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INTRODUCTION

Une eau thermale est tout d’abord une eau minérale naturelle, ¢’est-a-dire une eau possédant
un ensemble de caractéristiques qui sont de nature a lui apporter des propriétés favorables a la
santé. Une eau minérale naturelle, a la différence d’une eau de source n’est pas tenue d’étre
naturellement potable. Elle contient des minéraux, sels, gaz et boues, susceptibles d’agir
efficacement sur la santé. Une eau minérale naturelle se distingue nettement des autres eaux
destinées a la consommation humaine par sa nature (teneur en minéraux, oligo-éléments ou
autres constituants), par ses effets et par sa pureté originelle, ces caractéristiques ayant été
conservées intactes en raison de 1’origine souterraine de cette eau ainsi tenue a I’abri de tout
risque de pollution. L’eau minérale naturelle provient d’une nappe ou d’un gisement
souterrain exploité a partir d’une ou plusieurs émergences naturelle sou forées, et témoigne,
dans le cadre des fluctuations naturelles connues, d’une stabilité de ses caractéristiques
essentielles, notamment de composition et de température a 1I’émergence, qui n’est pas
affectée par le débit de 1’eau prélevée. Une eau thermale est, par définition, une eau minérale
chaude. Dans le langage courant, on appelle « eau thermale » toute eau minérale dotée de
propriétés thérapeutiques et utilisée au sein d'un établissement thermal [Sanders, 2006].

Le granit est I'un des roches ignées. En termes de radioactivité naturelle, les granites
présentent une concentration élémentaire accrue d'uranium (U) et thorium (Th) par rapport a
la trés faible abondance de ces éléments observés dans la crodte océanique de la terre. Les
géologues fournissent une explication pour ce comportement, en tenant compte de la fusion
partielle et cristallisation fractionnée du magma, qui permet U et Th a se concentrer dans la
phase liquide et devenir incorporé dans des produits plus riches en silice [El-Taher et al.
2007; Buket et al. 2010]. Le contenu moyen de 28U dans la cro(ite terrestre a été estimé a 2,7
mg / kg, et les concentrations peuvent étre élevé de 120 mg / kg dans les roches phosphatées
[Singh et al., 1996], tandis que le contenu moyen de 232Th de la crodte terrestre est d'environ
9,6 mg / kg [Firestone et al., 1996].

Les radioisotopes lourds des séries de désintégration de 'uranium et du thorium sont présents
naturellement en quantité variable dans les eaux souterraines. Ils ont fait I’objet de
nombreuses mesures dans les eaux souterraines et ceci, principalement en raison du danger
qu’ils représentent d’un point de vue de santé publique. Une grande partie de ces études
donnent donc une répartition statistique des isotopes a 1’échelle d’une région mais, peu
d’entre elles cherchent & comprendre 1’origine de leur présence d’un point de vue géologique

et hydrogéologique [Gainon, 2008].
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Cette étude a pour but de constituer une base de données sur les teneurs en 238U (2*Bi, 2*Ph)
pour les eaux thermales de Guergour et d’Ouled Tebben (région de Sétif) de ’Est Algérien.
Elle permet également d’évaluer, a titre informatif, si les radioisotopes dans les eaux
thermales étudiées, présentent un risque d’un point de vue de santé publique, de synthétiser
les processus affectant ces radio-isotopes le long du parcours souterrain profond et de dresser
une liste la plus exhaustive possible des informations qu’il est possible de tirer sur les eaux

thermales de ces deux régions étudiées a I’aide des isotopes radioactifs de la série de

[’uranium-238.

Le présent travail a été structuré selon cinqg chapitres; notions sur la radioactivité, quelques
rappels sur les processus d’interactions des photons avec la matiére, présentation des
principales problématiques liées aux mesures par spectrométrie gamma, présentation des sites
d’études, interprétation des résultats basée sur les observations genérales des deux sites

étudiés.
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I. Définition

La radioactivité est un phénoméne naturel qui nait au cceur de I’atome. Dans le noyau
instable d’un atome radioactif, il existe ainsi un surplus d’énergie qui conduit a une
désintégration de 1’atome en un autre atome. Pendant cette transformation, 1’atome expulse
son énergie excédentaire sous la forme de rayonnements invisibles : on parle de

rayonnements ionisants.

Il. Types de rayonnement

Il existe trois types de rayonnements ionisants de nature et d’intensité différentes : alpha, béta

et gamma (voir figure 1).

Electron or
Q particle =
NN, Beta , Rbasizon Gamma
Decay _ 2 Decay

Figure 1. Rayonnement alpha, béta, gamma.

1. Le rayonnement alpha (o)

Il est émis par les atomes trop lourds. Il correspond a 1’émission d’un noyau d’atome
d’hélium, composé de deux protons et de deux neutrons : la particule alpha. Son parcours
porté dans I’air est de quelques centimétres seulement. Elle peut étre arrétée par une simple

feuille de papier.

2. Le rayonnement béta (3)

Il correspond a deux types de transformations pouvant survenir dans un radionucléide : un
neutron se transforme en proton et le noyau émet un électron chargé négativement (béta
moins), un proton se transforme en neutron et le noyau émet un anti-électron chargé
positivement (béta plus) ou capture un électron du cortege électronique par capture
électronique. Le parcours des particules 3 dans l'air est de quelques métres. Elles peuvent étre

arrétées par une feuille d'aluminium.




3. Le rayonnement gamma (y)

Le rayon gamma est émis par les noyaux excités. C’est un rayonnement électromagnétique de
méme nature que la lumiére ou les rayons X, mais beaucoup plus énergétique. Les rayons
gamma sont bien plus pénétrant que les autres types de rayonnements. En fonction de son
énergie, ils peuvent parcourir plusieurs centaines de metres dans 1’air. Une forte épaisseur
de plomb ou de béton est nécessaire pour les arréter. La figure 2 représente le pouvoir de

pénétration pour les trois types de rayonnement alpha, béta et gamma.

o o

S |
AVA Ly

Paper Aluminium Lead

Figure 2. Pouvoir de pénétration des rayonnements.

* Loi de désintégration radioactive

La désintégration radioactive est exponentielle et obeit a la loi de décroissance

radioactive

In— = —At (1)

Par intégration, on obtient:

N(t) =Nye™ (2)

Ou

Le signe moins (-) exprime le fait que le nombre d’atomes N diminue au cours du

temps.

No = nombre de noyaux initiaux, a I’instant t=0.




N(t) = nombre de noyaux au temps t
A=constante de désintégration propre a chaque isotope (1/s).

La loi de désintégration radioactive qui exprime la variation du nombre d’atomes radioactifs

N(t), en fonction du temps, est une loi de décroissance exponentielle (figure 3).

2’[,”.2 1

Figure 3. Courbe de décroissance radioactive.

4. Période radioactive T

La période T est le temps au bout duquel la moitié des atomes présents sont désintégres.

C’est pourquoi on I’appelle aussi « demi-vie ». Lorsque :

N _ 1 3
On tire :
In?2
T1/2 = T (4)

La période T, comme la constante radioactiveA, est une caractéristique de chaque élément
radioactif. Les périodes radioactives des éléments radioactifs naturels ont une gamme tres
étendue. Elles s'échelonnent entre quelques milliards d'années et une fraction de seconde. Par
exemple :

Uranium 238, T =4,5.10° années

Radium 226, T =1617 années

Radon 222, T =3,8 jours

Polonium 214, T =1,6.10* seconde

-



I11. Les Sources radioactives

1. Sources naturelles

La radioactivité fait partic de I'univers. Elle est présente de fagcon naturelle dans notre
environnement et émise par diverses sources. Le Comité scientifique des Nations Unies pour
I’étude des effets des rayonnements ionisants (UNSCEAR) énonce quatre sources
importantes d’exposition du public au rayonnement naturel : le rayonnement cosmique, le

rayonnement terrestre, I’inhalation et I’ingestion de radionucléides naturels.

a. Rayonnement cosmique

Le rayonnement cosmique a des origines diverses et résulte principalement du soleil et
d’autres phénomenes célestes extérieure au systeme solaire dans 1’'univers. Une partie de ce
rayonnement ionisant pénétre dans I’atmosphere terrestre produit des réactions nucléaires
avec les composants de ’atmosphére comme 1’azote et produit des substances radioactives
qui sont absorbées par les étres humains. L exposition a ces rayonnements est une exposition

au rayonnement naturel.

b. Rayonnement tellurique

La crolte terrestre contient des radionucléides dits « primordiaux », presents depuis la
création de la Terre avec des périodes radioactives suffisamment longues devant 1’age de
celle-ci pour y subsister en quantité importante. Ces radionucléides sont I'uranium 235 (°U),
’uranium 238 (?%U) et le thorium 232 (22Th) qui, en se désintégrant, donnent naissance a
trois familles de radionucléides naturels. Outre ces trois familles naturelles radioactives,
existent d’autres radionucléides dont la désintégration conduit a des éléments stables : les
plus importants d’entre eux sont le potassium 40 (“°K) et, dans une moindre mesure, le
rubidium 87 (’Rb) [IRSN, 2015].

»Principaux radionucléides naturels

a. L’Uranium
Il existe au total 26 isotopes naturels et artificiels de I'uranium. Cependant, trois isotopes

naturels possédent des périodes suffisamment longues pour étre encore actuellement
détectables dans I’environnement terrestre : U-234, U-235 et U-238. Les isotopes 234 et 235
de I'uranium représentent respectivement 0.0057% et 0.71% de I'uranium naturel, dont la

masse molaire moyenne est de 238.03 g. mol™.




Les trois principaux isotopes de l'uranium se désintégrent essentiellement suivant des
émissions de rayonnement o. L’uranium posséde quatre valences distinctes, en fonction des
conditions d’oxydoréduction du milieu : U (+ 1), U (+1V), U (+V) et U (+ V). Les valences
(+IV) et (+VI) sont majoritaires dans l’environnement, respectivement en fonction des
conditions réductrices ou oxydantes du milieu et la valence (+VI) est considérée comme la
forme la plus stable et la plus mobile. Dans les roches sédimentaires, 1’uranium est
moyennement représenté dans les sédiments clastiques (0.5 - 4 mg.kg?) et les calcaires (2
mg.kg™), alors qu’il peut étre concentré dans les roches phosphatées et les « black shales »
océaniques (3 - 1200 mg.kg™) [Gascoyne, 1992].

b. Le thorium

Le thorium (Z = 90; A = 212 - 236) est un élément radioactif primordial appartenant a la
famille des actinides et posséde 25 isotopes. Parmi ces isotopes, seulement 6 sont d’origine
naturelle, dont les isotopes Th-230 (T = 75.38 ans), Th-232 et Th-234 (T = 24.1 jours). Le
Th-232 est le seul isotope relativement stable puisque sa période radioactive a été estimée a
14.1 x 10'%ans. La figure 4 présente les différents descendants des trois séries radioactives,

ainsi que leurs modes de désintégration.

c. Le potassium

Le potassium-40, que l'on trouve a I'état de traces dans le potassium naturel, est
responsable de plus de la moitié de la radioactivité du corps humain, a raison d'environ
4 a 5000 désintégrations par seconde pour un homme de 80 kg. Avec l'uranium et le
thorium, le potassium contribue a la radioactivité naturelle des roches et a la chaleur de
la Terre. L’isotope “°K a une période de 1’ordre de 1,251 milliard d'années. 11 se situe
entre deux isotopes stables et beaucoup plus abondants (3K et “K) qui constituent
93.25% et 6.73 % de cet élément.

&
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Le “°K posséde la particularité de se désintégrer en deux noyaux différents : dans 89 %
des cas en “°Ca par désintégration béta moins ; dans 11 % des cas en “°Ar par capture
électronique suivie d'une émission gamma de 1,46 MeV. Cette émission gamma joue un

rdle important car elle sert a identifier les désintégrations du *°K.

2. Sources artificielles

Par opposition aux radionucléides naturels, les radionucléides « artificiels » désignent
les ¢léments radioactifs qui n’existent plus sur la Terre, et qui sont recréés
artificiellement. Depuis le début du 20°™¢ siécle, les activités humaines ont entrainé la
présence de radioactivité artificielle dans 1’environnement. La production de
radionucléides artificiels se fait au moyen d’un accélérateur de particules ou d’un
réacteur nucléaire. Certains radionucléides peuvent étre utilisés comme source de
rayonnements pour des radiographies ou comme source d’irradiation pour des
applications industrielles ou médicales (radiothérapie). Certains de ces radionucléides,
fortement radioactifs produits par I’homme, constituent des déchets nucléaires devant

étre stockés sous haute surveillance.

Actuellement, une dizaine de radionucléides artificiels sont régulierement mesurés dans
I’environnement dont le strontium 90, le césium 137, I’iode 131, les isotopes du plutonium

(%8Pu, 2°Pu, et 24°Pu) et I’américium -241.
Ces radionucléides ont trois origines principales :

v Les rejets réglementés et autorisés des installations nucléaires et ceux liés aux
activitées de médecine nucléaire (examens radiologiques et traitements
médicaux);

v' Les retombées des essais atmosphériques d’armes nucléaires (de 1945 a 1980) et
de I’accident de Tchernobyl en 1986; Fukushima en 2011.

v' La rémanence des retombées de I’accident de Tchernobyl et des tirs
atmosphériques constitue aujourd’hui le bruit de fond de la radioactivité

artificielle de ’environnement.

Voici quelques produits anthropogénique dont la majorité est issue des essais d’armes et des

réacteurs de fission (tableau 1).




Nucléide Symbole Demi-vie (T12)
Tritium 3H 12.3 ans
lode 131 131) 8.04 jours
lode 129 129) 1.57. 10’ans
Césium 137 187Cs 30.17 ans
Strontium 90 0gr 28.78 ans
Technétium 99 ®Tc 2.11.10°ans
Plutonium 239 239py 2.41.10% ans

Tableau 1. Radionucléides produits par [’homme [ACRO, 1994].

1V. Filiation radioactive

Une famille radioactive, appelée encore filiation radioactive, désigne une série de
désintégrations spontanée d’un isotope instable vers un autre qui se termine par un
élément chimique dont le noyau est stable. Le plomb est généralement le point stable
auquel les chaines de désintégration s'arrétent. Ce sont les familles radioactives de
138U, 25U et 2°2Th ; qui produisant des séries de descendants radioactifs et qui forment

la plupart des éléments radioactifs naturels existant.

V. Notion d’équilibre radioactif ou équilibre séculaire

Dans les filiations radioactives évoluant en systéme clos, il s’établit au cours du temps
un état stationnaire tel que tous les descendants possédent la méme activité. Cet état est
appelé équilibre séculaire et est atteint apres un temps égal a environ 6 a 10 fois la

période la plus longue de la chaine de décroissance. Cet équilibre séculaire implique

que le rapport d’activité entre un pére et son fils direct est constant et égal a 1 le long

de la filiation radioactive [Cuvier, 2015].

V1. Eléments radioactifs dans les eaux thermo-minérales

La plupart des eaux thermo-minérales sont radioactives. La radioactivité permanente est

due a des sels de radium dissous, la radioactivité temporaire est due aux émanations




gazeuses des corps radioactifs dont le principale est le radon (durée de vie : 4 jours)
[Risler, 1974].

