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Introduction générale

Introduction

L’environnement dans lequel nous évoluons est naturellement radioactif. Dans 1air, cela est di
principalement au radon, un gaz issu des sols contenant de I’uranium, et a des éléments
radioactifs créés en permanence dans la haute atmosphére sous 1’effet du rayonnement
cosmique. Cette radioactivité naturelle varie localement, selon la nature des sols, les conditions
météorologiques et la dispersion des particules par le vent. A ce bruit de fond permanent peut
s’ajouter ponctuellement des éléments d’origine artificielle : rejets autorisés d’installations

nucléaires, des incidents, des essais nucléaires atmosphériques et des accidents nucléaires.

La surveillance de la radioactivité dans le compartiment atmosphérique a pour objectif d'évaluer
I'impact sur l'air ambiant de toutes les activités humaines mettant en ceuvre des radionucléides
et de déceler et caractériser toute élévation anormale de la radioactivité de I'air consécutive a

un accident.

L’air contrairement aux sols et aux eaux, n’a pas de frontiéres précises, ce qui lui procure une
particularité majeure en terme ecologique. En effet, les émissions polluantes sont transportées

a des distances variables par les mouvements des masses d’air et les nuages (Ramade, 2005).

Lors d’un accident majeur, des produits radioactifs sont rejetés dans I’atmospheére du fait d’une
explosion, d’un incendie, ou en raison de leur caractére volatil. Certains comme le krypton-85
et le xénon-133, des gaz nobles sans affinités chimiques, se dilueront dans le grand volume de
I’atmosphére et auront peu d’effets. D’autres se fixeront sur des particules fines, des aérosols,
ou sur de la vapeur d’eau. Les plus connus sont les isotopes radioactifs le 1’iode (iode-131 et
132) et du césium (césium-137 et 134). Ces radioéléments vont se retrouver au sein d’un
panache radioactif qui montant en altitude va se transformer en un nuage qui voyagera et se

dispersera aux gres des vents et de la météo.

Le 11 mars 2011, un séisme historique, de magnitude 9 sur I'échelle de Richter, survient au
nord-est de I'lle de Honshu, la plus grande de I'archipel nippon. Suivi d’un tsunami qui a déferlé
sur plusieurs centrales de la cote et déclenché l'un des plus graves accidents nucléaires de
I'nistoire dans la centrale Fukushima Daiichi dont I'évaluation des conséquences n'est pas
terminée. Les radionucléides 31, 1¥7Cs et 13Cs ont été principalement rejetés sous forme
gazeuse et des particules se forment dans la troposphére a partir de réacteurs a trés haute

température. Les interactions entre les radionucléides des produits de fission en suspension dans
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I'air avec I'environnement et un transporteur étaient responsables de leur transport et de leur

diffusion atmosphérique (Pifiero Garcia et al., 2012).

Les retombeées de Fukushima se sont déplacées vers le nord-est du Japon sur L'océan Pacifique
vers l'océan Arctique, puis la traversée de I'océan Atlantique au-dessus de I'lslande et s'étendant

sur le continent européen (IRSN, 2011).

La surveillance radiologique de I’atmosphére est effectuée a travers une station de surveillance
continue situ¢ a la terrasse du Centre de Recherche Nucléaire d’Alger (CRNA) sur une altitude
de 162 m pour la collecte des aérosols et les dépdts secs et/ou humides (eaux de pluie et

particules).

L’objectif de ce travail consiste d’une part & une surveillance radiologique courte de
I’atmosphere (aérosols, eaux de pluie et particules) du site d’Alger durant le premier trimestre
de I’année 2020 et d’autre part, a tracer le parcours des masses d’air qui ont véhiculé la
radioactivité artificielle durant 1’accident de Fukushima en Mars 2011 en utilisant le code
HYSPLIT 4.

Ce mémoire est structuré en trois chapitres :

e Le premier chapitre présente des généralités sur la radioactivité, Les niveaux d’activité
des radionucléides dans 1’atmosphére, la description des rétro-trajectoires des masses
d’air ainsi que le modéle HYSPLIT ;

e Le second chapitre est consacré aux méthodologies relatives a 1’échantillonnage, le
traitement et ’analyse des échantillons par les différentes techniques ;.

e Le dernier chapitre présente les résultats obtenus ainsi que leurs discussions, suivi par

une conclusion générale avec quelques recommandations.
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Ce chapitre est dédié a la présentation de I’ensemble des définitions sur la radioactivité, son origine,
sa filiation ainsi que les notions de bases utilisées dans le domaine de la surveillance de la
radioactivité atmosphérique tel que le niveau d’activité de la radioactivité dans I’air, les voies de
transfert des radionucléides, I’origine des masses d’air et la modélisation des rétrotrajectoires des
masses d’air par le code HYSPLIT.

1. Notions de base sur la radioactivité :

1.1 Définitions

1.1.1 La radioactivité

La radioactivité, appelée aussi désintégration radioactive, est un processus naturel nucléaire
spontané qui provient de I’instabilité des noyaux atomiques résultant de I’excés de nucléons
(protons et neutrons) qui ont tendance a se transformer et se retrouver a 1’état fondamental ou a un
¢tat moins instable par un réarrangement de nucléons, en émettant un rayonnement particulaire (o

ou f), suivi souvent de rayonnement ¢électromagnétique gamma (y), apres désexcitation du noyau

(Cohen, 1997).

1.1.2 Radioélément

Un élément est un type d’atome caractérisé par un numéro atomique Z. Quand on parle d’élément,
on ne s’intéresse donc pas au noyau mais au cortege €lectronique qui définit la chimie de 1’élément.
Un radioélément est un élément radioactif qui ne posséde que des isotopes radioactifs...(Le petit
et Granier, 2002).

1.1.3 Radioécologie

La radioécologie a pour role de détecter la présence de radionucléides dans I'environnement, de
rechercher leurs origines et de comprendre leurs processus de transfert et de concentration dans les

écosystemes.

Son objectif est d'évaluer I'impact de la radioactivité naturelle et artificielle sur I'environnement

(impact radioécologique) et sur la population (impact dosimétrique).
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Compte tenu de la présence de radionucléides dans tous les écosystémes et de la complexité des
transferts, les radioécologistes travaillent sur les trois milieux principaux de la biosphére :

I'aquatique marin, I'aquatique continental et le terrestre.

La radioécologie fournit des données permettant de calculer I'impact dosimétrique. Que les rejets
soient contrdlés ou accidentels, elle contribue a apporter des réponses aux questions que peuvent

se poser les pouvoirs publics, les industriels du nucléaire, les médias et la population (IRSN, 2013).
1.2 Différents processus d’émission radioactive

Dans la nature, les noyaux peuvent étre stables ou instables. Les noyaux instables « noyaux
radioactifs » vont tendre vers la stabilité en se désintégrant et en émettant des rayonnements
électromagnétiques ou particulaires « alpha, beta, gamma ... » (Delacroix, et al., 2006).

emission «
noyau d'Hélium

P ,
S0 \ SN emission 3
i A 3 § e .
f,\‘\l‘./;t—-') aaereie électron
QST e TTer
\ g _’J/ aad \f\—\.\"\.—‘ .
o, Y emission vy

Rayonnement
électromagnétique

Figure 1.1 : Désintégration d 'un noyau instable (Delacroix, et al., 2006).
1.2.1 Emission radioactive alpha a
Le rayonnement alpha provient de I’expulsion du noyau radioactif d’une particule alpha, qui est le
noyau d’hélium ;He, ce type d’émission correspond a la désintégration des noyaux lourds, de
nombre atomique pour la plupart supérieur & 82 tels Uranium, Plutonium..., pour assurer la stabilité

du noyau. Les particules alpha sont complétement arrétées par quelques centimétres d’air (ou
quelques micrométres de matiére liquide ou solide) (Henri de choudens, 2001).

La réaction de désintégration est exprimée par cette relation :

X — 473Y + 3He +énergie (Q) (1.1)
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Radium 226 Radon 222

88 protons 86 protons
138 neutrons 136 neutrons

Figure 1.2 : Exemple de désintégration a (désintégration de Radium) (Nasri,2010).
1.2.2 Emission radioactive béta f

Une désintégration conduisant a 1’émission d’électrons négatifs dite désintégration g-résulte en
fait de la désintégration au sein de noyaux d’un neutron en excés en proton avec I’émission d’un
¢lectron porteur d’une charge électrique négative. Ce processus d’émission s’observe pour les

radionucléides naturels qu’artificiels (Henri de Choudens, 2001).
X - .4y + 9B+ énergie (Q) (1.2)

Beaucoup plus rare parmi les radioéléments sont aux qui se désintégrant par émission d’électrons
positifs (8%). Ce type de désintégration est di a la transformation au sein du noyau d’un proton en
neutron avec I’émission d’un électron porteur d’un charge positive. Ce processus d’émission

s’observe pour les radionucléides artificiels (HENRI de choudens, 2001).

72X > 7Y + 1B+ énergie (Q) (1.3)

e Capture électronique : Il s’agit d’un déficit neutronique qui est comblé par la capture d’un
électron proche du noyau, donc de la couche K, par un proton. Le nombre de masse du
nucléide formé reste inchangé A et son numéro atomique diminue d’une unité (Z-1). La

réaction globale s’écrit comme suit (Maalem, 1998) :

ax + % - , vy + Jv (1.4)
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Figure 1.3 : Capture électronique (Maalem, 1998).

1.2.3 Emission radioactive gamma y

Le rayonnement gamma est une onde électromagnétique, elle est obtenue lors du retour du noyau

de ’atome fils d’un état excité a un état fondamental ou moins excité.

Avec un exces d’énergie, le noyau va alors émettre plusieurs rayonnements gamma d’énergie

déterminée et caractéristique du noyau (HENRI de choudens, 2001).

En régle générale, les rayons gamma sont plus pénétrants que les rayons alpha et beta (il faut

quelques centimeétres de plomb pour les arréter) (Ouichaoui, 1992).
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photon gamma

Noyau excité Noyau desexcité

Figure 1.4 : Emission gamma (Nasri, 2010).

1.3 Les lois de la radioactivité

1.3.1 Loi de désintégration radioactive

La loi de désintégration des noyaux radioactifs établit par Rutherford et Soddy en grand-bretagne,
est trés génerale et s’applique a n’importe quel type de noyau instable. Le taux de transformation
d’un radioélément par les différents processus radioactifs (alpha ou béta), est proportionnel au

nombre d’atome présent (Gambini. et Granier., 2007).
Cette décroissance radioactive suit une loi cinétique de premier ordre et est exprimée comme suit :
dNAt=-AN (1.5)
Par intégration, cette relation peut s’écrire :
N = Noe~# (1.6)
Ou:
A : est la constante de désintégration radioactive.
N : est le nombre de noyaux non désintégrés a I’instant t.
No : est le nombre initial de noyaux a I’instant t = 0 (to).

t :estle temps de décroissance.
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1.3.2 La période radioactive T

Représente le temps nécessaire pour que la moitié des atomes radioactifs initialement présents se
soit transformée spontanément (Gambini et Granier, 2007).

