuxiéme processus, c’est 1’effet principal responsable de la perte
d'énergie des électrons dans le milieu traversé. Dans ce type de collision, I'énergie est transférée
de I’¢lectron a I'atome en produisant une ionisation suivie par 1’¢jection d’un électron secondaire
qui peut interagir a son tour avec le milieu traversé ou une excitation de 1’atome qui donne
naissance a un rayon X ou un électron Auger. La quantité d'énergie transférée lors de chaque
collision est une trés faible portion de 1'énergie cinétique de 1’électron incident. Tandis que le
nombre de collisions par unité de parcours est tellement grand que I'on peut observer une perte
d'énergie substantielle méme dans des matériaux de faibles épaisseurs. La perte d’énergie par

collision inélastique est donnée par la formule de Bethe et Bloch [31]:

() = et (i (G 55) ~ T = 14+ ) + (1) +
L(1- \/1_—32)2) (11.13)

. v, s . e o -
ou B= p la vitesse réduite et I le potentiel moyen d’excitation qui dépend de la nature du matériau

et c est la vitesse de la lumiére dans le vide.

11.2.3. Interaction avec le champ du noyau

Dans le champ du noyau, la particule chargée (électron, positron) subit une forte
décélération, qui engendre une émission d’un rayonnement X de freinage appelé
(Bremsstrahlung). Il est caractérisé par le pouvoir d’arrét radiatif qui est la fraction d’énergie

perdue par les électrons et les positrons par freinage.

Ce processus est plus dominant pour les électrons (et les positrons) de haute énergie. La

perte d’énergie linéique par rayonnement de freinage s’écrit :
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Figure 11-7. Différents processus d’interaction des électrons avec la matiere

(a) interaction électron-électron, (b) interaction électron-noyau [35].

11.2.4. Parcours des électrons dans la matiére

Il s’agit de la distance maximale parcourue par un ¢€lectron dans un matériau jusqu’a ce
qu’il perde toute son énergie. Le parcours peut donc étre relié a la perte d’énergie :
R= f"("—E)_l dE (11.15)
E \dx '
Les trajectoires des électrons dans la matiére sont des lignes brisées et les parcours
individuels ne sont plus distribués symétriquement autour du parcours le plus probable. 1l en
résulte que la distance parcourue réelle est bien plus grande que la distance séparant le point

d’entrée du point d’arrivée (ou 1’électron a perdu toute son énergie). La figure 11-8 représente le

parcours d’un faisceau d’¢électrons dans la matiere.

parcours \ I
I
I
> )b I
s > I
faisceau "IN |
d’électrons i
> I
> I
I
I
vide 1
>
matiere portée

Figure 11-8. Le parcours d’un faisceau d’électrons dans la matiére.
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11.3. La spectrométrie gamma

La spectrométrie gamma est une technique de mesure rapide, non destructive [32] et
performante qui a été utilisée pendant des décennies pour I’identification et la mesure des activites
specifiques des radioéléments naturels et artificiels présents dans I’environnement. Elle consiste a
compter le nombre de photons gamma émis spontanément d’un échantillon pendant une durée de
temps donnée. Le principe de cette technique est basé sur la détection de I’interaction de ces
rayonnements y avec le matériau constituant le détecteur, en déposant toute ou une partie de leur
énergie. Les différents évenements produits (photo-électrique, Compton et création des paires)
seront classés dans un spectre en fonction de 1’énergie déposée. A partir de ce spectre, il est
possible d’identifier les différents radionucléides (analyse qualitative) et de déterminer leurs
activités spécifiques dans 1’échantillon (analyse quantitative). La figure 11-9 présente un exemple

de spectre y d’une source mono-énergétique.

Fic d'absorption

g totale
§ 1l:" Eme -
@ Annihilation 2 pic 1 pic
E d'échappement d'échappement
=
E
=
Retrodiffusion v Front Compton
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10° . T ' x ' v ' T . |
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Energie (keZy)

Figure 11-9. Exemple d’un spectre gamma mono-énergétique [36].

Le spectre obtenu est constitué d’un ensemble de pics qui sont le résultat des différents
processus d’interaction des photons avec le matériau du détecteur. Citant les pics de rétrodiffusion,
d’annihilation et d’échappement situés au-dessus du plateau Compton, suivi par le pic d’absorption
total qui est le plus important vu qu’il représente le dépot total de I’énergie du photon dans le
détecteur. Ce qui permet de remonter a 1’activité des radionucléides présents dans 1’échantillon a

mesurer.
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11.3.1. Chaine de mesures

Une chaine de mesures en spectrométrie gamma est composée essentiellement d’un
détecteur suivi par une électronique d’acquisition (préamplificateur, amplificateur, convertisseur
analogique-numérique (ADC), analyseur multicanaux (AMC) et logiciels d’acquisition et

d’analyse) comme I’indique la figure 11-10.

Détecteur

h 4

Preamplificateur

X

Amplificateur

Y

Convertisseur analogique-numerique

X

Analyseur multi-canaux

Figure 11-10. Schéma d’une chaine de mesure en spectrométrie gamma [37].

a. Détecteurs de photons

Il existe deux principaux types de détecteurs utilisés en spectrométrie gamma, (les
scintillateurs et les semi-conducteurs), qui sont employés dans le domaine d’énergie s’étalant de
20 keV a quelques MeV.

e Lesscintillateurs

Les détecteurs a scintillation se basent dans leur fonctionnement sur 1’émission de
rayonnement de fluorescence a partir de 1’excitation du matériau scintillant par les photons y a
détecter. Ces photons lumineux sont ensuite convertis en un signal électrique exploitable en
passant a travers un photomultiplicateur, ou ils sont transformés en électrons par effet
photoélectrique au moyen d’une photocathode, puis amplifiés a 1’aide d’une série de dynodes et
enfin recueillis par une anode (Figure I1-11). Pour les mesures en spectrométrie vy, le scintillateur
le plus utilisé est I’iodure de sodium dopé au Thallium (Nal(Tl)) grace a son rendement intrinseque

de détection élevé (6.102 a 1332 keV) et son colt moindre. Mais son domaine d’application se
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limite a la mesure des radionucléides émetteurs y mono-energétiques a cause de sa faible résolution
en énergie (80 keV a 1332 keV).
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Figure 11-11. Schéma de principe de fonctionnement des scintillateurs [38].

e Lessemi-conducteurs

Les semi-conducteurs sont des matériaux qui possédent les propriétés d’un isolant et d’un
conducteur en méme temps. Autrement dit, ils sont des isolants a trés basse température et suite a

I’agitation thermique ils deviennent conducteurs.

L'écart entre la bande de valence et la bande de conduction est appelé la bande interdite
(figure 11-12 (a)), qui est typiquement de I'ordre de I'électronvolt pour un semi-conducteur. Dans
ce type de détecteurs, les rayonnements a détecter créent dans le cristal, par interaction un grand
nombre de porteurs de charges; ils arrachent aux atomes des électrons de valence, créant des
charges négatives. Les atomes primitivement dans un état moyen d’équilibre électrique
deviennent, par la perte d’électrons de valence, des charges positives qu’on appelle « trous ».
L’interaction des rayonnements avec la matiere constituant le cristal crée autant d’électrons que

de trous. On dit qu’il y a production de paires (électron-trou).

Du fait du champ électrique qui regne dans le semi-conducteur, des électrons se dirigent
vers 1’électrode positive avec une vitesse qui dépend de leur mobilité dans ce milieu. Les trous
étant en fait les atomes du réseau cristallin ne se déplacent pas physiquement, mais tout se passe
comme s’ils le faisaient. En fait, les électrons libres, libérés par 1’agitation thermique viennent
occuper les trous vacants et se déplacent d’un atome a I’autre, créant ainsi un déplacement apparent

de trous. Ces trous se dirigent vers 1’¢électrode négative.
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A tout instant, des paires électrons-trous se recombinent et d’autres se créent. Tous les
porteurs de charges crées par I’interaction du rayonnement parviennent aux ¢électrodes avant de se
recombiner. Il apparait alors une impulsion ayant une amplitude proportionnelle a I’énergie perdue

par le rayonnement dans le cristal.

Afin d’augmenter la conductivité au sein d’un semi-conducteur, il faut introduire des
impuretés, ou dopage. Si les impuretés introduites possédent un électron périphérique de plus que
les atomes du semi-conducteur, on dit que c¢’est un dopage de type N, auquel cas il reste un électron
qui n’est pas lié aux autres atomes du réseau. Ce qui engendre la création d’un niveau énergétique
discret dans la bande interdite proche de la bande de conduction appelé niveau donneur (Figure I1-
12 (b)). Un électron, occupant ce niveau, peut passer dans la bande de conduction et participer a
la conduction. Dans ’autre type de dopage, les impuretés introduites possédent un électron
périphérique de moins que les atomes du cristal, on dit que ¢’est un dopage de type P. Il manque
alors au réseau un électron de liaison, d’ou I’apparition dans le cristal d’un trou. Ce qui engendre
la création d’un niveau énergétique discret dans la bande interdite proche de la bande de valence
appelé niveau accepteur (Figure 11-12 (b)). Un électron de la bande de valence peut alors passer
dans le niveau accepteur créant ainsi un trou mobile dans la bande de valence qui participera a la

conductivité [37].

E Energie 4 Energie
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Ec 7
« 001 sV --_.---L_--;---
.-

Eg Bande interdite = 0,01 eV

Ev
Bande de valence Dopage de fype N Dopage de type P
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Figure 11-12. (a) Schéma des bandes d'énergie dans un solide cristallin semi-conducteur, (b) Schéma des bandes
d’énergie dans les cas des dopages de type N et de type P [37, 39].

Les semi-conducteurs sont les détecteurs les plus utilisés en spectrométrie gamma grace a
leur grande densité qui favorise 1’interaction des photons dans le milieu, et leurs sensibilités aux
faibles énergies. C’est-a-dire, s’il faut 26 eV au minimum d’énergie déposée pour créer un photon

dans un scintillatlpireur et de environ 30 eV dans un gaz pour créer une paire électron-ion, environ
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3 eV suffise largement pour créer une paire électron-trou dans un semi-conducteur [40]. Les semi-
conducteurs possedent aussi une trés bonne résolution en énergie. Par exemple, si on obtient une
résolution de 6% a 660 keV avec un scintillateur, dans le cas du germanium (refroidi) on atteint le
keV, soit moins de 0,2%. L’avantage d’un détecteur semi-conducteur est que pour un dépot en
énergie identique, le nombre de porteurs de charges (paires électrons-trous) est plus important que
pour les scintillateurs (nombre de photoélectrons). Donc, I’incertitude relative sur 1’énergie

mesurée s’en trouve réduite.

Il existe différents types de semi-conducteurs qui peuvent étre utilisés pour la détection des
rayonnements ionisants. Les plus communs sont le germanium (Ge), le silicium (Si), la famille
du tellurure de cadmium (CdTe et CdxZnl-xTe alias CZT) et I’arséniure de gallium (GaAs). Il
existe aussi quelques détecteurs a base d’iodure de mercure (HgI2). Les potentialités de ces
matériaux pour la détection des photons y dépendent des paramétres cités dans le tableau II.1. En

effet, ils influent sur la résistivité (R), le temps de collecte et I’efficacité de détection [41].

Le détecteur semi-conducteur a base de germanium est couramment le plus utilisé en
spectrométrie y, grace a sa bande interdite la plus étroite, la possibilité de créer le plus grand
nombre de porteurs de charge pour un dépdt d’énergie donné et sa capacité de minimiser les
fluctuations statistiques dans la mesure. De plus, ¢’est le seul détecteur qui peut étre fabriqué avec
des volumes importants (plusieurs dizaines de cm®). C’est le semi-conducteur le plus approprié
pour la détection des rayonnements ionisants dans une plage d'énergie allant de la dizaine de keV

a la dizaine de MeV grace a sa densité et son nombre atomique élevés.

Tableau I1-1. Caractéristiques des semi-conducteurs a 300 K sauf pour le cas du Ge a 77 K [31, 32].

Matériaux Numéro Gap (eV) W (eV) Densité Mobilités cm? V-1 st
atomique Z (gcm?) e trou
Si 14 111 3.62 2.33 1350 480
Ge 32 0.67 2.96 5.32 3.6x10* 4.2x104
CdTe 48.52 1.47 4.43 6.06 1000 80
Hgl2 80.53 2.13 4.64 5.78 1000 50-80
GaAs 31.33 1.45 4,51 5.35 8000 400
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- Détecteurs GeHP

Il existe deux types de détecteurs germanium; Soit les détecteurs compenses au lithium
Ge(Li) qui sont fabriqués de la méme fagcon que les détecteurs silicium compensés au lithium
Si(Li) ou les détecteurs au germanium hyper pur GeHP. Le type de détecteur Ge(Li) a été
commercialisé entre le début des années 60 jusqu’au début des années 80 [31]. Il a été remplacé
par le détecteur au germanium hyper pur dont les performances sont équivalentes pour un méme
volume actif mais qui permet notamment d’étre ramen¢ a température ambiante entre des mesures.
En effet, tous les types de détecteurs germanium doivent étre refroidis de maniére a réduire
I’agitation thermique des porteurs de charge qui influence la résolution en énergie du détecteur.
On distingue trois configurations géométriques des détecteurs germanium : planaire, coaxiale et

puits (Figure 11-13).

a) Détecteur planaire
Le détecteur planaire posseéde une fine fenétre d’entrée a base de carbone époxy ou de
béryllium, avec une épaisseur du volume actif qui va jusqu’a 3 cm?®. Ce type de détecteurs est bien

adapté aux mesures des basses énergies (de 1 keV a 1 MeV) et il a la meilleure résolution [28].

b) Deétecteur coaxial
Le détecteur coaxial est de forme cylindrique avec une partie centrale creuse, il posséde
une fenétre d’entrée en aluminium, qui peut étre remplacée par du béryllium ou carbone époxy
pour les mesures de basses énergies. Il est bien adapté pour les mesures de hautes énergies (de 10
keV a 10 MeV), grace a son gros volume actif qui est de ’ordre de 750 cm®. Ce qui permet

I’optimisation des efficacités pour les hautes énergies [34].

c) Détecteur puits
Le détecteur puits a la méme forme que le coaxial sauf que le puits joue le r6le de réceptacle
de I’échantillon ce qui augmente ’efficacité de détection dans un angle solide proche des 4 . Ce
type de détecteurs est plus adapté aux mesures de faibles quantités d’échantillons a basses activites
et aux basses énergies comme le cas de I’énergie gamma 46.5 keV du Pb-210. Le détecteur puits
posséde un inconvénient majeur qui est sa grande sensibilité aux effets de sommation due a 1’angle

solide de détection qui est proche de 4 stéradian.
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Figure 11-13. Schéma des différentes configurations géométriques des détecteurs germanium [37].

b. Chaine de mesure associée

Le role essentiel de 1’électronique est d’assurer I’amplification, la mise en forme et
I’acquisition du signal délivré par le détecteur.
La haute tension (HT) est une alimentation de 1’ordre de quelques milliers de Volts qui sert a
collecter les charges créées par le détecteur en produisant un champ électrique qui met en
mouvement les charges vers les électrodes.
Le préamplificateur assure la conversion de la charge en tension électrique. Il est placé dans le
méme capot que le cristal pour diminuer le bruit thermique.
L amplificateur réalise la mise en forme du signal, le plus souvent quasiment gaussienne et son
amplification. Cela a pour effet de permettre la quantification de la hauteur du signal de maniere
précise. Il filtre le signal des parasites de maniere a optimiser le rapport signal sur bruit afin
préserver uniquement 1’information relative aux caractéristiques du détecteur contenue dans la
constante de temps de montée du signal.
Le convertisseur analogique-numérique (ADC) transforme les impulsions (signal analogique) en
un signal numérique (signal logique) qui constituera des adresses auxquelles 1’¢électronique
d’acquisition associe des canaux de 1’analyseur servant a découper le spectre final.
L’analyseur multi-canaux collecte et enregistre les évenements issus du convertisseur analogique-
numerique en les classant grace a sa mémoire dans des canaux correspondants a des intervalles de
tension et les transmet en ligne vers un ordinateur. Cela permet d’obtenir un histogramme qu’on
appelle « spectre différentiel de hauteur d’impulsion ». Dans lequel 1’énergie déposée dans le
cristal est reliée au numéro de canal et le nombre de coups dans un canal donné est proportionnel
au nombre de photons ayant déposé la méme énergie dans le cristal.
Le logiciel de traitement et d’analyse du signal permet de réaliser une premiere analyse qualitative

et quantitative des spectres obtenus.
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11.3.2. Caractérisation du détecteur

a. Résolution en énergie

La résolution en énergie est un parameétre tres important en spectrométrie y. Elle détermine
la capacité d'un détecteur a séparer les raies dans un spectre. La résolution oE (exprimée en keV)
se caractérise habituellement par la Largeur Totale a Mi-Hauteur (LTMH ou FWHM pour Full
Width at Half Maximum) (Figure 11-14). Idéalement, la forme du pic d’un gamma absorbé doit
étre parfaitement gaussienne et étroite, la résolution absolue est liée a I'écart-type o(E) de la

distribution comme 1’indique la relation (II.16) :

FWHM = v8In2 X oy = 2.35 X op (11.16)

La résolution relative R (exprimé en %) peut étre definie comme étant le rapport de la

résolution absolue 3E a I’énergie du pic par I’équation (I1.17) :
R(E) == (11.17)

La résolution 0E varie avec 1’énergie de la raie y et dépend de trois composantes : les

fluctuations de production de charges, les défauts de collection de charges et le bruit électronique.