Les concentrations des éléments radioactifs naturels que contiennent ces eaux thermo-
minérales varient en fonction de différentes parametres tels que ; la nature géologique
des terrains traversés, temps de contact (age de 1’eau), température, solubilité de
I’élément concerné, etc. Les radioéléments les plus significatifs sont le potassium 40,
I’uranium naturel, le radium 226, le radon et le thorium qui est relativement peu

soluble dans ’eau.

1. Uranium naturel

La concentration de ’'uranium naturel dans les eaux minérales est généralement faible
et ne dépasse pas 2 pg/l (50 mBqg/l de radioactivité a). Toutefois a 1’émergence,

certaines eaux minérales peuvent avoir des teneurs dépassant 10 pg/l.

2. Thorium

Le thorium compte 6 isotopes naturels, le plus abondant étant I'isotope 232 suivi des
isotopes 228 et 230. La solubilité du thorium dans les eaux souterraines est tres faible
et depasse rarement 1 pg/l. A la teneur de 1 pg/l de thorium 232 correspond une

radioactivité a de 4 mBg/I.

3. Potassium 40

Le potassium 40 représente 0,01 % du potassium naturel, ce dernier étant assez
abondant dans 1’écorce terrestre (2.6 %); les eaux minérales contiennent généralement
entre 1 et 200 mg/l de potassium naturel mais il existe quelques cas (pour les eaux tres
salées) avec des teneurs dépassant le 200 mg/l (la teneur de 10 mg/l de potassium naturel

correspond a une activité alpha d’environ 260 mBg/1).

4. Radium 226

Ce radioé¢lément, descendant de I'uranium 238, est émetteur o (a coté du radium 226 on

rencontre également les deux autres descendants du thorium 232 : Le radium 228 émetteur

B et le radium 224 émetteur a. Les teneurs en radium 226 dans 228 — émetteur  des eaux

minérales sont trés faibles, de ’ordre du picogramme; sa concentration dans 1’eau est




indiquée en mBg/I. Les eaux minérales peuvent avoir des concentrations de quelques dizaines

a quelques centaines de mBg/I.

5. Radon

Il est généralement tres abondant dans les eaux souterraines et aussi dans les eaux minérales.
A 1'émergence, il n’est pas rare de rencontrer des concentrations de quelques dizaines a
plusieurs centaines de Bg/l. Cependant, comme il est indiqué au paragraphe précédent, le
radon s'échappe de I'eau minérale des que celle-ci est mise a l'air libre. Ce phénomene peut
se traduire par des accumulations de radium dans les réservoirs de stockage ainsi que dans

les galeries ou sont située les captages des sources d'eau minérale.

6. Le carbone 14

Se forme dans l'atmosphére terrestre sous l'action des neutrons cosmiques sur l'azote. La
concentration moyenne du carbone 14 dans le carbone naturel (principalement le carbone 12
stable) est de l'ordre de 10. Il se désintegre en émettant des particules B (156 keV). Dans les
eaux minérales, le carbone se trouve principalement sous forme d'ions bicarbonates (HCO3).
L'activité du carbone 14 contenu dans 1 g de carbone naturel (en prenant une abondance de
10?) est d'environ 0,2 Bq de rayonnement B. Sa concentration dans les eaux minérales est

trés faible. Sa présence est surtout utilisée pour étudier I'age de I'eau.

7. Le tritium

Le tritium est I'isotope radioactif de I'hydrogeéne qui se forme dans lI'atmosphere sous I'action
des neutrons cosmiques sur l'azote. Cette production naturelle de tritium conduit a une
concentration d'environ 1 atome de tritium pour 10'® atomes d'hydrogéne stable (H). La
désintégration du tritium donne lieu a une émission de rayonnement 3 négatif (0,0186 MeV)
avec production d'hélium stable. La période est T = 12,2 a. Pour caractériser la concentration
du tritium dans les eaux minérales on utilise l'unité dite "UNITE TRITIUM" (UT). 1 UT =1
atome de tritium pour 10 atomes d'hydrogéne. Dans les eaux minérales, les concentrations
en tritium s'échelonnent de 1 UT & environ 25 UT. Les eaux trés "anciennes" sont
caractérisées par des concentrations d'1 ou 2 UT. Les eaux "jeunes" ont des valeurs plus
élevées. A une eau ayant 1 UT correspond une radioactivité de 0,12 Bg/l (de rayonnement {3
de 0,0186 Mev) [DNEMT, 2000]. La concentration du tritium dans les eaux minérales est

treés faible. Sa présence est surtout utilisée pour étudier I'age de I'eau.

.



VII. Grandeurs dosimétriques

La radioprotection est un ensemble de mesure destinées a assurer la protection de
I’homme et de son environnement contre les effets néfastes des rayonnements ionisants.
Trois unités principales sont utilisées en radioprotection (tableau 2) chacune servant
respectivement a quantifier trois grandeurs qui dépendent de I’activité d’une source, de

son énergie et des effets biologiques susceptibles d’étre engendrés suite a une

exposition.

Grandeurs dosimétriques | Définitions Unités
Activité (A) Nombre de désintégrations par seconde Bequerel (Bq)
Dose absorbé(D) Quantité d’énergie transférée a la matiére Grays (Gy)
Dose équivalente (Ht) Effet des rayonnements sur 1’organisme Sievert (Sv)

Tableau 2 . Grandeurs dosimétriques [IRSN, 2007].

1. L’activité (A)
L’activité représente le nombre de desintégration qui se produit par unité de temps.

L’activité est exprimée en Bequerel (Bq) correspondant a une desintégration par

seconde.

2. La dose absorbé (D)

Les rayonnements ionisants interagissent avec la matiere qu’ils pénétrent et lui
transférent de 1’énergie. Tout d’abord exprimée en rad, elle est actuellement exprimée
en Grays (Gy) correspondant aux joules par kilogramme (1 Gy = 100 rad = 1 J/kg). Le
debit de dose est défini comme une énergie absorbée par kilogramme et par unité de

temps, c’est-a-dire comme une dose absorbée par unité de temps (Gy/s).

3. La dose équivalente (Hr)

La dose équivalente mesure I’impact biologique des différents types de rayonnements
sur un organe ou un tissu. Elle est exprimée en Sievert (Sv). Pour cela, un facteur de
pondération radiologique (wr) appliqué a la dose moyenne Dt r dans I’organe (moyenne
pour I’organe ou le tissu T de la dose absorbée du rayonnement R) est introduit. Wr est
établi par la CIPR et par L’International Commission on Radiation Units and
Measurements (ICRU) (Tableau 3) ; il a ainsi pour but de refléter la nocivité de chaque

type de rayonnement. Cette dose eéquivalente, utilisée dans le domaine de la

=



radioprotection et donc dans le cadre réglementaire de faibles niveaux d’exposition,

est:

Hr= Yz Wr.Dt,r (5)
Type de radiation et énergie Facteur de pondération radiologique Wg
Photons toutes énergies 1
Electrons toutes énergies 1
Neutrons
<10 keV 5
De 10 keV a 100 keV 10
De 100 keV a 2 MeV 20
De 2 MeV a 20 MeV 10
20 MeV 5
Protons (autres que les protons de recul)
d’énergie >2 MeV, particules alpha,
fragments de fission, ions lourds 20

Tableau 3. Facteurs de pondeération radiologique des différents types de radiation en
fonction de leurs énergies.

4. La dose efficace (E)

En radioprotection, la dose efficace n'est pas une grandeur physique mais une grandeur
de radioprotection mesurant I'impact sur les tissus biologiques d'une exposition a un
rayonnement ionisant, notamment a une source de radioactivité. L'unité de dose efficace
est le sievert (Sv), en I'honneur du physicien Rolf Sievert, qui équivaut a un joule par
kilogramme (J/kg). Cette grandeur se définit comme la somme des doses équivalentes

pondérées délivrées aux différents tissus et organes du corps par I’irradiation.

Cette somme peut étre considérée comme la dose effictive qui, si elle était administrée
de facon uniforme au corps entier, entrainerait le méme préjudice pour la santé (méme
nombre de cas de mortalité par cancer ou effets génétiques notamment) que 1’ensemble
des doses, plus ou moins différentes les unes des autres, réellement recues par les divers

organes ou tissus. Elle est définie par la formule suivante :

E=YWrHr=Y;Wr. Yp Wr.DtRr (6)
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ou Wr est le facteur de pondération tissulaire valable pour le tissu ou I’organe T. Ce
facteur représente la contribution de cet organe au risque global pris en compte pour
tout I’organisme. La somme de tous ces facteurs sur I’ensemble de I’organisme est

égale a 1 (voir tableau 4).

Tissu ou organe Facteur de pondération tissulaire Wr
Gonades 0,20
Moelle 0,12
Colon 0,12
Poumon 0,12
Estomac 0,12
Vessie 0,05
Sein 0,05
Foie 0,05
(Esophage 0,05
Thyroide 0,05
Peau 0,01
Os 0,01
Reste du corps 0,05

Tableau 4. Facteurs de pondeération des différents types de tissus [Cressier, 2010] .
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I. Rappel sur les rayonnements ionisants

I1. Introduction

Les rayonnements ionisants font partie naturellement de I'environnement de I'Homme, qu'ils
soient d'origine cosmique ou tellurique. L'exposition aux rayonnements ionisants peut
également étre d'origine artificielle notamment au travers de certaines pratiques de soins
actuelles (scanner, radiothérapie), d'expositions professionnelles (radiothérapeute, mineurs,
travailleurs du cycle du nucléaire) ou d'expositions accidentelles (Tchernobyl, Fukushima).
La quantification de leur impact sur la santé est un sujet majeur de recherche depuis de
nombreuses années [Drubay, 2015].

On appelle rayonnement ou radiation le processus d’émission ou de transmission d’énergie

sous la forme d’ondes électromagnétiques ou de particules.

1. Rayonnement ionisant : Un rayonnement est dit ionisant quand il est susceptible
d’arracher des électrons a la matiere.

Un rayonnement ionisant est un transport d’énergie sous la forme de particules ou d’ondes
électromagnetiques d’une énergie supeérieure a 2.4 eV, pouvant produire des ions directement

ou indirectement [Jimonet, 2007].

2. Rayonnement non-ionisant : Contrairement aux rayonnement ionisants, 1’énergie des
rayonnements non ionisants est, par définition, insuffisante pour troubler [I’édifice
¢lectronique d’un atome [Coequyt, 2005].

On peut classer les rayonnements selon leur facon de produire des ionisations dans la matiere

en utilisant leur propre pouvoir d’ionisation :

a. Radiations directement ionisantes : comme les électrons, particules o, positrons, protons,

deutons...

b. Radiations indirectement ionisantes : comme les neutrons, rayons X, rayons y.
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Figure 5. Classification des rayonnements [Jimonet, 2007].

I11. Effet biologiques des rayonnements ionisants

Les effets des rayonnements ionisants, qu’ils soient indésirables (irradiation accidentelle...)
ou exploités (radiologie, imagerie nucléaire, radiothérapie...), reposent sur les interactions
fondamentales qui interviennent entre les dits rayonnements et la matiere. Le type des
interactions occasionnées dépend de la nature des particules incidentes et de leur énergie,
mais aussi du matériau irradié. Ceci conduit a des transferts d’énergie trés divers [Frelin,

2006].

IV. Différents Types d’Exposition

L’Homme peut étre exposé de deux fagons aux rayonnements ionisants. Lorsque la source de
I’irradiation est extérieure a 1’organisme considéré, nous parlons d’exposition externe, alors
que dans le cas ou la source est absorbée a I'intérieur de l’organisme, nous parlons

d’exposition interne [Cressier, 2010].

a. L’exposition externe : Elle résulte de I’exposition a un champ de rayonnement. Celui-Ci
est d0 essentiellement aux radionucléides primordiaux et aux rayons cosmiques pour
I’exposition naturelle. En irradiation externe, il suffit de s’¢loigner ou de se protéger de la

source pour que I’irradiation cesse.




b. L’exposition interne : Elle est due a la pénétration dans ’organisme de radio¢léments par
inhalation (gaz, poussicre, aérosol), blessure, ingestion d’eau ou d’aliments contenant des
corps radioactifs ou par voie transcutanée. Elle provient pour I’essentiel de I’inhalation du

radium et de ses descendants et de I’ingestion de radium et de potassium [De Guido, 2000].

V. Effets des Rayonnements Ionisants sur I’Organisme
Les effets sur ’organisme des rayonnements ionisants sont de deux types. Ils résultent soit

d’un risque aléatoire ou stochastiques soit d’un risque direct ou déterministe.

a. Risque Stochastique

Le risque aléatoire résulte de la modification du matériel génétique. 1l induit des cancers si les
alterations ont touché les cellules somatiques, ou des modifications phénotypiques de la
descendance si les altérations touchent les cellules germinales. Ce risque est réel apres toute
irradiation quelle que soit la dose, méme si la probabilité d’apparition d’effets néfastes est
linéairement dépendante de [Iintensit¢ de I'irradiation. Cette relation est facilement
démontrée pour les fortes doses mais reste non prouvée pour les faibles doses. Cependant, il
faut noter qu’une fois apparu, la gravité de cet effet est indépendante de I’irradiation initiale.
Ces observations ont été etablies a partir des données épidémiologiques recueillies avec le
suivi des survivants des bombardements d’Hiroshima et de Nagasaki et 1’apparition des

cancers radio-induits.

b. Risque Déterministe

Le risque direct ou déterministe est dii a I’effet physique de I’irradiation. Ce type d’effet
apparait toujours a partir d’une dose donnée appelée dose seuil. Cependant, la gravité de cet
effet augmente avec la dose, et la vitesse d’apparition des effets est d’autant plus grande que
la dose est élevée. De plus, selon I’individu, la valeur seuil de cet effet est plus ou moins
grande car certaines maladies peuvent affaiblir les mécanismes de défense et de réparation de

I’ADN et des cellules, engendrant ainsi une certaine radiosensibilité [Cressier, 2010].




Exposition Radioactivité Radioactivite
humaine a naturelle artificielle
Nature de la source la radioactivité en % en %
selon
I'OMS : mSv par
personne et par an
Radon.
1,3 42%
Irradiation d'origine médicale
(Radiographies, scanners, 0,6 20%
radiothérapies...)
Eléments absorbeés par
alimentation
(essentiellement du potassium 0,5 16%
40
contenu naturellement dans
les aliments)
Rayonnement cosmique 0,4 13%
Rayonnement interne 0,2 6%
Autres origines artificielles,
sauf énergie nucléaire civile
(industries miniéres diverses,
retombées atmosphériques 0,1 3%
des essais militaires,
instruments de mesure,
certains procédés industriels
tels la radiographie de
soudures...)
Energie nucléaire civile 0,01 0,3%
Total 3,1 77% 23%

Tableau 5. Exposition humaine a la radioactivité naturelle et artificielle [Cressier, 2010].
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VI. Les Rayonnements Electromagnétiques
Ce type de rayonnements correspond a une onde purement énergétique répondant donc aux
lois de la physique ondulatoire. Les rayonnements ionisants de ce type sont compris entre le

rayonnement ultraviolet et les rayonnements cosmiques :

Spectre de la lumiere
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Figure 6. Spectre électromagnétique.