TY% est reliée a la constante de désintégration radioactive A par 1’expression :

T%=Ln2/A (1.7)

1.3.3 L’activité A

Permettant de quantifier I’émission d’une source radioactive ; elle correspond a une vitesse de
désintégration et est proportionnelle au nombre de noyau instable N. présents a I’instant considéré
(t) d’ou :(Gambini et Granier., 2007).

A)=LN(b) (1.8)

En multipliant les deux termes de 1’équation (2) par A, I’expression suivant est obtenue :

A(t) = Ace™ At (1.9)
Ao : Pactivité de 1’élément a I’instant initial To.
La nouvelle unité de I’activité est le Becquerel (Bq): 1Bq = 1dps.
dps : désintégration par seconde
1.4 Les origines des radionucléides

La radioactivité actuelle de I’environnement résulte de radionucléides naturels, présents sur la terre
depuis son origine, et de radionucléides artificiels introduits par I’homme a partir du milieu du XXe

siecle.
1.4.1 La radioactivité naturelle

Environ 70 radionucléides sont présents naturellement dans 1’environnement (sols, eau, air et
organismes biologiques). Parmi ceux-ci, certains sont des radionucléides primordiaux, ¢’est-a-dire

qu’ils existaient lors de la formation de la Terre, et d’autres cosmogéniques (Picat, et al. 2002).
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La plupart des radionucléides naturels rencontrés dans 1’environnement ont deux origines
principales : Les radionucléides issus des réactions de spallation! entre les particules du
rayonnement cosmique et les éléments constitutifs de I’atmosphére et de la croite terrestre. Ces
réactions conduisent & la formation de radionucléides cosmogoniques tels *C, ®H, 'Be, ??Na, %P

(Picat, et al. 2002).

* Les radionucléides d’origine tellurique, La croQte terrestre contient naturellement en son sein les
descendants des familles de 1’*8U, de I’?®°U et du 2**Th (Picat, et al. 2002).

L°238U représente 2,8 ppm de la lithosphére, tandis que 1’2*°U représente 0,7% de la proportion
d’2%8U soit environ 20 ppb de la lithosphére. Le 22*Th représente quant a lui 11 ppm de la lithosphére
(Picat, et al. 2002).
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Figure 1.5 : Chaine des trois familles radioactives naturelles (Nasri, 2010).

Spallation : Réaction nucléaire ou des fragments de décomposition sont émis lors de I’interaction entre un noyau cible
et une particule incidente de grande énergie
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1.4.2 La radioactivité artificielle

Les radionucléides produits par I’homme ont la particularité¢ essentielle d’avoir ét¢ introduits
brutalement, a 1I’échelle du globe, par les essais nucléaires dans 1’atmospheére ou a 1’échelle locale
lors des opérations du cycle du combustible des centrales nucléaires, Les accidents d'installations
nucléaires, Les rejets contr6lés de I'industrie nucléaire. Les radionucléides artificiels font

contaminer I’environnement (IRSN, 2014).
1.4.2.1 Les essais atmosphériques d’armes nucléaires

Les essais nucléaires atmosphériques sont la principale cause de dispersion de produit de fission
dans ’environnement. Le premier d’entre eux a lieu en Etats-Unis en juillet 1945. Par la suite 543
tirs atmosphériques ont été réalisés par les principales puissances nucléaires (Etats-Unis, Union
Soviétique, Royaume-Unis, France, Chine) en différents régions de globe. Le dernier tir nucléaire

atmosphérique a été réalisé par la Chine en 1980.

Lors des explosions, des radionucléides (tritium, ruthénium 106, césium 137, strontium 90...) ont
été propulsés dans la haute atmosphére puis se sont déposés sur les continents et les océans de
maniere relativement homogene (IRSN, 2014).

F
e T ‘ produits de
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] .
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gjectés
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Figure 1.6 : Fission atomique (IRSN, 2006).
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Figure 1.7 : Localisation des essais nucléaires atmosphériques entre 1945 et 1980 (IRSN, 2013)

1.4.2.2 Les accidents d'installations nucléaires

Plusieurs accidents sur les installations civiles et militaires impliquant des rejets radioactifs

significatifs dans I’environnement se sont produits au cours du siécle dernier.
Parmi les accidents les plus importants dans 1’histoire de 1’énergie nucléaire, on cite :

» L’accident de Windscale : le 7 Octobre 1957 en grande Bretagne : I’explosion d’un
container de 250 m? dans un complexe de production de plutonium a donné lieu a un rejet
de 7,4.10% Bq dans I’atmosphére, dont environ 2,2.101* Bg en *’Cs (Pharabod, 1981).

» L’accident de Three Mile Island (TMI) : le 28 Mars 1979 aux USA: est d( a une
interruption de la circulation d’eau qui alimente les générateurs de vapeur qui contribue a

une explosion au cceur du réacteur, les radionucléides émis sont essentiellement 1’iode-131

et le xénon-133 (Parkola, 1989).

» L’accident de Tchernobyl : le 26 avril 1986 en URSS (Ukraine), il a été provoqué par
I’explosion d’un des quatre réacteurs de la centrale, 1’accident a dispersé divers

radionucléides dans 1’atmosphére, les radionucléides qui sont les plus répandus sont

11
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les gaz rares, I’iode et le césium 137, les quantités présentes en 1997 seraient de 5,6.10 *°
Bg en B¥'Cs.

L’accident de Fukushima : Suite au terrible tremblement de terre et au tsunami qui ont
frappé le nord-est du Japon le vendredi 11 mars 2011, la centrale nucléaire de Fukushima a
connu une défaillance de ses systémes de refroidissement et plusieurs explosions sur ses
réacteurs. De plus, du combustible nucléaire, normalement confiné et protége dans des
piscines d'eau, a été émis un panache radioactif qui s'est libéré dans I'air dans I'atmosphere
(IRSN, 2014).

Des rejets significatifs ont eu lieu dans 1’atmosphére dés le 12 mars et la semaine suivante
les rejets ont été grandement variables avec des augmentations marquées en lien avec des
évenements particuliers sur chacun des réacteurs : erreurs humain, fuite des enceintes,
explosions (UNSCEAR, 2014). Les rejets les plus importants ont eu lieu jusqu’a la fin de
mois de mars. Une fois émis dans 1’atmosphére, la dispersion des rejets se fait sous 1’action
des vents. Les rejets qui ont eu lieu entre d’une part le 12 et le 14 mars et d’autre part le 16
et le 19 Mars, ont été dispersés principalement au-dessus de I’océan Pacifique et ont atteint
le milieu marin par dépots secs et humides (pluies).

En I’absence de balises de mesures en mer la quantification de ces dép0ts reste difficile. La
pollution diffuse des eaux de surface de 1’océan par les dépots atmosphériques s’est produite
a des dizaines de kilométres de la centrale nucléaire. Ainsi, les concentrations mesurées
avant le 30 mars a 30 km au large de la centrale accidentée résultent probablement pour
I’essentiel des dépots atmosphériques. Pendant les autres périodes les vents ont dispersé les
rejets sur la partie continentale du Japon. Les séquences des dépbts secs et humides ont été
complexes (Povinec et al., 2013). Les principaux radionucléides émis dans 1’atmosphére
ont été des gaz nobles (**¥Xe), I’iode (***1 et 131), le tellure (*32Te), et le césium (**'Cs et
133Cs) (Povinec et al., 2013 ; Belharet, 2015).

12
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Tableau 1.1 : Les quantités estimées de certains radionucléides rejetés directement dans ['océan
Pacifique suite a ’accident de Fukushima (D aprés Povinec et al., 2013).

Radionucléide demi-vie Rejet atmosphérique (PBQ)
131 8.02 jours 159
137Cs 30.2 ans 15,3
134Cs 2.065 ans 17,5

1.4.2.3 Les rejets contr6lés de I'industrie nucléaire

Les installations nucléaires (centrales électronucléaires, usines de traitement des combustibles
irradiés...) sont autorisées a rejeter de maniére contrdlée des radionucléides dans les fleuves ou la

mer (rejets liquides) et dans I'air (rejets gazeux) (IRSN, 2006).
1.4.2.4 La chute de satellites

Plusieurs satellites dotés d’une source d’énergie nucléaire ont chuté. En 21 avril 1964, la rentrée
d’un satellite de navigation américain Transit 5-BN-3 (satellite SNAP-9A) s’est désintégrée dans
la stratosphére, au-dessus de l'océan indien, a dispersé du plutonium 238 sur I’ensemble du globe
(IRSN, 2006).

2. Radioactivité atmosphériques

2.1 Les masses d’air et leurs origines

L’atmosphere peut étre décomposée en plusieurs sous-ensembles de volumes a I’intérieur desquels
les paramétres physiques sont supposés homogénes. Ces sous-ensembles sont appelés les masses
d’air. Leurs caractéristiques sont acquises par 1’influence qu’exerce la surface terrestre sur les
couches inférieures de 1’atmosphere. Pour les météorologues, ces caractéristiques sont en général
la température, 1’humidité et la pression. L’influence de la surface terrestre se manifestera
principalement au travers des différentes émissions de particules dans les basses couches de
I’atmosphere. Les caractéristiques d’une masse d’air imprimée par le survol d’une région du globe
ne sont pas definitivement acquises et évoluent au cours de ses différents déplacements. Définir
son origine peut sembler étre une aberration. La circulation des masses d’air a la surface du globe

résulte principalement de mouvement a grande échelle de 1’atmosphére, ces mouvements tendent

13
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a équilibre les différences de la température et la pression rencontrée. Ainsi, les masses d’air
circulent a la surface du globe portées par les vents engendrés par ces différents déséquilibres. En
connaissant I’état de I’atmosphére en tout point du globe, il est possible de déterminer le
mouvement de ces masses d’air. Les réseaux d’observations des paramétres météorologiques ne
permettent pas d’obtenir cette information avec une résolution spatiale suffisante et satisfaisante.
En revanche, des modéles de prévisions et d’analyse, offrant une meilleure résolution, peuvent étre
utilisés, grace a leurs bases de données, il est possible de retracer le parcours emprunté par les

masses d’air et ainsi de leur associer une origine (Piga, 2010).

2.2 Voies de transfert de la radioactivité dans I’atmosphére

Les radionucléides se dispersent dans 1’air et dans 1’eau, se déposent sur les sols et les sédiments,
migrent dans les chalnes alimentaires et peuvent atteindre ’homme. En conséquence, compte tenu
de la présence de radionucléides dans tous les écosystemes, et de la complexité des processus de
transfert et de concentration, les mesures de radioactivite sont effectuées dans tous les
compartiments de la biosphere.