& FWHM
dx Resolution R =

S

Y2 ———— e —— — —

|l ———_——

Figure 11-14. Définition de la résolution en énergie pour un pic gaussien.

b. Efficacité de détection

L’efficacité de détection est un parameétre important dans 1’analyse quantitative d’une
mesure. Expérimentalement en spectrométrie v, on mesure I’aire du pic d’absorption totale déposé

au niveau du détecteur par un flux de photons issu d’une source radioactive. Et afin de remonter
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au nombre de photons contenus dans ce flux, il est nécessaire de connaitre la relation le liant a
I’aire du pic. Cette relation représente efficacité de détection. Celle-ci peut étre définie de

différentes maniéres : absolue et intrinséque.

L’efficacité de détection dépend de la géométrie et de la probabilité d’interaction du photon
dans le détecteur, du type de radiation, de son énergie et du matériau constituant le détecteur.

L’efficacité absolue et I’efficacité intrinséque sont calculées avec les équations (11.18) et (11.19) :

_ nombre de rayonnment detectés
€abs — P (| |.l8)
nombre de rayonnment émis par la source
nombre de rayonnment detectés
Eint = (11.19)

nombre de rayonnement arrivant sur le détecteur

L’efficacité absolue est reliée a 1’efficacité intrinséque par la relation (11.20) :
Q
€abs = —€int (11.20)

avec Q est I’angle solide de détection, qui est défini par une intégrale sur la surface du détecteur

qui fait face a la source tel que :

co

0
-~ dA (11.22)

n={ M
our représente la distance entre la source et I’élément de surface dA, 0 est I’angle entre la normale
a I'élément de surface et la direction de la source. Si le volume de la source n'est pas négligeable,

alors une deuxiéme intégration doit étre effectuée sur tous les éléments de volume de la source.

Figure 11-15. Angle solide de détection.

e Pour une source ponctuelle placée sur I'axe de symetrie du détecteur cylindrique, a une

distance d, I'angle-solide sous lequel la source voit le détecteur est :
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Q=2m(1- (11.22)

L)
Vot @

d : La distance entre la source ponctuelle et le détecteur.
a: Le rayon de détecteur.

Figure 11-16. Angle solide pour une source ponctuelle [31].

e Si la source radioactive (ou I'échantillon) est volumineuse (non ponctuelle), le calcul de
I’angle solide est complexe. Dans le cas ou la source possede une forme géométrique

circulaire, ’angle solide peut étre obtenu par la formule approximative suivante [31]:

Qupe = 2.11 |1 ———~ -3 2B 1 42[F1] — a3[F2] (11.23)

1+p)z 8 (14p)2

5 B 35 f?

Fl1=— 7= — 5
awpz  °asp2
35 S 315 B2 1155 B3
F2 =— R 11 13
128 (1+‘8)E 256 (1+B)7 1024 (1+,8)7

ou
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Source

Détecteur

Figure 11-17. Angle solide pour une source circulaire [31].

C. Bruit de fond

Le bruit de fond est un facteur trés important dans les mesures de basses radioactivités. Sa
mesure correspond au comptage ou a 1’enregistrement d’un spectre dans des conditions normales
d’utilisation de la chaine de mesure en 1’absence de source de rayonnement. La connaissance de
ce bruit de fond est utile pour améliorer la justesse des résultats de mesures notamment dans le cas
de basses radioactivités ou de traces. Il peut avoir plusieurs origines : radioactivité propre des
matériaux composants le détecteur et 1’électronique associée, rayonnements (tellurique, cosmique
radon). Citons aussi que le fond continu Compton de 1’échantillon est source de bruit de fond dans

ce type de mesures.

e Le bruit intrinséque du detecteur peut étre diminué en utilisant des matériaux bas bruit,
ils sont choisis pour leur faible radioactivité.

e Le bruit de fond di au rayonnement terrestre est amélioré a 1’aide de blindages,
généralement en plomb bas bruit (faible concentration de 2!°Pb), afin de limiter leur
radioactivité intrinseque. Un blindage de 10 cm de plomb diminue d’un facteur 100 le
bruit de fond provenant la radioactivité terrestre.

e Leradon et ces descendants émettent de multiples photons y qui peuplent les spectres.
Donc, pour diminuer et stabiliser la quantité de photons, il est utile de réduire le radon
au sein du blindage en purgeant I’air qui se trouve a I’intérieur a I’aide d’un balayage
d’azote. En effet, ’azote gazeux crée une légere surpression a I’intérieur du blindage

et limite ’apport de 1’air ambiant contenant du radon.

38



Chapitre 11 Interactions rayonnements- matiere et spectrométrie y

e Le bruit de fond provenant de rayonnement cosmique peut étre réduit en utilisant des
laboratoires souterrains ou semi-enterrés. Il peut étre aussi réduit en utilisant des
systemes anti-cosmiques basés par exemple sur 1’utilisation de scintillateurs plastiques
en veto.

e Enfin, I’échantillon lui-méme peut influencer le spectre. En fait, il contient des
radionucléides naturels qui peuplent le spectre de multiples pics ainsi que de leur fond
Compton associ¢. Donc pour diminuer ce fond Compton, I’utilisation de scintillateurs
en veto est nécessaire.

Toutes ces méthodes de réduction du bruit de fond sont utilisées et optimisées aux

laboratoires de mesures de radioactivité. Cependant, certaines montrent leurs limites.

d.  Seuil et limite de détection

Lors de la mesure d’un échantillon de faible activité, les fluctuations statistiques du signal
et du bruit de fond amenent a avoir des résultats de mesures qui peuvent étre proches des valeurs
du bruit de fond. Pour cette raison, les limites d’activité pour lesquelles un pic apparait dans le
spectre doivent étre connues et les valeurs minimales d’activité doivent étre déterminées. Le seuil
de détection (SD) se trouve entre les événements non détectables et détectables mais non
quantifiables alors que la limite de détection (LD) se localise entre les évenements détectables non
quantifiables et quantifiables (Figure 11-18). Les notions de seuil et limite de détection ont été

formulées par Currie [42] et sont toujours utilisées par les laboratoires d’essais.

' Non détectable : Détectable ' Quantifiable

. Résultat < SD . mais non quantifiable | résultats avec incertitude

: . Résultat < LD i de mesure associée

: : : .
0 sh LD Activite

Figure 11-18. Schéma représentant le seuil détection SD et la limite de détection LD [36].

Quantitativement, le seuil SD et la limite LD sont basées sur la théorie du test d’hypothése.
Ils sont quantifiés respectivement, par la probabilité du risque a, que I’on pourrait appeler risque
de « faux positif » ; il s’agit de la probabilité de déclarer que le résultat est significatif alors qu’il
ne ’est pas, et donc de rendre une activité au lieu d’une limite de détection. Et par la probabilité

du risque B, que I’on pourrait appeler risque de « faux négatif » ; il s’agit de la probabilité de
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conclure a tort que 1’échantillon n’est pas radioactif, ou du moins que son activité est inférieure a
LD.

Le seuil de détection (SD) représente les fluctuations maximales du bruit de fond au-dela
desquelles I’activité mesurée est considérée comme vraie. Il est défini dans I’algorithme d’analyse

de Genie 2000 (ISO 11929 LD) par la relation suivante :

SD = ko, (11.24)

Ou kgest le facteur d’élargissement correspondant au niveau de confiance (1-o) de la loi de
probabilité. oo est 1’"écart-type en rapport avec la surface nette du pic considéré dans laquelle il

N’y a aucun coup signal.

Selon la norme, la limite de détection (LD) correspond au risque de ne pas détecter
d’activité, alors que celle-ci est réellement présente. Elle correspond aux fluctuations maximales
que pourrait avoir un échantillon d’activité nulle. La LD est définie par la formule (11.25) qui est

introduite dans le logiciel Genie 2000.

LD = SD + kgap (11.25)

Ou kg est le facteur d’élargissement correspondant au niveau de confiance (1-p) de la loi normale
de probabilité. op est 1’"écart-type en rapport avec la surface nette du pic considéré lorsque la

surface est équivalente a LD.

Lorsqu’il y a présence d’un pic, la procédure prévoit que I’expérimentateur choisit deux niveaux
de confiance (1-a) et (1-B) qui sont en général de 95% avec les quantités correspondantes k, = Kg
= 1,645. Pour simplifier, sachant que oo, op sont du méme ordre de grandeur ; pour cela, on fixe

k= ko = kg, ce qui simplifie I’expression dans Génie2000. Alors, on obtient la relation (11.26).

LD = 25D (11.26)

e. Activité minimale détectable

L'activité minimale détectable (MDA) est la quantité minimale d’un radioélément que nous
pouvant détecter dans les mesures de basses activités. Elle peut étre déterminée a un niveau de
confiance de 95% [32] et en utilisant la relation (11.27) qui a été introduite pour la premiére fois
par Currie [42].

MDA =—2 (11.27)

EEXtXPEXM

40



Chapitre 11 Interactions rayonnements- matiere et spectrométrie y

ou LD est la limite de détection donnée par: LD = 2,71 + 4,65 \/B, avec B le bruit de fond.
ee est I'efficacité absolue de détection pour une énergie E donnée,

tc est le temps de comptage exprimeé en seconde,

Pe est la probabilité d'émission d’un rayonnement y d’énergie E par désintégration,

m est la masse de I’échantillon mesuré exprimée en kg.
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Chapitre 111 Grandeurs et unités dosimétriques

Ce chapitre est constitué de deux parties. La premiere est consacrée a la métrologie et la
dosimétrie des rayonnements gamma. La radioprotection a pour objectif de déterminer le risque
potentiel de ces rayonnements de facon a s’en protéger efficacement. La surveillance de la
radioactivité de I’environnement a ¢été mise en place avec 1’avénement de I’ére nucléaire et en
particulier apres I’accident de Tchernobyl, 1986. Les expositions a la radioactivité naturelle du fait

des activités humaines font désormais 1’objet de dispositions spécifiques.

La deuxieme partie du chapitre comprend une description des différents effets des

rayonnements ionisants sur 1’organisme humain.

I11.1. Dosimétrie des rayonnements ionisants

En métrologie des rayonnements ionisants, la dosimétrie est une étape tres importante,
puisqu’elle quantifie et estime le danger généré par I’utilisation de ces rayonnements. Afin
d’évaluer ce risque, il est nécessaire de calculer plusieurs paramétres tels que les doses de

rayonnements recus par le public et les parameétres radiologiques associés.

111.1.1. Evaluation des doses

a. Débit de Dose Absorbée (ADR)

Le débit de dose absorbée détermine l'intensité d'irradiation (énergie cédée par le
rayonnement ionisant et absorbée par la matiére par unité de masse et de temps). Il s’exprime en
Gray par seconde (Gy.s™) dans le systéme international mais 1’unité couramment utilisée est le
Gray par heure (Gy.h™). Il est utilisé en physique et en radioprotection.

Le débit de dose absorbée dans I’air (ADR) a 1 métre au-dessus du sol, qui sert & évaluer
I’exposition externe au rayonnement provenant des radionucléides naturels ??°Ra, 232Th et 4K,

peut étre calculé en utilisant la relation empirique (111.1) [10].

D(nGy.h™1)= 0.462A, + 0.621A7, + 0.0414x (1.2)

OU Ara, ATh et Ak sont les activités spécifiques de 2°Ra, 2*2Th et K.
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b. Equivalent de Dose Efficace Annuelle (AEDE)

L’équivalent de dose efficace annuelle (AEDE) estime la dose recue par les adultes suite a
une exposition externe aux rayonnements gamma. Il s’exprime en Sv.y. Il peut étre calculé a
I'aide de I'équation (111.2) [10].

AEDE(pSv.y™1)=D(nGy.h™) x 8760 h x 0.2 X 0.7Sv. Gy ! x 1073 (111.2)

Ou 0.7 Sv.Gy* est le facteur de conversion d’une dose absorbée en une dose effective, 0.2 est le
facteur de pondération (ou facteur d’occupation), qui implique que 20% du temps est dépensé en

plein air.

C. Equivalent de Dose Annuelle des Gonades (AGDE)

La thyroide, les poumons, la moelle osseuse, les cellules des surfaces osseuses, les seins et
les gonades sont parmi les organes les plus radiosensibles du corps humain. Ils sont considérés
comme des organes d'intérét par 'UNSCEAR [43] . Par conséquent, la dose absorbée annuelle par
ces organes a la suite de I’exposition aux rayons gamma s’exprime 4 travers 'Equivalent de Dose
Annuelle des Gonades (AGDE). Il peut étre déterminé a partir des concentrations des activités du
226Ra, 2%2Th et “°K en utilisant I’équation (111.3) [44].

AGDE(pSv.y™1) = 3.094z, + 4.184;, + 0.3144x (111.3)

111.1.2. Paramétres radiologiques

a. Radium équivalent (Raeq)

La distribution des radionucléides naturels 2°Ra, 2>Th et “°K n’est pas uniforme dans les
matériaux de constructions. Par conséquent, le Radium équivalent (Raeq) a été introduit pour
estimer le niveau d'activité réel de ces radionucléides et pour évaluer les risques des rayonnements

associés a leur présence dans les matériaux de construction. Il est défini par I'équation (I11.4) [1].

Rag = Agq + 14347, + 0.0774 (111.4)

44



Chapitre 111 Grandeurs et unités dosimétriques

ou Agra, Ah et Ak sont les activités spécifiques de ?°Ra, 232Th et “°K, respectivement en Bq.kg™.
Cette formule est obtenue en considérant que 370 Bg.kg™ de 2%°Ra, 259 Bq.kg™ de 2Th et 4810

Bag.kg™? de “°K produisent la méme dose équivalente de rayonnement y.

b.  Indices de risques externe et interne (Hex, Hin)

Afin d’évaluer les effets des rayonnements gamma externes issues des matériaux de
construction, I’indice de risque externe (Hex) a été introduit par Beretka et Mathew comme
I’indique la relation (II1.5) [1] . La valeur de Hex doit étre inférieure a 1 pour garantir une utilisation
slre des matériaux de construction, qui correspond a I’activit¢é maximum du radium-équivalent
Raeq (370 Bg.kg™1).

ARa |, ATh Ak
H,=—+—+4+— 1.5
ex 370 259 = 4810 ( )

En plus de I'exposition externe, le radon (???Rn) et ces descendants sont également
dangereux pour le systeme respiratoire. L'indice de risque interne (Hin) est utilisé pour quantifier

ce risque par la formule (111.6) [1] qui doit étre en dessous de 1’unité .

ARa |, ATh Ag
H., = “Rae “Th , 7K 1.6
tn 185 259 4810 ( )

c.  Indice gamma (Iy)

Selon la Commission européenne [45], les matériaux de construction devraient étre
exemptés de toutes restrictions concernant leur radioactivité. En revanche, les doses dépassant le
critére de dose de 1 mSv.y! ne devraient étre acceptées que dans quelques cas ol les matériaux
sont utilisés localement. Par conséquent, il est recommandeé que les contrdles soient basés sur une
gamme de doses (0,3 — 1) mSv.y%, qui est la contribution de 1’excés de dose gamma a la dose

regue a I'extérieur. L'indice gamma (I,) peut étre calculé a I'aide de la formule (111.7) [45].
—ﬂ+m+A_’< (|||7)

l, =
777300 ' 200 @ 3000

L'indice gamma ne doit pas depasser les valeurs indiquées dans le tableau 111-1.
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Tableau I11-1. Valeurs des indices gamma suggérées par la commission européenne [45, 46] pour les matériaux
utilisés dans un batiment.

Critére de dose 0.3 mSv.y? 1 mSv.y?!