1. Les rayonnements photon X
Les rayonnements X sont similaires aux rayonnements vy, seule I’origine de ce rayonnement
differe. En effet, ce dernier résulte soit du freinage des particules B dans la matiere soit du

changement de niveaux d’énergie des ¢lectrons dans les atomes.

2. Les rayonnements photon y

Le rayonnement gamma accompagne la stabilisation des atomes ne présentant pas de
déséquilibre baryonique. Nous noterons qu’en général, la désintégration gamma suit une
désintégration o ou . Ce type de rayonnement a été mis en évidence par Paul Villard en
1900. I1 est dii a une réorganisation des nucléons et de la charge électrique a I’intérieur du
noyau. Ce rayonnement, constitué uniquement de photons, est par conséquent purement
énergétique. Nous remarquerons que lorsque ce rayonnement interagit avec la matiére,
I’énergie décroit progressivement au fur et a mesure que les photons incidents,
énergétiquement indépendants les uns des autres, interagissent avec, entre autres, les
¢lectrons des corteges électroniques des atomes. L’atténuation de ce faisceau est ainsi due a
un transfert d’énergie aboutissant a 1’accélération d’électrons qui sont ensuite ralentis par
ionisations progressives des structures voisines. Il a aussi été¢ remarqué qu’une partie de

I’énergie absorbée peut étre restituée sous forme d’un photon secondaire ou diffusée selon




une direction différente de celle du photon incident. L’atténuation de ce faisceau étant longue,
il est trés pénétrant. En effet, il traverse plusieurs centaines de meétres et pénétre
profondément dans les tissus. Les particules émises au cours d’une désintégration radioactive
interagissent differemment avec la matiére selon leur charge électromagnétique, leur masse et
leur énergie [Leconte, 2012] :

Lorsqu'ils traversent la matiére, les photons peuvent subir différents types d'interactions en
fonction de leur énergie et du milieu en présence (densité, type d'atome, etc.) : l'effet
photoélectrique, la production de paires électron-positron, la diffusion Compton (dite aussi
inélastique ou incohérente), la diffusion Rayleigh (dite aussi élastique ou cohérente), la
photodésintégration ou encore la diffusion nucléaire résonante (ou effet Mdssbauer). Parmi
ces processus, seuls les trois premiers sont significatifs et décrits ci-dessous [Pirard, 2006].

a. L’effet photoélectrique
C’est un phénomene d’absorption totale. Le photon incident disparait apres avoir donné toute
son énergie hv a un électron d’un atome du milieu [Yannick, 2011]. L’électron éjecté emporte
une énergie cinétique E. égale a la différance entre I’énergie hv du photon incident et son
énergie de liaison W.

E.=hv—-W (2.2)
A la suite de I’expulsion de I’¢lectron par effet photoélectrique, il ya réarrangement
électronique avec émission de photons de fluorescence
- Soit de photon X pour les atomes lourd
- Soit de photons ultra-violets pour les atomes légers.
Le photon de fluorescence peut a son tour expulser un deuxieme électron de 1’atome ; dans ce

cas on dit au’il s’agit d’un électron Auger.
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Figure 7. Effet photoélectrique.




b. La diffusion Compton

Le photon incident cede une partie de son énergie a un électron des couches périphériques de
I’atome, qui est éjecté. Il apparait un nouveau photon diffusé avec une énergie inférieure a
son énergie incidente hv, avec v, < v. L’électron dit de recul est éjecté avec une énergie
cinétique Ecincomplémentaire de 1’énergie du photon diffusé (hv = hvo+Ecin) et un angle @.
Cet électron de recul peut provoquer des ionisations ultérieures. L’angle de diffusion de

I’¢lectron de recul peut étre calculé a I’aide de la formule suivante :

ALl=

h
— (1 —cosp) (2.3)

Ou AA est la différence de longueur d’onde entre le photon incident et le photon diffusé, me

est la masse de 1’électron.
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Figure 8. Effet Compton.

c. La création de paire e*e’

Dans le champ électrique intense qui régne au voisinage du noyau, le photon incident
disparait, son énergie se matérialisant sous forme d'un électron et d'un positon. Une énergie
supérieure a 1,022MeV, correspondante a leurs masses, est dépensée pour créer 1’¢électron et
le positon. L'excédent d'énergie se répartit, sous forme d’énergie cinétique, entre les deux

particules.

Ec =hv +2m, (2.4)




L’¢lectron et le positon sont ensuite ralentis dans la mati¢re par suite de collisions. Lorsqu'il
est suffisamment lent, le positon rencontre un électron du milieu et les deux particules

s'annihilent en émettant deux photons de 0,51 MeV.
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Figure 9. Création de paire.

3. Importance relative des trois effets

Des trois effets, seul I’effet photoélectrique conduit a une absorption totale de I’énergie du
photon incident, sous forme d’énergie cinétique d’électrons primaires émis a I’endroit de
I’interaction ou a moins d’un millimétre. Les interactions par diffusion Compton ou par
création de paire vont a I’inverse conduire a la perte d’une fraction de I’énergie du photon
incident et a la diffusion de photons secondaires dans tout le matériau, susceptibles
d’interagir a leur tour a une distance de plusieurs centimetres ou de s’échapper du matériau.
La capacité du détecteur a obtenir des informations fiables sur le lieu d’interaction et
I’énergie du photon incident s’en trouvera donc dégradée. Pour cette raison, on cherchera a
maximiser la fraction du rayonnement qui sera absorbée par effet photoélectrique. Les
dépendances des sections efficaces d’absorption par atome selon chacun des trois processus
nous montrent qu’il faut pour cela un numéro atomique Z élevé (dépendance en Z" avec n
compris entre 4 et 5) [Selles, 2006].

L'effet photoélectrique est dominant a basse énergie. Dans les matériaux lourds, il cesse de
I'étre a partir de 500 KeV. A haute énergie, c'est l'effet de production de paire qui est
prédominant, il commence a le devenir a partir de 5 MeV dans les matériaux de Z élevé.
Entre les deux, se situe un domaine ou c'est I'effet Compton qui domine. Pour les milieux de
faible Z (carbone, air, eau, tissus humains), ce domaine est extrémement large (de = 20 KeV a
~3 MeV).




La figure 10 résume la coexistence de ces trois effets en fonction du nombre atomique Z de la
matiere absorbante [Lefort, 1969].
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Figure 10. Interaction dominante entre rayonnement et matiére en fonction du numéro

atomique Z de [’atome et de [’énergie hv du photon incident.

4. Section efficace d'interaction et coefficient d*atténuation

La probabilité pour un photon incident de déposer partiellement ou totalement son énergie
dans la matiere par un processus donné peut étre exprimee par une section efficace atomique
exprimée en cm? ou en barns. La probabilité totale ¢ pour qu'un photon d'énergie donnée soit
absorbé par un atome peut étre exprimée par la somme des sections efficaces 6ep, opc €t opp
définies pour chaque processus d'interaction (respectivement l'effet photoélectrique, la

diffusion Compton et la production de paire), [Pirard, 2006] :
GC=O0FEP,ODCEtOPP (2.5)

La probabilité d'interaction du photon peut aussi étre exprimée macroscopiguement par le
coefficient d'atténuation linéaire, i (en cm™), produit de la section efficace par la densité
atomique na (en cm®) :

p.Na
lv[mol

UL=o0.n, =o0. (2.6)

(Avec de méme p = pgp + ppc + Hpp)
Ou p et M,,,; sont la masse volumique et la masse molaire du matériau considéré et N, le
Nombre d'Avogadro [Pirard, 2006].
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VII. Généralités sur les détecteurs

Le principe de la détection d'un photon gamma repose sur la mesure de I'énergie qu'il a cédée
(partiellement ou totalement) au matériau sensible via un des mécanismes d'ionisation
considérés précédemment. Lorsque un rayonnement d’énergie E traverse un milieu
(détecteur), il perd une partie ou toute son énergie dans ce milieu selon les différents
processus d’interaction Rayonnement-matiére (Effet photoélectrique, effet Compton, création
de paires, . . . etc.). L’énergie perdue dans le détecteur laisse quelques atomes du milieu dans
un état ionisé ou excité. Cette section présente le type de détecteur utilisé en spectroscopie
gamma dans le domaine d'énergie de 20 keV a 10 MeV [Lyoussi, 2010]: Les semi-
conducteurs. Un apercu général est également donné de la chaine électronique permettant de
traiter le signal, de I'impulsion électrique générée dans la partie sensible a l'acquisition du

spectre gamma.

a. Les semi-conducteurs

Dans un solide cristallin, les électrons ne peuvent occuper que des niveaux d'énergie situés a
I'intérieur de bandes permises comme les bandes de valence et de conduction. Par définition,
le passage des électrons de la bande de valence a celle de conduction est systématique pour
un conducteur et impossible pour un isolant ; dans le cas intermédiaire, dit semi-conducteur,
cette transition n'a lieu que suite a une excitation (agitation thermique ou particule ionisante).
L'écart entre bandes de valence et de conduction, noté Eg, est typiquement de l'ordre de

I'électronvolt pour un semi-conducteur [Pirard, 2006].
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Figure 11. Principe du semi-conducteur : structure des bandes et fonctionnement
[Pirard, 2006].




Si un champ électrique est appliqué dans le semi-conducteur, les électrons présents dans la
bande de conduction (et les trous correspondants dans la bande de valence) deviennent
mobiles et créent un courant. Le dépdt d'une quantité d'énergie E par un rayonnement ionisant

peut se traduire par la création d'un nombre proportionnel de paires électrons-trous:

E
N,, = —2 (2.7)
Weh

Ou Wen est I'énergie nécessaire pour créer une paire électron-trou. Afin de drainer les porteurs
de charge jusqu'aux bornes du semi-conducteur (€lectrodes de collecte) sans recombinaison,
il est nécessaire de former une zone désertée de tout porteur libre. Ce type de zone, dite zone
de déplétion, est obtenue avec les semi-conducteurs par une polarisation inverse des jonctions
PN. Parmi les principales propriétes des semi-conducteurs les plus couramment utilises, le
germanium posséde la bande interdite la plus étroite et permet de créer le plus grand nombre
de porteurs de charge pour un dépdt dénergie donné, minimisant ainsi la fluctuation
statistique dans la mesure. Par ailleurs, seul le germanium peut étre utilisé avec des volumes
importants (plusieurs dizaines de cm?®). Sa densité et son nombre atomique élevés en font 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 [Pirard 2006].

Matériau Ge Si

Nombre atomique Z 32 14

Masse volumique p [g/cm®] 5.32 2.33
Enérgie de la bande interdite Eq[eV] 0.66 1.12
Energie par électron-trou Wen [eV] 2.98 3.61
Mobilité des électrons ple [cm?/V//s] 3900 1500
Mobilité des trous pn [cm?/V/s] 1900 450

Toutes les valeurs indiquées correspondent & la température ambiante (300° K), a ’exception du germanium
pour lequel T=80° K.

Tableau 6. Propriétés du semi-conducteur Ge, Si.

Si une faible largeur de bande interdite permet de mesurer I'énergie de la particule incidente
avec le plus de précision, elle requiert cependant une température de fonctionnement
suffisamment basse afin de minimiser les effets dus a I'agitation thermique comme le bruit sur

le signal et l'augmentation du courant de fuite [Pirard, 2006].

g



Semi-conducteur | Largeur de la | Energie de création
bande interdite E, | de paire
(a 300 K)
Si 1.12eV 3.61eV (300 K)
Ge 0.67eV 2.96eV (90 K)
Diamant C 5.47eV 13.2¢eV (300K)
GaAs 1.43eV 4.27eV
CdTe 15eV 4.43eV (300 K)
Hgl, 2.1eV 415eV

Tableau 7. Récapitulatif des largeurs de gap et de I'énergie de création de paire pour
différents matériaux semi-conducteurs [Hustache Ottini et al. 2001].

b. Détecteurs semi-conducteur couramment utilisés

En physique nucléaire, les semi-conducteurs sont couramment utilises pour la construction
des différents types de détecteurs. Pour la détection des photons les germaniums sont les plus
appropriés que silicium grace a leurs bonnes caractéristiques (Z éleve).

Vis-a-vis des scintillateurs, les germaniums ont une excellente resolution en énergie,
indispensable pour les mesures de spectrométrie-gamma car les pics correspondants aux
différents photons gamma seront bien séparés, mais I’inconvénient de détecteur semi-
conducteur par rapport a celui de scintillateur est que le Z élevé (53) de I'iode assure
I’absorption totale de 1’énergie d’un grand nombre de photons et le rapport pic d’énergie
totale sur fond est plus favorable que dans les germaniums. Ainsi, I’efficacité d’absorption
totale dans un Nal (TI) peut étre supérieure d’un ordre de grandeur a celle d’un détecteur au

germanium. Les détecteurs semi-conducteurs les plus célebres sont :

c. Détecteurs germanium

Le germanium est largement utilisé en physique nucléaire pour la détection de photons. Avec
ce matériau, il est possible d'obtenir des profondeurs de déplétion et donc de détection plus
importantes qu'avec le silicium et donc des détecteur plus efficaces. Son Z plus élevé le rend,
de plus, plus approprié. Les diverses configurations géométriques possibles de détecteurs au

germanium sont présentées dans la figure 12.

.



Figure 12. Les différentes configurations 7 /—/"“ .
géométriques des détecteurs germanium // //
[Tsoulfanidis, 1995]. A
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1

Géometrie coaxiale Géométrie puits

d. Détecteurs germanium de haute pureté HPGe

Dans le cas particulier du germanium, les techniques modernes permettent d’atteindre de tres
hauts niveaux de pureté : jusqu’a seulement 10'%atomes d’impuretés par cm?®, dans ce cas, le
volume utile du détecteur est limité par la taille des cristaux qu’il est possible de fabriquer. Il
est ainsi aujourd’hui possible d’obtenir de détecteur de 400 cm® de volume et des épaisseurs
déplétées de plusieurs centimétres. Etant donné le trés faible gap du germanium (0,7 eV), a
température ambiante, la génération thermique de porteurs induits un courant trop élevé
lorsque de detecteur est polarisé. Ce type de détecteur fonctionne a la température de 1’azote.
L'avantage, par rapport aux Ge (Li) qu’ils ont tendance a supplanter, est que les HPGe n'ont
pas besoin d'étre refroidi en dehors des périodes d’utilisation. L'avantage majeur du
germanium vis a vis des scintillateurs est son excellente résolution en énergie, indispensable
pour les expeériences dans lesquelles les spectres comportent un grand nombre de raies
[Hustache Ottini et al. 2001].
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I. Introduction

Le développement de la spectrométrie y a débuté avec 1I’essor des sciences et des technologies
nucléaires afin de répondre aux besoins de controle, de caractérisation et d’analyse des
matieres radioactives. Cette technique de mesure exploite une propriété fondamentale
observee par la plupart des noyaux instables : I’émission de rayonnements consécutifs au
processus de désintégration nucléaire. Elle est donc dite « non-destructive » car elle permet
de respecter I'intégrité de 1’objet & analyser.