L’atmosphére est la voie la plus favorable pour la dispersion des radionucléides a cause de ses
propriétés, telle que sa composition chimique qui contient des éléments inertes (gaz rare), et des

propriétés physiques telle que les conditions météorologiques.

Cette voie concerne essentiellement les aérosols provenant des retombées nucléaires, des rejets

d'effluents gazeux, ainsi que les rayonnements naturels qui viennent du sol sous déférentes formes.

Le transfert des matiéres radioactives est principalement réagi par deux processus fondamentaux
qui sont la dispersion et la diffusion. Lors de la dispersion dans 1’atmosphére, des matieres
radioactives sont transférées vers le milieu terrestre et aquatique, elles peuvent rester fixées en
surface ou introduites dans les couches sous-terraines pour arriver aux nappes phréatiques. Ainsi
I'érosion des terres contenants des radionucléides entraine leur transfert vers les eaux de surfaces
adjacentes et par utilisation de ces eaux, les radionucléides sont retrouvés a nouveau dans le sol.
Apres leur transfert dans les différents compartiments d’environnement, ces matiéres radioactives

peuvent se retrouver a nouveau dans I’atmosphére par la remise en suspension (Dziri, 2013).
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Figure 1.8 : Le transfert des radionucléides dans [’environnement (Nasri,2010).

Les maticres radioactives transportées dans 1’air ont un devenir variable pour :

Les radionucléides a une vie tres courte (inférieur a quelques heures), tendent a disparaitre par
décroissance radioactive le long du trajet du panache.

Quant aux gaz incondensables (gaz rares tels que le Xénon 133), ils restent dans 1I’atmosphere et
leur concentration diminue au cours du temps par dilution sous D’effet de la dispersion

atmosphérique et de la période radioactive.

Les radionucléides sous forme d’aérosols (fines particules en suspension) ou de gaz réactif (I’iode
gazeux par exemple) se déposent progressivement sur les surfaces au sol : ce sont les retombées
radioactives de 1’accident qui sont soit des dépots secs ou des dépdts humides. La prédominance
dépots secs par rapport au dépdt humide est complétement liée a la météorologie. Aprés dépot, les

radioéléments vont migrer et éventuellement intégrer sélectivement plusieurs matrices.

2.3 Les niveaux d’activité des radionucléides dans ’atmosphére

Les niveaux d’activité dans I’atmosphére des différents radionucléides varient suivant la saison,

leur cycle de formation, les rejets liés aux activités anthropogéniques...sur des échelles de temps
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assez long. Les niveaux d’activité des radionucléides d’origine naturelle sont relativement
constants, pour les radionucléides d’origine anthropique leur niveau d’activité dans I’atmospheére
et dans I’environnement en général va dépendre de I’intensité des rejets et de leur période de
décroissance radioactive. Ainsi leur niveau d’activité dans les aérosols est maximal dans les
premiers temps suivant un rejet et diminue ensuite rapidement apres leur introduction (Piga, 2010).
D’aprés le travail de Taeib errahmani et Noureddine, 2016, les concentrations atmosphériques
spécifiques de ’ Be et 2°Pb mesurées dans la station d’Alger ont été corrélées avec les variables
météorologique la température de 1’air, les précipitations, I’humidité relative et la vitesse du vent.
Il était enregistré une variation saisonniére significative pour le "Be, les concentrations étaient
maximales a la fin du printemps-été et minimales en hiver ainsi que les valeurs les plus élevées des
concentrations d’activité mensuelles moyennes de ?!° Pb ont été observées ont été plus faibles en

hivers.

2.3.1 Radioactivité des aérosols

Inventé par I'Allemand Schmauss en 1920, le mot aérosol désigne la suspension, dans un milieu
gazeux (air, dans la plupart des cas), de particules liquides, solides ou les deux, a I’exception des
gouttelettes d’eau et des cristaux de glace. Un aérosol atmosphérique n’a pas de composition
chimique fixe. Il peut étre composé d’un seul ou de plusieurs éléments souvent pas bien définis.
Ces derniers varient selon la source d’émission et le processus de leur formation, présentant une
vitesse limite de chute négligeable. Dans I'air, dans les conditions normales, cela correspond a des
particules de dimensions comprises entre quelques fractions de nanomeétre et 100 micrométres
(IRSN, 2009).

Les aérosols considérés parmi les polluants atmosphériques majeurs, impliqués dans le
réchauffement global de la planete et le trou de la couche d'ozone, les aérosols interviennent dans
de nombreux phénomenes naturels, comme la formation des nuages et des précipitations et les
échanges océan-atmosphere. Ils sont également les vecteurs de la radioactivité atmosphérique
(IRSN, 2009).

2.3.1.1 L’origine de la radioactivité des aerosols

La radioactivité des aérosols est due principalement aux radionucléides des familles naturelles de

I'uranium et du thorium ainsi qu'aux descendants du radon.
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Le radon est un gaz radioactif naturel dont les produits de décroissance, également
radioactifs, s'agregent aux poussiéres présentes dans l'air. Il vient de I'uranium et du thorium
naturels présents dans les roches du sous-sol, en quantités variables suivant les conditions
météorologiques.

Le plomb 210 a une durée de vie relativement longue (T1/2 = 22,3 ans). La plupart du ?°Pb
est issu de la chafne radioactive du 22Rn émis par les sols, les sources artificielles (feux de
charbon, engrais phosphatés, voitures) étant négligeables (Jaworowski et al., 1980).

I1 est transporté par le biais des aérosols et a donc une distribution (en taille et dans 1’espace)
dépendante des différents processus atmosphériques. Sa concentration au-dessus des
continents diminue lorsque I’altitude augmente (Braziewicz et al., 2004). Comme le 'Be, il
peut étre utilisé comme traceur dans 1’étude des processus environnementaux et dans la
comparaison avec les modeles (Robbins, 1978).

Quelques divergences sur les temps de résidence ont été rapportées, allant de quelques jours
a un mois suivant la méthode utilisée. Une étude détaillée de Tokieda et al. (1996) confirme
des temps de résidence relativement courts pour les aérosols porteurs de 2*°Pb (4.8+0.3
jours).

On constate généralement que les pluies qui se produisent en été éliminent les particules de
l'air et réduisent la concentration de '°Pb dans l'air de surface. La variation de la
concentration en 2*°%Pb dans I'air de surface pourrait également étre due & la variation de la
source des masses dair. L'intrusion de masses d'air océaniques pourrait entrainer une
diminution de la concentration en 2°Pb. Alors que I'intrusion de masses d'air continentales
pourrait entrainer une augmentation de la concentration en 2°Pb (McNeary et Baskaran,
2003).

Le Béryllium 7, possede un temps de demi vie relativement court (T1/2 = 53.3 jours) et est
principalement d’origine cosmique (Lal and Peters, 1962). Il est créé sous I'effet du
rayonnement solaire sur la haute stratosphére. Le 'Be est un produit de spallation di aux
interactions des rayons cosmiques avec l'azote et I'oxygene atmosphériques.

Il se retrouve "stocké™ dans la stratosphere. La diffusion a partir de ce réservoir et le
mouvement saisonnier des masses d'air atmosphériques expliquent la variation annuelle :

un maximum I'été, un minimum I'hiver.
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La dissimulation du ’Be dans I'atmosphére augmente avec l'altitude par rapport a la surface
de la terre. Son taux de production pour une latitude donnée a la surface de la terre ne
dépend pas de la longitude. En raison de sa courte demi-vie, la plupart des 'Be produits
dans la stratosphere n'atteignent pas la troposphere, sauf au printemps. Lorsque
I'éclaircissement saisonnier de la tropopause a lieu aux latitudes moyennes, ce qui entraine
un échange d‘air entre la stratosphere et la troposphére. Dans la plupart des études
atmosphériques, la concentration de I'activité "Be dans les aérosols ne reste pas constante
dans le temps et montre des variations saisonniéres dans l'air de surface (Mckay et
Baskanran, 2003).

La variation saisonniére de l'activité de la concentration du ‘Be dans l'air de surface a
souvent été attribuée a l'influence de la variation du taux d'échange dair entre la
stratosphere et la troposphere. D'autres facteurs basés sur la variation saisonniére sont le
taux de mélange vertical dans la troposphere, le taux de transport vers les pbles des masses
d'air des latitudes moyennes aux latitudes élevées et le taux de précipitation, ce qui montre
I'importance du lessivage de I'aérosol atmosphérique (Feely et al 1989).

Le césium 137, est un produit de fission de I’Uranium-235 et de I’Uranium-238 d’un grand
intérét notamment a cause de son temps de demi-vie relativement longue (30.2 ans) et de
sa grande biodisponibilité.

C’est un composé soluble dans 1’eau et son comportement chimique est similaire a celui du
potassium. Ainsi, il peut rapidement intégrer les cycles biologiques et s’accumuler dans les
écosystemes terrestres. 1l est également connu pour réagir avec les particules et est souvent
lié aux argiles et limons fins ainsi qu'a la matiére organique de la couche de surface des sols
(Arnalds et al., 1989).

Purement artificiel Il s’agit principalement des retombées d'essais nucléaires aériens
anciens et de l'accident de Tchernobyl, reste présent dans les mesures réalisées sur les

aérosols mais a des niveaux extrémement bas (entre 0,1 et 0,3 uBg/m3 3).

L'objectif de la surveillance de la radioactivité des aérosols atmosphériques est d'évaluer I'impact

sur l'air ambiant de toutes les activités humaines mettant en ceuvre des radionucléides et de déceler

et caractériser toute élévation anormale de la radioactivité de I'air consécutive a un accident (IRSN,
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2.3.2 Radioactivité des eaux de pluie

Il'y aune relation linéaire entre le dép6t des radionucléides sur le sol a partir des retombées globales
et le taux de précipitation annuel (Jungck, et al. 2009).

Il est nécessaire de déeterminer les radionucléides dans I'eau de pluie pour évaluer la contamination
radioactive potentielle de I'environnement et pour déterminer correctement et évaluer I'étendue de

la contamination des sols.

Le tritium, un élément chimique gazeux ou liquide, constitue la forme radioactive de I'nydrogene.
En raison du rayonnement cosmique, il est présent de facon naturelle dans I'atmosphére, amené
dans I'environnement par la pluie. Dans les eaux de surface, sa concentration est de 0,5 Bg/L, selon
Reporters. Le tritium est aussi émis dans I'environnement par l'industrie nucléaire (Jungck et al.
2009).

La plupart des techniques existantes reposent sur l'utilisation de grandes quantités d'eau de pluie
dans les collecteurs (généralement une surface de collecte de 1 m?) analysé par spectrométrie
gamma, soit directement, soit apres I'évaporation (Caillet et al, 2001 ; loannidou et Papastefanou,
2006).