Matériaux utilisés en grandes ,<0.5 <1
quantités, e.g. béton

Matériaux superficiels avec <2 <6
utilisations limitées : carreaux,
planches, etc.

d. L’indice alpha (lo)

Le niveau d'exposition interne au rayonnement gamma associé a l'inhalation de radon
provenant des matériaux de construction est évalué a I'aide de I'indice alpha (l.), en considérant la

concentration d'activité du 2*°Ra, par la relation (111.8).

[, = 2Ra (111.8)

Dans les matériaux de construction, le niveau d'exemption recommandé (lo. = 0,5) pour
Iactivité est de 100 Bq.kg™ tandis que le niveau maximum recommandé (lo = 1) correspond a une
activité de radium (Ara) de 200 Bqg.kg™. La valeur de la doit étre inférieure a l'unité pour éviter

que les concentrations de radon ne dépassent 200 Bg.m (tableau 111-2) [46].

Tableau I111-2. Valeurs des indices alpha suggérées [45, 46] pour les matériaux utilisés dans un batiment.

Matériaux avec Ar.>200 Bg.kg? l,>1 La concentration du radon a
l'intérieur peut dépasser 200
Bg.m™3

Matériaux avec Ar,<100 Bg.kg* l,<0.5 La concentration du radon a
l'intérieur ne dépasse pas 200
Bg.m3

e.  L’excés de risque de cancer a vie (ELCR)

L'exposition aux rayonnements ionisants est la principale cause de cancer, méme les faibles
doses peuvent augmenter le risque de développer une maladie aussi dangereuse. Au fil du temps,
l'exposition a un Sievert augmente a vie le risque d’un cancer mortel de 4% et le risque d'anomalies
héréditaires a I'avenir de 0,8% [47]. L'exces de risque de cancer a vie (ELCR) peut étre calculé en

utilisant I'équivalent de dose efficace annuelle (AEDE), la durée de vie (DL) estimée a 70 ans et
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le facteur de risque (RF) qui correspond aux effets stochastiques, et qui est estimé & 0.05 Sv* pour
le public selon la CIPR 60, en utilisant la relation (111.9)[48].

ELCR = AEDE x DL X RF (111.9)

11.2. Les effets des rayonnements y sur la matiére vivante

L’exposition d’un tissu vivant a des rayonnements ionisants conduit a un transfert

d’énergie aux atomes du tissu, ce qui peut déclencher une altération des fonctions normales. Il

peut y avoir une destruction de la cellule et une nécrose du tissu si la quantité d’énergie atteint

un seuil. L'irradiation du systéme biologique génére une succession d’événements qui varient

énormément dans le temps et qui peuvent étre résumees en trois phases :

La phase physique comprend toutes les ionisations et excitations moléculaires sur une
tres courte durée (10 -18 secondes). En effet, une dose absorbée de 1 Gy crée plus de
10° ionisations dans un volume cellulaire de 10 pm de diamétre [49].

La phase physico-chimique décrit la période pendant laquelle les molécules ionisées
et excitées réagissent entre elles et avec les molécules voisines. Elle dure quelques
secondes a quelques minutes. Les effets de ces réactions peuvent étre directs ou la cible
est représentée par les macromolécules cellulaires, notamment I'ADN, ou indirects avec
la conséquence d’une attaque des macromolécules par les radicaux libres issus de la
radiolyse de I'eau et qui survient de facon prépondérante dans 70 a 80% des cas.

La phase biologique comprend la réparation enzymatique des dommages qui se fait en
quelques dizaines de minutes. Parfois, il existe des types de lésions qui se réparent
rapidement (les cassures simple-brin). Dans d’autres cas, la réparation peut étre
incomplete ou fautive (les cassures double-brin), ce qui peut entrainer ou favoriser le
développement d’un cancer. Ces lésions d’ADN, mal réparées, peuvent, dans certains
cas, empécher la reproduction cellulaire ou entrainer la mort de la cellule. Cette
mortalité cellulaire est liée a I’importance de I’irradiation : le nombre de cellules tuées

est directement proportionnel a la dose recue par la matiére vivante.
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Figure 111-1. Altérations possibles de I’ADN consécutives a une exposition a des rayonnements ionisants [50].

Les effets des rayonnements ionisants sur I’organisme sont de deux types ; les effets a

court terme dits déterministes et les effets a long terme et aléatoires dits stochastiques.

o Les effets déterministes :

En cas d'exposition a des doses de rayonnement élevées de I'ordre du Gray, des effets
pathologiques directement liés aux lésions cellulaires apparaissent peu de temps apres
I’exposition, dont la gravité est liée a 1'étendue de I'exposition. La gravité de ces effets augmente
au-dessus du seuil ou ils commencent a apparaitre (tableau 111-3), reflétant plus de perte de
cellules et par conséquent des dommages aux fonctions des tissus. Cela dépend également de la

radiosensibilité de chaque tissu [51].

e Les effets stochastiques:

Les expositions a des faibles doses de rayonnements ionisants peuvent avoir des effets a
long terme sous la forme de cancers et des anomalies génétiques (mutations). La probabilite de
leur apparition, mais pas leur gravité, dépend de la dose de rayonnement. Dans la terminologie
de la radioprotection, ces effets sont appelés effets stochastiques. Le délai d’apparition de ces
effets aprés I’exposition est de plusieurs années. Une pathologie d’origine radioactive est
difficile a distinguer de celles dues a d'autres causes que la radioactivité. Il n’existe pas de
marqueur biologique permettant de différencier, par exemple, un cancer pulmonaire radio-induit

d’un cancer pulmonaire da au tabac [51].
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Tableau I111-3. Effets déterministes décrits pour des expositions aux rayonnements gamma ou X [50].

Effets déterministes recensés

Dose d’irradiation

Modification de la formule sanguine
Effet immunodépresseur (risque d’infection)
Sous surveillance médicale, le retour a la normale se produit

rapidement.

Diminution temporaire des spermatozoides. a partir de 0.15 Gy
Diminution temporaire des leucocytes (globules blancs). a partir de 1 Gy
Atteinte oculaire : opacités du cristallin. a partir de 0.5 Gy
Nausée, asthénie dela2Gy

Stérilité féminine.

a partir de 2.5 Gy

Lésions cutanées. a partir de 1 Gy
Stérilité masculine définitive. 5 Gy

Aplasie a partir de 4.5 Gy
En I’absence de traitement, au moins la moitié des personnes

irradiées meurent et il existe des risques de

séquelles.

Atteinte gastro-intestinale 4-6 Gy

Coma, mort cérébrale

Mort inévitable.

au-dela de 15 Gy
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Chapitre IV Matériels et méthodes

Dans ce chapitre nous allons décrire les matériels et méthodes utilisés pour effectuer ce
travail de recherche, qui consiste en la mesure de la radioactivité naturelle et artificielle dans les
matériaux de construction prélevés dans les différentes régions d’Algérie et leurs impacts

radiologiques sur la population.

IV.1. Collection et préparation des échantillons

Afin de déterminer les radioéléments naturels et artificiels présents dans les matériaux de
construction, 31 échantillons de différents types de matériaux utilisés dans la construction en
Algérie ont été collectés des usines, des concessionnaires et des sites de constructions dans une
période allant de juin 2016 a février 2019.

Nous avons choisi les matériaux les plus répandus dans la construction de 1’urbanisme
Algérien tels que le sable (neuf échantillons), la céramique (sept échantillons), la brique rouge (six
échantillons), le gypse (quatre échantillons), le ciment gris (trois échantillon) et les composantes
essentielles dans la fabrication du ciment qui sont le cru ou farine (un échantillon) et le clinker (un
échantillon). La figure (I\V-1) et le tableau (1V-1) présentent les sites ou ont été collectés tous ces
échantillons, Chaque échantillon a été étiqueté selon son type et son origine, les premiéres lettres

du code représentent le type de 1’échantillon et le reste caractérise son origine.
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™ . < atna 2
CIMAS  igret Ain lzi:ssm SMCS';WL o Lt " Lkndithels . Tibles
gMAS» : e o A Bou S,MN BBAT . il "
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Figure IV-1. Carte de localisation des échantillons.
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Tableau IV-1. Tableau des échantillons (origine et codage).
Type Origine Code
La Calle SCAL
Oued Zhour SOz
Constantine SCONS
Sable Oum EIl Bouaghi SOEB
M’sila SMSIL
Mascara SMAS
El Bayed SEB
Ain Sefra SASC
Ain Sefra SASD
Farine Constantine FCONS
Clinker Constantine CLCONS
Constantine CICONS
Ciment M’sila CIMSIL
Mascara CIMAS
Annaba BANNA
Chelghoum EI Laid BCHEL
Biskra BBISK
Brique Batna BBAT
Bordj Bou Arreridj BBBA
Mascara BMAS
Oued Souf GOS
Batna GBAT
Gypse Bouira GBOUI
Oran GORA
Batna CBAT
Bordj Bou Arreridj CBBA
Béjaia CBEJ
Céramique Alger CALD (Dalle de sol)
Alger CALF (Faience)
Constantine CCONS
Tipaza CTIPA
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e Description des différents matériaux analysés dans cette étude

L’évolution du secteur de la construction, qui a enregistré un essor important en Algérie,
constitue 1’un des principaux objectifs de réaliser cette recherche. Le secteur de la construction et
celui des travaux publics présentent un fort potentiel de 1’économie du pays. Grace a sa capacité
géologique et minérale : riche et variée, I’Algérie posséde un important tissu industriel composé
de centaines d’entreprises, qui sont regroupées en cimenteries, briqueteries et entreprises de

produits céramiques et sanitaires.

a. LeCimentgris

La production du ciment en Algérie est d’environ 40 millions de tonnes/an en 2020. Le
pays compte 17 installations de cimenteries, 15 publiques et 2 privées, réparties a travers le nord
du territoire. Dans ce présent travail, nous nous sommes intéressés particuliérement au ciment
portland qui est le matériau le plus utilisé dans notre pays. Nous avons étudiés trois échantillons

de ciment portland issus de différentes régions du pays.

- Le premier échantillon utilisé pour la mesure de la radioactivité naturelle est le ciment de
la Société des Ciments de Hamma Bouziane (SCHB) du Groupe Industriel des Ciments
d’Algérie (GICA). La fabrication de ciment SCHB est basée essentiellement sur deux
matieres premiéres issues de gisement de Djebel Salah qui sont des calcaires d’age turonien
et des argiles rouges de recouvrement d’dge miocéne. La composition chimique des

calcaires et des argiles de ce gisement est reprise dans le tableau suivant [52] :

Tableau IV-2. Pourcentage des éléments constituants les calcaires et les argiles de Djebel Salah [52].

Calcaires Argile rouge
Eléments constituants | Teneur en % Eléments constituants Teneur en %

CaO 55.30 CaO 9.20
SiO; 0.13 SiO; 64.75
Al,03 0.20 Al,03 8.80
MgO 1.35 MgO 0.55
Na.O 0.01 Na.O 0.05
SOs 0.02 SOs 0.04
Cl 0.01 Cl 0.01
P20s 0.05 P20s 0.52
- - K0 0.53

- - TiO, 0.52

- - P20s 0.07
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Les argiles brunes sont également considérées comme composantes essentielles dans la
production du ciment. Les argiles brunes de Hamma forment un petit gisement autonome au nord
du gisement de calcaire de Djebel Salah. L’argile brune de Hamma présente un facies brun,
plastique et légerement sableux (2 a 3 % de sable et gres). Elle est moins siliceuse que ’argile

rouge du Djebel Salah. Sa composition chimique est rappelée dans le tableau suivant [52] :

Tableau 1V-3. Pourcentage des éléments constituants les argiles brunes [52].

Eléments Si02 Al2O3 Fe203 CaO Cl
Teneuren % | 56.10 16.90 6.00 3.60 0.02 a 0.06 (augmente avec la
profondeur)

- L’autre échantillon de ciment est fabriqué par la cimenterie Lafarge Holcim de Hammam
El-Dalad. Cette usine utilise les matiéres premiéres suivantes : 70% de calcaire de la
carriere des montagnes de Hammam El-Dalaa, 29% d’argile du gisement de Bir Madhi et
1% du sable de Boussaada. Ses caractéristiques chimiques sont données dans le tableau
suivant [53] :

Tableau IV-4. Caractéristiques chimiques de ciment de M’Sila [53].

Elément | SiO, | Al,Os | Fe;03 | CaO | MgO | SO; | K;O | Na,O | CI | Paf | Résidus

insolubles
Teneur | 21.92 | 4.09 478 | 6272 | 158 | 2.30 | 0.54 - 0.016 | 2.56 0.60
(%)

- Le dernier échantillon provient de la Société des Ciments de Zahana (SCIZ) située a
Mascara. Le gisement de calcaire et d’argiles de Djebel Meskine est exploité par la
cimenterie de Zahana, il est constitué par une serie calcaire allant du dur au crayeux en
intercalation avec des marnes a tripolis d’age miocéne supérieur. Sa composition moyenne
chimique est donnée dans le tableau (1\VV-5) [54].

Tableau IV-5. Composition chimique moyenne du gisement de Djebel Meskine [54].
Types Résultants analyses (%0)
SiOz A|203 Fe,O3 CaO MgO SOs3 Na,O K>0 Cl Pf
Calcaire 4.64 0.99 0.70 50.79 | 1.00 0.03 | 0.17 |0.23 0.005 | 41.12
Marnes a tripolis | 27.83 | 4.07 1.78 33.07 | 1.42 - 0.40 |0.82 0.098 | 29.81
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Dans cette étude, nous nous sommes intéressés aussi a la mesure de la radioactivité
contenue dans les différentes étapes de production de ciment, pour cela nous avons choisi un

échantillon de cru (farine) et un autre de clinker de I’usine de Hamma Bouziane (SCHB).

b. Lecru (farine)

La poudre crue (farine) est la premiére étape dans la production du ciment. Elle sert a
extraire et mélanger les matieres premieres. Un premier mélange comprend : 75% de calcaire,
12,5% d'argile rouge, et 12,5% d'argile brune. Un deuxiéme mélange est effectue ; il est composé
de 99% de matiéres premiéres (mélange précédent), +1% de minerai de fer. Les produits de carriere
sont sechés (voie seche), broyés, doses et homogénéisés apres contrble. Le cru est ainsi obtenu
[55].

C. Le clinker

La deuxiéme étape se résume dans la decomposition du carbonate de calcium (CaCQO3) en
oxyde de calcium (CaO, chaux) accompagnée d'un dégagement de gaz carbonique (COy), a
environ 900 °C. Ce procédé appelé calcination est suivi de la cuisson du clinker, ou clinkérisation,
pendant laquelle I'oxyde de calcium réagit a une haute température (entre 1 400 et 1 500 °C) avec
la silice, I'alumine et I'oxyde ferreux pour former des silico-aluminates de calcium composant le
clinker. La composition minéralogique du clinker obtenu aprés traitement thermique des matieres
crues introduites dans le four rotatif est fonction de la composition du mélange introduit mais,

aussi de la température a laquelle la cuisson est realisée et des conditions de refroidissement [55].

d. Legypse

Les sols gypseux sont largement répandus dans les zones arides et semi arides du monde la
ou la pluviométrie est inférieure a 400 mm. En Algérie, ils constituent 3,3% de la surface totale
du pays et 12,2 % de la superficie totale des sols gypseux du monde, soit une superficie de 7966,3
km?[56]. Ces sols sont peu abondants dans les régions du nord et se localisent généralement dans
les zones de dépressions et autour des formations géologiques gypsiferes de 1’étage bioclimatique
aride. Dans les régions de I’intérieur ou I’aridité devient plus importante, ils représentent une
superficie importante principalement au niveau des oasis. Globalement, la présence des sols
gypseux est signalée dans les régions suivantes : Oran, Mostaganem, Saida, Tiaret, Ksar-Echellala,
Bouira, Djelfa, M’sila, les bordures des chotts et des Zahrez, Boussadda, Hodna, Mechria, El-
Bayadh, Khenchela, Batna, Adrar, Ouargla Ain Sefra, Laghouat, Biskra, EI-Oued (Le souf),
Touggourt (Oued R’hir) [57].
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Dans cette thése, nous avons évalués la radioactivité dans quatre échantillons de gypse. Un
échantillon issu de la carriére de Sidi Boutbal, sise a 22 km a I’Est de la ville d’Oran, elle est
installée au sein du plateau de Boufatis (Saint Louis). Cette carriére est constituée essentiellement
par des terrains du miocene supeérieur et du plioquaternaire. C’est une structure anticlinale a ceeur
messinien formé par de puissantes couches de gypse qui dépassent les 50 m. Le gypse de cette
carriére constitue le cceur de I’anticlinal. C’est des bancs métriques (dépassant par endroit les 10
m) de gypse en fer de lance, macrocristallin et de couleur gris. Le gypse se présente sous forme de
couches stratifiées et continues sur des trés grandes surfaces [58]. Un autre échantillon prélevé de
gisement d’Ain yagout wilaya de Batna. Ce gisement est riche de réserves de gypses blanc et rouge
d’une superficie de 10 hectares. Le troisieme échantillon de la carriere Manahar de Bouira et le

dernier échantillon est originaire de 1’Oued.

e.  Les produits céramiques

Les tuiles et les briques en terre cuite sont les matériaux préférés en Algérie, en raison de
la facilité de leur utilisation dans la construction, les bonnes caractéristiques techniques et
I’adaptabilité au climat, malgré ’existence et le développement de produits concurrentiels

(parpaings, plaques de platre, panneaux en bois ou autres, pierre, ...).