L’intérét de la spectrométrie y n’a cessé de croitre depuis des années, tant du point de vue
métrologique que du point de vue des applications. Cet essor a été rendu possible grace a une
meilleure compréhension du processus d‘interaction des photons avec la matiere et surtout
grace a I’apparition des détecteurs semi-conducteurs dans les années 60. La spectrométrie y
est alors devenue un outil d’étude puissant des schémas de désintégration avec lequel des
incertitudes de mesure de 1’ordre de 10 (en relatif) peuvent étre atteintes. Elle est aujourd’hui
utilisée dans des secteurs trés divers (exemples : datation, climatologie, astrophysique,
médecine) et dans pratiquement toutes les étapes du cycle du combustible [Leconte, 2006].

Il. La spectroscopie gamma : principe et applications

La spectroscopie de rayonnement gamma consiste a mesurer I'énergie et a compter le nombre
de photons émis d'un échantillon de maniere naturelle (radioactivité) ou artificielle (durant
ou apres une irradiation par des neutrons ou des protons) pendant une durée donnée. A partir
de [I'histogramme enregistré ou spectre, il est alors possible d'identifier différents
radioéléements (analyse qualitative) et de déterminer leur concentration (analyse quantitative)
dans I'échantillon étudié [Pirard, 2006].

La figure 13 montre un spectre de radioactivité naturelle d'une durée de 1000 secondes
enregistré au laboratoire avec un détecteur de germanium ultra-pur. Les différentes raies
observées proviennent toutes directement ou indirectement de la désintégration du potassium

40K de l'uranium 28U et du thorium 2*Th.
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Figure 13. Spectre gamma de 1000 s enregistré sans source de calibration avec un detecteur
HPGe coaxial. Toutes les raies observées (ainsi que le continuum) proviennent de la
radioactivité naturelle, c'est-a-dire de la désintégration des éléments K, U et Th présents

dans I'environnement du détecteur (essentiellement le sol et les murs).

I11. Présentation d’une chaine de spectrométrie gamma

1. L’ensemble de détection

L’ensemble de détection permet de mesurer un signal issu de ’interaction des rayonnements
ionisants avec le cristal de germanium, de I’amplifier et de le mettre en forme en vue d’une
analyse ultérieure. La chaine d’acquisition est composée de cinq parties (Figure 14) : le
détecteur (dont la partie sensible est un cristal de germanium), le préamplificateur,
I’amplificateur, le convertisseur analogique-numérique (ADC) ainsi que I’analyseur multi

canaux (MCA).

impulsion
collection r\
Détecteur | Lharg: Préamplificateur |~ 5 Amplificateur | = = | Codeur + Analyseur
+ cryostat < de charges de tension W multicanaux
basse semi
tension gaussien
Alimentation Alimentation PC + Logiciel
haute tension basse tension d'acquisition

Figure 14. Schéma de principe d’une chaine de mesure de spectrométrie y [Leconte, 2006].

2. Electronique associée
Le role essentiel de 1’électronique est d’assurer I’amplification, la mise en forme et

I’acquisition du signal délivré par le spectrométre gamma.




a. Le préamplificateur

C’est le premier dispositif rencontré en sortie du détecteur. Pour diminuer le bruit
électronique, le préamplificateur doit étre placé le plus prés possible du détecteur et il est
solidaire du cryostat. Le r6le principal du préamplificateur est de réaliser une premiére
amplification du signal généré par I’interaction des y avec le cristal. Il joue également le role
d’adaptateur d’impédance entre la sortie du détecteur et ’entrée de 1’étage suivant. 1l est en
général placé a proximité du cristal sous le méme capot. De cette maniere, les composants

sensibles a la température sont refroidis et le bruit thermique minimisé [Leconte, 2006].

b. L’amplificateur

L’amplificateur réalise deux taches essentielles : la mise en forme du signal et son
amplification. Exploite les impulsions sortant du préamplificateur. 1l adapte tout d’ abord
I’amplitude du signal incident a une gamme de tension exploitable par 1’étage suivant. Il
réalise ensuite une mise en forme, le plus souvent gaussienne, en filtrant une partie des
parasites de haute fréquence. L’amplification est toujours realisée le plus t6t possible afin de
limiter le bruit généré par le module de mise en forme. Les amplificateurs sont fournis avec une

sortie unipolaire et bipolaire, le rapport optimal signal sur bruit est obtenu en sélectionnant la
sortie unipolaire (voire la figure 15).
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Figure 15. L ’amplificateur.




On rencontre en général deux types de systéme :

b. 1. Les amplificateurs a mise en forme CR-RC : il s’agit de I’'amplificateur le plus
couramment rencontré. Il utilise un circuit intégrateur CR suivi d’un circuit différentiateur
RC, séparés par un amplificateur opérationnel pour éliminer toute interférence de 1'un sur
’autre, et réalise une mise en forme pseudo-gaussienne. Le réglage de la constante de temps
du systéme permet d’optimiser la capacité de traitement ou la résolution selon ses besoins. Ce
type d’amplificateur est bien adapté pour des détecteurs de petit volume (quelques dizaines de

cm?®) et pour des taux de comptage faibles (quelques 10* s2).

b. 2. Les amplificateurs intégrateurs (ou Gl pour Gated Integrator): ce type de systéme est
utilisé lorsque des taux de comptage élevés sont rencontrés (>10 s) et pour des détecteurs de
gros volume (plusieurs centaines de cm?®). En effet, I’utilisation de constantes de mise en
forme courtes sur des amplificateurs CR-RC introduit des défauts balistiques liés a une
collection incomplete de charges. On utilise alors un circuit qui intégre sur une capacité le
signal issu du preamplificateur pendant une durée suffisamment longue. Le systéme s’avére
trés performant a haut taux de comptage et permet de gagner un facteur 3 a 4 sur la résolution

en énergie [Courtine, 2007].

c. Le convertisseur analogique-numérique (ou ADC pour Analog to Digital Converter) A la
sortie de I'amplificateur on a un signal gaussienne, le convertisseur transforme l'amplitude du
signal & une quantité numérique qui est proportionnelle a I'énergie déposée dans le cristal
[Lyoussi, 2010]. Cette opération nécessite entre 0,8 et 6 us (Canberra). La sortie de ’ADC
est enregistrée dans une mémoire qui posséde autant d’adresses que le maximum de numéro
de canaux servant a découper le spectre final. Il y a au total 8192 canaux disponibles pour
I’acquisition.

d. L’analyseur multicanaux (ou MCA pour Multi Channel Analyser) Il collecte, classe et
enregistre les informations dans différents canaux : chaque canal correspond a une énergie.
Cela permet d'obtenir un histogramme en temps réel dans lequel I'énergie déposée dans le
cristal, est reliée au numéro de canal et le nombre de coup dans un canal donné, et elle est
proportionnelle aux nombres de photons ayant déposé la méme énergie dans le cristal comme
indiqué dans la figure 16. La plupart du temps, le logiciel utilis¢é pour 1’acquisition des
données permet également de réaliser une premiére analyse qualitative et quantitative des

spectres. Cette opération nécessite entre 1,5 et 3 ps (Canberra).

.
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Figure 16. Histogrammes donnant le nombre de photons détectés en fonction de nombre
de canal.

e. Le logiciel de traitement et d’analyse du signal

Le logiciel utilisé dans 1’équipe est Genie2000, logiciel commercialisé par la société Canberra
(Canberra) qui identifiera automatiquement I'élément, puis calculera son activité et I'incertitude
sur la base de la bibliothéque. Tous les résultats seront finalement résumés et cotés sur un rapport

(voir annexe 1).

f. Les pics

Par la position des pics (ou énergie des photons), on entreprend I’analyse qualitative du
spectre. Par la surface des pics (ou nombre d’impulsions), on entreprend I’analyse
quantitative du spectre : on détermine pour chaque radio¢lément (présent dans 1’échantillon)
son activité en Becquerels ramenée a la masse ou au volume de I’échantillon. (Bg/kg ou

Bg/l). En général, la forme du pic est parfaitement gaussienne.

g. Etalonnage

Le logiciel Genie2000 permet de visualiser en temps réel la sortie de 1’analyseur multi-
canaux, a savoir un spectre avec en abscisse le numéro de canal et en ordonnée le nombre de
coups dans ce canal. De maniére a pouvoir identifier les désintégrations radioactives mises en
jeu, le spectre doit étre étalonné en énergie. Cela consiste a établir une relation polynémiale
entre le numéro de canal et 1’énergie déposée dans le cristal. Le spectre obtenu est alors un

ensemble de pics distribués en énergie se rajoutant a un fond (Figure 17).
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Figure 17. Exemple de spectre de radioactivité naturelle obtenu aprés plusieurs jours
de comptage [Courtine, 2007].

L’¢énergie du pic correspond a I’énergie du photon incident, ce qui permet d’identifier le
radioélement émetteur gamma. Les pics sont en réalité des gaussiennes dont la largeur a mi-
hauteur varie avec 1’énergie. Ceci étant dii a une déformation par le détecteur. La surface des
pics est alors proportionnelle a I’activité. De maniére a évaluer ’activité de I’échantillon, il
faut pouvoir, pour chacun des pics localiser le centre du pic ainsi que les limites de celui-ci ;
la surface du pic sera calculée entre ces limites (les algorithmes utilisés par Genie2000 pour
la recherche de pics et le calcul des surfaces sont détailles dans I’annexe 1 « Algorithmes
d’analyses utilisés par le logiciel Genie2000 »). I1 est nécessaire d’avoir effectué au préalable
un étalonnage en résolution3 du spectre (la résolution entrant de maniére indirecte dans le
calcul de la surface des pics). Celui-ci consiste a faire une correspondance entre la résolution
et ’énergie avec une relation dont la forme dépend du logiciel utilisé : dans Genie2000 la
résolution augmente comme la racine carrée de 1’énergie. L’étalonnage en énergic et
I’étalonnage en résolution se font en une seule étape mais il existe plusieurs méthodes pour le
réaliser :

% En visualisant le spectre a étalonner, il faut placer le curseur sur le sommet d’un pic.

Le logiciel calcul automatiqguement le centre du pic et la résolution en canaux. Il faut

alors rentrer la correspondance en énergie

%+ Sur le spectre, il faut placer des marqueurs qui entourent le pic servant a I’étalonnage.

.



Comme précédemment, le logiciel calcule le centre du pic et sa résolution en canaux et il faut
entrer 1’énergie correspondante du pic.
% 1l y a aussi la possibilité de faire une recherche automatique de pics. Le logiciel
fournit une liste de pics avec leur centre et leur résolution exprimés en canaux. Il faut

indiquer 1’énergie de chacun des pics.

L’analyse de spectres, c’est-a-dire le calcul de la surface des pics ne peut étre possible que si
I’étalonnage en énergie et en résolution a été fait. Une fois ceci effectué, I’analyse sort une
liste de pics avec leurs surfaces respectives. Il est possible au logiciel d’identifier le
radioé¢lément responsable d’un pic en comparant avec des tables et de calculer directement
I’activité. Cela nécessite d’avoir réalisé un étalonnage en efficacité. Ce module n’étant pas

tres performant, par la suite nous ne I’avons pas utilisé [Courtine, 2007].

3. Caractérisation des performances d'un spectrometre

La qualité d'un spectrometre gamma est liée a sa capacité d'une part a détecter des raies
parfois peu intenses (critére d'efficacité) et d'autre part a les distinguer entre elles (critére de
résolution). Cette section présente les différents critéeres généralement utilisés pour

caractériser et comparer les performances des spectrometres [Pirard, 2006].

a. Traitement des données brutes de mesure

L’exploitation d’un spectre y permet de dégager des informations sur la présence de certains
radionucléides dans 1’échantillon et de déterminer leur activité individuelle a partir du
comptage des évenements qui contribuent au spectre total. L’analyse du spectre obtenu lors
de I’interaction d’une raie y monoénergétique avec le détecteur se décompose en plusieurs
composantes (Figure 18) :

pic d’absorption total : il correspond a un dépot d’énergie total du photon incident, obtenu

soit par effet photoélectrique, soit par combinaison des trois modes d’interaction possibles.

fond Compton : il est créé par interaction Compton du photon avec le cristal. Sa hauteur

relative au pic d’absorption totale est d’ autant plus faible que le détecteur est grand.

pics d’échappement : ils apparaissent pour des énergies incidentes élevées (>1.022 MeV) et
pour des petits détecteurs. Ils correspondent a I’absence de détection d’un ou des deux
photons obtenus par annihilation du positon de création de paire avec un négaton du réseau

cristallin.




pic de production de paires : il apparait a I’énergie de 511 keV et correspond a la seule

détection du négaton obtenu par création de paire.

fond Bremsstrahlung : il apparait a basse énergie (E < 500 keV) pour des émetteurs
B d’ énergie supérieure a 1 MeV. Des écrans en cuivre ou en cadmium peuvent étre utilisés

pour en limiter la contribution.

Un spectre réel fait souvent intervenir un grand nombre de raies y pour lesquelles ces
différentes composantes vont se superposer. L’analyse consistera donc a identifier les
différents radionucléides présents et a les quantifier a partir de leur pic d’absorption totale
[Leconte, 2006].

Bremsstrahlung

Pic double Pic d’absorption totale

N echappement '
S Pic de production
S de paires 511 keV

Pic simple
echappement

T

Nombre de coups par canal

¢
S

ST aEmaRi

Fond Compton )y, A
Diffusions
multiples

511keV | 51 keV

Numeéro de canal (énergie)

Figure 18. Spectre y type.

b. Identification des radionucléides
La premiere étape consiste a déterminer une relation entre 1’échelle en canal et I’énergie.
Cette calibration est réalisée a ’aide d’étalons dont les raies d’émission y principales sont

connues avec une excellente précision (énergie calibrée a environ 10 %).

On utilise la plupart du temps I’europium 152, le baryum 133 et le cobalt 56 qui sont des
références multi gamma émettant un grand nombre de raies (au moins 10). Ils permettent de
couvrir une gamme allant de quelques dizaines de keV a 3.5 MeV avec une incertitude

suffisante pour la plupart des applications (de 1’ordre de 100 eV). Le logiciel d’analyse est




ensuite en mesure de réaliser la correspondance entre 1’énergie des pics du spectre et les
radionucléides potentiellement présents a partir d’une bibliotheque qui référence toutes les

raies X et y connues. Une fois les pics repérés, I’analyse quantitative peut étre effectuée.

. Mesure d’activité

L’activité d’un radionucléide est déterminée a partir du nombre d’événements contribuant au
pic d’absorption totale par unité de temps. Le taux de comptage correspondant représente, a
un facteur multiplicatif pres, 1’activité du radionucléide. Pour cela, il est nécessaire de
soustraire la contribution du fond continu, créé par I’interaction des photons d’énergie
supérieure et par le rayonnement ambiant. Cette opération constitue la mesure de la surface
nette du pic. La forme des pics d’absorption totale obtenus a partir de détecteurs au Ge[HP]
est proche d’une gaussienne, présentant une traine aux énergies inférieures.

Dans une certaine mesure, le logiciel est également capable de séparer deux voire plusieurs
pics voisins présentant des domaines de recouvrement.