2.4 Impacts des accidents nucléaires sur le transport de la radioactivité

Depuis 1959, dix accidents nucléaires majeurs ont été signalés par cinqg pays. Trois d'entre eux ont
eu de graves conséquences negatives sur I'environnement, la santé humaine et I'opinion publique.
Chacun de ces trois accidents nucléaires majeurs est différent. Le premier accident nucléaire s'est
produit aux Etats-Unis en 1979 lors de I'exploitation normale d'une centrale nucléaire; le deuxiéme
accident nucléaire s’est produit en Ukraine en 1986 lors d’un essai destiné a évaluer la marge de
sécurité du réacteur dans un ensemble de circonstances particuliéres; et le troisiéme accident
nucléaire s'est produit au Japon en 2011 a la suite d'un tremblement de terre de magnitude 9 et d'un
tsunami(Pedraza,2013).

A la suite de l'accident nucléaire de Tchernobyl, plus de 150000 km? en Biélorussie, en Russie et
L'Ukraine a été contamineée et s'étend au nord du site de la centrale nucléaire jusqu'a 500 km. Une
zone de 30 km autour du site de la centrale nucléaire a été considérée comme « une zone
d’exclusion »et il est essentiellement inhabité. Les retombées radioactives dispersées sur une

grande partie du nord I'némisphére via les régimes de vent et de tempéte, mais les quantités
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dispersées étaient dans de nombreux cas insignifiant. Le césium et d'autres isotopes radioactifs ont
été soufflés par le vent vers le nord dans la Suéde et la Finlande et sur d'autres parties de I'Europe
et I'hémisphére nord. Pendant les trois premieres semaines apres l'accident, le niveau de
rayonnement dans I'atmosphére a plusieurs endroits dans le monde entier était au-dessus de la
normale; mais ces niveaux ont rapidement reculé, réduisant la conséquence de 1’accident nucléaire
de Tchernobyl pour de nombreux pays (Pedraza, 2013).
L'accident nucléaire de Fukushima Daiichi, considéré comme le deuxiéme grand accident nucléaire
mondial aprés Tchernobyl, et le troisiéme accident majeur qui a touché le monde de I’industrie
nucléaire au cours des trente-cing derniéres années. L'accident est le résultat d'une grave
catastrophe climatique (qui tue environ 20000 personnes) ce qui n'était pas prévu qui pourrait
arriver par le constructeur de la centrale nucléaire, mettant hors service des composants importants

du systeme de sdreté de la plante (Pedraza, 2013).

D’aprés Didier Champion, directeur de la crise a I’Institut de radioprotection et de sUreté nucléaire
frangais (IRSN), I’'impact de Fukushima n’a été¢ important qu’au Japon. Dans le reste du monde,
cet impact a été plut6t faible et surtout, transitoire, A partir du mois de mai 2011, les effets de
Fukushima avaient, a 1’échelle planétaire, quasiment disparus. Le nuage s’est confondu avec les

traces laissees aux quatre coins du monde par les différents essais nucléaires.

Dans ces premiers mois, le nuage radioactif a essentiellement affect¢ I’hémisphere nord.
L’Amérique du Nord a été le premier continent touché par I’impact de 1’accident, a partir du 16
mars. Les concentrations étaient alors a peine plus élevées qu’en France, soit de 1’ordre de quelques
milli becquerels par metre cube d’air. Le césium y a quasiment disparu, et ce a partir du mois
d’avril 2011. Du moins il n’est pas en quantité suffisante pour étre présent dans les relevés des
autorités de slreté nucléaire. L'Europe du Nord, touchée a partir du 23 mars, est dans une situation
similaire. L’Asie a été touchée plus tard, le nuage étant parti d’abord du c6té de 1I’océan Pacifique

pour arriver en dernier sur le continent asiatique (Didier, 2012).

Les rejets d'iodes radioactifs dans I'atmosphere ont atteint 408 millions de milliards de becquerels,
un chiffre dix fois inférieur a celui de I'explosion de la centrale de Tchernobyl en 1986. Ces iodes
ont une "période radioactive" tres courte, et ont représenté un risque pour l'environnement durant

les premieres semaines apres l'accident (Didier, 2012).
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Mais les trois réacteurs accidentés et les explosions d’hydrogene dans les batiments de la centrale
ont aussi libéré de grandes quantités de césium radioactif, a la demi vie beaucoup plus longue : 58
millions de milliards de becquerels (environ trois fois moins que pour Tchernobyl). Le césium 137
ayant une période radioactive de 30 ans, il reste 98% aprés un an de sa radioactivité initiale dans

I'environnement, un taux qui sera encore de 81% en 2020 (Didier, 2012).

Au total, sur environ 24.000 km? du territoire japonais contaminés par le césium 137, seuls 600
km? dépasseraient en mars 2013 le seuil des 600.000 becquerels par m?, estime I'!lRSN. "A niveau
de contamination égal, les superficies concernées au Japon sont nettement inférieures a celles des
territoires contaminés autour de Tchernobyl, ce qui s'explique notamment par le fait qu'une part
importante des rejets (...) s'est dispersée au-dessus du Pacifique", selon un bilan de I'IRSN. 1l existe
toutefois des terres contaminées en "taches de léopard" jusqu'a 250 km de distance de la centrale,
avec des "points chauds" extrémement localisés liés a I'accumulation de dépéts radioactifs par les

pluies et le ruissellement.

2.5 Modélisation des rétro trajectoire des masses d’air par le model HYSPLIT

C’est le parcours le plus probable d’une masse d’air avant son arrivée en un point (x,y,z), représenté

par une trajectoire unique (Piga, 2010).

L'analyse de la rétrotrajectoire est un outil scientifique couramment utilisé dans la recherche de la
qualité de I’air, dans I'étude des modeles des flux atmosphériques, appliquée dans de nombreuses
études de cas et a court terme pour décrire des événements de plusieurs heures ou jours, et pour
caractériser les modeles climatiques lorsqu'il est compilé sur plusieurs saisons ou années (Bourcier,
2009).

Les masses d'air contiennent souvent des informations sur le vent et sur les données

thermodynamiques.

Les rétrotrajectoires sont généralement estimées a partir de données archivées, et la pression du
vent représentent le trajet d'écoulement tridimensionnel approximatif d'une parcelle d'air. L'analyse
de la retrotrajectoire permet d'identifier les régions geographiques sources de divers polluants
atmosphériques électeurs. La précision de I'analyse des trajectoires est en fonction de la résolution
des données du champ de vent, les méthodes de calcul, et les caractéristiques de la météorologie

associée (Bourcier, 2009).
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Et Pour identifier les sources potentielles de polluants atmosphériques impactant une région
donnée, plusieurs outils de modélisation peuvent étre utilisés. Plusieurs outils ont été développés

pour la modélisation et I’analyse des phénomenes de transport atmosphérique.

Les mode¢les de trajectoires sont des modeles numériques qui permettent d’estimer le chemin d’une
parcelle d’air et d’identifier son origine en suivant cette parcelle dans I’espace et dans le temps, en
partant d’un point donné (récepteur). Ces modéles prennent des inputs des champs météorologiques
afin de calculer les rétrotrajectoires qu’elles sont définies comme le parcours le plus probable d'une
masse d'air avant d'arriver a un point donné dans une certaine période de temps et a une altitude

donnée au depart ou a l'arrivée (Jaidan, 2018).

IIs sont robustes pour étudier le transport des polluants atmosphériques a courte, moyenne et longue
distance. Depuis leur apparition jusqu’a aujourd’hui, ces modéles sont considérablement utilisés
par la communauté scientifique et largement cités dans la littérature. Parmi les modeles les plus
utilisés, on trouve les modeles HYSPLIT (Draxler, 2010; Stein et al. 2015), FLEXTRA (FLEXible
TRAjectory model), le modele national italien de qualité de I'air MINNI, un ensemble de
procédures a été mis en place sous le nom de M-TraCE (module MINNI pour le calcul et I'élabora-

tion statistique des trajectoires), LACYTRAJ et METEX.. .ect.

Le modele HYSPLIT est un systéeme complet permettant de calculer des trajectoires simples de
masses d’air, ainsi que des simulations complexes de transport, de dispersion, de transformation
chimique et de dépdt de polluants gazeux ou particulaires. HYSPLIT continue d'étre I'un des
modeles de transport et de dispersion atmosphérique les plus largement utilisés dans la
communauté des sciences de I'atmosphere (Pastuszka et al., 2010). La NOAA (National Oceanic
and Atmospheric Administration) et le ARL (Air Resources Laboratory) sont les deux organismes
qui ont développé le modéle HYSPLIT 4.

La méthode de calcul du modele est un hybride entre les approches eulérienne et lagrangienne.

e Model Lagrangien : Son principe est la simulation des variations de la composition
chimique d’une masse d’air quand elle est diffusée dans I’atmosphére. Dans ce model on
calcule les concentrations par addition de la contribution de chaque polluant « bouffée »
qui subit la diffusion ou 1’advection via la cellule de la grille représentée par sa trajectoire
(Cheick, 2017).
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e Mod¢le eulérien : Le champ modélisé est défini dans I’espace. Ce domaine est généralement
discrétisé en cellules (maille), et on simule les variations de la composition chimique dans
ces cellules différentes. L évolution des concentrations en fonction du temps est simulée
par ce modele sur tout I’espace (domaine) considéré. Le modéle calcule les concentrations
pour chaque cellule de la grille par utilisations de I'intégration des flux de polluants a chaque

interface de cellule de la grille & cause d’advection et de diffusion (Cheick, 2017).

Les concentrations sont calculées sur une grille fixe alors que les calculs de diffusion et d’advection
sont effectués dans un cadre lagrangien. HYSPLIT a évolué pour plus de 30 ans, des I'estimation
de trajectoires faciles simplifiées fondée sur des remarques par radiosonde jusqu'a un systeme qui
pris en considération des polluants variés en interaction transportés, dispersés et déposés sur des

échelles locales a globales (Stein et al. 2015).

Le modeéle utilise des données météorologiques maillée sur l'une des trois projections
cartographiques appropriées (Lambert, Polar et Mercator). Le modele de dispersion exige des
domaines de données météorologiques qui peuvent étre acquis depuis la sorties des modeles
d’archives (Archives trajectoires) ou de prévision (Forcast trajectories). Pour I’entrée du modéle
HYSPLIT, les données doivent étre formatées. En plus, 1’existence d’un systéme d’interpolation
interne de coordonnées dans la structure profonde du mode¢le lui donne I’aptitude d’utiliser diverses
sources de données météorologiques et de les ajuster a sa grille interne. Le modéle HYSPLIT peut
calculer les trajectoires des particules qui se situe a une certaine altitude, et cela jusqu’a trois
différentes altitudes (Draxler et Hess, 1997).