Les briques rouges sont utilisées pour la construction des murs et les carreaux en
céramiques sont utilisés comme élément décoratif, surtout dans la cuisine, la salle de bain et le hall
de la maison. Pour cette raison nous nous sommes interessés a etudier la radioactivité contenue

dans ce matériau. Nous avons choisi 13 échantillons : 6 de brique et 7 de tuiles en céramique.

La principale matiere premiere du processus de production des briques et des carreaux en
céramique est I’argile. L’élaboration de matériaux céramiques destinés a la construction fait appel
a une grande variété des argiles qui doivent répondre aux plusieurs exigences, parmi lesquelles ils
doivent étre exemptes d’inclusions grossiéres de gypse, de carbonates et autres impuretés. Ils

doivent avoir la composition chimique suivante :

Tableau 1V-6. Exigence de la composition chimique pour la fabrication de brique et tuile [57].

Eléments SiO, Al,O3 Fe O3 SiOs Cao MgO K>0O+NaO, P.F

Teneur (%) | 35-80 7-23 2.5-9 0.02-4 <20 0.5-3 1-4 <14
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En Algérie, il existe plusieurs gisements d’argile de différents types, qui sont utilisés pour

la fabrication des produits céramiques. Les trois classes d’argiles les plus employées sont les

kaolinites, les illites et les montmorillonites ou smectites.

Nous avons choisi d’étudier la composition minéralogique des gisements les plus utilisés

dans I’Est Algérien tels que celui d’Ain kerma et Ibn Ziad (Constantine) et Tamazert (Jijel).

Les gisements d’Ain kerma et Ibn Ziad : ces deux sites sont situés dans le bassin Mila-

Constantine. Ils sont représentés par des argiles, d’origine sédimentaire type kaolinitique, dont les

compositions minéralogiques et chimiques sont présentées dans les tableaux suivants [57] :

Tableau 1V-7. Composition minéralogique et chimique des argiles du gisement d’Ain Kerma [57].

Minéraux Kaolinite Quartz Feldspaths Muscovité
Teneur (%) 32.76 29.02 1.34 /
Eléments SiO; A|203 Fe,Os TiO, CaOo MgO K,O Na,O SOs PF
Teneur (%) 4512 | 13.20 | 4.29 / 16.93 | 0.60 0.20 0.02 0.75 | 18.47
Tableau 1VV-8. Composition minéralogique et chimique des argiles du gisement d’Ibn Ziad [57].
Minéraux Kaolonite Quartz Feldspath Muscovite
Teneur (%) 31,02 27,36 8,39 /
Eléments SiOz A|203 Fe,O3 Ti02 CaO MgO K>,0O Na,O SO;3 PF
Teneur (%) 51.2 | 16.98 | 4.96 / 9.25 1.99 1.02 0.28 1.26 13.22
e Le gisement de kaolin de Tamazert- Jijel est situé a I’Est Algérien, il est formé lors d’un
processus d’altération hydrothermale de feldspaths riches en potassium. Le kaolin,
exploité au niveau de la mine, contient principalement les minéraux suivants: la
kaolinite, la muscovite, le quartz, la dolomite, I’albite et I’orthoclase. Sa composition
chimique se présente dans le tableau suivant :
Tableau 1V-9. Composition chimique du kaolin du gisement de Tamazert [57].
Eléments SiO, Al,O3 Fe,Os TiO, CaO MgO K,O Na,O SO; P,Os PAF
Teneur (%) | 68.13 19.72 1.65 035 | 014 | 038 | 434 | 043 | 001 | 0.08 | 9.29

57




Chapitre IV Matériels et méthodes

f. Le sable

Toute construction et tout ouvrage de travaux publics nécessitent pour leurs réalisations, outre le
ciment, les agrégats et 1’eau, du sable en proportion adaptée, selon 1’ouvrage envisagé. Il existe

différents types de sables qui ont différentes utilisations en construction.

Dans cette étude nous avons choisi d’évaluer les niveaux de radioactivité présente dans

neuf échantillons de sable de différentes régions d’ Algérie.

- Un échantillon a été prélevé d’une carriére qui se situe au Sud Est de Constantine (El-
Khroub). Cette carriere est formée essentiellement de calcaires néritiques crayeux
blanchatres et de quelques bancs de gypse.

- Un échantillon de la carriére de Sigus (Oum EI Bouaghi).

- Un échantillon dunaire de Oued Zhour (Jijel), I’analyse a la loupe binoculaire a révélé que
les sables dunaires de Oued Zhour sont constitués principalement des quartz, des
tourmalines, des zircons, de la muscovite, des grenats et de fragments de roches [59] .

- Un échantillon de Boussaada (M’sila). C’est un sable tres fin d’origine siliceuse dont la

composition chimique est présentée au tableau suivant :

Tableau 1VV-10. Composition chimique du sable naturel de Boussa&da [60].

Elément SiOz A|203 Fe,O3 CaO MgO SO;3 K>,0O Na,O Cl

Teneur (%) | 89.67 | 0.90 0.91 5.96 0.2 0.05 0.3 0.01 0.019

- Deux échantillons d’Ain Sefra, Un sable de construction et I’autre est un sable des dunes.
Les sables des dunes, que I'on trouve dans les dunes mouvantes, sont composés de
particules siliceuses pratiqguement de méme taille et de petites dimensions. Ces sables sont
accumulés sous forme de dunes mouvantes de hauteur tres variable. Le Sahara est
constituée d'environ 30 % des dunes. Les sables des dunes sont un élément essentiel du
processus sédimentaire et représentent une ressource tres importante du point de vue
économique: remblais, granulats pour béton, matériaux de construction et des sables
siliceux pour l'industrie (comme la fabrication des céramiques). Selon une étude, la
composition chimique des sables des dunes de Ain Sefra est montrée dans le tableau (1V-
1) [61].
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Tableau 1V-11. Analyse chimique des sables de dunes d’Ain Sefra [61].

Eléments La silice Dosage de Dosage de | Dosage de ’oxyde | L’anhydride | Evaluation
) ) ) . . des
brute (HCI I’oxyde de I’oxyde de fer | d’alumine (Al:O3) | sulfurique carbonates
(S0») (CaCos)

et NH4Cl) | calcium (CaO) (FeOs)
1.87

0.35 0.30 -

(%) 89.7 1.63

Les trois échantillons restants proviennent de Mascara, d’El Bayedh et de la Calle.

Pour pouvoir effectuer les mesures de spectrométrie gamma et avoir les meilleurs résultats,
les échantillons de brique et de céramique ont été préparés au département des sciences

géologiques. L opération consiste a les transformés en de petits grains de taille inférieure a 2 mm
d’épaisseur en passant par trois étapes essentielles:

e 1°étape : élimination de toute contamination du mini-concasseur a machoire en utilisant

un compresseur (Figure 1V-2).
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Figure 1V-2. Compresseur (atelier des lames minces, département des sciences géologiques).

e 2¢Meétape : briser les matériaux en petits fragments de 5 mm de taille en utilisant le mini-

concasseur (Figure 1V-3).
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Figure 1V-3. Mini concasseur (atelier des lames minces, département des sciences géologiques).

e 3°Me gtape : écraser les grains dans un broyeur grand format afin d’obtenir une poudre
(Figure 1V-4).

Figure I1V-4. Broyeur grand format (atelier des lames minces, département des sciences géologiques).
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Aprés avoir été écrasés, les matériaux de construction sont sechés dans un four a une
température de 110 °C pendant 24 heures afin d'éliminer le contenu hydratant et obtenir un poids
constant. Les échantillons ont été conditionnés dans de fines boites en plexiglas de 60 ml pour
éviter l'auto-absorption des rayons gamma de faibles énergies (Figure 1V-5). Ces boites ont été
pesées, scellées et stockés durant une période de 35 jours (~ 10 demi-vies) pour assurer 1’équilibre
séculaire (?Ra-?2Rn) entre le radon émis par les échantillons et celui provenant de
I'environnement lors de la préparation des échantillons afin que toute contamination au radon soit

éliminée.

(®)

Figure 1V-5. (a) Matériels utilisés pour la préparation des échantillons (LPMPS, département de physique) (b) les
échantillons avant et aprés conditionnement.
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IV.2. Description du systeme d’acquisition

La mesure de la radioactivité contenue dans les échantillons a été effectuée a 1’aide de la
chaine de spectrométrie gamma de la division des techniques nucléaires du CRNA (Centre de

Recherche Nucléaire Alger).

On s’attend a mesurer les habituels radioéléments naturels tels que le “°K, les chaines de
désintégrations de 1’>%8U, 1’2°U et du 232Th, et éventuellement le *’Cs radioélément d’origine
artificielle. Au plus pres, la chaine de spectrométrie gamma du CRNA est constituée d'un détecteur
germanium hyper pur (HPGe) de type P, avec une géométrie coaxiale muni d’une fenétre en
carbone-époxy (model GX4020-7500SL) fabriqué par Canberra. Il est caractérisé par une
efficacité relative de 40% par rapport au scintillateur Nal(TI) de dimension du cristal 3"x3", et une
résolution en énergie (FWHM) de 1.8 keV a la raie 1332,5 keV du ®°Co, de 0,86 keV a la raie
gamma 122 keV du *’Co.

Le détecteur est entouré d'un blindage en plomb de 100 mm d'épaisseur (Canberra 747
Series Lead Shield) avec des revétements des couches d’étain de 1 mm et de 1,6 mm de cuivre
d’épaisseurs pour réduire la fluorescence des rayons X due a ce blindage et obtenir un bruit de
fond nécessaire pour les applications environnementales [53, 54].

Un inspecteur DSA 1000 de marque Canberra a été utilisé pour amplifier, ajuster et traiter
les impulsions délivrées par le détecteur. L'acquisition de données a été effectuée au moyen du
logiciel Génie 2000, qui sert, en plus de 1’acquisition des données, au traitement de celles-Ci.
Chaque échantillon a été mesuré pendant une durée moyenne de 24 heures. La figure (1VV-6) montre
le dispositif expérimental utilisé pour la mesure des échantillons.

Figure 1V-6. Chaine de spectrométrie gamma du Centre de Recherche Nucléaire Alger (CRNA).
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IV.3. Etalonnage de la chaine de mesures

Dans les processus des mesures de radioactivité par spectrométrie vy, il est nécessaire
d’établir un étalonnage en énergie (analyse qualitative) et un étalonnage en efficacité de la chaine

de détection (analyse quantitative) [64].

IV.3.1. Etalonnage en énergie

L’étalonnage en énergie d’une chaine de spectrométrie gamma a pour objectif d’identifier
les radionucléides présents dans 1’échantillon étudié. Il se performe en utilisant des sources étalons
certifiées dont les raies d’émission y principales sont connues avec une excellente précision. Dans
cette étude, I’étalonnage en énergie du systéme a été effectué en utilisant les pics d’absorption
totale d’énergie (pics photoélectriques) de la source étalon (**?Eu). Cette source de rayonnements
multi-gamma (figure 1V-7) est généralement choisie grace a sa disponibilité, sa longue demi-vie,
sa large gamme d’énergie (120-1600 keV) et du fait de son prix moins colteux que d’autres
sources etalons. Le spectre gamma collecté est représenté sur la figure 1VV-8 avec les principales
énergies gamma utilisées en étalonnage en énergie.

La courbe de calibration (figure 1V-9) donnant I’énergie en fonction du numéro de canal a
été déterminée en associant a chaque canal une énergie connue. Le rapport entre les canaux et les
énergies est donnée par une fonction polynomiale du deuxiéme ordre comme le montre la relation
(IV.1):

E(keV) = A+ B,C + B,C? (IV.1)

Ou A, B; et B2 sont des constantes et C est le numéro de canal.

121.78
344.31

10000 —

2000 4

8000

244 B

Intensité

4000 —

77885

-+

2000

113
44393

[ 965401

-

(=]
o
o
L1

Jllllllul..ll ”u,-u 8

400 200 1200 1600 2000

Energie (keV)

——— 140802

Figure 1VV-7. Spectre expérimental de la source Eu.
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Figure 1V-9. Courbe d’étalonnage en énergie.

IV.3.2. Etalonnage en efficacité

L’efficacité de détection pour une géométrie volumineuse est une tache complexe, elle est
déterminée par le détecteur (ses dimensions et sa composition), la source (sa composition et sa
géomeétrie) et la configuration de mesures.

Le but de I’¢étalonnage en efficacité du détecteur est d’établir le rapport entre 1’aire nette du
pic de radionucléide d’intérét et sa concentration d’activité dans 1’échantillon mesuré.
L’étalonnage en efficacité du détecteur associe généralement les mesures expérimentales et les
simulations Monte-Carlo pour déterminer 1’efficacité de détection avec plus de précision en

prenant en considération les effets de coincidences et de 1’auto-atténuation.

a. Etalonnage expérimental

L’étalonnage expérimental en efficacité du systeme de détection a été réalisé au niveau du
laboratoire en utilisant un standard d’eau chargée de radionucléides formés de (***Am, °Co, 1*2Eu)
de géometrie cylindrique (diamétre de 7,5 cm et hauteur de 19,5 mm) rempli a une masse
m=48.77g, mélangé dans une matrice sol.

Les activités des sources *%?Eu, %°Co, *1Am sont de 49.9Bq.kg™, 50.9Bq.kg?, 40.2Bq.kg™
respectivement a la date de référence (1-1-2013). Le temps écoulé a la date de mesure (27-3-2017)
est égale a 1546 jours. L’activité au temps de collection est alors corrigee par le temps de
décroissance de la source tq depuis la date de fabrication

Les demi-vies et les constantes radioactives des sources sont :
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2By (T=13,2 ans et A=1,4386.10* jour™).

Co (T =5,26 ans et A=3,6103.10"* jour™).

24LAm (T =433 ans et A=0.0438.107* jour™).

A partir du spectre des raies gamma obtenu (exemple figure 1V-10), I’efficacité absolue est

calculée pour chaque pic d’énergie en utilisant 1’équation (IV.2).

Cnet (IV.2)

& =
abs = Axppxt,

Ou Chetest la surface nette du pic d’énergie E,,
A est I’activité de la source a la date de la mesure,

PEe est la probabilité d’émission du rayonnement gamma d’énergie E,,

tc est le temps réel de comptage.
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Figure 1V-10. Spectre expérimental du standard d’eau chargée des radionucléides (?*Am, ®Co, *52Eu) (spaked
water).

Ces valeurs des efficacités expérimentales sont alors corrigées par les effets de coincidences

et de I’auto-atténuation des rayons gamma ensuite elles sont validées par un calcul par simulation

au moyen de code Monte Carlo.
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b. Simulation Monte-Carlo

La simulation basée sur la méthode Monte Carlo peut étre exploitée lorsque des
informations détaillées sur la composition du détecteur et de la géométrie de la source sont
disponibles. 1l faut créer un modéle géométrique du systeme exploité en utilisant les dimensions
nominales et définir les caractéristiques des matériaux de chacun de ses volumes. Il est nécessaire
de modéliser les volumes cibles dans lesquels sont susceptibles d’interagir les particules. Le
modeéle est validé une fois la simulation des radioéléments présents dans les sources étalons permet
d’avoir des points de comparaison dans la courbe d’¢étalonnage. L’ajustement du modéle pour qu’il
donne des résultats les plus proches possibles des valeurs expérimentales est 1’étape la plus longue
et la plus difficile. Les écarts entre les valeurs expérimentales et celles simulées varient de 1 &

15% ; tout dépend de la complexité du systéme.