Ensuite, différents facteurs correctifs du taux de comptage mesuré doivent étre appliquées pour
déduire I’activité du radionucléide, notamment :

la probabilité d’emission de la raie vy : il s’agit du nombre de photons d’énergie E émis pour
100 désintégrations du radionucléide. Elle est notée I, (E). Cette grandeur est une donnée
nucléaire de base qu’on peut extraire de bibliothéques telles que EFFJ, ENDF/B, JENDL,
ENSDF ou NUCLEIDE.

le rendement d’absorption totale: il s’agit de la probabilité pour un photon d’énergie E émis
par la source de déposer I’intégralité de son énergie dans le détecteur. On le note RP(E). Cette
grandeur est le plus souvent mesurée. On établit pour cela une courbe a partir de sources
¢talons calibrées en activité (ou en flux d’ émission photonique), pour une géométrie
de mesure donnée. Un facteur correctif est ensuite appliqué pour tenir compte de différents
phénomenes (exemples : géométrie de I’échantillon différente de la source d’étalonnage,

phénomeéne d’autoabsorption vy, présence d’écrans).
En notant N(E) la surface nette du pic et t la durée de la mesure, I’activité A du radionucléide

est obtenue a partir de la relation suivante :

B N(E)
A= I,(E) RP (E)t

(3.1

.



d. Temps mort électronique

L’¢lectronique peut introduire des limitations sur le taux de comptage a cause des effets de
temps mort et des problémes liés a la collection de charge [Courtine, 2007] .Quel que soit le
détecteur (et 1’électronique associée), il faut un temps minimal entre deux événements

successifs pour que I’on puisse réellement observer deux signaux. Ce temps est appelé temps
mort T du compteur Le temps mort correspond au temps minimal pour séparer deux

évenements qui vont étre transformés en deux signaux électriques distincts. Deux cas

extrémes sont a considérer.

d. 1. Compteur paralysable : Si un second éveénement arrive avant que le temps mort se
termine, cet événement ne sera pas pris en compte. Donc il ne sera pas détecte, et en plus, on
aura une augmentation de temps mort du systéme par un temps égale a t a partir de temps
d’arriver de ce dernier événement. Le nombre de particules comptées M, par uniteé de temps,
en fonction du nombre de particules arrivants au détecteur N par unité de temps, est donné

par I’équation (3. 2) :

M = Ne Nt (3.2)

d. 2. Compteur non paralysable : Si un second événement arrive avant que T se termine, cet
événement ne sera pas pris en compte mais il n y aura pas I’augmentation du temps mort du

systéme de détection, tel que:

M (3.3)

“1+Nt

La (Figure 19) présente une séquence particuliére d’événements et la réponse des deux types
de compteurs. Elle montre aussi la variation de M en fonction de N pour t = 10 ps. On
remarque en particulier que, pour des taux de comptage faibles, la réponse des deux
compteurs est linéaire. En revanche, dans le cas du compteur paralysable, pour une valeur M
mesurée, il y a toujours deux valeurs possibles de N, 1’une correspondant a un faible taux de
comptage, 1’autre au contraire a un trés fort taux de comptage. C’est un piége redoutable qui

peut conduire a de grosses erreurs.




Figure 19. Temps mort d’'un compteur (Modes paralysable et non paralysable).

e. Résolution en énergie
La réponse d’un détecteur a une source monoénergétique permet de déterminer entre autre, la
résolution en énergie de ce détecteur. La résolution en énergie détermine la capacité d’un

détecteur a séparer les raies. Elle est définie par :
AE
R(%)= - x 100 (3.4)
Ou AE représente la largeur & mi-hauteur LMH (ou Full Width at HALF Maximum, FWHM
en anglais) de la distribution du signal correspondant a I’absorption de 1’énergie E dans le

détecteur. Dans le cas idéal, la forme du pic est parfaitement gaussienne (Figure 20), et la

résolution est liée a I'écart-type o(E) de la distribution est donc [Wilhelm, 2006]:

SE =V8In2.0; =2350;  (3.2)

Notons qu'il est d'usage de définir une résolution relative R (exprimée en %) comme étant le

rapport de la résolution FWHM a I'énergie du pic :

_ gDE
RE) = 86— (3.3)
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Figure 20. Définition de la résolution pour un pic parfaitement gaussien.

Tout comme l'efficacité, la résolution oE varie avec I'énergie des photons gamma. Que ce soit
pour les scintillateurs ou les semi-conducteurs, la résolution est la somme de plusieurs
contributions comme la fluctuation statistique, le bruit de I'électronique, la dispersion dans la
collecte des charges (semi-conducteur) ou des photons (scintillateur), etc. Afin de caractériser
la forme du pic, il est également d'usage de spécifier la pleine largeur au dixieme de la
hauteur du pic, notée FWTM (full width at tenth maximum). Dans le cas d'un pic gaussien, la

résolution FWTM est reliée a I'écart-type o(E) et a la résolution FWHM par :
FWTM =+V8In10.0(E) = 1.823 6E (3.4)

Notons enfin que dans la pratique la forme des pics n'est pas toujours parfaitement

gaussienne.

Dans ce cas, la mesure du rapport permet de juger de I'écart par rapport a la

gaussienne parfaite (Pirard, 2006). Pour le Ge, les résolutions sont de I’ordre de 2 keV pour
une énergie de 1, 33 MeV (Raie d’une source de °°Co) [Coulon, 2010]. La résolution en
énergie dépend du niveau d'intensité du signal (impulsion de courant qui résulte de la collecte

des charges) par rapport au bruit (fluctuations décorrélées de l'interaction) du détecteur.

g



Ainsi, lI'amplitude du signal issue de I'interaction doit étre élevée par rapport a la composante
de bruit du signal. Le bruit provient principalement de la nature discréte de la production des
porteurs de charge ou des photons de fluorescence et de I'écart-type statistique qui leur est
associé. Dans le détecteur, une autre composante de bruit vient s'ajouter : le bruit d'origine
électronique. En effet, le signal produit par les interactions est un flux aléatoire d'impulsions
de tres faible intensité (quelques pC). Le signal est préamplifié de maniere a rendre les
impulsions produites par l'interaction des rayonnements avec le détecteur analysables par
I'électronique de traitement du signal. Le bruit du signal préamplifié est la somme de
différentes contributions de bruit produit principalement par les éléments actifs du premier
étage amplificateur (perturbation électromagnétique, bruit thermique...) [Coulon, 2010]. Afin
de supprimer le bruit électronique, il est important d'utiliser des composants électroniques de
haute qualité, d'assurer la bonne compatibilité électromagnétique de I'ensemble (blindage), et
de mettre en ceuvre un débruitage performant du signal. 1l convient donc de trouver un
compromis entre la diminution de la capacité de traitement et I’amélioration de la résolution.
Une fois maitrisées ces différentes limitations technologiques de la chaine de mesure, il est
nécessaire d’identifier les problémes liés a 1’analyse des spectres y et a 1’extraction des
surfaces nettes. Une comparaison entre les résolutions des deux détecteurs (Nal) et (GeHP)

presenté dans la figure 21.
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Figure 21. Comparaison entre les résolutions des deux détecteurs Nal et GeHP.

f. Efficacité de détection- Réponse en énergie

En général la géométrie des détecteurs ne permet pas de mesurer la totalité des rayonnements
émis. En effet d’une part les détecteurs couvrent rarement un angle solide suffisant et d’autre
part une partie des rayonnements traverse le détecteur sans interagir ou bien s’attenue

partiellement avant de quitter la zone utile de détection. On a donc introduit la notion




d’efficacité de détection qui traduit la capacité d’un dispositif a détecter un rayonnement
donné d’une énergie donnée [Lyoussi, 2010]. Deux types d’efficacités sont ainsi définis:

L’efficacité absolue ou rendement d’un détecteur est le rapport des rayonnements mesurés sur
les rayonnements émis par la source. L’efficacité est souvent exprimée en pourcentage du

nombre de rayonnements incidents. Pour les compteurs de particules, on a :

nombre d impulsions comptés (3 5)

Eabs = ;
nombre de rayonnements issus de la source

L’efficacité intrinseque ne prend en compte que les rayonnements ayant traversé le détecteur.

e = nombre d impulsions comptés ( 6)
int nombre de rayonnements recus par le détecteur )

L’efficacité absolue est reli¢e a I’effidicité intrinséque par la relation suivante :
Q

€abs = i €int (3-7)

Ou Q est I’angle solide défini par la surface du détecteur vue de la source (Figure 3.6).
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Figure 22. Notion élémentaire d’angle solide.




g. Le bruit de fond

C’est le comptage ou I’enregistrement d’un spectre dans des conditions normales d’utilisation
de la chaine de mesure en I’absence de la source dont on veut mesurer le rayonnement on
définit aussi comme étant le spectre enregistré a partir d’un détecteur, seul ou avec un
conteneur vide ou contient de I’eau pure la connaissance de ce bruit de fond est utile pour
améliorer la justesse des résultats de mesure de I’activité notamment dans le cas des traces.
Les composantes du bruit de fond ont assentiment pour origine le rayonnement cosmique, la
radioactivité des radionucléides présents dans les matériaux terrestres (familles 2°U, 28U et
232Th) et la radioactivité artificielle qui est présentée dans les matériaux constituants le
spectrométre ou dans son environnement immédiat. Aprés 1’ajustement des pics, il est
nécessaire de soustraire la contribution du bruit de fond dans le pic et d’en tenir compte dans

le calcul d’incertitude globale [Lyoussi, 2010].

IV. Applications de la spectroscopie gamma

La spectroscopie gamma est aujourd'hui utilisée pour identifier et quantifier les éléments
radioactifs dans de nombreuses applications, pas uniquement dans la physique des hautes
énergies. Citons en particulier :

* La cartographie et la prospection de gisements en géophysique. Depuis les années 70, la
spectroscopie gamma est systématiquement utilisée dans des levés aériens ou in situ pour la
cartographie géologique et la prospection minérale. La méthode repose sur la mesure des
abondances absolues et relatives des radioélements K, U et Th. Au depart utilisée
exclusivement pour la recherche de gisements uraniferes, la technique sert aujourd'hui a la
prospection de nombreux autres minerais. Les trois radioéléments K, U et Th jouent en effet
le role d'indicateurs geochimiques en étant associés aux €léments recherchés de maniére
directe (U, Th, Sn, W, Nb, Zr et terres rares) ou indirecte (minéralisation de Au, Ag, Hg, Co,
Ni, Bi, Cu, Mo, Pb ou Zn).

* La protection de I'environnement. De la méme maniére, la spectroscopie gamma permet
d'analyser et de cartographier la pollution produite par des sites nucléaires (stockage de
déchets, centrales, etc.) ou a la suite d'essais ou d'incidents nucléaires (fusion du réacteur de
Tchernobyl en 1986, écrasement de la sonde soviétique Cosmos 954 a propulsion nucléaire
en 1978 dans le nord du Canada).




* La datation d'échantillons. La désintégration du césium 137Cs (E=661 keV, T1/2= 30 ans)
provenant des activités nucléaires (retombées radioactives a la suite d'essais ou d'accidents
depuis les années 50) peut étre utilisée pour la datation d'échantillons sur de courtes durées.
Requérant un spectrometre de haute résolution et un tres faible niveau de bruit de fond, cette
technique est couramment utilisée dans I'étude de la sédimentation, de I'érosion des sols.

* L'analyse non destructive de la composition chimique. Les méthodes NAA (Neutron
Activation Analysis) et PIGE (Proton Induced Gamma Emission) permettent de mesurer de
maniére non destructive les concentrations de plusieurs dizaines d'éléments chimiques dans

divers matériaux (roches, minéraux, sols, produits industriels, etc.) [Pirard, 2006].

.
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l. Introduction

La crodte terrestre de I'Algérie est couverte de roches de phosphate sédimentaires qui
rendent les sources d'aquiféres, qui proviennent des précipitations de neige et de pluie,
pendant I'hiver. Ces sources sont riches en 238U et leurs descendants. On peut les trouver

dissous ou en suspension dans I'eau.

Le nord de I'Algérie est situé a la limite de la plaque entre I'Eurasie et I'Afrique, et c'est
l'une des régions les plus sismiquement actives de la Mediterranée [Buforn et al. 1995;
Stich et al. 2003, 2006]. L'évolution tectonique de cette région résulte de la convergence
entre les plaques européenne et africaine [Argus et al. 1989], marqué par la naissance d'un
orogeéne de type alpin qui limite I'Afrique du Nord [Auzende et al. 1973], a savoir les
montagnes Rif et Tell-Atlas. Aujourd’hui, cette zone subit une déformation
contractionnelle a vitesse lente répartie sur une zone relativement large [Frizon de Lamotte
et al., 2000, Serpelloni et al., 2007]. Le taux de convergence de I'Eurasie et de I'Afrique est
d'environ 5 mm par an a la longitude d'Alger et augmente jusqu'a 8 mm par an pres de la
Tunisie [Calais et al., 2003]. Les eaux souterraines présentant une anomalie de

radioactivité naturelle sont situées dans les régions a activité tectonique.

Il. Parameétres géologiques et hydrogéologiques

Le Nord de I'Algérie peut étre divisé en trois zones structurelles ; L'Atlas Tellian, les hauts

plateaux et I'Atlas Saharien. La zone étudiée, région de Sétif, appartient a I'Atlas Tellian.

L'Atlas Tellian est constitué de chaines orogenétiques formées par la superposition de
couches qui dérivent de trois grands champs géographiques pales. Le Domaine des Interns
qui fait partie de la plaque d'Alboran, qui se compose d'un fond cristallophyllien et d'une
couverture sedimentaire paléozoique avec secteur tertiaire. Cette couverture peut étre
séparée de sa base et se former sur des plis de poussée dont les niveaux carbonatés (Du
Trias a I'Eocene) constituent les Chaines de Calcaire [Fabre, 1976]. Le Domaine Flyschs,
ces formations sédimentaires (Crétacé a Oligo-Miocéne) constituent la nuque
mauretanienne, les massyliennes et la couche numidienne, qui comprend une formation
pélitique avec alternance dailes et dargiles burdigaliens. Le Domaine Externe; Série
pélitique et grés - pélitique avec des pélites de Trais, dolomites et calcaires de Lias et de
Dogger inférieurs et marno-calcaires que les ammonites. Les unités du domaine interne
recouvrent les Flysch, qu'elles chevauchent également vers le sud, des unités dans le champ

externe. Cette derniére phase de l'orogénése alpine a été suivie par l'activité volcanique le




long du littoral pendant la période Miocéne.
Deux régions ont été choisies dans le présent travail de I'Est de I'Algérie, comme le montre

la figure 23.
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1. La source thermale de Guergour (étude 1938)

En ce qui concerne l'origine géologique des eaux, on ne trouve pas beaucoup d'études sur la
région; néanmoins, M. le Professeur J.SAVORNIN a écrit :" Il n'est pas douteux que I'eau
thermale est due, ici encore, ' non seulement au systéme de failles, mais surtout au pointement
triasique voisin. Elle contient des chlorures et sulfates avec prédominance de ces derniers. La
proportion des carbonates et la teneur en magneésie sont aussi plus fortes, a cause du voisinage
de la dolomie infranéocamienne et des calcaires intéressées par les fractures" [Savornin,
1920].