Les équations de modélisation de I’atmosphere sont converties en un ensemble d’algorithmes
informatiques écrits en codes Fortran, pour former le systeme logiciel HYSPLIT qui tourne en
utilisant en entrée les sorties maillées d’un modele de données météorologique d’archive ou de

prévision (Draxler et Hess, 1997).

Le HYSPLIT est basé sur I’idée que les particules polluantes dans I’atmosphére se déplacent selon
des trajectoires déterminées par le champ de vent, la flottabilité et les effets de la turbulence, il
donne des estimations rapides des voies de dépression atmosphérique et leurs sources. Il offre
¢galement un mélange d’une trajectoire verticale et horizontale pour déterminé les niveaux de

concentration (Draxler, 2018).
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Plusieurs raisons expliquent la large utilisation des modeles. La raison principale est qu'ils sont
disponibles gratuitement et s'avéerent extrémement faciles a appliquer puisqu'on considere un site
de référence ou les trajectoires d'arrivée ou de départ sont calculées. En outre, les besoins en matiere
de saisie sont minimes. Un autre avantage est leur extréme polyvalence, puisqu'ils peuvent étre
utilisés non seulement pour fournir des informations sur les trajectoires de I'air mais aussi, avec des
variables supplémentaires telles que la température, I'humidité ou la concentration, pour donner
des informations sur les sources. En outre, les modéles sont soumis & des processus de calibrage et
d'évaluation et semblent avoir une capacité similaire a simuler les trajectoires de lair, les
différences de formulation jouant un réle secondaire. Les limites inhérentes aux modeéles sont les
mémes que celles des prévisions météorologiques classiques, car leur précision ne peut étre affectée
que lorsque les variables d'entrée sont rares. Des méthodes de visualisation des incertitudes ont été
proposées, et leurs résultats doivent étre interprétés en appliquant les connaissances de la

météorologie, de la localisation et de la nature des sources de pollution possibles.
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Il est nécessaire de surveiller et d’étudier la concentration et le devenir des substances
radioactives dans I’environnement, afin de connaitre leur impact éventuel sur la santé de
I’homme, I’environnement et sur les ressources d’intérét économique (notamment 1’eau et
I’agriculture). La surveillance radiologique s’effectue donc sur I’ensemble des compartiments
de ’environnement : 1’air, les eaux, les sols, les compartiments biologiques (faune, flore) et la

chaine alimentaire.

Dans notre étude nous nous intéressons a la surveillance du compartiment atmosphérique qui
inclue les aérosols atmospheériques, ainsi que les retombées totales (dépot sec et dépdts

humides).

1. Echantillonnage et prélevement

1.1 Aérosols

Les aérosols jouent un rdle important dans le transport des polluants, en particulier des
substances radioactives. lls peuvent étre inhalés par I'homme et constituent ainsi une voie

d'atteinte a surveiller.

La surveillance permanente de la radioactivité des aérosols atmosphériques est assurée par un
dispositif de prélevement d'air sur filtre fixe, installé a la terrasse du 7éme étage du Centre de
Recherche Nucléaire d’Alger (CRNA) de marque Hi—Environmental Products d’un débit
moyen de 67.9 m¥/h.

L'appareillage est constitué d'un systéme d'aspiration, d'un compteur volumétrique et d'un

manchon porte-filtre protégé des précipitations par un capot en aluminium.

La forme de capot permet de protéger le filtre contre les précipitations, de prélever en modifiant
le moins possible la distribution granulométrique de I'aérosol. Il permet également de conduire
les particules aspirées jusqu'au filtre avec un minimum de perte et d'empécher au maximum la

pénétration de I'eau de pluie, des insectes et des débris végétaux.

Au total, le laboratoire de I’environnement a prélevé huit filtres entre la période allant de 01
janvier 2020 au 29 avril 2020. Pour chaque filtre le volume d’air varie entre 11557,3 et 35153,2

m3, et la durée de prélévement va de 7 & 15 jours (Tabl.11.1).
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Les prelevements ont été effectués par des filtres en papier de microfibres de verre de haute
pureté, de dimension 20.32*25.4 cm et de porosité qui varie entre 20 et 25 pum, ils retiennent

les poussiéres et les aérosols en suspension dans I’air.

Les principales étapes de prélevement des aérosols, qui sont décrites dans la norme NF M 60-

760 (Mesure de la radioactivité dans 1’environnement —Air) sont :

e La mise en place et le retrait du filtre qui peut s'avérer délicate étant donné la fragilité
de la matrice ;

e La mise en marche et I'arrét du préleveur ;

e Les formalités de transmission (fiche d'identification du prélevement, renseignements
météorologiques, état du filtre lors du retrait, remarques éventuelles).

Tableau 1.1 : Synoptique des prélevements d’aérosols durant la période de 08 janvier 2020
au 29 avril 2020

Numéro de Début de Fin de Temps de collecte | Volume d’air
filtre prélevement prélevement (h) (m®)

F1 08/01/20 21/01/20 18643 21659,9
F2 21/01/20 11/02/20 30261 35153,2
F3 11/02/20 27102120 23227,1 26982,1
F4 01/03/20 08/03/20 9948,9 11557,3
F5 08/03/20 15/03/20 10365,6 12041,4
F6 15/03/20 24/03/20 12670,7 14719,1
F7 07/04/20 19/04/20 17305,2 20102,9
F8 19/04/20 29/04/20 14476 16816,3

F : Filtre

Cette station a mesuré auparavant des traces de radioéléments artificiels issus de ’accident de

Fukushima en 2011.

Dans ce travail, nous avons fait appel aux filtres prélevés et analyses durant la période de
I’événement afin d’étudier I’origine des masses d’air véhiculant ces radioéléments artificiels

vers I’ Algérie en utilisant le code HYSPLIT (Tabl.I1.2).

Tableau I1.2 : Synoptique des prélévements d’aérosols durant la période allant de 30/3/211 au
22/05/2011.
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Code | Coordonnées | Altitud | Debut de Fin de Volume Observations
ech es prélevement | prélévement | d’air(m®) | Météorologiques
(m)
FK1 N36°46°47" 158 30/3/2011 4/4/2011 7910,35 Ciel dégagé
E003°03"9,7"" | (terrass | & 14h30 A 11h00 Ni pluie, ni vent
e 1ér
étage)
FK2 N36°46°47,7" | 188 5/4/2011 14/4/2011 14598,5 Ciel dégagé
E003°03°8,6"" | (Terras | a11h30 a 10h30 Ni pluie, ni vent
se 7éme
étage)
FK3 N36°46°47,7" | 188 14/4/2011 18/4/2011 6857,9 Vent faible
E003°03°8,6™ a10h30 a15h30 Humide en debut et fin
de journée
FK4 N36°46°47,7" | 188 18/4/2011 26/4/2011 12975,69 | Temps ensoleillé
E003°03'8,6™ a 15h30 a 15h 2,3 jours pluie
FK5 N36°46°47" 158 26/4/2011 12/5/2011 26107,55 | Ciel nuageux
E003°0379,7” a 15h a 15h30 Beaucoup
De pluie et de vent
FK6 N36°46°47" 158 12/5/2011 18/5/2011 11380,04 | Ciel nuageux
E003°0379,7” a 15h30 a 15h30 Beaucoup
De pluie et de vent
FK7 N36°46°47" 158 18/5/2011 22/5/2011 4902.38 Ciel nuageux
E003°0379,7” a 15h30 a 15h00 Beaucoup

De pluie et de vent

FK : Filtre Fukushima

1.2 Eaux de pluie

Le dépot total (dépot sec et/ ou dépot humide) est prélevé par 1’équipe de laboratoire de

I’environnement avec un fréquence mensuellement en utilisant un collecteur ouvert de surface

1 m 2, a une hauteur de 1 m, installé a la terrasse du 4éme étage du Centre de Recherche

Nucléaire d’Alger (CRNA) qui recueille a la fois la pluie et les particules).
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Le prélevement se fait dans une bouteille en plastique.

Dans le cas, ou il y a uniquement le dépdt sec, sa récupération se fait par le nettoyage de la table

de collecte avec 1’eau acidifiée.

2 Conditionnement

2.1 Aérosols

Apreés retrait le filtre du porte-filtre, il est plié de tels sorte que ce dernier occupe la surface du
détecteur dans le but d’avoir la meilleure efficacité de comptage, et il est ensuite placé dans un
sachet en plastique sur lequel est porté les renseignements nécessaires (Numéro de filtre, date

début de prélevement, date fin de prélevement).

L’échantillon est alors passé directement au comptage par spectrométrie gamma dans un

détecteur Ge HP pendant un temps d’acquisition de 24 h.

2.2 Eaux de pluie (dép6t sec et/ou humide)

Une fois au laboratoire, nous laissons 1’échantillon de dépo6t total se décanter pendant un certain

temps pour séparer 1’eau de pluie et les particules. Apres ;

e Une quantité¢ d’échantillon d’eau de pluie est soigneusement évaporée a I’aide d’une
plaque chauffante pour concentrer le volume et enrichir 1’échantillon pour qu’il soit
suffisamment sensible, le résidu restant (1L) est ensuite conditionné dans une géométrie
de comptage adaptée a la mesure par spectrométrie gamma qui dure 24 heures.

e Le maximum de particules récupéré est conditionné par I’équipe de laboratoire avant la
mesure de la radioactivité par les étapes suivantes:

v’ Sécher dans une étuve a 80°c pendant 48h.

v’ Bien broyer a I’aide d’un mortier manuel pour le transformé en forme de poudre
homogeéne.

v' Mettre dans un flacon en plastique pour commencer le comptage par

spectrométrie gamma qui dure 24h.

3. Analyse de la radioactivité des échantillons par spectrométrie gamma

La technique de mesure par spectrométrie gamma passe par des étapes a savoir :

- La préparation de I’échantillon a mesurer ;
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- Calibration en énergie et en efficacité de la chaine de spectrométrie gamma ;
- L’acquisition de bruit de fond ;

- L’acquisition de I’échantillon ;

- Larecherche des pics ;

- L’identification des radionucléides ;

- Le calcul de ’activité et leur incertitude.

3.1 Introduction

La spectrométric gamma est une technique d’analyse nucléaire non destructive, multi
¢lémentaire, trés sensible et précise, qui permet, d’une part, de mesurer exactement I’énergie
des photons gamma émis et, d’autre part, d’en comptabiliser le nombre pendant une certaine
durée ; nous pouvons alors identifier les radioéléments présents dans 1’échantillon a analyser,

déterminer leur activité et contréler la contamination radioactive dans divers produits.

Elle offre un outil d’analyse performant qui permet en une seule mesure et avec une préparation
simple de I’échantillon d’identifier les éléments radioactifs présents. Elle est basée sur

I’utilisation des détecteurs a semi-conducteur & base germanium hyper pur Ge Hp.