Le logiciel de simulation Monte Carlo utilisé dans le calcul de I’efficacité au CRNA est
LabSOCS (Laboratory Sourceless Object Calibration Software). Ce logiciel développé par la
societé Canberra, est basé sur les modeles de simulation et les géométries construites par le code
MCNP. LabSOCS performe des étalonnages en efficacité pour des systemes de détection sans
utiliser de source radioactive. Il permet aussi d’établir des étalonnages rapides et précis de
nombreuses géométries difficiles a réaliser. LabSOCS comprend des exemples de modeles de
géométries de mesure communes avec des temps d'exécutions courts. Ce logiciel nécessite de
connaitre I’efficacité de détection intrinseéque au détecteur (présence de zones mortes, impuretés
dans le cristal, épaisseur ou densité...). Cette efficacité est obtenue avec des sources étalons
disposées autour du détecteur. Une fois les caractéristiques du détecteur utilisé renseignées et la
géométrie de mesure implémentée, 1’algorithme de LabSOCS calcule I’efficacité sans atténuation,
le trajet vers le centre du détecteur et les facteurs d’atténuation. A la fin, une courbe d'étalonnage
en rendement est obtenue. L'utilisateur doit saisir des incertitudes sur les courbes d'étalonnage des
efficacités calculées. Les incertitudes standard relatives suggérées par le fabricant pour les
conditions standard de laboratoire sont de I'ordre de 7% aux basses énergies (50-100 keV), 6% aux
moyennes énergies (100-400 keV) et 4% a hautes énergies (400-7000 keV)[56, 57].

Les valeurs des efficacités calculées sont montrées dans le tableau 1VV-12.

Tableau 1V-12. Efficacité du détecteur simulée par le logiciel LabSOCS.

Energie (keV) Efficacité calculée
40 0.185+0.027
45 0.189+0.028
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60 0.195+0.019
80 0.194+0.019
100 0.185+0.018
150 0.154+0.015
200 0.127+0.010
300 0.090+0.007
500 0.057+0.003
700 0.043+0.002
1000 0.032+0.001
1400 0.025+0.001
2000 0.018+0.001

A partir de ces valeurs, un fit a permis de déduire la courbe de I’efficacité (figure 1\V-11) et

I’équation associée a cette courbe (IV.3) en fonction de I’énergie.

&g =0 + (4, X e(_a)) + (4, X e(_f_:))

Ey

(IV.3)

ou Yo, Az, t1, A2, t2 sont des constantes. E, est 1’énergie du radionucléide présent dans 1’échantillon.
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Figure 1V-11. Courbe d’efficacité calculée en fonction de 1’énergie.
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Cette relation a servi a évaluer les valeurs des efficacités utilisées pour toutes les énergies

des radionucléides présents dans les échantillons étudiés dans ce travail.

IV.4. Mesure du bruit de fond

La mesure du bruit de fond est une étape nécessaire en spectrométrie gamma car elle nous
permet d’éliminer toute contamination présente dans 1’ensemble du systéme de détection, tels que
les radionucléides environnementaux et les rayonnements cosmiques. En effet, comme expliqué
dans le chapitre I, ils existent plusieurs parameétres qui ont une influence sur la qualité du spectre
de mesures. Pour cela, une mesure du bruit de fond doit étre effectuée dans chaque laboratoire de
mesures et plus spécifiquement dans les mesures de faibles activités afin d’atteindre des limites de
détection aussi basses que possible. Car, un bas bruit de fond amene a des faibles valeurs de limite
de détection dans la chaine de mesures et permet d’obtenir des activités plus précises des

radionucléides dans les échantillons.

La figure IV-12 montre le spectre de bruit de fond obtenu au niveau du laboratoire durant
4 jours.
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Figure 1V-12. Spectre gamma du bruit de fond mesuré durant 04 jours.
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Le spectre de bruit de fond montre la présence de différentes composantes, un fond
cosmique continu et de multiples pics naturels. La plupart de ces pics sont les radioéléments

descendants des familles radioactives naturelles 228U, 2°2Th avec le radionucléide primordial “°K.

IV.5. Analyse du spectre obtenu

Aprés mesure de la radioactivité de chaque échantillon qui dure au moins 24 heures, on
obtient un spectre donnant le nombre de coups enregistrés en fonction de 1’énergiec des rayons
gamma émis par les radionucléides (figure 1V-13). A partir de ce spectre, 1’identification de tous
les pics des radionucléides naturels et artificiels présents dans les échantillons peut étre établie.
L'activité d'un élément donné est proportionnelle a la surface du pic sélectionné c'est-a-dire au
nombre de coups total collecté durant le temps complet d'acquisition. L'activité est exprimée en
Bg (1 Bg = 1 désintégration par seconde). Selon la norme internationale (Organisation
Internationale de normalisation) NF 1SO 18589-3 de 2007, elle est définie par la relation (1V.4).
Prenant en compte l'aire nette Cret de pic d’absorption totale (apres soustraction du bruit de fond),
la probabilité d'émission Pe d’un rayonnement y d’énergie E par désintégration, I'efficacité absolue
&g, corrigée par les effets de coincidences et de 1’auto-atténuation des rayons gamma pour une
énergie E donnée, le temps de comptage tc exprimé en seconde et la masse m de 1’échantillon
mesuré exprimée en Kkg.

C.
= _met (1IV.4)
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Figure 1V-13. Spectre gamma de 1’échantillon SMAS mesuré durant 24 heures.
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Les radionucléides 2°U, 4°K, 21%Pp et ¥’Cs sont des émetteurs des rayons gamma qui
peuvent étre détectés directement. Par contre, 1’>38U, le 25Ra et le 232Th ne sont pas émetteurs de
rayons gamma. Dans le cas de ces radionucléides non émetteurs de rayons gamma directs, on peut
les déduire a partir de certains de leur descendants émetteurs gamma qui possedent une probabilité
d’émission gamma significative, a condition qu'ils soient capables d'entrer en équilibre avec leurs
parents au cours d'une période temporelles raisonnable. Pour ces radionucléides, on procéde de la

maniére suivante :

- L’identification de I’Uranium 238 (*%8U)
L’uranium 238 n'émet que des photons de faibles énergies (49.55 keV) avec une tres faible
probabilité d’émission (0.064%). Pour cette raison, il est généralement déterminé indirectement
par ses descendants aprés que 1’ensemble soit en équilibre séculaire. Les radioéléments les plus

utilisés sont le 2*Th et le 2*MPa,

Le 2*Th est presque toujours en équilibre séculaire avec 1’*8U grace a sa courte demi-vie
(24 jours) dans I’environnement. Il émet des photons de faibles énergies avec des faibles
probabilités d’émission: 63,29 keV (3,8%), 92,35 keV (2,72%) et 92,78 keV (2,69%). Les photons
d’énergies 92,35 et 92,78 keV sont trés proches, ce qui se traduit par un double photo-pic qui est

tres difficile a analyser, raison pour laquelle ces deux pics sont rarement utilisés.

Le 2%4MPa a une courte demi-vie (6,7 heures) et il est pratiqguement toujours en équilibre
avec son parent (>*Th). Cependant, il émet des photons de 766.36 keV et 1001,03 keV avec de
trés faibles probabilités d’émission. L’activité obtenue a cette énergie présente une grande
incertitude en raison de sa faible intensité et de sa faible efficacité dans les détecteurs de
germanium. Donc, ils ne peuvent pas étre utilisés pour la détermination de 1’>U dans des

échantillons de faible activité.

Compte tenu de ce qui précéde, les photons de 23*Th & 63,29keV (3,75%) ont été utilisés

pour la détermination de 1’2%8U dans le présent travail.

- L’identification du Radium 226 (**°Ra)

La quantification du radium 226 représente un cas difficile dans la spectrométrie des
rayonnements gamma due & son seul pic d’énergie 186.2 keV et I’existence simultanée du pic
d’¢énergie 185.7 keV de I'uranium 235 ce qui crée un probléme d’interférence. La situation est
encore compliquée puisque 1’>*°U est difficile & déterminer avec précision a cause de sa faible
intensité. Pour cette raison, il est préférable de le déterminer a partir de ses descendants aprés

équilibre. En particulier, le pic du photon d’énergie 351.93 keV avec une probabilité d’émission
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de 35.6 % issu du plomb 214 et le pic du photon d’énergie 609.3 keV avec une probabilité

d’émission de 45.49 % issu du bismuth 214 sont utilisés.

- L’identification du Thorium 232 (*?Th)

Les radionucléides les plus intéressants dans la chaine radioactive du thorium 232, d’un
point de vue études environnementales, sont le 22Th, 22Ra et 28Th. Ces radionucléides ne peuvent
pas étre déterminés par spectrométrie gamma, par contre, ils peuvent étre estimés a partir de leurs
produits de désintégration apreés équilibre avec les descendants. Dans la nature, ceci n’est pas
toujours le cas pour le Z2Th. Mais, la détermination du ?*®Ra peut étre établie par 1***Ac et celle

du 2?8Th par ses descendants le 2?Pb, 22Bi et 28T,

Les rayons gamma les plus intenses de I’actinium 228 sont 911.2 keV (26.2 %) et 969 keV
(15.9 %). Concernant le plomb 212 et le bismuth 212, leurs émissions les plus utilisées sont 321,95
keV (43.6 %) et 727.3 keV (6.65 %), respectivement. Pour le thallium 208, qui est en équilibre
avec le 22Bi, les principales raies d’émission gamma apparaissent a 583.3 keV (85 %) et 2614.5
keV (99.76 %). La contribution du ?%T] dans Dactivité du ?*°Ra est de 35.94% car le ?'?Bi se
désintégre en 2Tl (35.94%) et ?'?Po (64.06%). La moyenne des activités de ces quatre
radionucléides a été utilisée dans cette étude pour déterminer les activités du 2%2Th des échantillons
étudiés.

- L’identification de I’Uranium 235 (**°U)

L’activité de I’2°U n’est pas souvent rapportée dans les échantillons de 1’environnement,
due aux difficultés dans sa détermination. L‘uranium 235 émet plusieurs photons gamma
d’énergies : 143.76keV (10.96%), 163.33 keV (5.08%), 185.72 keV (57.2%) et 205.31keV
(5.01%). Cependant, grace a sa longue demi-vie (7.04x108 ans) et les faibles probabilités
d’émission de ses photons dans les échantillons de I’environnement, les photons d’énergie 185.72
keV sont les seuls qui peuvent étre utilisés pour la détermination de ">33U. Donc, pour résoudre le
probléme de leur interférence avec ceux émis par le 2°Ra, on peut calculer activité du ??°Ra a
partir de ses descendants a 1’équilibre et soustraire sa contribution du double photo-pic pour
déduire ’activité de I’>°U. En utilisant cette approche, chaque incertitude dans la détermination
du ??°Ra influence la détermination de >*3U. Pour cette raison, la raie 185.72 keV ne peut pas étre
fiable dans la détermination de 1’'uranium 235. Il existe une autre méthode qui consiste a calculer
activité de 1’?%U a partir de 1activité de 1’>®U en utilisant le rapport d’abondance (?8U/%°U =

21.7).
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- L’identification du Potassium 40 (*°K), Plomb 210 (?1°Pb) et Césium 137 (*3'Cs)

Le radionucléide primordial “°K a été déterminé directement a partir de sa raie gamma
d’énergie 1460.8 keV avec une probabilité d’émission de 10.55%. Le plomb 210 a été déterminé
aussi a partir de sa raie gamma d’énergie 46.5 keV avec une probabilité d’émission de 4.25 %.
Enfin, la présence du radionucléide anthropogénique Césium 137 a été également déterminée
directement a partir de sa raie gamma d’énergie 661.7 keV avec une probabilité d’émission de

84.99 %.

IV.6. Evaluation des erreurs statistiques

1VV.6.1. Les incertitudes de mesure

La désintégration radioactive est un processus aléatoire. Par conséquent, chaque mesure
basée sur I’observation des radiations émises dans la désintégration nucléaire est soumise a un
certain degré de fluctuations statistiques. Ces fluctuations inhérentes représentent une source
inévitable d’incertitudes dans toutes les mesures nucléaires et souvent elle peut étre une source
prédominante d’imprécisions et d’erreurs [31]. On distingue deux sortes d'erreurs dont toute

mesure peut étre affectée: les erreurs systématiques et les erreurs statistiques.

e Les erreurs systématiques liées a I’instrument de mesure influencent 1’exactitude ou la
justesse de la mesure et sont prises en considération par une correction apportée au résultat
de cette mesure.

e Les erreurs statistiques par contre ne peuvent en principe pas étre évitées. Elles affectent
la précision ou fidélité de la mesure. Leur cause se trouve dans I'expérimentateur lui-méme.
Il faut les maintenir aussi faibles que possible et estimer ou calculer leur influence sur le

résultat obtenu.

IV.6.2. Incertitudes sur une mesure composée; loi de propagation

Généralement, un résultat u d’une mesure dépend de plusieurs grandeurs mesurées X, Y, z
...etc. u est alors une grandeur composée. Chaque grandeur mesurée a une certaine incertitude oy,
oy, 0z... et ces derniéres produisent ensembles I’incertitude totale oy sur le résultat u. La fagon dont
I’incertitude de chaque parametre individuel participe a I’incertitude totale est décrite par la

propagation des incertitudes qui est définie par la formule générale décrite ci-dessous [31] :

Su? 2 Su? 2 Su? 2
Se2 0% 6_3/20-3/ +70’Z + ... (IvV.5)

73

ol =



Chapitre IV Matériels et méthodes

Les variables x, y, z,... doivent étre indépendantes afin d’éviter les effets de corrélation [31].

A T’aide de cette relation, nous avons estime les incertitudes sur les activités spécifiques,

sur I’efficacité et toutes les grandeurs physiques calculées dans ce travail.

IV.7. Analyse statistique

L'analyse statistique univariée a généralement été utilisée pour traiter les données sur les
éléments radioactifs dans des échantillons environnementaux. La simplicité de I'analyse statistique
univariée est évidente et de méme I'erreur du réductionnisme pourrait étre apparente. Afin d'éviter
ce probleme, I'analyse multivariée est utilisée pour expliquer la corrélation entre un grand nombre
de variables en termes d'un petit nombre de facteurs sous-jacents sans perdre beaucoup
d'informations. L'intention sous-jacente a I'utilisation de l'analyse multivariée est d’obtenir une
grande efficacité de compression des données a partir des données d'origine, et d'obtenir des
informations utiles a l'interprétation de 1’origine géochimique environnementale. Cette méthode
peut également aider a simplifier et organiser de grands ensembles de données pour fournir des
informations significatives, et peut aider a indiguer les associations naturelles entre échantillons
et/ou variables [68]. Dans ce travail, les mesures radioactives acquises par spectrométrie gamma
ont été soumises a des analyses statistiques quantitatives afin de tirer une conclusion valable
concernant la nature et I'importance des éléments radioactifs. Le principal logiciel statistique
utilisé est SPSS «Statistical Package for Social Sciences».

IV.7.1. Statistique descriptive univariée

e Lamoyenne:

La moyenne ne peut étre définie que sur une variable quantitative. C’est la somme des

valeurs observées divisée par leur nombre, elle est notée x :

_ _ Xqtxpteetxitet+x 1
X=—="= - L= =YX (IV.6)

n n

e Lavariance:

La variance est la mesure de la dispersion des données dans une distribution autour de la
moyenne. Elle est définit par la somme des carrés des écarts a la moyenne divisée par le nombre

d’observations :
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SE = Y0 — %)? (IV.7)

e L’écart-type :

L’écart-type est une mesure de la facon de répartir les nombres dans une distribution. Il
indique a quel point, en moyenne, chacune des valeurs de la distribution s’écarte de la moyenne,

ou du centre de la distribution. 1l est calculé en prenant la racine carrée de la variance :

Se=+/S? (IV.8)

e Coefficient d’asymétrie de Fisher (skewness)

Dans la théorie des probabilités statistiques, skewness est une mesure de 1’asymétrie de la
distribution de probabilité d’une variable aléatoire a valeur réelle. De nombreux modéles
supposent une distribution normale, ¢’est-a-dire que les données sont distribuées symétriquement
par rapport a lamoyenne. La distribution normale a une skewness égale zéro. Cependant, en realite,
les points de données peuvent ne pas étre parfaitement symétriques. Par conséquent, une
compréhension de 1’asymétrie de I’ensemble de données indique si les écarts par rapport a la
moyenne sont susceptibles d’étre positifs ou négatifs. L’asymétrie caractérise le degré d’asymétrie
d’une distribution autour de sa moyenne [69]. L asymétrie positive indique une distribution avec
une queue asymétrique s’étendant vers des valeurs plus positives. L’asymétrie négative indique
une distribution avec une queue asymétrique s’étendant vers des valeurs plus négatives. Les

valeurs d’asymétrie faibles indiquent des distributions généralement normales [68].