Eaux minérales radio-actives pays Radioactivité en
nanocrocuries
Source Neuquelle Brembach (Allemagne) 305
Source Wemerlauf Jachimov(Tchécoslovaquie) 240
Source Altromishe Ile d'Ischia (Italie) 193
Source Hammam Chof ou Chifa Guergour (Algérie) 122
Source Grabenbackergelle Castein (Autriche) 80
Source Arénas Acnas Lerez (Espagne) 65
Source Riettquelle Baden Baden (Allemagne) 56.5
Source Indigene Guergour (Algérie) 44.2
Source Lepape Luchon (France) 41.5
Source Luso (Portugal) 33.6
Source 207 Colorado (Etats-Unis) 30.5
Source Hammam Cherbal Guergour (Algérie) 28.8
.............................. Teptlitz Schonau (Roumanie) 28.72
Source du Pont Bou-Ifenifia (Algeérie) 27

Tableau 8. Classement des Eaux minérales les plus riches de France et de I'Etranger selon

le taux de radioactivité (radon) en 1938.

Des travaux, conduisant des sources jaillissant a plus haute altitude, ont augmenté ce début;

si bien que M"® Simone GUIGUE, Chimiste-Principal du Service des Mines et de la carte




géologique de 1I’Algérie, aprés les travaux ayant abouti au captage définitif, rassemblant
Onze Sources (2 avril 1950), pouvait écrire:

" Ces travaux ont porté le débit de ces sources qui était primitivement de 700 litres/minute, a
2500 litres/minute, et ont conserve la radioactivité qui se trouve désormais repartie entre un
volume d'eau thermale quadruple, directement utilisable et un débit trés appréciable de gaz a
haute radioactivité ".

‘ _ T N |
/
s 1 50U sRLL AN
o ) ."-‘\.
o 2 D \ . '.’,.... i B .
0u % ,.""- v - l
- \ \Dn 5 - -
\ ) Y R gy ’\P , 08
/ 4 \:‘ oo ! \: ——
; f Boc T ey *U‘:'E 'VJ] 'A o {"9
4 S~ 1 Chemin vicinal ordinaire 3 \ 6 f 3 6
F g Cu ) UL ; £ |
7 /08 /A4 \a, | e " ———
/0 P ST iy [N S R !
I N gy
. 0S » ECHRLIE 25 m syv.8

Figure 24. Plan des sources de Guergour [Mostefai, 1956].

Quant a la composition chimique, selon HANRIOT, ces eaux étaient classées parmi les, eaux
sulfatées 'calciques. En 1938, M. BASEILHAC, Ingénieur des Mines, apres de nouvelles
mesures de la radioactivité, classait " I'Ain Chof " au 4°™ rang des Sources Mondiales
radioactives (voir tableau 8). C'est en 1950 que fut implanté le poste d'observation
crénothérapique du Guergour. Depuis cette époque, peu de perfectionnements ont été
apportés, dans l'attente de décisions gouvernementales ayant trait a I'hygiéne de la zone des
sources. Malgré ces conditions, et jusqu'au 27 Avril 1955 :

1407 malades ont été traités, d'une facon compléte. En particulier s'inscrivent parmi les

indications majeures :

c



- Les affections rhumatismales,
- Les affections neurologiques,
- Les affections dermatologiques,

- Les affections gynécologiques.

Il s'agit donc bien d'une richesse médicale, et il faut souhaiter que la mise en exploitation
rationnelle se réalise bientét pour le plus grand bien des populations Algériennes.

Légende du plan

S : Sources privées non aménagees.

D : Bains des femmes (Sidi Bachir)

Ch.1 : Chambres des Indigeénes.

E : Hammam Delloula

CM: Café-Maure.

F : Bain du Palmier

A : Hammam Chof

G : Hammam Cherbal

B : Bains des Indigenes

V. R : Direction des vestiges romains

C : Bain-douches

N : Direction du Nord.

Tableau 9. Points noirs numéroteés (I a 8): Sources étudiées ou utilisees [Mostefai, 1956].
2. La source thermale de Guergour actuellement

a. Situation geographique

* La premiére zone d'étude est Hammam Guergour (ou Hammam Sidi El Djoudi) (figure
23) situé a 55 km au nord de la capitale de Sétif, a I'Est de I'Algérie, dans la région de la
daira Hammam Guergour Sétif. Son débit d'eau est d'environ 8 litres par seconde. L'origine
principale de cette source d'eau provient des précipitations de neige et de pluie en hiver.
Ces sources d'eau thermale sont classees parmi les sources ayant le plus haut niveau de
radioactivité dans le monde derriere celles de Jachimov (Tchécoslovaquie) et de Brembach

(Allemagne).

b. Conditions géologiques

Selon le professeur J. Savornin (1920), I’eau thermale est due non seulement au systeme de
failles mais surtout au pointement triasique voisin. Elle contient des chlorures et des
sulfates, la teneur en magnésium est également importante liée au voisinage de la dolomie

infranéocomienne et des calcaires.

&



c. Propriétes physico-chimiques
La température de ’eau varie entre 42.1 °C et 44°C. La conductivité de I’ecau varie entre

4600 et 4890 micromhs/cm. La radioactivité des eaux (radon) est de 155 nanocuries par
litre. Les eaux sont sulfatées calciques avec : r SO4>r Cl >r HCO3z = r Ca>r Mg >r Na.

d. Caractéristiques thérapeutiques

Les eaux sont utilisées en gynécologie, rhumatologie, pour I'appareil digestif, les voies
biliaires, le foie et les affections cutanées. La station thermale de Hammam Guergour est

dotée d’un équipement moderne et d’une équipe médicale.

3. La source thermale d’Ouled Tebben

a. Situation geographique

La deuxieme zone d'étude est Hammam Ouled Tebben. Cette source thermale est un
ancien bain et prend son vrai nom de Sidi Mansour, qui est situé dans le sud-ouest de la
province de Seétif a I'Est de I'Algérie. Elle émerge sur la rive droite de I’oued bou Guerma
(figure 25).

L’altitude du Hammam est de 1150 métres et la température moyenne annuelle de ’air est
de 12,20°C. L'origine principale de cette source d'eau provient des précipitations de neige

et de pluie pendant I'hiver dans la région d’Ouled Tebben. Ces deux zones sont

d'importants sites de tourisme thérapeutique en Algérie.

b. Conditions geologiques

L’eau sort au niveau des calcaires massifs et des calcaires dolomitiques du Barrémien trés

fracturé. La source émerge a la faveur d’une faille N 20 E (figure 26).

c. Propriétés phisico-chimiques
La température de I’eau est de 46 ° C. La minéralisation de I’eau est de 3230 mg/ l. L’eau est

sulfatée calcique riche en chlorures avec r SO, >r Cl>r HCOsetr Ca>r Mg >r Na" K.

d. Qualités thérapeutiques

L’eau thermale ne présente aucune spécifité au point de vue chimique, mais
I’hyperthermalité des eaux (46° C) agit sur les douleurs rhumatismales et les affections

dermologiques.
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Figure 25. Carte de situation de la source chaude de Hammam Ouled Tebben. Source :
extrait des cartes topographiques Ras El Oued et Souk Ouled Nadja (feuille n°142 et 169).
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Figure 26. Coupe schématique du Jurassique et du Crétace basal a /’Ouest de Hammam
Ouled Tebben [Guiraud, 1990].




4. L’eau potable de la population est loin de la source thermale

Il est eégalement nécessaire de prélever des echantillons d'eau souterraine froide prés des
sources thermales pour étudier sa radioactivité, si I'eau souterraine est la principale source
d'eau potable pour la population. Les sources chaudes peuvent avoir la possibilité de se

mélanger avec I'eau froide au cours de leur écoulement des aquiferes profonds, mais dans ;

Le village de Guergour, I'eau froide du robinet est loin de la source thermale de Hammam
Guergour aux plans élevés du village aggloméré, source a labri de l'eau thermale
radioactive. Ces eaux thermales coulent dans la riviere Oued Boussalem. Les autorités
locales devraient prendre les mesures de protection nécessaires pour I'étre humain, la
sécurité des animaux et la préservation de l'environnement avec des systéemes de
canalisation d'égout diment blogqués et en maintenant I'eau thermale utilisée a une distance

respectée de cette riviere vitale.

Le village d'Ouled Tebben est situé dans le haut niveau et a une distance suffisante de la
source thermales d'Ouled Tebben. Ceci empéche I'eau domestique de se mélanger avec des
sources thermales radioactives. Bien que I'eau évacuée coule dans la direction opposée du
village d'Ouled Tebben, les autorités locales devraient prendre les mesures adéquates pour
la sécurité des personnes, des animaux, de la végeétation et de l'espace genéral de
I'environnement. La réserve d'eau souterraine provient de la région orientale de I'Algérie
suite aux précipitations de pluie et de neige pendant I'hiver a c6té des sources superficielles

des rivieres et des lacs.




CHAPIIREV

RESULTATS ET DISCUSSION



I. Méthodes de mesure
Il. Préparation des échantillons

Au sein de chacune des deux stations thermales choisies Guergour et Ouled Tebben du
territoire Algérien, Deux échantillons d’eau ont été pris de la région de Sétif et
recueillis dans des bouteilles en plastique de 1,5 L étiquetées et hermétiquement
fermées (en appliquant la méthode source-fermée). L'étiquetage comprenait la date,
I'heure, la température, le site de prélevement et le code d'échantillon (HG ou HOT).
Une quantité de 450 ml de chaque échantillon d’eau est transféré dans un flacon de
type Becher Marinelli 0,5 litre scellé et conservé pendant une durée de trente cing (35)
jours avant le comptage par spectrométrie gamma (figure 27), Afin d'atteindre
I'équilibre séculaire ou I’activité sera sensiblement identique pour chacun des

radionucléides de la chaine naturelle de ’'uranium 238 [Singh, 2005].

Figure 27. Matériel utilisé pour préparation de I'eau.
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1. Etalonnage

Une quantité aliquote de 450 ml de chaque échantillon d’eau est analysée par
spectrométrie gamma utilisant un détecteur a semi-conducteur Germanium de haute
pureté ayant les spécifications suivantes: 0.89 keV et 1.79 keV de résolution
respectivement pour les raies gamma de 122 keV du °’Co et de 1332.5 keV du %°Co et

une efficacité relative de 40 % a 1.33 MeV du %°Co.

Le détecteur est placé dans une enceinte blindée a bas bruit de fond et relié a une
¢lectronique intégrée InSpector 2000 Canberra pilotée par ordinateur a l’aide du

logiciel GENIE 2000 Canberra permettant 1’acquisition de spectres gamma continus.

Le temps d'acquisition du spectre gamma de chaque échantillon d’eau est de 24
heures. Le spectre est traité a I’aide du logiciel « GENIE 2000 Canberra » pour
identifier les radionucléides présents dans [’échantillon (analyse qualitative) et
calculer pour chaque radionucléide, ’activité spécifique et 1’incertitude associée
(analyse quantitative) et la limite de détection. Apres la mesure et la soustraction du
bruit de fond, les concentrations d'activité ont été estimées. La concentration de 1’ 238U

a été calculée comme la moyenne pondérée de l'activité déterminée en utilisant :

v' Les raies gamma 295.21 (19.2 %) et 351.92 (37,20 %) keV du ?**Pb ;
v' Les raies spécifiques du 2**Bi : 609.31 (46.30 %), 1120.29 (15.10 %) keV et
1764.49 keV (15.10 %).

2. Calibration de la chaine de mesure

L’étalonnage est réaliseé par de nombreuses sources « étalon» adaptées a la géométrie de
mesure de 1’échantillon (Marinelli Beaker de 500 ml). Les étalons multi-gamma servent a
I’étalonnage en énergie et en efficacité des détecteurs utilisés pour les mesures de faible
niveau d’activité. Ils sont congus essentiellement pour 1’étalonnage des détecteurs gamma
(GeLi, Ge hyper pur, etc.) dans le domaine des mesures environnementales. 1ls couvrent une
gamme d’énergies de 30 a 400 KeV pour le Baryum 133 et de 122 a 1408 KeV pour

I’Europium 152. Les différents pics caractéristiques des sources étalons utilisées sont :
133Ba 30,8 - 35,1 - 53,2 - 80,9 -276,4 - 302,9 - 356,0 — 383,9 keV.

12Ey 121,8 - 244,7 - 344,3 - 411,1 - 444, 0 -867,4 - 963,5 - 964,1 - 1085,8 - 1089,7 1112,1 -

1212,9 - 1299,1 - 1408,0 keV.




a. Calibration en énergie

L’étalonnage en énergie (analyse qualitative) consiste a faire correspondre a chaque canal de
I’analyseur multicanaux une énergie correspondante afin d’avoir une fonction entre 1’énergie
et le numéro du canal. Il permet d’identifier les radionucléides qui existent dans 1’échantillon

a analyser. En utilisant les données des sources étalons, la droite de calibration obtenue est :

A=0.323keV /Canal
Energie=A xCanal+ B =+

‘__B =1.718keV

L’étalonnage en énergie de la chaine de spectrométric gamma est obtenu a partir d’un

spectre de ?Eu.

b. Calibration en efficacité

Pour établir la relation entre I’efficacité et 1’énergie, il est nécessaire d’acquérir un
spectre calibré en énergie des sources radioactives standards connues, pendant un temps
suffisamment long pour obtenir des pics avec une petite incertitude. L’étalonnage en
efficacité absolue est établi a partir de spectres d’étalons de radioactivité de **Ba et de
152Ey contenus dans des flacons type Beaker Marinelli de 0.5 litre sous forme de
matrice résine de densité égale a 1.15 dont I’activité est donnée en équivalents eau
(densité = 1). Une fois 1’acquisition terminée, on détermine le nombre net des coups sur
chaque pic de la source, caractérisé par une €nergie spécifique, 1’efficacité absolue est
calculée a partir du modéle APOLOG du logiciel 2000 Canberra qui utilise deux (02)
courbes séparées par un point de croisement (La courbe de gauche pour les basses
énergies et celle de droite pour les hautes énergies). La figure 28 illustre le tracé de

I’efficacité absolue en fonction de I’énergie :
Les équations obtenues pour :

Les basses énergies :  In(Eff ) =—126,2+7,321.In(E) —14, 4.In(E)* +0,9364.In(E)* (5.1)

2
Les hautes énergies :  IN(Eff) =1,328-0,967.In(E) +0,02654.In(E) (5.2)

Es est I'efficacité, les valeurs (1.262, 7.321, ... et 1.328, 0.9670, ...) sont des constantes

d'étalonnage pour la géométrie utilisée et E est I'énergie du rayonnement gamma.

b Energie =0.323 < Canal +1.718
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Figure 28. Courbe de [’efficacité absolue en fonction de [’énergie d’un rayon
gamma.

3. L’activité minimale détectable

L'activité minimale détectable (MDA) des radionucléides “°K, 22°Ra, 232Th, 210Pp, Z4PA-

M, 234Th et 235U pour les échantillons d’eau, est donnée dans le tableau 10.

Radionucléide MDA (Bg/L) MDA (Bg//L)
(HG) (HOT)

K 1.67 1.70
232Th 0.54 0.58
210pp 6.41 6.49
226Ra 2.92 3.03
24pA-M 15.8 15.2
234Th 2.57 2.56
2%y 0.18 0.19

Tableau 10. Activités minimales détectables (MDA) dans les deux sources thermales.