3.2 Principe de la spectrométrie gamma

Le principe de la détection est basé sur I’interaction entre les photons gamma et la matiere du
détecteur (géranium hyper pure) générant la production d’un signal é€lectrique sous forme
d’impulsion. Pour fonctionner le détecteur doit étre polarisé par une alimentation haute tension,
I’impulsion de courant crée est transformée en impulsion de tension par le préamplificateur et
amplifiée par I’amplificateur. Elle est ensuite convertie numériquement par le convertisseur
analogique numérique puis rangée dans la mémoire de 1’analyseur multicanaux. L’ensemble
des éléments qui composent une chaine de détection et qui contribuent a la proportionnalité
entre 1’énergie cédée et I’impulsion finale doivent étre remarquablement stables et linéaire

(Bramki, 2018).

La spectrométrie gamma permet de réaliser une analyse quantitative et qualitative des éléments

radioactifs présents dans 1’échantillon selon le but recherché.

- L’analyse qualitative repose principalement sur 1’indentification des radioé¢léments
présents dans 1’échantillon, ceci est possible grace a la mesure de I’énergie du

rayonnement gamma émis par le radioélément.
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- L’analyse quantitative permet en plus de [D’identification des radioé¢léments, la
détermination de 1’activité spécifique, qui est basée sur I’intensité de I’émission du

rayonnement gamma de chaque radioélément.

Echantilon

Analyseur

hMulti-canaux

liquide Oscilloscope

Systame de Haute
fafroidissermsnt tension

Figure 11.1 : Configuration d’une chaine de spectrométrie gamma (Courtine, 2007).

3.3 Dispositif d’acquisition et d’analyse

L’ensemble de détection permet de mesurer un signal issu de I’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 cing parties : le détecteur (dont la
partie sensible est un cristal de germanium), le préamplificateur, I’amplificateur, le

convertisseur analogique-numeérique (ADC) ainsi que I’analyseur multicanaux (MCA).

» Structure du détecteur Ge-HP:
Les mesures ont été effectuées a 1’aide d’un détecteur a semi-conducteur de type germanium
hyper pur Ge(Hp) de type p, d’une géométrie coaxiale. Caractérisé par un excellent pouvoir de
résolution et permettant d’atteindre un rendement de détection acceptable. Les caractéristiques

de détecteur utilisé sont résumées dans le tableau I1.3.

Tableau 11.3 : Caractéristiques des détecteurs.

Caractéristiques de détecteur | Détecteur
Efficacité relative (%) 40
Tension de polarisation (Volt) | 3500
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Le détecteur est constituer d'un cristal de germanium, d'une structure en plomb permettant
d'atténuer le bruit extérieur (rayonnement cosmique...), d'une structure en cuivre (cage de
faraday) et d'un cryostat permettant de baisser la température du cristal et donc son agitation

thermique ce qui limite le bruit et stabilise le cristal (Courtine, 2007).

L’isolant sert de protection lors du montage du cristal a I’intérieur du support et évite une
éventuelle contamination du cristal par le support en cuivre. Le fond du cristal est relié a un
contact, entouré¢ d’un isolant, servant a amener la haute tension pour polariser le cristal

(Courtine, 2007).

L’ensemble est maintenu sous vide pour assurer 1’isolation thermique grace a une enveloppe

externe faite d’un alliage a forte teneur en aluminium (kryal) (Courtine, 2007).

Un photon issu de I'élément radioactif interagit avec le cristal de germanium par effet
photoélectrique, Compton ou par création de pair ce qui aura pour effet de céder de I'énergie
aux électrons du cristal, ils peuvent ainsi passer le gap énergétique et étre accéléré par une haute
tension ce qui fournit un courant dont la quantité de charge obtenue est proportionnelle a
I'énergie déposee dans le cristal par le rayonnement (Courtine, 2007).

> Lecristal

Le cristal de germanium présente une structure p-i-n (Fig.11.2).

Figure 11.2 : Schéma de principe d’une structure p-i-n (Courtine, 2007).

Le cristal est soumis & une tension inverse créant un champ électrique a I’intérieur de la zone
intrinséque (I). Lorsqu’un photon arrive a l’intérieur de cette zone, il interagit avec le
germanium en produisant des paires électron-trou. Les porteurs de charge ainsi crées se
déplacent le long des lignes de champ électrique jusqu’aux régions dopées P et N. Le nombre
de paires électron-trou est proportionnel a I’énergie déposée par le photon incident. Le temps
de collection de charge est une fonction de la géométrie du détecteur, de la haute tension

appliquée ainsi que de la nature du cristal (Lutz, 2001).
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C’est un facteur qui limite I’efficacité du détecteur.

De maniere a ameliorer la résolution du detecteur, celui-ci doit étre refroidi, ce qui diminue
I’agitation thermique des porteurs de charges. Ceci est assuré par un Dewar (réservoir) a la

température de 1’azote liquide, soit 77 K (Courtine, 2007).

o Remplissage d’azote
L’azote liquide est obligatoire pour le fonctionnement de détecteur, il sert au refroidissement

du systéme, il se fait chaque 15 jour.

eBlindage "*Shielding™
Afin de minimiser au maximum le bruit de fond di aux différents rayonnements Gamma ou X
(naturels ou artificiels) venants de I’entourage de la chaine de mesure, nous avons utilisé un

blindage en plomb qui protége le détecteur et 1’échantillon.
e Alimentation haute tension

La haute tension (dynamique de 0 a £ 5 ou 6 KeV) permet de polariser le semi-conducteur

afin d’obtenir une zone désertée importante dans le cristal Ge HP (Le petit et Granier, 2002).

Cette alimentation doit étre réglable a la tension imposée par le détecteur, elle doit supporter,

sans chute de tension, le courant débité par le détecteur et elle doit étre stable.
e Alimentation basse tension

Elle fournit les basses tensions continues (+ 6, £ 12, et £24 v) nécessaires a la polarisation des

autres eléments électroniques de la chaine (Le petit et Granier, 2002).
e [’¢lectronique associée

La chaine électronique associée permet de réaliser le traitement du signal. Elle se compose du
préamplificateur, de ’amplificateur, du convertisseur analogique-numérique et de I’analyseur
multicanal. La fonction de ce dernier est d’additionner les impulsions (précédemment codées)
de méme amplitude dans un canal. On obtient ainsi un spectre qui représente le nombre de
coups regus en fonction de 1’énergie. Enfin, un ordinateur et un logiciel, le « Génie 2000 »,

permettent de recueillir le spectre en temps réel.

Le role essentiel de 1’électronique est d’assurer 1’amplification, la mise en forme et

I’acquisition du signal délivré par le spectrométre gamma.

» Le préamplificateur
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Pour diminuer le bruit électronique, le préamplificateur doit étre place le plus prés possible du
détecteur et il est solidaire du cryostat. Le préamplificateur est isolé de la haute tension par une
capacité (Courtine, 2007).

Son role est d’assurer le transfert du signal vers I’amplificateur. Le préamplificateur assure les

fonctionnalités suivantes :

- Conversion de charge en impulsion de tension.

- Réaliser une premicre amplification générée par I’interaction du gamma avec le Cristal.
- Réduire le bruit électronique.

- Récupérer le maximum de signal.

» I’amplificateur

L’amplificateur réalise deux tiches essentielles : la mise en forme du signal et son
amplification. Il s’agit de filtrer le signal de manicre a avoir le meilleur rapport signal sur bruit.
Ensuite, le signal est intégré pour réduire le bruit et on obtient un signal quasiment gaussien
(Courtine, 2007).

» Le convertisseur analogique-numérique

A la sortie de I'amplificateur on a un signal continu, le convertisseur transforme I'amplitude du
signal en un nombre qui est proportionnelle a I'énergie déposée dans le cristal. La sortie de
I’ADC est enregistrée dans une mémoire qui possede autant d’adresses que le maximum de

numéro de canaux servant a découper le spectre final (Courtine, 2007).
» L’analyseur multicanaux

L’analyseur multicanaux sert a collecter et enregistrer les évenements issus de I’ADC en les
classant dans différents canaux : chaque canal correspond a une énergie. D&s qu’un signal a été
analysé par I’ADC, I’adresse mémoire dans laquelle il a été enregistré est bloquée et son
contenu est incrémenté d’un coup. Cela permet d’obtenir un histogramme en temps réel dans
lequel 1’énergie déposée dans le cristal est reliée au numéro de canal (plus I’énergie est élevée,
plus le numéro de canal est grand) et le nombre de coups dans un canal donné est proportionnel
au nombre de photons ayant déposé la méme énergie dans le cristalecteur gamma (Courtine,
2007).
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Les enregistrements obtenus sont des histogrammes qu’on appelle « spectre différentiels de

hauteur d’impulsion ».

3.4 Logiciel de Spectrométrie -Genie 2000

Une fois transmis a la mémoire centrale de I’ordinateur, les signaux sont traités par un logiciel
spécialis¢ « Génie 2000 ». L’ordinateur est donc congu dans le but de visualiser la distribution
des impulsions, en fonction de leurs énergies ou du numéro de canal correspondant sous forme
d’un histogramme : ¢’est le spectre (ensembles des pics) qui doit étre étalonné en énergie pour

pouvoir identifier les désintégrations radioactives mises en jeu (Bakhti et Bakir, 2013).

Ce systeme assure les fonctions suivantes :

. La gestion des acquisitions.

. La mesure des paramétres de la chaine de spectrométrie (résolution, énergie,
rendement).

. La localisation des pics d’absorption totale.

. Le calcul des énergies et de la surface de chaque pic.

Le logiciel de spectrométrie Génie 2000 propose, dans un environnement convivial,
I’acquisition, la visualisation et I’analyse de données spectrométriques sur 1’ordinateur. Il
permet de contrbler plusieurs détecteurs de facon indépendante et se connecte en réseau
aisément (Nasri, 2010).

3.5 Conditions expérimentales

Pour qu’une chaine de mesure soit apte a identifier et quantifier les radionucléides émetteurs

gamma d’un échantillon, il faut I’étalonner en énergie et en efficacité.

> Etalonnage en énergie
L’étalonnage en énergie de la chaine est une étape primordiale pour identifier tous les éléments
radioactifs présents dans un échantillon a étudier, il consiste a faire correspondre a chaque canal
de I’analyseur multicanaux une énergie correspondante afin d’avoir une fonction entre I’énergie

et le numéro du canal (Ben Tekaya, 2010).

L’étalonnage en énergie est réalisé en utilisant des sources de références ponctuelles connues.

Ces sources délivrées par les laboratoires de métrologie des rayonnements ionisants qui
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fournissent des certificats donnant I’ensemble des caractéristiques de la source : nature,
impuretés possibles, activité et date d’étalonnage. Le choix des sources d’étalonnage est dicté

par I’étendue spectrale des échantillons a mesurer (Nasri, 2010).