L’asymétrie se mesure au moyen du coefficient d’asymétrie de Fisher :
91 =3 (IV.9)

ou le moment centré d’ordre trois est défini par :

my ==, (x; — ) (IV.10)

n

s3 est le cube de I’écart-type.
e Parameétre d’aplatissement (kurtosis)

Le paramétre d’aplatissement ou kurtosis est une mesure de la pointe de la distribution de
probabilité d’une variable aléatoire a valeur réelle. Il caractérise le pic relatif ou la planéité d’une
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distribution par rapport a la distribution normale. Un kurtosis positif indique une distribution
relativement pointue. Un kurtosis négatif indique une distribution relativement plate [68].

Le kurtosis se mesure au moyen du coefficient d’aplatissement de Fisher :

g2 =pP2—3 (Iv.11)

ou S, est le coefficient d’aplatissement de Pearson :
B, = == (IV.12)

avec ms : le moment centré d’ordre 4,
s¢ : le carré de la variance.

La courbe obtenue est une courbe mésokurtique si g2 = 0, une courbe leptokurtique (plus
pointue et posséde des queues plus longues) si g2 > 0 et une courbe platykurtique (plus arrondie

et possede des queues plus courtes) si g2 < 0.

IvV.7.2. Statistique descriptive bivariée : Analyse de corrélation

La corrélation est une quantification de la relation linéaire entre des variables continues. Le
calcul du coefficient de corrélation de Pearson repose sur le calcul de la covariance entre deux
variables continues. Le coefficient de corrélation est en fait la standardisation de la covariance.
Cette standardisation permet d'obtenir une valeur qui varie toujours entre -1 et +1. Le coefficient
de corrélation de Pearson entre deux variable x et y est obtenu par 1’équation ci-dessous:

= S (IV.13)

1, =
XY xSy

ou la covariance Sxy est définit par la relation suivante :

Sey = = X (i — B (Vi — 7) (IV.14)

n

Sx et Sy sont les écarts types de x et y, respectivement.

Un coefficient de 1 indique une corrélation positive parfaite entre les deux variables. A
I'inverse, un coefficient de - 1 indique une corrélation négative parfaite: lorsque la variable x

augmente, la variable y diminue dans la méme proportion. Dans les deux cas, les points tombent
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parfaitement sur la droite. Un coefficient de 0 indique qu'il n'y a aucune relation entre les deux
variables. Ainsi, la variation de I'une n'est aucunement associée a la variation de l'autre.

Plus la valeur du coefficient de corrélation est proche de + 1 ou de - 1, plus les deux
variables sont associées fortement. Au contraire, plus le coefficient est prés de 0, moins les

variables partagent de covariance, moins l'association est forte.

V.7.3. Statistique descriptive multivariée : Arbre Archaique

En raison du grand nombre de variables, les résultats des analyses de corrélation semblent
compliqués et les corrélations trouvées entre toutes les variables radioactives peuvent étre mieux
observées et visualisées qualitativement a l'aide d'une analyse par classification ascendante
hiérarchique. L'analyse par classifications hiérarchiques (ou Hierarchical Cluster Analysis : HCA)
est une méthode statistique multivariée et la technique de segmentation des données la plus
appliquée en sciences de la terre [70]. Le principe consiste a former des sous-groupes de cas
relativement homogénes et de profils similaires en fonction des caractéristiques mesurées. Elle
commence par chaque cas dans un segment séparé, puis combine les segments séquentiellement,
en réduisant le nombre de classe a chaque étape jusqu’a ce qu’il ne reste qu’une seule classe et la

structure obtenue est appelé dendrogramme [68].

La similarité est une mesure de la distance entre les groupes relativement a la plus grande
distance entre deux variables individuelles. Une similarité de cent pour cent signifie que les classes
sont a une distance nulle dans leurs mesures d’échantillons, alors qu une similitude de 0% signifie

que les zones de classes sont aussi disparates que la région la moins similaire.
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Chapitre V Résultats et discussion

Dans ce chapitre, nous allons présenter les résultats de mesures des activités spécifiques
des radionucléides naturels et artificiels présents dans plusieurs types de matériaux de construction
collectés de différentes régions d’Algérie ainsi que leurs impacts radiologiques sur la santé du
peuple Algérien. Nous allons également comparer ces résultats a ceux obtenus dans d’autres pays.
Finalement, une étude statistique sera réalisée pour définir la distribution des radionucléides dans
les échantillons et comprendre les relations complexes entre les radionucléides et les parametres
radiologiques associés. Ces résultats ont également fait I’objet d’un article publié dans le revue

International Journal of Environmental Analytical Chemistry [71].

V.1. Calculs des activités

Nous avons analysé les résultats de mesures des 31 échantillons de matériaux de
construction effectués par spectrométrie gamma au moyen du détecteur germanium hyper-pur
(HPGe) de la division des techniques nucléaires du CRNA (Centre de Recherche Nucléaire
d’Alger). Les détails des calculs sont présentés et discutés ci-dessous.

V.1.1. Les activités des radioéléments naturels dans les échantillons étudiés

Les activités spécifiques des radioéléments naturels présents dans les échantillons sont
sélectionnées selon la limite de détection de la chaine de mesure. Seules les activités supérieures
a cette limite sont prises en considération. L’activité minimale détectable (MDA) du détecteur est
calculée en utilisant la relation (11.27) du chapitre 1l. Les valeurs obtenues sont présentées dans le
tableau (V-1).

Les concentrations des activités de 1'>%U, 225Ra, 2%Pb, 2%°U, 22Th et “°K présents dans les
matériaux de construction étudiés sont données dans le tableau (V-2).

Elles varient de 4.75+1.77 Bg.kg™ a 30.79+4.44 Bg.kg?, de 3.46 + 0.35 Bg.kg™ 4 30.98 +
0.73 Bqg.kg? et de 2.69+1.10 Bg.kg? a 20.93+2.72 Bqg.kg?, avec des activités spécifiques
moyennes de 15.40+2.87 Bg.kg*; 16.05+0.53 Bg.kg™ et 10.34+2.03 Bg.kg™; respectivement pour
138U et ses descendants les plus importants de point de vue radiologique ??°Ra et 21%Pb.

Elles varient aussi de 0.22+0.08 Bg.kgta 1.42+0.20 Bq.kg™, de 2.51 + 0.62 Bg.kg* 4 41.73
+1.57Bq.kgtetde 31.33+2.71 Bg.kg? 4655.11 + 11.03 Bg.kg 3!, avec des activités spécifiques
moyennes de 0.71+0.13 Bq.kg™; 17.44 + 0.97 Bqg.kg™* et 260.31 + 6.81 Bg.kg™ pour le 2°U, 232Th

et “OK respectivement.
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Tableau V-1. Valeurs des activités minimales détectables des radionucléides naturels.

Radionucléide | Radionucléide | Demi-vie Type de | Energie de | Intensité | Sources/origine MDA
d’intérét détecté désintégration | la raie y de la raiey (Bg.kg?)
(%) Ey(keV) | 1y(%)
238y (??°Ra) 2Th 24.1j B~ (100) 63.3 3.75 Séries 28U (**°Ra) 0.49
214pp 26.80 m B~ (100) 351.93 35.60 Séries 28U (??°Ra) 0.31
214Bj 19.90 m a (0.02) 609.32 45.49 Séries 28U (**°Ra) 0.45
f(99.98)
210pp 22a B~ (100) 46.5 4.25 Séries 28U (*?°Ra) 0.43
232Th 28AC 6.15h a+B(100) 911.21 26.20 Séries 22Th 0.62
2087 3.053m B~ (100) 583.187 85 Séries 22Th (??®Ra) | 0.09
212pp 10.64 h B (100) 238.63 43.60 Séries 2%2Th 0.31
212gj 60.6 m a (36) 727.33 6.65 Séries 2%2Th 0.53
P (64)
K 40K 1.248x10%a | EC (10.72) 1460.82 10.55 40K 0.62
[ (89.28)
187Cs 187Cs 30.17a B (100) 661.6 84.99 187Cs 0.10

Tableau V-2. Les activités spécifiques en (Bq.kg‘l) des radionucléides naturels présents dans les échantillons.
Radionucléides 28y 226Ra 210pp 25y 22Th 0K

Echantillon

SASC 5.31+1.69 5.41+0.41 7.62+1.64 0.24+0.08 5.28+0.68 99.55+4.46
SASD 7.21+£2.25 4.63+£0.34 5.39+1.68 0.33+0.10 4.69+0.75 100.12+4.61
SEB 5.59+1.70 3.46+0.35 6.46+1.53 0.26+0.08 4.88+0.76 98.48+4.87
SMAS 6.39+1.84 5.88+0.37 8.48+1.58 0.29+0.09 5.65+0.75 122.44+4.85
SMSIL 4.75+1.77 3.51+0.33 2.69+1.10 0.22+0.08 3.52+0.62 59.26+3.27
SOEB 9.89+1.94 10.78+0.39 6.22+1.19 0.46+0.09 2.51+0.54 31.33+2.71
SCONS 12.05+2.27 15.91+0.45 8.18+1.51 0.56+0.10 6.75+0.53 97.95+4.21
SCAL 6.19+1.58 6.57+0.33 3.30+1.08 0.29+0.07 5.28+0.63 87.94+3.82
SO0z 9.19+2.38 10.81+0.41 5.98+1.82 0.42+0.11 8.97+0.63 188.79+5.88
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CALD 22.41+3.79 23.97+0.65 15.57+2.73 1.03+0.17 31.54+1.53 532.83£10.29
CALF 25.44+3.99 30.38+0.71 20.93+2.72 1.17+0.18 40.71+1.25 655.11+11.03
CCONS 24.97+4.18 25.42+0.69 16.49+2.23 1.15+0.19 28.98+1.30 346.99+8.73
CBAT 30.79+4.44 30.98+0.73 17.23+£2.55 1.42+0.20 41.73+1.57 640.66+10.81
CBEJ 25.18+3.83 23.08+0.68 16.45+2.65 1.16+0.18 34.58+1.33 542.37+10.59
CTIPA 26.94+4.01 25.58+0.68 14.78+2.54 1.24+0.18 26.27+1.26 458.17+9.84
CBBA 27.18+4.36 27.28+0.72 16.96+3.15 1.25+0.20 40.76x1.46 600.03+11.16
BBAT 21.20+3.64 20.18+0.59 13.67+2.44 0.98+0.17 24.97+1.02 257.91+7.35
BBBA 20.46%3.51 18.13+0.60 12.63+2.14 0.94+0.16 33.14+1.33 464.79+9.86
BANNA 16.69+3.23 16.04+0.64 11.16+2.78 0.77+0.15 27.69+1.32 483.65+10.19
BBISK 17.06+3.29 16.73+£0.52 13.24+2.13 0.79+0.15 21.41+1.07 297.20+8.07
BMAS 22.25+3.43 25.43+0.66 12.85+2.35 1.03+0.16 20.69+1.06 415.77+8.95
BCHEL 20.95+3.64 25.66+0.61 14.15+2.16 0.97+0.17 23.59+1.06 317.25+7.84
CICONS 19.95+3.14 23.17+0.60 13.41+2.39 0.92+0.14 15.52+1.09 183.85+6.18
CIMAS 17.14+2.55 14.18+0.48 8.00+1.56 0.79+0.12 5.89+0.70 90.68+4.74

CIMSIL 14.40£2.75 18.42+0.61 8.70+2.28 0.66+0.13 12.15+0.99 195.11+6.69
CLCONS 13.50+2.01 18.48+0.44 8.27+1.45 0.62+0.09 10.07+0.74 136.08+4.65
FCONS 11.84+2.21 13.40+0.37 9.48+2.05 0.55+0.10 7.71+0.62 90.95+3.23

GBOUI 8.36+2.58 12.37+0.55 6.74+£2.04 0.39+0.12 26.74+0.89 148.58+6.41
GBAT 7.45+1.83 4.72+0.45 5.91+1.88 0.34+0.08 6.63+0.89 127.35+5.55
GORA 8.94+3.08 13.10+0.57 5.23+1.88 0.41+0.14 9.01+0.98 155.76+6.77
GOS 7.79+2.19 3.98+0.41 4.31+1.57 0.36+0.10 3.37+0.69 42.54+3.57

Valeur moyenne 15.40+2.87 16.05+0.53 10.34+2.03 0.71+0.13 17.44+0.97 260.31+6.81

Les résultats obtenus dans cette étude montrent que les concentrations des radionucléides

naturels varient selon le type de matériau de construction utilisé. Elles varient aussi pour le méme

type de matériau d’une région a une autre, en raison de la grande variation de la composition

géologique de chaque région. Celles issues des radionucléides de ??°Ra, #*2Th et “°K sont

responsables des effets radiologiques des rayonnements émis par les matériaux de constructions

étudiés et des doses recues par la population Algérienne.
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Ces concentrations sont présentées sur la figure (V-1). On remarque que les concentrations
de ?%°Ra et 22Th sont inférieures a celle du “°K dans tous les matériaux de construction. Cela est

dd a I'abondance de “°K dans I'environnement naturel.
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Figure V-1. Les activités spécifiques de ??Ra, *2Th et “°K dans les échantillons étudiés.

Les valeurs d'activités spécifiques trouvées dans cette étude sont inférieures aux valeurs
moyennes mondiales de 40, 40 et 400 Bq.kg™ pour le 2°Ra, 22Th et “°K, respectivement. Comme
il est rapporté dans les recommandations européennes basées sur une étude de la littérature
[45][72]. Cependant, les concentrations dans les échantillons de brigues BBBA, BANNA et
BMAS et tous les échantillons de céramique (a I'exclusion de CCONS) sont supérieures a la valeur

moyenne mondiale de 400 Bg.kg™ pour le °K (figure 1V-2.c).

On constate aussi que les concentrations des activités les plus élevées des radionucléides
primordiaux sont observées dans les carreaux de céramique et les briques car ils sont
principalement produits en utilisant de I'argile, qui est classée comme I'une des roches les plus
riches en éléments radioactifs [26]. L'argile est un absorbeur d'uranium et de thorium en raison de
ses charges électrostatiques de surface qui attirent et retiennent les ions. Il contient principalement
de la silice et de I'alumine en plus des impuretés telles que le fer, les sels de magnésie, les alcalins

(soude Na20 et potasse K20), le titane TiO; et les matiéres organiques [29].
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Figure V-2. Les activités spécifiques de ??°Ra (a), 2%2Th (b) et “°K(c) dans les échantillons étudiés.
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Les carreaux de céramique présentent des concentrations plus élevées que celles dans les
briques, cela peut étre lié au silicate de zirconium (ZrSiO4) utilisé dans I'émail de décoration. Ce
dernier est la principale source de radioactivité présente dans les carreaux de céramique d’apres
des études précédentes [63, 64]. Il est bien connu que les atomes d'uranium et de thorium
s'intégrent facilement dans la structure cristalline du zirconium. De plus, lors du traitement du
sable, les minerais de zirconium subissent un enrichissement qui produit du silicate de zirconium
presque pur. Les minéraux de zirconium, utilisés dans l'industrie de la céramique, sont
généralement classés comme sources de radioactivités naturelles technologiquement améliorées
[73]. En gardant a I'esprit que le zirconium est I'un des composants principaux pour produire des
carreaux de céramique, il n’y a aucune restriction légale en terme de radioactivité dans leur

circulation et peuvent étre utilisés s’ils contiennent seulement 3% du zirconium [75].

On observe également que les échantillons de ciment ont des activités spécifiques
moyennes, car ils contiennent approximativement un mélange de 80% de calcaire (chaux CaCQO3)
et 20% d'argile (silice SiO, alumine Al2Os et Fe;Oz) [76]. Les calcaires sont classés comme des

roches de faibles radioactivités.

On remarque aussi que les activités spécifiques de tous les radionucléides dans I’échantillon
de farine (FCON) sont inférieures a celles dans 1’échantillon de clinker (CLCON). Ce qui peut étre
liée au traitement thermique de la farine pour obtenir le clinker, sachant que la composition
minéralogique du clinker dépend de la composition du mélange introduit, mais aussi de la
température a laquelle la cuisson est réalisée et des conditions de refroidissement. On remarque
également que les échantillons de farine et de clinker possédent des activités spécifiques
inferieures a celle de 1’échantillon du ciment (CCON), car ce dernier est obtenu par 1’ajout de

gypse au clinker.

Enfin, on observe que les échantillons de sable et de gypse présentent les activités
spécifiques les plus faibles. Le gypse est un minéral sulfaté composé de sulfate de calcium
déshydraté (CaSO4 2H,0), qui est classé comme un minéral a faible radioactivité. Le sable est un
mélange de différents minéraux dépendants de la source et de la nature de la roche mere. Il est
principalement constitué de quartz qui est également classé comme un minéral a faible

radioactivité.