I11. Résultats et discussion
IV. Mesure des activités spécifiques des échantillons

La bibliotheque du Génie 2000 contient des radioéléments et les énergies de leurs
gammas correspondants. En s’aidant de cette option, on peut identifier les différents

radioéléments qui existent dans les échantillons.




V. Radionucléides identifiés dans les deux échantillons d’eau

La méthode permet la détermination de I’activité massique (ou volumique) des
radioéléments émetteurs gamma dans des échantillons par comptage des photons
donnant naissance a un phénoméne photoélectrique. Seuls les radioéléments émetteurs
gamma présentant des raies d’émission sur la plage énergétique étalonnée peuvent étre

quantifiés (tableau 11).

Famille | Raie spécifique | Intensité (%) | Radionucléide identifié | Activité spéecifique (Bg/L)

(keV) HG/HOT
63,28 4,80 234+,
92,37 4.00 234+,
92,79 2,70 234+, <MDA
186.21 3.28 226,
238, 295,21 19,20 2145,
351,92 37,20 214Pb 0.46+0.19-1.21+0.21
609,31 46,30 214p;
1120,29 15,10 214p;
0.65+0.21-1.04 +0.20
1764,49 15,10 214p;
911,6 27,70 228 5
583,2 84,40 208
2321h 2614.53 99.75 208 <MDA
238,60 44,60 2125,
235, 143,76 10,50 235, <MDA
40y 1460,82 10,67 40k <MDA

Tableau 11. Caractéristiques des radionucléides identifiés.

A partir de la surface (nombre d’impulsions) des pics, on détermine I’activité de ces
radionucléides. Seules les activités supérieures a la limite de détection de la chaine d’analyse
sont exprimées ; dans le cas contraire, la limite de détection précédée du signe « < » est

rapportée. L’activité de chaque radioélément présent dans 1’échantillon est donnée en




becquerel par becquerel par litre (Bg/L). Le calcul des concentrations d’activité des différents

radioéléments présents dans les échantillons a été fait manuellement.

V1. Analyse du spectre des deux sources thermales Guergour et Ouled Tebben

Energie Echantillon (HG) Echantillon (HOT)
Radionucléides
keV Bag/ L Bag/ L
K-40 1460.82 <MDA 1.67 <MDA 1.70
TL-208 28319 <MDA 0.16 <MDA 0.16
2614.53
PB-210 46.54 <MDA 6.41 <MDA 6.49
Bl-212 727.17 <MDA 1.76 <MDA 1.90
PB-212 238.63 <MDA 0.28 <MDA 0.28
609.31
Bl-214 1120.29 0.65 0.21 1.04 0.20
1764.49
PB-214 29521 0.46 0.19 121 0.21
351.92
RA-226 186.21 <MDA 2.92 <MDA 3.03
AC-228 911.6 <MDA 0.53 <MDA 0.51
PA-234M 1001.03 <MDA 15.8 <MDA 15.2
TH232 <MDA 0.54 <MDA 0.58
63.28
TH-234 92.37 <MDA 2.57 <MDA 2.56
92.79
U-235 143.76 <MDA 0.18 <MDA 0.19

Tableau 12. Activités specifiques et MDA (Activité Minimale Détectable) des

radioéléments identifiés dans les deux sources thermales HG et HOT.

VII. Calcul des activités spécifiques et doses annuelles effectives avec leurs erreurs

correspondantes des deux échantillons d’eau thermales étudiés

Les activités spécifiques du 2**Bi, 214Pb et 238U ont été déterminées pour les deux échantillons

HG et HOT, la concentration de I’8U et la dose annuelle effective ainsi que les erreurs

respectives des radionucléides naturels cités ci-dessus sont présentés dans le tableau 13.

0



Dose
Sample | 2Bi Activité | 21*Pb Activité | 238U Activité | 28U Concentration annuelle
(Bg/L) (Bg/L) (Bg/L) (ng/L) effective
(HSV)
HG 0.65+0.21 0.46 £0.19 0.56 £ 0.20 45+ 16 9.20+3.3
HOT 1.04 £0.20 1.21+£0.21 1.13+£0.20 91+16 18.56 £ 3.3

Tableau 13. Activités spécifiques des radionucléides présents dans les échantillons d’eau,

concentration et dose annuelle effective des deux échantillons étudiés.

Dans les deux échantillons d’eau, on retrouve les radioéléments (2%*Bi et 224Pb) de la

famille radioactive naturelle (38U).

v' L’activité spécifique du ?**Bi est calculée sous la raie gamma de 609,3 keV
(46.30 %), 1120.29 keV (15,10 %), 1764.49 keV (15,10 %).

v’ L’activité spécifique du ?**Pb est calculée sous la raie gamma de 351,92 keV
(37,20 %), 295,21keV (19,20 %),

v' L’activité spécifique de 1'>*®U est la moyenne des précédentes;

Selon la référence [IRSN, 2007], I'équivalent de 1 Bg/litre de 2*U est de 80,4 pg/L. La
concentration de I'activité de >*8U des échantillons varie de 0,045 mg pour HG et 0,091
La

consommation des eaux contaminées en uranium engendre un danger a long terme pour

mg/L pour HOT avec une moyenne de 0,068 mg/litre, respectivement.
la santé de I’individu en considérant l'estimation de la dose liée a la teneur en uranium

dans les eaux de source.
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Figure 29. Activité spécifique de ['uranium (Bq/ L) dans les sources thermales
de (Guergour et Ouled Tebben).
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Figure 30. Dose efficace annuelle en uranium 238 (Hammam Guergour

et Hammam Ouled Tebben).




Radionucléides Echantillo_n « HG » Echantillor! « HOT »
Bg/litre Bg/litre

Potassium 40 1,7 1,7
Thallium 208 0,1 0,1
Plomb 210 6,4 6,5
Bismuth 212 1,3 1,4
Plomb 212 0,2 0,2
Bismuth 214 0,4 0,4
Plomb 214 0,4 0,4
Radium 226 3 3
Actinium 228 0,4 0,4
Protactinium 234 16 15
Thorium 234 2,6 2,6
Uranium 235 0,2 0,2

Tableau 14. La limite de détection LD radionucléides présents dans les spectres

des échantillons d’eau.

Les limites de détection des radionucléides présents dans les spectres des échantillons

d’eau avec bruit de fond sont dans le tableau 14.

On a calculé la concentration d'activité spécifique en Bg/L de “°K, 28T, 210pp, 212Bj,
212pp 214gj 214pp 226Rg 228Ac 234pg.m, 232Th, 234Th, 2%°U dans les deux échantillons
d'eau de source thermales en utilisant la relation suivante:

N
As = ——— (5.3)
PXEXTXM

Oou;

N est le comptage net corrigé en arriere-plan du radionucléide dans I'échantillon,
P est la probabilité d'émission de rayons gamma (rendement gamma),

€ est l'efficacité de comptage totale du systéme détecteur,

T est le temps de comptage de I'échantillon,

M est la masse (kg) ou le volume (L) de I'échantillon.




La limite de détection minimale (MDL) pour chaque activité a été calculée en utilisant

I'équation suivante [Palmer, 1994]:

MDL = 3.3 x Ni x B (5.4)
C

Lorsque Ncest le nombre de coup net pour un échantillon d'activité A en Bg/L, et B est
le bruit de fond en dessous du radionucléide. On a calculé les concentrations d'activité de
238 dans 1 mg/L des échantillons (HG) et (HOT). Les valeurs de dose efficaces
annuelles provenant de l'eau de source potable ne sont pas représentatives d'une
exposition réelle. Les eaux thermales considérées ici ne conviennent pas a l'eau potable
en raison du degré important de minéralisation. La dose estimée dans une cure de
boisson a été calculée sur la base des recommandations de la CIPR a condition qu'au

cours d'une cure d’eau de quatre semaines, le patient consomme 1 L/jour. La dose

équivalente annuelle engagée, Hing (W), a été calculée a partir de I'expression:

H(ﬂsv)ing = DFCing (SV/Bq) X Asp (Bq/L) X IW(L/an) (5.5)

Ou

DFCing est le facteur de conversion de la dose d'ingestion des radionucléides en Sv/Bq,
pour 238U, Le facteur de conversion de la dose d'ingestion pour les radionucléides
naturels chez les adultes est de 4,5 x 10 Sv/Bq [WHO, 2011, Chau, 2009].

Asp est la concentration d'activité specifique des radionucléides dans les échantillons

d'eau en Bg/L,

- lw est la consommation annuelle d'eau en litres par an. En supposant une prise d'eau

moyenne de 1 L par jour, soit 365 L/an.

La concentration des activités spécifiques dans les deux échantillons d'eau thermale de
I'Est Algérien a été mesurée par spectroscopie gamma, en utilisant un détecteur de
germanium hyper pur. Comme le montre le tableau 12, seules les activités des
radionucléides *Pb, ?'“Bi sont supérieures a la limite MDA (Activité détectable
minimale). Les activités des radionucléides 2*®U, 23?Th, 2%Ra, 2!°Pb, “°K sont

inférieures a I'Activité Détectable Minimum (MDA).




Il est également noté que dans I'échantillon HOT, la concentration de 2Bi (1,04 +
0,20) Bq / L est inférieure a celle de ?**Pb (1,21 + 0,21) Bg/L dans I'échantillon HG
alors que la concentration de 2**Bi (0,65 + 0,21) Bg/L est supérieur a celui de ?*Pb
(0,46 + 0,19) Bg/L.

L'activité spécifique de 228U en Bg/L pour les deux échantillons d'eau a été déterminée
en prenant l'activité moyenne de deux photo pics distincts de nuclides fils: 2**Pb a
351,92 (37,2 %) keV et 2*Bi a 609,31 (45 %) keV. La concentration d'activité de la
série 28U dans I'échantillon HOT est plus élevée (1,13 + 0,20 Bg/L) que celle de
I'echantillon HG (0,56 £ 0,20 Bg/L) avec une moyenne de 0,845 Bg/L (figure 29).

La présence du Plomb 214 et du Bismuth 214 (Famille radioactive naturelle de
I’uranium 238) dans les eaux thermales de Hammam Guergour et Hammam Ouled
Tebben indiquent que ces eaux thermales passent a travers des couches geologiques
granitiques. Mais les variations des concentrations de 1'28U d'un site a l'autre
indiquent que l'origine de ces eaux thermales est la méme, elles viennent de différentes
profondeurs. La concentration d'activité de 1'228U pour les échantillons HG et HOT

variait de 0,045 mg/L a 0,091 mg/L respectivement, avec une moyenne de 0,068 mg/L.

La dose efficace annuelle calculée pour Hammam Guergour et Hammam Ouled
Tebben variait de 9,20 a 18,56 uSv (figure 30), soit une moyenne de 13,88 uSv. Selon
les recommandations de la Commission internationale de protection radiologique
CIPR [ICRP, 1991], la limite d'exposition du public est de 0,1 mSv/an. La dose regue
par une personne adulte suite a la consommation de I’eau thermale de Hammam Ouled
Tebben est environ deux fois plus élevée que celle consommée a Hammam Guergour,

mais néanmoins elles demeurent nettement inférieures a la dose tolérée par la CIPR.




VIII. Concentrations des activités (Bg/L) de %2°Ra, 28U, 2%Pph et “K et
parameétres physico-chimiques des eaux thermale et potable dans différents pays.

PAYS 226Rg (Bg/L) 238 (Bg/L) 210py, (Bg/L) 0K (Bg/L) T(°C) Mineralisation Références
(TDS)(mg/L)
Algérie  <2.92-303  056-1.13  <6.41-649 <167-1.70 4446  1.920-3230 Présent travail
Egypte < 0.28-3.64 0.035-0.00  0.003-0.026 <1.00-13.65 72-89  7296-14561 Khater (2003)
Jordan 3.80-6.81 2.10-5.95 - 23.23-34.80 - - Sagan et al. (2001)
Tunisie 0.034-3.9 0.002-0.043 - <240-3.90  19-54  8890-18760  Labidi etal. (2002,
0.2198-1.160  0.0123-0.0416 - - 48-54  982-18760 2010)
Yémen 2.25-3.25 - - 26.73-43.37 - - Abd El-Mageed et
al. (2013)
France  0.588 - 2.287 - - - 16-41 - Rihs (2002)
Massif
Central

Tableau 15. Concentrations des activités du ??°Ra, 238U, 21%Pb et “°K et paramétres physico-

chimiques des eaux thermales et potables dans différents pays.

Les concentrations d'activité (Bg/ L) de 2?°Ra, 238U, 2%Pb et “°K dans les eaux

thermales de différents pays sont données dans le Tableau 15. Comme le montre ce

tableau, la radioactivité dans les eaux thermales varient d'un pays a lautre. Les

concentrations d'activité U et Ra sont faibles et semblables a celles publiées pour

d'autres régions du monde.

Il est important de souligner que ces valeurs ne sont pas des valeurs représentatives

pour les pays mentionnés, mais pour la région d'ou les échantillons ont été prélevés. La

minéralisation varie de 1.920 a 18760 mg/L, pour le point hydrologique, il ya quatre
types d'eau, SO42-Ca®> *, CI" Na *, HCOs Na *, ClI" Na *, les températures des

échantillons d'eau varient de 44 a 89 °C en fonction des sources thermales.
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L'eau thermale de Hammam Guergour contient le chlorure et le sulfate ; r SOs >r Cl >r
HCOs = r Ca > r Mg > r Na, la teneur en magnésium est également importante en
rapport avec la dolomie infra-néocomienne et le calcaire. La température moyenne
annuelle de l'air est d'environ 13,90 °C. Sa conductivité varie entre 4600 et 4890
microhms/cm. La température de I'eau varie de 42,1 °C a 44 °C avec une minéralogie
d'environ 1.920 mg/L (tableau 15). Ce type d'eau est utilisé en génécologie,
rhumatisme, appareils digestifs, canaux biliaires, traitements du foie et infections
dermatologiques. La station d'eau thermale de Hammam Guergour est dotée

d'equipements modernes et d'un personnel medical qualifié.

La source thermale de Hammam Ouled Tebben coule des roches de calcaire et de
dolomites de lit de Baramian trés craqué, Il émerge a la faveur du point N 20 E. Sa
tempeérature est d'environ 46 °C avec une minéralogie d'environ 3230 mg/L. L'eau est
un sulfaté calcique; r SOs >r Cl >r HCO3 >r Ca > r Mg > r Na. Ce type d'eau
thermale ne présente aucune substance chimique spécifique, mais I'hyperthermalité de
46°C pourrait étre bénéfique pour les traitements rhumatisants douloureux ainsi que les
traitements dermatologiques infections. L'eau thermale doit son existence a
I'écoulement naturel des eaux souterraines profondes par la conduite de canaux linéaires
dans les strates rocheuses. Cela se produit genéralement sous un gradient géothermique
normal. La concentration d'activité des radionucléides naturels dans les eaux thermales
varie dans les régions étudiées. Elle dépend de l'origine de I'eau et de la chimie, de
I'interaction eau-roche et de leur comportement chimique. Les concentrations les plus
élevées d'activité de 1>28U se retrouvent dans la source thermale d’Ouled Tebben par
rapport a celles du Guergour. Lorsque les eaux contenant de l'uranium sont

consommeées, l'incorporation d'uranium entraine un effet dangereux a long terme.