La calibration s’effectue par I’utilisation des sources ponctuelles (***Am, $3’Cs, %°Co) qui ont
des différentes énergies (59.5keV, 661.6keV, 1173.2keV et 1333.3keV) pour recouvert presque
tous le spectre ou par un élément multiénergitique (*>2Eu) qui dispose des raies gammas allant
de 122 keV a 1408 keV.

Dans le présent travail 1’étalonnage en énergie de détecteur est effectué a 1’aide des sources

radioactives suivantes ;

Tableau 11.4 : Résultat d’étalonnage en énergie

Radionucléide Energie (keV) Numéro de Canal
59,54 97,62

137Cs 611,65 1064,74

60Co 1173,22 1886,19
1332,49 2140,26

En utilisant les données des sources étalons, la droite de calibration obtenue 1’équation

linéaire se forme

E=a+bC 2.1)

E : Energie du radionucléide, en keV ;

C : Numéro du canal ;

a : Pente de la droite qui s’exprime en keV/canal ;

b : Valeur de I’énergie a 1’origine qui s’exprime en keV.

La droite de calibration en énergie de la chaine de mesure est donnée par la figure 111.3.
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Figure 11.3 : Droite d’étalonnage en énergie d 'un détecteur.

» Bruit de fond
Le bruit de fond est le comptage ou I’enregistrement d’un spectre dans des conditions normales
d’utilisations de la chaine de mesure en 1’absence de la source dont on veut compter le
rayonnement.
Toute chaine de comptage présente un bruit de fond provenant de différentes sources, a
savoir :
e Les radionucléides naturels présents dans les matériaux auxiliaires du détecteur.
e Les radionucléides naturels présents dans les matériaux de construction du
laboratoire (murs, parterre du local, etc.).
e Les rayons cosmiques.
e Les signaux de I’¢électronique associée.
La connaissance de ce bruit de fond est utile pour améliorer la justesse des résultats de mesure

de I’activité, notamment dans le cas de présence de radioactivité a 1’état des traces (Le petit et

Granier, 2002).

L’analyse des spectres de bruit de fond a été faite par le logiciel génie 2000 et les résultats sont

présenté dans le tableau (Annexe).

Donc aprés ’opération de la calibration en énergie et avant de passer au comptage de nos
échantillons, on fait un comptage pour chaque marinelli, flacon ou/et filtre qui seront utilisés

pour les échantillons.
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> Etalonnage en efficacité
L’efficacité de détection (¢) d’un détecteur ou la sensibilité, est la mesure de sa capacité a

détecter les radiations.

C’est un facteur qui permet de passer des valeurs mesurées du comptage aux activités des

échantillons.

Pour déterminer 1’efficacité de détection d’un échantillon, nous devons disposer d’une source
standard ayant les mémes caractéristiques que 1’échantillon a mesurer (densité, volume), en se

placant dans les mémes conditions de mesure.

D’une fagon générale, ’efficacité est le nombre de photons détectés sur le nombre de photons

émis par la source.

L’efficacité de détection est donnée par relation suivante (AIEA, 1989) :

N (2.2)

Avec :

N : Nombre de coup détectés dans la raie d’énergie étudiée.

A : Activité de la source standard corrigée a la date de comptage en Bq.
I : Probabilité d’émission radioactive de chaque énergie, donnée tabulée.

t : Temps de comptage en seconde.

La grande diversité des échantillons de I’environnement, pose un certain probleme, du fait qu’il
faut disposer de plusieurs standards de différentes composition et géomeétrie, ce qui nécessite
plus de moyens.

Dans cette étude, la calibration en efficacité a été faite en utilisant des standards qui ont été déja
préparé auparavant par 1’équipe du laboratoire de I’environnement selon les protocoles

suivants ;

e Standard de ’eau

En raison de la gamme d’énergie des radioéléments d’intérét émetteurs gamma allant de 30
a 2000 KeV, deux standards ont été préparé un pour les faibles énergies contaminées par le
133Ba et ’autre par I’*>2Eu pour les hautes énergies pour éviter la coincidence selon le protocole
suivant :

- Mettre 90 ml d’eau dans le méme flacon de comptage.
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- Ajuster le pH entre 1 et 2 en ajoutant quelques gouttes de HCI concentré a 37%,
toute en agitant la solution.

- Injecter 5 ml de I’*>?Eu (activité 207,14Bq a été corrigé a la date 28/04/2014) ou
Injecter 5 ml de **Ba.

- Laisser en agitation pour 5 min.

- Ajouter 15g d’AMP.

- Continue I’agitation pendant 10 min.

- Compter le précipité par la spectrométrie gamma.

e Standard Filtre

Deux échantillons standards ont été préparés en utilisant un filtre rectangulaire propre et
deux sources radioactives liquides (**?Eu et **Ba).

L’échantillon standard a été contaminé par Sml de I’*>?Eu et de 33Ba avec une activité

connue, et séché a I’étuve.

e Standard des particules

Plusieurs standards de volume 20 centimétres cube ont été préparés de différentes masses
3g, 6g, 9g, 12g afin d’améliorer la précision.

Et pour chaque masse, deux échantillons ont été préparés et chaque un de ces derniers a eté
injecté par une source radioactive liquide (}**Ba et 2Eu) afin d’évité le probléme de
coincidence entre les pics.

Apres le comptage de standard pendant 24 heures par le spectrométrie gamma, nous
effectuons les étapes suivantes :

e Analyse des spectres des sources étalons, dont les pics correspondent a des
radionucléides d’activités connues et détermination de la surface nette de chaque pic
aussi que I’activité de chaque radionucléide ;

e Calcule de ’efficacité de détection par 1’équation (2.2);

e Tragage de la courbe représentative de 1’efficacité en fonction de 1’énergie.

3.6 Analyse des spectres

Les spectres sont formés d’une succession de pics. L’analyse de spectre a été effectuée a I’aide
de logiciel Génie 2000 qui permet de donner le comptage net pour chaque radio élément présent

dans 1’échantillon.
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Le spectre a été dépouillé manuellement afin d’identifier 1’élément par la recherche de pic
d’intérét. Une fois ceci fait, nous obtenons les informations suivantes : 1’énergie, le

radionucléide émetteur gamma cette méme énergie, et la surface nette.
Les valeurs de surfaces nettes et le temps de comptage sont ensuite utilisés afin de calculer
I’activité des radioéléments d’intérét par 1’équation (2.3).

3.7 Expression des résultats

3.7.1 Calcul de Pactivité spécifique

Pour le calcul d’activité, nous considérons toujours le radioélément ayant la probabilité
d’émission la plus importante, dans le but d’avoir la meilleure statistique de comptage et par

conséquent un résultat fiable.

Les radionucléides d’intéréts mesuré dans les différents échantillons de 1’environnement

dans ce travail sont au tableau ci-dessous ;

Tableau 1.5 : Données relatives aux radionucléides d’intéréts (LHNHB, 2016).

Origine des radionucléides | Radionucléides | Energie (keV) | Intensité Période Type de
(%) désintégration

210 pp 46,539 4,252 22,23 a B~
234Th 63,30 3,75 24,10 j B~
212pp 238,632 43,6 10,64 h B~

Radionucléides 214pp 351,932 35,6 26,916 min | B~

Naturels "Be 477,621 10,44 53,22 j r
208 T 583,187 85 3,058 min B-
214 Bj 609,312 45,49 19,8 min B, a
28 911,196 26,2 6,15 h B~
0K 1460,822 10,55 1,2504*10%a | B, B *
181 364,489 81,2 8,0233 j B~
187Cs 661,657 84,99 30,05a B~
radionucléides artificiels
134 Cs 604,72 97,93 2,0644 a B-
795 97,63
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L’activité spécifique est en Bq/m® pour les échantillons liquides ou en Bg/Kg pour les
échantillons Solides, elle est liée directement a la surface du pic selon 1’expression suivante
(AIEA, 1989) :

— Nnet (23)
€.t.I.G.F

o Nnet =Nr—Nps: Surface d’un pic de 1’élément considéré (Nbf : Surface de bruit de fond
au pic du radioélément considéreé).
¢ : Efficacité ou rendement de détection.
I : Probabilité d’émission radioactive de chaque énergie, donnée tabulée.
t : Temps de comptage en second.
G : Facteur de géométrie (masse ou volume).

F : Facteur correctifs.

Et pour corriger les activités du "Be et les radionucléides artificiels dans le compartiment

atmosphérique, deux facteurs ont été prises en compte ;

v' Le facteur correctif pour la décroissance du radionucléide durant la période d’attente
allant du fin d’échantillonnage au début d’analyse, noté¢ Kw, est donné par la formule
(Kiesewetter et al, 2000) :

[—Ln(Z).tW]
Kw =el T1/2

(2.4)

v' Le facteur correctif pour la décroissance du radionucléide durant la période
d’échantillonnage appliqué aux échantillons d’aérosols et dépots secs et /ou humides,

noté Ks, est donneé par la formule (Kiesewetter et al, 2000):

—-L .t
(GO 5)]

Ks = _T1/2

T Ln()ts’ l-e =

(2.5)

3.7.2 L’incertitude absolue sur ’activité

Elle est donnée par la loi de propagation de ’erreur qui est donnée par la relation suivante
(AIEA, 1989) :
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(e () () () () @9)

3.7.3 Activité minimale détectable

L’activité au dissous de laquelle un radionucléide n’est pas détecté elle peut étre calculé pour
les radionucléides présente dans le spectre enregistré mais aussi pour les autres isotopes non

détecté mais faisant partie de la bibliotheque utilisée (Taieb errahmani, 2013).

Dans ce travail, nous avons calculé 1’activité minimale détectable par la formule suivante ;

(currie,1968)

K?%+2K+2B

AMD =
LEt

2.7)

Tel que ;

K : niveau de confiance qui égale a 1,645;
B : Bruit de fond

& : efficacité de détection ;

t : temps de comptage de standards ;

| : intensité de mesure.

4. Techniques complémentaires

L’aérosol atmosphérique est composé d’une multitude de familles chimiques organiques et
inorganiques. Sa composition chimique varie selon la nature de 1’aérosol et selon les différents
processus physico-chimiques se déroulant dans 1’atmosphére pendant son transport. L’étude de
la composition chimique de 1’aérosol permet de renseigner les sources ainsi que les processus

d’évolution des concentrations en particules observées sur un site d’analyse.
4.1 Composition chimique

4.1.1 Spectrométrie de la fluorescence X

La spectrométrie de fluorescence est une technique non destructive d’analyse élémentaire
globale permettant d’identifier et de déterminer la plupart des éléments chimiques qui

composent un échantillon cette technique s’applique a des échantillons de déférentes natures
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(minéraux, céramique, huiles...) sous forme liquide ou solide. Elle permet de doser les

¢léments, allant du phosphore a I'uranium.