V.1.2. Les activités de 13’Cs dans les échantillons étudiés

En plus de la radioactivité naturelle, la présence de la radioactivité artificiellle a été aussi
observée dans les échantillons étudiés. En effet, le radionucléide anthropogénique **'Cs a été
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détecté dans trois échantillons de sable SASC, SASD et SMAS avec de trés faible activité
spécifique de valeur 0.43 * 0.16 Bqg.kg?, 0.52 + 0.19 Bq.kgt et 1.53 + 0.23 Bq.kg?,

respectivement. Comme il est montré dans la figure (V-3).

16

SEB

A(Bq.kg?)
[=] o [=] [=] = =
o ® ® B B = N B
SASC R
SASD
\
SMAS .

CLCONS

Echantillons

Figure V-3. Les activités spécifiques de ¥’Cs dans les échantillons de matériaux de construction.

La présence de ce radioélement artificiel dans les échantillons de sable spécifiqguement peut
étre expliquée par le fait que le sable est un produit de désagrégation des roches due a I'érosion. Il
se caractérise par sa capacité a s'écouler d’un endroit a un autre par le vent ou par I’eau. Il peut

alors étre transpote facilement & partir des endroits ou il y a de I’activité nucléaire.

V.2. Estimation de doses

La décroissance des radionucléides naturels dans les matériaux de construction améne les
habitants a une exposition interne et externe aux doses de rayonnements émis. En radioprotection,
ces doses doivent étre quantifiées pour estimer le risque qu’elles apportent sur la santé de la
population. Dans cette étude, le débit de dose absorbée (ADR), I’équivalent de dose annuelle
efficace (AEDE) et I’équivalent de dose annuelle des gonades (AGDE) ont été définies et calculées
selon les relations montrées dans le chapitre I11. Les résultats de ces calculs sont présentés dans le
tableau (V-3).
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V.2.1. Débit de Dose Absorbée (ADR)

Le debit de dose absorbée a été définit dans le chapitre 111 et calculé & partir de la relation
(I11.1). Les résultats de ces débits sont présentés dans la figure (\V-4). lls varient de 5.68+0.49
nGy.h"t 4 66.50+1.12 nGy.ht, avec une valeur moyenne de 28.92+0.71 nGy.h™. Ces résultats sont
inférieurs a la valeur limite de sécurité recommandée de 59 nGy.h [10] sauf pour certains
échantillons de céramique, & savoir CFAL, CBAT et CBBA.
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Figure V-4. Le débit de dose absorbée (ADR) calculé pour tous les échantillons étudiés.

V.2.2. Equivalent de Dose Efficace Annuelle (AEDE)

Les valeurs de 1I’équivalent de dose efficace annuelle ont ét¢€ estimées en utilisant la formule
(111.2). Rappelons que cette dose biologique est trés importante du point de vu radioprotection,
grace a sa capacité d’évaluer ’exposition d’une personne individuelle aux rayonnements ionisants.
La figure (\V-5) montre les valeurs calculées de I'équivalent de dose efficace annuelle. Celles-ci
varient de 6.96+0.60 uSv.y* a 81.55+1.38 uSv.y* avec une valeur moyenne de 35.47+0.87
uSv.ytet sont inférieures a la valeur maximale recommandée de 70 uSv.y*[10] a I'exclusion des
échantillons de céramique CFAL, CBAT et CBBA.
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Figure V-5. L’équivalent de dose efficace annuelle (AEDE) estimé pour différents échantillons de matériaux de
construction.

V.2.3. Equivalent de Dose Annuelle des Gonades (AGDE)

Comme, on a indiqué précédemment dans le chapitre I1I, I’équivalent de dose annuelle des
gonades évalue la dose recue par les organes reproducteurs d’une population exposée aux
rayonnements ionisants. Les valeurs de I'équivalent de dose annuelle des gonades ont été calculées
par I’équation (II1.3), et sont présentées dans la figure (V-6). Elles vont de 39.74+3.34 pSv.y! a
471.33+7.72 pSv.y* avec une valeur moyenne de 204.25+4.88 pSv.yt, qui indique clairement que
les données obtenues dans cette étude sont inférieures a la valeur moyenne standard de 300
uSv.y! [44]. Cependant, les échantillons de brique BBBA, BANNA et toutes les valeurs des

échantillons de céramique sont supérieures a la valeur standard.
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Figure V-6. L équivalent de dose annuelle des gonades (AGDE) dans les échantillons étudiés.
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Tableau V-3. Doses estimées pour les échantillons de matériaux de construction.

Echantillon D (nGy.h?) AEDE (uSv.y?) AGDE (uSv.y?)
SASC 9.86+0.50 12.10+0.61 70.06+3.42
SASD 9.16+0.52 11.23+0.64 65.34+3.60

SEB 8.67+0.54 10.63+0.66 62.03+£3.70
SMAS 11.24+0.54 13.79+0.66 80.22+3.68
SMSIL 6.24+0.44 7.65+0.53 44.18+2.97
SOEB 7.82+0.40 9.59+0.49 53.63+2.70
SCONS 15.55+0.42 19.08+0.52 108.11+2.92
SCAL 9.92+0.45 12.17+0.55 69.99+3.07

SOz 18.30+0.50 22.45+0.61 130.17+3.46
CALD 52.51+1.08 64.40+1.33 373.23£7.46
CALF 66.18+0.96 81.16x1.17 469.77+6.64
CCONS 43.96+£0.94 53.92+1.15 308.61+6.43
CBAT 66.50+1.12 81.55+1.38 471.33£7.72
CBEJ 54.37+0.99 66.69+1.21 386.17+6.83
CTIPA 46.92+0.94 57.54+1.15 332.71+6.47
CBBA 62.52+1.07 76.67+1.31 443.11+7.39
BBAT 35.40+0.75 43.41+0.92 247.6845.19
BBBA 48.02+0.96 58.89+1.18 340.52+6.61
BANNA 44.44+0.97 54.50+1.19 317.17+6.69
BBISK 33.21+0.78 40.73+0.96 234.51+5.38
BMAS 41.64+0.81 51.07+£0.99 295.6145.61
BCHEL 39.51+0.79 48.46+0.96 277.5245.42

CICONS 27.88+0.77 34.19+0.95 194.21+5.28
CIMAS 13.93+0.53 17.08+0.65 96.92+3.61
CIMSIL 24.06+0.73 29.50+0.90 168.98+5.03
CLCONS 20.37+0.54 24.98+0.66 141.92+3.70
FCONS 14.71+0.44 18.04+0.54 102.19+3.02
GBOUI 28.41+0.66 34.84+0.81 196.63+4.57
GBAT 11.52+0.63 14.13+0.77 82.30+4.33
GORA 18.03+0.72 22.12+0.88 127.06+4.95
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GOS 5.68+0.49 6.96+0.60 39.74+3.34
Moyenne 28.92+0.71 35.47+0.87 204.25+4.88
Moyenne 59 70 300
mondiale

V.3. Evaluation des effets radiologiques

Afin d'estimer le risque d'exposition aux rayonnements gamma émis par les matériaux de
construction, les paramétres de risque radiologique tels que, le radium équivalent (Raeg), les indices
de risque externe et interne (Hex, Hin), I'indice gamma (l,), I'indice alpha (l.) et I’excés de risque
de cancer a vie (ELCR) ont été également définis et calculés a partir des équations montrées dans

le chapitre I11. Les résultats obtenus sont présentés dans le tableau (V-4).

V.3.1. Radium équivalent (Raeq)

Afin d’évaluer le danger associé aux matériaux de construction contenant les
radionucléides naturels (?*°Ra, %*2Th et “°K), le radium équivalent a été calculé en utilisant la
relation (111.4). Les valeurs estimées du radium équivalent sont indiquées dans la figure (V-7),
elles se situent entre 12.07 Bg.kg™ et 139.99 Bq.kg™, avec une valeur moyenne de 61.04 Bg.kg™
qui est inférieure a la limite autorisée de 370 Bqg.kg™ [77]. Cela signifie que les matériaux de

construction étudiés ne présentent pas d’effets dangereux issus de ces rayonnements ionisants.
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Figure V-7. Le radium équivalent (Raeg) pour les échantillons mesureés.
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V.3.2. Indices de risque externe et interne (Hex, Hin)

Comme on a expliqué précédemment dans le chapitre 111, I’objectif du calcul des indices
de risque externe et interne permet de vérifier si la dose de rayonnement maximum autorisée
limitée & 1 mSv.y! n’est dépassée pour que le risque d’irradiation par rayonnement soit
négligeable. Ces deux indices ont étés calculés en utilisant les relations (111.5) et (111.6). Les
résultats obtenus sont montrés sur la figure (V-8), on remarque que les valeurs calculées de Hex et
Hin varient de 0.033 a 0.378 et de 0.043 a 0.462 avec des valeurs moyennes de 0.165 et 0.208,

respectivement. Les données obtenues dans cette étude sont largement inférieures a la valeur
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Figure V-8. Indices de risque externe et interne (Hex, Hin) pour les échantillons étudiés.
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V.3.3. Indice gamma (Iy)

Un autre indice permettant d’évaluer le danger d'irradiation gamma a été défini dans le
chapitre 111. Celui-ci est appelé indice gamma et estime le niveau de risque aux rayonnements
gamma associés aux radionucléides naturels. Il a été calculé par 1’équation (I11.7). Les reésultats
sont affichés sur la figure (\V-9). lls varient de 0.044 a 0.525 avec une valeur moyenne de 0.227.
Les valeurs obtenues en dessous des deux limites recommandées de I < 0.5 pour les matériaux
utilisés en grande quantité et I < 2 pour les matériaux superficiels ou autres a usage restreint
(tableau 111-1). Les valeurs obtenues indiquent que 1’équivalent de dose efficace annuelle délivrée

par les échantillons étudiés est inférieur a la limite recommandée de 0.3 mSv.y 2.
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V.3.4.

L’indice alpha est utilisé pour estimer les niveaux d’exposition interne qui résultent de
I’inhalation du radon provenant des matériaux de construction. Il a été calculé au moyen de
1I’équation (I11.8). Les valeurs obtenues sont présentées dans la figure (V-10). On voit clairement
sur cette figure, que les valeurs de I’indice alpha fluctuent entre 0.017 et 0.155 avec une valeur
moyenne de 0.080. Ces valeurs sont inférieures a I'exemption recommandée (1,< 0.5) et & la limite

supérieure (I, <1). En conséquence, l'inhalation de radon a partir des échantillons étudiés n'est pas

Indice alpha (1a)

Résultats et discussion

importante pour restreindre leur utilisation dans la construction de batiment.
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Figure V-9. Indice gamma (1) pour les matériaux de construction étudiés.
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Figure V-10. Indice alpha (l,) pour les échantillons mesurés.
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V.3.5.

Exces de risque de cancer a vie (ELCR)

Résultats et discussion

L’exces de risque de cancer a vie (ELCR) est un parametre radiologique qui décrit le risque

additionnel de développement d’un cancer durant la vie d’une personne exposée aux rayonnements

gamma issus des matériaux de construction. Cet indice a été calculé a partir de la formule (111.9).

Les valeurs estimées d’excés de risque de cancer a vie pour les échantillons étudiés sont présentées

dans la figure (V-11). Elles varient de 0.024 x 10 a 0.285 x 107 avec une valeur médiane de

0.124 x 1073, Ces valeurs sont inférieures a la valeur moyenne globale de 0.29 x 1072 [10]. Les

résultats montrent que la probabilité de développer un cancer dii a I’exposition aux rayonnements

gamma provenant des matériaux de construction étudiés est quasiment nulle.
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Figure V-11. Excés de risque de cancer a vie (ELCR) pour les échantillons étudiés.

Tableau V-4. Indices de risque radiologique calculés pour les échantillons de matériaux de construction.

Echantillon Raeq (Bg.kg™?) Hex Hin Iy la ELCRX10?
SASC 20.63+1.11 0.056+0.0030 0.070+0.0432 0.078+0.0461 | 0.027+0.0020 0.042+0.0021
SASD 19.04+1.18 0.051+0.0032 0.064+0.0439 0.072+0.0436 | 0.023+0.0017 0.039+0.0023
SEB 18.03+1.20 0.049+0.0033 0.058+0.0451 0.069+0.0425 | 0.017+0.0018 0.037+0.0023
SMAS 23.38+1.99 0.063+0.0032 0.079+0.0450 0.089+0.0534 | 0.029+0.0019 0.048+0.0023
SMSIL 13.11+0.98 0.035+0.0027 0.045+0.0370 0.049+0.0289 | 0.018+0.0016 0.027+0.0019
SOEB 16.78+0.89 0.045+0.0024 0.074+0.0337 0.059+0.0395 | 0.054+0.0020 0.034+0.0017
SCONS 33.10+£0.94 0.089+0.0025 0.132+0.0419 0.119+0.0708 | 0.080+0.0022 0.067+0.0018
SCAL 20.89+1.01 0.056+0.0027 0.074+0.0399 0.078+0.0451 | 0.033+0.0016 0.043+0.0019
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SOZ 38.17+1.09 0.103+0.0029 | 0.132+0.0495 | 0.144+0.0853 | 0.054+0.0020 | 0.079+0.0021
CALD 110.11+2.42 0.298+0.0066 | 0.362+0.0658 | 0.415+0.2506 | 0.120+0.0032 | 0.225+0.0047
CALF 139.05+2.10 0.376+0.0057 0.458+0.0680 0.523+0.3152 | 0.152+0.0036 0.284+0.0041
CCONS 93.57+2.09 0.253+0.0056 0.321+0.0606 0.345+0.2038 | 0.127+0.0034 0.189+0.0040
CBAT 139.99+2.50 0.378+0.0068 | 0.462+0.0674 | 0.525+0.3159 | 0.155+0.0036 | 0.285+0.0048
CBEJ 114.29+2.18 0.309+0.0059 0.371+0.0667 0.431+0.2617 | 0.115+0.0034 0.233+0.0042
CTIPA 98.42+2.08 0.266+0.0056 0.335+0.0643 0.369+0.2187 | 0.128+0.0034 0.201+0.0040
CBBA 131.78+2.37 0,356+0.0064 | 0.430+0.0685 | 0.495+0.2997 | 0.136+0.0036 | 0.268+0.0046
BBAT 75.74+1.68 0.205+0.0045 0.259+0.0556 0.278+0.1658 | 0.101+0.0030 0.152+0.0032
BBBA 101.32+2.13 0.274+0.0058 0.323+0.0643 0.381+0.2348 | 0.091+0.0030 0.206+0.0041
BANNA 92.88+2.15 0.251+0.0058 | 0.294+0.0654 | 0.353+0.2191 | 0.080+0.0032 | 0.191+0.0042
BBISK 70.23+1.73 0.190+0.0047 0.235+0.0581 0.262+0.1562 | 0.084+0.0026 0.143+0.0034
BMAS 87.03+£1.79 0.235+0.0048 0.304+0.0612 0.327+0.1926 | 0.127+0.0033 0.179+0.0035
BCHEL 83.82+1.74 0.226+0.0047 | 0.296+0.0574 | 0.309+0.1800 | 0.128+0.0030 | 0.170+0.0034
CICONS 59.52+1.73 0.161+0.0047 0.223+0.0510 0.216+0.1255 | 0.116+0.0030 0.120+0.0033
CIMAS 29.59+1.17 0.080+0.0032 0.118+0.0446 0.107+0.0634 | 0.071+0.0024 0.060+0.0023
CIMSIL 50.82+1.63 0.137+0.0044 | 0.187+£0.0530 | 0.187+0.1081 | 0.092+0.0031 | 0.103+0.0032
CLCONS 43.36+£1.21 0.117+0.0033 0.167+0.0441 0.157+0.0916 | 0.092+0.0022 0.087+0.0023
FCONS 31.43+0.99 0.085+0.0027 0.121+0.0368 0.114+0.0663 | 0.067+0.0018 0.063+0.0019
GBOUI 62.04+1.48 0.168+0.0040 0.201+0.0518 0.224+0.1484 | 0.062+0.0027 0.122+0.0029
GBAT 24.01+1.41 0.065+0.0038 0.078+0.0482 0.091+0.0561 | 0.024+0.0022 0.050+0.0027
GORA 37.98+1.60 0.103+0.0043 0.138+0.0533 0.141+0.0814 | 0.066+0.0029 0.077+0.0031
GOS 12.07+1.10 0.033+0.0029 | 0.043+0.0387 | 0.044+0.0257 | 0.020+0.0020 | 0.024+0.0021
Moyenne 61.04+1.60 0.165+0.0041 0.208+0.052 0.227+0.1199 | 0.080+0.0026 0.124+0.0030
Moyenne 370 1 1 1 1 0.29
mondiale

V.4. Comparaison des résultats obtenus avec les données d’autres pays

Le tableau (\V-5) présente les résultats bibliographiques disponibles publiés dans de travaux

de recherche similaire. Ils sont rapportés ici pour avoir une perspective plus large des materiaux

de construction utilisés en Algérie et dans le monde. Nous les avons comparées aux valeurs

obtenues dans cette étude.
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Tableau V-5. Les activités spécifiques moyennes dans cette étude par rapport aux résultats

bibliographiques.