Lors de l'estimation de la dose liee a la teneur en uranium des eaux de source
consommées, il doit étre entendu que ce type d'eau ne fait pas partie de
I'approvisionnement permanent en eau potable. 11 est utilisé a des fins médicinales pour
une période limitée et avec des quantités bien définies. L'application thérapeutique

prend habituellement plusieurs semaines et des doses quotidiennes de 0.2 - 2 L.

g




La dose annuelle efficace recue par les individus en cure thermale a été calculée a partir
des taux de consommation de 1 L d'eau par jour, soit 365 L/an. Les valeurs sont
inférieures a la dose de référence de 0,1 mSv par an [Rusconi, 2004].

Les processus hydrochimiques permettent de mieux comprendre les contributions de
I'interaction roche-eau et les influences anthropiques sur la qualité des eaux
souterraines. Ces processus géochimiques sont responsables des variations saisonniéres
et spatiales de la chimie des eaux souterraines [Matthes, 1982, Kumar, 2006]. Les eaux
souterraines évoluent chimiquement en interagissant avec les minéraux de I'aquiféere ou
le mélange interne entre différentes nappes phréatiques le long des voies d'écoulement
dans la sous-surface [Domenico, 1972, Schuh, 1997]. Cela indiquait que I'augmentation
des concentrations de solutés dans les eaux souterraines était causée par une recharge
spatialement variable, régie par des contrdles microtopographiques. De plus, I'altération
des minéraux primaires et secondaires contribue également aux cations et a la silice
dans le systeme [Freeze, 1979, Jacks, 1973, Bartarya, 1993]. La concentration moyenne
de 2%U dans nos échantillons HG et HOT est de 0,068 mg/L tandis que la concentration
de 28U varier 0,17 a 0,48 mg/litre avec une moyenne de 0,26 mg/litre dans les eaux

thermales en Jordanie [Sagan, 2001].

Dans I'Est Algérien, nous constatons que l'activité moyenne de ?2°Ra est inférieure a
2,92 et 3,03 Bg/L dans les échantillons HG et HOT respectivement. Dans les eaux
thermales tunisiennes, les activités de 22°Ra se situent entre 0,002 et 1,63 Bqg/L [Labidi,
2002, 2010]. Dans les eaux thermales France Massif Central, les activités de ??°Ra se
situent entre 0,588 et 2,287 Bg/L [Rihs, 2002]. Les concentrations d'activité 2?°Ra les
plus élevées se trouvent dans les eaux de source les plus chaudes. L’activité moyenne
du ??°Ra dans les échantillons d'eau thermale dans la région d' Yémen se situe entre
2.25 et 3.25 Bg/L [Abd EI-Mageed et al. 2013]. Les activités moyennes du 2?°Ra dans
les échantillons d'eau thermale dans les trois régions d'Egypte (Golfe de Suez, Le Caire
et Oasis de Bahariya) sont de 0,70 Bg/L (moins de 0,28 - 0,77).

.



Les concentrations moyennes d'activité de “°K dans les échantillons HG et HOT sont
inférieures a 1,69 Bg/L. L'activité maximale du “°K dans les sources d'eau thermales
d'Egypte est 5.78 Bg/L. A Ain El Sira en Egypte, la source est une eau du lac salé et
l'activité du “°K est 13.7 Bg/L. L'activité maximale de “°K en Tunisie est de 3,9 Bg/L
[Labidi, 2010]. Les valeurs les plus importantes du “°K des sources thermales de la
région d’Yémen sont situent entre 26.73 et 43.37 Bg/L [Abd EI-Mageed et al. 2013].

Le Thorium-232 n'a pas été détectable (moins de 0,54 - 0,58 Bg/L), dans les
échantillons d’eaux thermales de 1’Algérie HG et HOT. Le thorium est un élément
particulierement insoluble dans les eaux naturelles et est généralement associé aux
solides [Labidi, 2010].
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CONCLUSION

En Algérie, I’eau thermale doit son existence a la hausse de 1’eau souterraine profondément
par lineaments de conduits dans les strates de la roche. Cela prend généralement lieu sous
gradient geothermique normal. La concentration de l'activité des radionucléides naturels dans
les eaux thermales varie dans les régions étudiées. Elle dépend de I'origine de I'eau et de sa
composition chimique. Elle dépend aussi de l'interaction entre 1’eau et la roche et de leur

comportement chimique.

Ce travail avait pour objectif la mise en ceuvre d’une procédure analytique efficace et sensible
pour déterminer qualitativement et quantitativement la radioactivité des échantillons
d”’environnement et particulierement celle d’origine naturelle en utilisant la techniques de la
spectrométrie gamma qui apparait comme une techniqgue de mesure puissante et
pluridisciplinaire. Sa mise en ceuvre pratique est simple, ce qui explique son utilisation
universelle pour la caractérisation de matiéres nucléaires et d’objets irradiants. Elle nécessite
cependant une bonne connaissance des principaux phénoménes limitatifs auxquels

I’utilisateur est susceptible d’étre confronté.

La concentration la plus élevée en uranium 238 est celle de Hammam Ouled Tebben (Région
de Sétif) ou la température est plus élevée. Il est fortement recommandé de mesurer le taux de
radioactivité dans les eaux thermales et leur environnement. Ainsi nous pourrons estimer
I’exposition aux rayonnements ionisants émanant des eaux thermales concernant les

personnes du public et les travailleurs au sein des stations thermales.

Les concentrations en uranium 238 des deux sites étudiés sont différentes. La différence
enregistrée dépend probablement de 1'origine de 1’eau, de sa profondeur et la voie de son

cheminement a travers les couches de 1’écorce terrestre.

Les radionucléides trés nocifs comme I'uranium 235, le radium 226, le thorium 234, le
thorium 232 et le potassium 40 n’ont pas été détecté par la chaine de spectrométrie gamma.
Nous nous pourrons exclure leur présence dans les eaux thermales des sites considérés, mais
néanmoins, nous dirons qu’ils présentent une activité inférieure a la limite de détection

relative a chacun d’eux.




La consommation des denrées alimentaires par les personnes vivant autour des sources
thermales présente un risque d’irradiation et contamination faible. Selon les
recommandations de la CIPR (1991), la limite d'exposition pour les personnes du public est
de 1 mSv/an (dose efficace). Les doses obtenues concernant les eaux thermales Hammam
Guergour et Hammam Ouled Tebben de I'Est 'Algérien sont nettement inférieures a la dose

recommandée.

Nous dirons que les eaux thermales peuvent étre utilisées sans restriction (Baignade, boisson,
traitement médical, loisir et cure thermale). Ce travail permet de connaitre la contribution

radioactive pour I’¢laboration de la cartographie des eaux thermales a I’Est Algérien.
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K-40 0.987 1460.81* 10.67 1.07117e+000 2.95927e-001
TL-208 0.829 583.19* 84.50 1.51747e+001 4.97625E+000
860.56 12.42
2614.53* 99.16  6.49514E+001 2.33276E+001
_ PB-210 0.999 46.54* 4.10 1.36519e+002 3.42056E+001
—+= BI-214 0.529 609.31* 46.30 9.71205e-001 1.21230€E-001
768.36 5.04
806.17 1.23
934.06 3.21
1120.29* 15.10 6.50260E-001 1.49457E-001
1155.19 1.69
1238.11 5.94
1280.96 1.47
1377.67 4.11
1385.31 0.78
1401.50 1.39
1407.98 2.48
1509.19 2.19
1661.28 1.15
1729.60 3.05
1764.49* 15.80 1.26552E+000 3.15617E-001
1847.44 2.12
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ANNEXE 2

Spécifications

Modéle PCS61R

Numéro de série 1168

Spécification et données de performance de ce détecteur
Efficacité relative 40%

Résolution 1.8 keV (FWHM) a 1.33 MeV

Description du cryostat ou son numéro Vertical Disptic, type 7500L

Caractéristiques physigues

Géometrie coaxial one open end, closed and facing window
Diamétre 51 mm
Longueur 37 mm

Diametre a partir de la fenétre 5 mm

Caractéristiques électriques

Voltage (+) 2000 V

Voltage recommande pris a partir (+) 2500 V
Fuit de courant recommandé a 0.1 nA

Voltage du point de test préamplificateur au voltage recommandé -1.0 V

Résolution et efficacité

Avec un temps constant 4us
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ANNEXE 3

Spectre du bruit de fond.
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Spectre de la source thermale Hammam Guergour.

HAMMAM GUERGOUR.CNF
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Spectre de la source thermale Hammam Quled Tebben.

HAMMAM OULED TEBBEN.CNF
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Figuresl. Dose efficace annuelle en uranium 238 (Hammam Guergour et Hammam
Ouled Tebben).

Annual effective dose (uSv)
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Figure 2. Activité spécifique de | 'uranium (Bq/ L) dans les sources thermales

(Guergour et Ouled Tebben).
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ANNEXE 4
GLOSSAIRE

Radioactivité (radioactivity): phénoméne physique naturel au cours duquel des
noyaux instables — du fait d’un excés ou d’un défaut de neutrons — se désintegrent en
dégageant de 1’énergie sous forme de rayonnement, pour se transformer en noyaux
atomiques plus stables.

Radioélément (radioelement): élément chimique dont tous les isotopes sont
radioactifs.

Radionucléides (radionuclide): atomes d’éléments radioactifs naturels ou artificiels.
Lithophile (lithophile): qui présente une affinité avec la phase minérale

UNSCEAR : Comité scientifique des nations Unies pour I’étude des effets des
rayonnements ionisants (United Nations Scientific Committee on the Effects of
Atomic Radiation).

Activité (activity): nombre de désintégration par unité de temps.

DNEMT : Division Nationale des Eaux Minérales et Thermales.

CNSC ou CCSN : Commission Canadienne de Sdreté Nucléaire (Canadian Nuclear
Safety Commission)

1nGy=1Sv

Adsorption (adsorption): processus a l’origine d’une accumulation nette d’une
substance a l’interface entre deux phases contigués, selon un arrangement en deux
dimensions (Sposito, 1989).

Demi-vie (half-life): durée nécessaire a la diminution de la moitié de ’activité d’un
radionucléide.

Equilibre séculaire (secular equilibrium): situation ou la quantité d’un radio isotope
reste constante du fait d’un taux de production égal au taux de désintégration.

Filiation radioactive (ou chaine de désintégration) (radioactiv decay chain): suite de
désintégrations issues de la transformation spontanée d’un radioisotope instable et
permettant d’aboutir a un élément chimique de noyau atomique stable. Le plomb est
généralement le point stable auquel les chaines de désintégration s’arrétent.

Isotopes (isotope): nucléides d’un €élément partageant le méme nombre de protons
mais un nombre de neutrons différent.

Elément trace (trace element): élément chimique dont la concentration dans la croGte

terrestre est inférieure a 1%o.




IRSN : Institut de radioprotection et de sdreté nucléaire.

CIPR : Commission Internationale de Protection Radiologique.

Jurassique : Période géologique qui s’étend de 200-145 Ma.

Crétace : est une période géologique qui s’étend de ~ 145,0 a 66,0 Ma. Elle se termine
avec la disparition des dinosaures non aviens et de nombreuses autres formes de vie.
Cette période est la troisiéme et derniere de 1’ére Mésozoique ; elle suit le Jurassique et
précede le Paléogéne.

Ma : Millions d’années.

Dolomite : est une roche sédimentaire carbonatée ou une espece minérale formée de
carbonate de calcium et de magnésium de formule chimique CaMg(COs)2 avec des traces
de Fe, Mn, Co, Pb, Zn.

Oxfordien : est le premier étage stratigraphique du Jurassique supérieur (Malm). 1l
s'étend de -163,5 a 157 millions d'années. Sa durée est d'environ 6 millions d'années.
Dogger: aussi connu sous le nom de Jurassiqgue moyen, est une époque de la période
géologique du Jurassique. Cette époque s'‘étend de 175,6 a -161,2 Ma.

Trias: est un systéme géologique, subdivision de I'ére Mésozoique comprise entre 252,2
-201,3 millions d'années.

Kimmeéridgien: est le deuxiéme étage stratigraphique du Jurassique supeérieur (Malm). Il
s'étend de -157,3 a-152,1 millions d'années. Sa durée est d'environ 5 millions d'années.
Roche Kimmeéridgien : une roche qui a pour particularité d'avoir un aspect feuilleté.

La résistivité: C'est une mesure servant a évaluer la quantité d'¢léments dissous dans
I’eau. L’eau chimiquement pure est tres mauvaise conductrice du courant électrique, si
elle contient des sels minéraux elle laisse davantage passer le courant. Elle est
généralement exprimée en ohm/cm

Conductivité (Inverse de la résistivité) : Elle permet d'évaluer rapidement mais
approximativement la minéralisation globale de I'eau et d'en suivre I'évolution

Facteur de conversion (mSv/Bq): Le facteur de dose ou le facteur de conversion
(mSv/Bq) nous permet de connaitre la dose efficace recue en millisieverts (mSv) a partir

de Iactivité inhalée ou ingérée (Bq).
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https://fr.wikipedia.org/wiki/P%C3%A9riode_g%C3%A9ologique
https://fr.wikipedia.org/wiki/Million_d'ann%C3%A9es
https://fr.wikipedia.org/wiki/Extinction_du_Cr%C3%A9tac%C3%A9
https://fr.wikipedia.org/wiki/Dinosaure
https://fr.wikipedia.org/wiki/M%C3%A9sozo%C3%AFque
https://fr.wikipedia.org/wiki/Jurassique
https://fr.wikipedia.org/wiki/Pal%C3%A9og%C3%A8ne
https://fr.wikipedia.org/wiki/Temps_g%C3%A9ologiques
https://fr.wikipedia.org/wiki/M%C3%A9sozo%C3%AFque

Résumé

Le développement de la spectrométrie y a débuté avec 1’essor des sciences et des
technologies nucléaires afin de répondre aux besoins de contréle, de caractérisation et
d’analyse des matiéres radioactives. Elle est dite « non-destructive » car elle permet
de respecter 1’intégrité de 1’objet a analyser.

Le but de cette étude est de déterminer qualitativement et quantitativement la
radioactivité naturelle des deux sources thermales qui sont Guergour et Ouled Tebben
(régions de Sétif) de I’East Algérien, en utilisant la technique de la spectrométrie
gamma. Nous dirons que les eaux thermales étudiées peuvent étre utilisées sans
restriction (Baignade, traitement médical, loisir et cure thermale). Ce travail permet de
connaitre la contribution radioactive pour 1’¢laboration de la cartographie des eaux

thermales a I’Est Algérien.

Abstract

The development of gamma spectrometry began with the development of nuclear
science and technology in order to meet the requirements for the control,
characterization and analysis of radioactive materials. It is called 'non-destructive'
because it allows to respect the integrity of the object to be analyzed.

The aim of this study is to determine qualitatively and quantitatively the natural
radioactivity of the two thermal springs that are Guergour and Ouled Tebben (Setif
regions) of East Algeria, using gamma-ray spectrometry technique. We will say that
the thermal waters studied can be used without restriction (Bathing, medical
treatment, leisure and spa treatment). This work makes it possible to know the
radioactive contribution for the development of the mapping of the thermal waters in

East Algeria.
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