Auteur de ’étude | Pays OK(Bg.Kg?) 26Ra(Bg.Kg?t) | #2Th(Bg.Kg?)
Sable

[71] Algérie 98.43 8.79 7.44
[78] Turquie 527.2 22.90 26.40
[79] Inde 302.68 8.71 83.49
[4] Malaisie 451.31 42.60 44.70
[3] Arabie Saoudite 260.00 12.70 19.70
[80] Italie 156.00 9.00 9.00
Céramique

[71] Algérie 539.45 26.67 34.94
[81] Espagne 1040.00 100.00 60.00
[82] Inde 24.00 28.00 64.00
[83] Jordanie 411.00 33.86 28.82
[84] Egypte 569.00 77.00 64.00
[85] Chine 768.00 91.00 87.00
Brique

[71] Algérie 372.76 20.36 25.25
[86] Albanie 644.10 33.40 42.20
[78] Turquie 775.8 31.20 37.20
[79] Inde 366.95 8.95 60.93
[4] Malaisie 518.52 32.64 55.66
[18] Brésil 178.60 29.90 36.50
Ciment

[71] Algérie 156.55 18.59 11.19
[87] Inde 159.83 35.73 37.75
[88] Pakistan 23.00 20.75 200.75
[78] Turquie 316.5 39.90 26.40
[89] Ghana 233.00 35.94 25.44
[2] Cuba 467.00 23.00 11.00
Gypse

[71] Algérie 118.55 8.54 11.44
[90] Brésil Non détectable 1.91 1.14
[91] Turquie 72.5 5.40 2.60
[3] Arabie Saoudite 88.00 33.28 47.20
[80] Italie 32.00 6.00 2.00
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A partir des résultats des échantillons du sable, on remarque que les valeurs des activités
spécifiques en Algérie pour les trois radionucléides naturels (?°Ra, 232Th et “°K) sont inférieures
a celles trouvées dans d’autres pays. Par contre, les résultats des échantillons de céramique
algériens sont moyens par rapport aux autres pays pour le “°K et ils sont plus faibles pour le ?°Ra
et le 32Th. Concernant la brique, les échantillons algériens ont des activités moyennes par rapport

a d’autres études pour le “°K et le ?°Ra, mais elles sont inférieures a eux pour le 32Th.

Dans le cas des échantillons du ciment, toutes les valeurs des activités spécifiques trouvées
dans cette étude sont moyennes par rapport aux autres études. Enfin, en ce qui concerne le gypse,
les concentrations dans les échantillons algériens sont supérieures a celles trouvées dans d’autres
pays pour le “°K. Contrairement aux autres radioéléments qui possédent des activités moyennes en
Algérie par rapport a d’autres pays

A partir de ce qui a été discuté précédemment, on peut conclure que les activités spécifiques
des radionucléides primordiaux ??°Ra, 2*?Th et “°K changent d'une région a l'autre et cela dépend
de la variation de la structure géologique de chaque région. Ces différences peuvent également
dépendre de nombreux facteurs tels que les sites de collection, les conditions de mesures, le

dispositif expérimental utilisé, etc...

V.5. Analyse statistique

L’analyse statistique est un moyen efficace pour comprendre les relations complexes liant
les différents radioéléments naturels présents dans les échantillons. Celle-ci est réalisée en utilisant
les méthodes statistiques multi-variées telles les statistiques descriptives, les corrélations de

Pearson et 1’arbre archaique.

V.5.1. Statistiques descriptives

Dans les statistiques, un histogramme est une représentation graphique de la distribution
des données. La distribution de fréquences des activités spécifiques de 2°Ra, 2%2Th et “°K dans les
échantillons étudiés a été analysée et les histogrammes sont représentés sur la figure (V-12). Ces
graphiques montrent que toutes les variables radioactives présentent un certain degré de multi-
modalité, Ce qui indique la complexité de la distribution de la radioactivité dans les matériaux de
construction.

Le tableau (V-6) montre les valeurs des statistiques descriptives des radionucléides dans
les échantillons de matériaux de constructions éetudiés telles que la moyenne, I'écart type (o), la
variance, kurtosis, skewness, la plage, le minimum et le maximum. Ils ont été calculés pour les
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concentrations de radio-isotopes naturels (**°Ra, 22Th et “°K) présents dans les échantillons
étudiés. On remarque que les valeurs des écarts types sont inférieures aux valeurs moyennes pour
les trois radionucléides, ce qui indique le degré élevé de cohérence dans les distributions des
échantillons étudiés. On observe également que les variables radioactives présentent un ordre de
variance plus élevé, ce qui implique un degré d’homogénéité plus faible et un degré de mobilité
plus élevé [68].

Tableau V-6. Statistiques descriptives des activités des radionucléides (?*Ra, 2%2Th et “°K) pour les échantillons

étudiés.

Radionuclides Descriptive statistics
Concentrations Moyenne b3 Variance Kurtosis
(Bg.kg™)
2%Ra 16.05 8.61 74.14 -1.20
232Th 17.44 12.90 166.52 -1.15
K 260.31 196.57 38638.17 -0.87

Skewness range Minimum Maximum
26Ra 0.012 27.52 3.46 30.98
232Th 0.520 39.22 2.51 41.73
K 0.741 623.78 31.33 655.11

Le kurtosis est une caractérisation de la planéité relative d'une distribution (coefficient
d’aplatissement). Les résultats de 2°Ra, “°K et 2%2Th montrent un kurtosis négatif indiquant des
distributions relativement plates, surtout celles de 2*2Th et du “°K. Le degré d'asymétrie de la
distribution d’une valeur réelle de variables aléatoires peut étre caractérisé¢ par skewness. Les
résultats de cette étude montrent des valeurs de skewness positives pour les trois radionucléides
226Ra, 22Th et “°K; ce qui explique que la queue d’asymétrie s'étend vers des valeurs plus positives

dans leurs distributions (Figure V-12).

V.5.2. Etude de corrélation entre les radionucléides naturels

Afin de trouver I'étendue de la coexistence de ??°Ra, 232Th et “°K dans les échantillons de
materiaux de construction, des études de correlation ont été faites comme illustré sur la figure (V-
13). On peut clairement remarquer qu'il existe une forte corrélation entre les trois paires (**°Ra,
232Th), (**°Ra, “°K) et (®2Th, 4°K) avec des coefficients de corrélation R? = 0.7015, 0.6774 et
0.8933, respectivement. Cette forte corrélation indique que le résultat individuel de I'une des
concentrations de radionucléides dans chaque paire est un bon predicteur de la concentration de

l'autre [92].
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Figure V-12. Distributions des fréquences des activités spécifiques de ?2°Ra, 2*2Th et “°K pour les matériaux de
constructions mesurés.
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Figure V-13. Corrélations entre les concentrations (??Ra/?*2Th), (*?°Ra/ “°K) and (**2Th/ “°K) dans les échantillons
étudiés.
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V.5.3. Corrélations de Pearson

Le coefficient de corrélation de Pearson est une métrique statistique utilisée pour mesurer
la force d’une relation linéaire qui peut exister entre deux variables continues [93]. Le tableau (V-
7) présente les résultats d’une matrice de corrélation linéaire des activités spécifiques des
radionucléides naturels (¥°Ra, 232Th et “°K) ainsi que les doses et les paramétres radiologiques de
cette étude. A partir de ce tableau, on peut remarquer que le 2%°Ra, 2%2Th et “°K ont un coefficient
de correélation positif élevé avec toutes les doses et les parameétres radiologiques associés, c'est-a-
dire qu’il existe une forte corrélation entre les radionucléides, les doses et les parametres
radiologiques dans les échantillons étudiés.

Tableau V-7. Corrélation de Pearson entre les radionucléides présents dans les échantillons et les paramétres
radiologiques associés.

26Ra  22Th  “K  Raeq ELCR Hex Hin lo , D AEDE AGDE
“Ra 1.00
T 0.84  1.00
K 082 095 1.00
Racq 090 098 098 100
ELCR 090 098 0.98 1.00 1.00
Hlex 0.90 0.98 0.98 1.00 1.00  1.00
Hin

0.93 097 096 1.00 1.00 1.00 1.00
0.89 098 0.98 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00
i 1.00 0.84 082 0.90 0.90 0.90 093 0.89 1.00

D 0.90 0.98 098 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 0.90 1.00
AEDE 0.90 098 098 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 0.90 1.00 1.00
AGDE

0.89 0.98 0.98 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 0.89 1.00 1.00 1.00

V.5.4. Classification ascendante hiérarchique (Arbre Archaique)

Dans cette etude, I’HCA basee sur la méthode Ward, comme méthode de couplage pour
calculer la distance euclidienne entre la moyenne des variables, est utilisée. Comme on peut le voir
sur le Dendogramme figure (V-14), il existe deux segments : le premier segment est composé de
(Hex, Hin, 1o, 1y, ELCR, D, AEDE, Raeq, %?°Ra et 22Th) et le deuxiéme contient le “°K et AGDE.
Cette analyse en segments a révélé que I’ensemble des doses et des parametres radiologiques (sauf
AGDE) de I'étude sont dus aux activités de 2?°Ra et 2*Th. La concentration de “°K ne contribue a

aucune dose ou paramétre radiologique a I'exception de I'AGDE.
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Figure V-14. Dendrogramme montrant l'association des radionucléides naturels et des paramétres radiologiques
dans les échantillons étudiés.
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Conclusion Générale

L’évaluation des niveaux de radioactivité contenue dans I’environnement, et plus
specifiquement dans les matériaux de constructions, est devenue une procédure nécessaire afin de
pouvoir estimer le risque radiologique des rayonnements ionisants émis par les radionucléides

naturels et artificiels présents dans les matériaux de construction sur la population mondiale.

Ce travail a porteé principalement sur la mesure de la radioactivité naturelle et artificielle
dans 31 échantillons de différents types de matériaux de construction : sable, céramique, brique,
ciment, clinker, farine et gypse utilisés dans I’urbanisme Algérien. Nous avons mesuré les
concentrations des activités dans les échantillons etudiés en utilisant la technique de spectrométrie

v au moyen d’un détecteur semi-conducteur coaxial hyper pure (GeHP) a haute résolution,

Les résultats obtenus montrent que les radionucléides naturels 22U(°*Ra), °Th et leurs
descendants ainsi que le “°K sont présents dans tous les échantillons, avec des concentrations
inférieures aux limites autorisées identifiées par la commission européenne, et qui sont 40, 40 et
400 Bq kg pour le ?5Ra, 232Th et 4°K,, respectivement. A I'exception, les activités spécifiques du
40K dans certains échantillons de brique et tous les échantillons de céramique qui étaient au-dessus
de la limite recommandée. La présence du radionucléide anthropique **Cs a été trouvée dans trois
échantillons de sable avec de trés faibles activités. Les résultats de mesures montrent également
que les valeurs des activités spécifiques des échantillons étudiés changent d’un matériau a un autre
en fonction des composantes de ces matériaux. Pour le méme type de matériau, les activités

spécifiques des radionucléides varient selon la composition géologique de chaque région.

Les doses regues, tels que le débit de dose absorbé (ADR), I’équivalent de dose annuelle
effective (AEDE) et I’équivalent de dose annuelle des gonades (AGDE), ont été trouvées bien en
dessous des valeurs moyennes globales dans presque tous les échantillons, a I'exception de certains
échantillons de céramique. Des parameétres radiologiques ont été également calculés afin d'évaluer
les effets radiologiques sur les habitants. Comme le radium équivalent (Raeq), I’indice de risque
externe et interne (Hex, Hin), I’indice vy, I’indice a et I’excés de risque de cancer a vie (ELCR). Les

résultats refletent un fond de rayonnement normal.

Les activités des radionucléides naturels mesurées dans 1’ensemble des échantillons de
matériaux de construction ont été comparées a des donnees obtenues par d’autres études de
différents pays du monde. Cette comparaison montre que les concentrations des radioéléments
dans les matériaux de construction utilisés en Algérie sont en dessous de limites autorisées et ne
présentent pas une pollution radioactive significative par rapport a celles de certains pays.
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Les analyses statistiques ont montré de fortes corrélations entre les radionucléides
primordiaux et les paramétres radiologiques. Elles ont également révélé que I’existence des risques

radiologiques est due aux activités spécifiques du ??°Ra et du 2*Th.

Enfin, on peut conclure que les matériaux étudiés ne présentent pas de risque radiologique
significatif et peuvent étre utilisés en toute sécurité dans la construction de batiments. Cependant,
I'utilisation généralisée des céramiques doit étre faite avec prudence car elles présentent un risque

radiologique élevé mais il n'y a pas de réglementations ni de restrictions dans leur utilisation.

Il est important de noter que le ciment, la brique et la céramique sont en production
continue, il existe donc une possibilité d'accumulation de NORM dans I'environnement aprés une
longue période de fonctionnement. Cela nécessite une surveillance continue du rayonnement
ambiant et la mise en ceuvre de politiques qui maintiendront la dose de rayonnement délivrée aux
travailleurs et au grand public aussi bas que raisonnablement possible (principe ALARA : ‘As
Low As Reasonably Achievable’).
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Experimental study of low radioactivity measurements in construction

materials used in Algeria

Abstract

Building materials are classified as a source of radioactive contamination because of their
content of natural radionuclides, mainly uranium, thorium and their progeny products besides
potassium. This may be related to their natural composition of soil and rocks. In order to estimate
the harmful effects of ionizing radiation emitted by building materials, a broad research on the
levels of natural radioactivity must be developed.

The objective of this work is to study the distribution of natural radioactivity in construction
materials used in Algeria. 31 samples of different types of materials were collected. The
concentration measurements of activities resulting from the decay of 28U (??°Ra), 2*°U and %32Th,
as well as the primordial isotope “°K in these samples were carried out using gamma spectrometry
technique, by means of a high purity germanium detector (HPGe). The average activities of ?*°Ra,
2%2Th and “°K are 16.05 + 0.53 Bqg.kg?, 17.44 + 0.97 Bqg.kg? and 260.31 + 6.81 Bg.kg?,
respectively. These values are lower than the global average values. The presence of **’Cs the
anthropogenic radionuclide was found in three sand samples with very low activities. Received
doses and radiological hazard parameters were calculated and compared to the global average
values. A comparison of the results obtained in this study with the literature was made. In addition,

a statistical analysis was performed and discussed for the obtained data.

Keywords: Construction materials, natural Radioactivity, HPGe Detector, radiological hazard,

statistical analysis.
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Résumé

Les matériaux de construction sont classés comme une source de contamination radioactive
en raison de leur teneur en radionucléides naturels, principalement I'uranium, le thorium et leurs
produits de filiations ainsi que le potassium. Cela peut étre lié & leur composition naturelle du sol
et des roches. Afin d'estimer les effets néfastes des rayonnements ionisants émis par les matériaux

de construction, une vaste recherche sur les niveaux de radioactivité naturelle doit étre développée.

L’objectif de ce travail est d'étudier la distribution de la radioactivité naturelle dans les
matériaux de construction utilisés en Algérie. 31 échantillons de différents types de matériaux ont
été collectés. Les mesures de concentration d’activités issues de la désintégration de I'>8U (***Ra),
12%U et le 2%2Th, ainsi que l'isotope primordial “°K dans ces échantillons ont été réalisés par la
technique de spectrométrie gamma, en utilisant un détecteur germanium de haute pureté (GeHP).
Les activités moyennes de %°Ra, 2*2Th et “°K sont 16,05 + 0,53 Bqg.kg™, 17,44 + 0,97 Bg.kg™ et
260,31 + 6,81 Bg.kg?, respectivement. Ces valeurs sont inférieures aux valeurs moyennes
mondiales. La présence du radionucléide anthropique *’Cs a été trouvée dans trois échantillons
de sable a tres faible activité. Les doses recues et les paramétres de risques radiologiques ont été
calculés et comparés aux valeurs moyennes globales. Une comparaison des résultats obtenus dans
cette étude avec la littérature a été faite. De plus, une analyse statistique a été réalisée et discutée

pour les données obtenues.

Mots-clés: Matériaux de construction, radioactivité naturelle, détecteur GeHP, risques

radiologiques, analyse statistique.