L’identification des éléments présents dans une matrice est donnée par I’analyse qualitative,

par contre la teneur des éléments est donnée par 1’analyse quantitative (Valérie, 2014).

4.1.1.1 Principe de la technique XRF
La spectrométrie de fluorescence X est une méthode d’analyse chimique utilisant une propriété
physique de la matiére, la fluorescence de rayons X. le principe de 1’analyse consiste au
bombardement d’un échantillon par un rayonnement y ou X issu d’une source radioactive ou
d’un générateur de rayons X, conduisant a I’émission de rayons X qui lui sont propres. Les
spectres des raies X observés sont caractéristiques des éléments présents dans 1’échantillon, et

les aires de ces raies X permettent de déterminer wleur teneur (Bertin, 1972).

4.1.1.2 Principe de ’analyse par XRF
Le principe de I’analyse repos sur la comparaison de 1’aire d’une raie X d’un élément d’un
échantillon standard de concentration connue avec celle de la méme raie X de 1’élément de
I’échantillon (Isidore adler, 1966). Le spectre des rayons X accumulé pendant ce processus
révele un certain nombre des pics caractéristiques. Les énergies des pics nous permettent
d’identifier les éléments présents dans I’échantillon (analyse qualitative), tandis que les
intensités des pics fournissent la concentration relative ou absolue (analyse semi-quantitative

ou quantitative).

Pour I’analyse du rayonnement de fluorescence X émis par 1’échantillon, il existe deux grands
types d’appareillage : les spectrométres a dispersion en longueur d’onde (WD-XRF,
Wavelength Dispersive X-ray Fluorescence Spectrometry) et les spectrométres a dispersion en

énergie (ED-XRF, Energy Dispersive X-ray Fluorescence Spectrometry) (Valérie, 2014).

4.1.1.3 Fluorescence X a énergie dispersive
Dans ce travail nous avons determiné la composition chimique des particules par un
spectrométre a dispersive en énergie (ED-XRF), c’est une technique qui permet d’analyser le

faisceau des rayons en entier et simultanément (Knudsen et al., 1981).

Ce spectrometre utilise la sensibilité de détecteur a 1’énergie des photons X émis par les atomes

qui constituent I’échantillon a analyser (Valérie, 2014).

Il s’agit de détecteur au silicium a diffusion (Silicon Drift Detector, SDD) connecté a un

amplificateur.
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Le detecteur convertit chaque photon incident en charge électrique proportionnelle au niveau

d’énergie du photon, il permet de classer les photons par ordre de niveau d’énergie (Valérie,

2014).

Farpaau
Rrimiaireg

secandaine de
fluarescence ¥

Echartillan

Figure 11.4 : Schéma de principe d'un spectrométre a dispersion en énergie (Valérie, 2014).

Leur concept de base de tous les spectromeétres est constitué des éléments suivants : une source
de rayonnement, un échantillon et un systeme de détection. Dans le spectrométre EDXRF, le
tube a rayons X, qui agit en tant que source, irradie directement un échantillon et la fluorescence
provenant de I'échantillon est mesurée avec un détecteur a dispersion d'énergie. Ce détecteur
est capable de mesurer les différentes énergies du rayonnement caractéristique provenant
directement de I'échantillon. Le détecteur peut distinguer le rayonnement de I'échantillon des
rayonnements des différents éléments présents dans I'échantillon. Cette séparation est appelée
dispersion (Belarbi, 2019).

4.1.1.4 Application sur les échantillons de particules
Dans cette étude trois échantillons de particules ont été pesés a I’aide d’une balance €lectrique
dans des capsules dont le fond est un film polymere (Mylar) et ont été analysés par ’EDXRF

pendant quelques minutes.

Le principe de la méthode d'analyse utilisée est basé sur la comparaison de ’intensité du pic
dans le standard pour un élément donné avec I’intensité du pic de 1’élément recherché dans

I’échantillon, tout en faisant soustraire 1’air du pic du blanc (Belarbi, 2019).

Le logiciel de mesure nous permet d'obtenir des spectres exprimant 1’intensité de 1’émission

fluorescente en coups par seconde en fonction de I'énergie des transitions correspondantes.
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Figure 1.5 : Spectre d’énergie typique en fluorescence X (Mounia, 2011).

- Calcul de résultat
Apres avoir passé 1I’échantillon dans I’analyseur de fluorescence X, les résultats obtenus par le
logiciel représentent des analyses qualitatives décrivent le positionnement des raies, et des
analyses quantitatives montrent I’aire des raies ou I’intensité, cette derniére est transformée en
concentration par un facteur de correction en utilisant la concentration d’échantillon de
référence certifié par I’AIEA, codé : RF-MUSSEL.AIEA-461, ainsi que son intensité détectée.
Le facteur de correction exprimé par 1’équation suivante :

Ix
Cx = Cst X @ (28)

Tel que :

Cx : la concentration de 1’¢1ément dans I'échantillon en pg/g.
Cst : la concentration de I’¢lément dans le standard en pg/g.
IX, Istd : sont les intensités de 1’élément respectivement dans I'échantillon et dans le standard

en coups.
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4.1.2 Analyse de la matiere organique dans les particules atmosphériques

Pour la détermination de la teneur en matiere organique dans nos échantillons de particules
(trois échantillons), nous avons utilisé la méthode de la différence d’allumage qui est une
estimation approximative obtenue en mesurant la perte de poids a I'allumage (combustion)
(Difference-On-Ignition method : D.O.L) avec des conditions (poids d’échantillon, la
température de combustion et le temps de combustion) proposées par Luczak et al en 1997,
cette méthode consiste a ;

. Peser avec une balance ¢lectrique 2g d’échantillon dans un creuset en porcelaine.

. Mettre les échantillons dans un four a moufle a 480°c pendant 4h ou va dégrader tous la
matiére organique ensuite nous les pesons une autre fois apres la calcination pour déterminer la

teneur en matiére organique par la formule suivante :
MO = (P1-P2) /Masse d’échantillon *100 (2.9)
Avec ;
P1 : le poids d’échantillon + creuset avant calcination
P2: le poids d’échantillon + creuset apres calcination

MO : matiére organique.

5. Modélisation des rétrotrajectoires des masses d’air en utilisant le code

HYSPLIT

Dans ce chapitre, uniquement la méthodologie utilisée pour la détermination des

rétrotrajectoires est abordé dans ce qui suit ;

Dans la présente étude, nous avons utilisé le model HYSPLIT-4 pour identifier I'origine des
masses d'air arrivant sur notre site Alger sur une période de deux mois, entre le 01 mars 2011
etle 30 avril 2011, c’est-a-dire essayer de poursuivre les particules polluantes a travers un temps
déterminé dans I’espace. Les rétrotrajectoires (backward) ont été calculées chaque les six heures
pour une altitude de 162 m au-dessus du niveau du sol, avec un temps de 96 h avant et apres la

date de prélevement de chaque filtre.

5.1 Configuration de la rétrotrajectoire

» Crée un fichier CONTROL dans le répertoire de travail.
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Ouvrir le sous l'onglet "Trajectoire”
puis sélectionner « setup run » (mettre
en place et gérer). Un tableau s’affiche
dont plusieurs options doivent étre

saisies.

Etape 01 : En premier lieu, entrer
I’année, le mois, le jour et 'heure de
départ de la trajectoire. C'est donc a ce
moment-la que le calcul de la trajectoire

est commencé.

Etape 02 : Sélectionner le nombre de
lieux de départ. Dans ce cas, un seul lieu

est sélectionné.
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§ Trajectory Setup — O ®

Starting time (YY MM DD HH [mm]): |11 04 01 00

Total run time (hrs) Direction

-96 " Fwrd * Back

Top of model (m agl)

10000.0

Selected Files: |ﬁ

dasl.aprll.wl
dasl.aprll.w2
dasl.aprll.w3
dasl.aprll.wd
da=1.aprll.wh

Vertical Motion Method: |0 = input model data

output (/path/file): |./fdumpl1040100|

: /Hysplit/Tutorial/captex
: /Hysplit/Tutorial/captex
: /Hysplit/Tutorial/captex
: /Hysplit/Tutorial/captex
: /Hy=plit/Tutorial/captex

Figure 11.6 : Interface de la mise en place et la gestion de

la trajectoire.

Etape 03 : Sur la barre « setup starting locations », faire entrer la localisation du lieu de départ
qui est la station de CRNA qui se trouve au 7éme étage (latitude :36.7799 N / longitude : 3.0524

E / hauteur : 162m ; la hauteur de I'échantillonneur).

Etape 04 : Choisir le temps de fonctionnement, la direction ainsi que le haut du modele.

- Une période de 4 jours est choisie pour suivre la trajectoire dans une direction arriere

(back) et hauteur de 162m. Peut étre exécuté en avant ou en arriére ;

o Les trajectoires avant vous disent ou l'air va aller.

o Les trajectoires en arriere vous indiquent d'ou vient I'air.

- Le haut du modeéle signifie juste, la hauteur a laquelle le traitement de I'entrée les

données météorologiques doit étre arrivé. Certains fichiers de données contiennent

des données bien élevees dans la stratosphére.

Etape 05 : Choisir et ajouter la méthode du mouvement vertical

La sélection par défaut des "données” utilisera les champs de vitesse verticale du modele

météorologique.
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Etape 06 : Choisir le fichier de sortie sur lequel les points d'extrémité des trajectoires seront
écrits. Dans ce cas, Un fichier nommé « fdump » est utilisé, qui représente I’abréviation de

Fukushima. Ensuite suivi par la date de trajectoire qu’on veut calculer.

Etape 07 : Dans cette derniere étape, introduit en entrée le fichier de données météorologiques
GDAS (Global Data Assimilation System) fournies par la NOAA/NCEP (National Oceanic and
Atmospheric Administration/National Center for Environmental Prediction) et le NCAR
(National Center for Atmospheric Research).téléchargé auparavant a partir du site de NOAA
(ftp://arlftp.arlhg.noaa.gov/pub/archives/gdasl) et enregistré dans le tutoriel/captex et le hom

du fichier suivi du répertoire de la sortie. Cliquer ensuite sur enregistrer.

- Plusieurs fichiers peuvent étre ajoutés en cliquant sur « Add Meterology Files »
A ce stade, le HYSPLIT se trouve dans le répertoire de travail, lorsque nous cliquons sur
sauvegarder, il crée un fichier appelé default_traj, qui posséde les données obtenues.

5.2 Exécution du Modéle

> Exécute le modéle hyts_std.
Cliquer sur lI'onglet « Run model » pour exécuter le modéle. HYSPLIT va ouvrir essentiellement

le modele de trajectoire exécutable qui se trouve dans le dossier de travail.

Lorsque I'exécution du modele commence, les messages de sortie sont écrits dans une fenétre

spéciale, dont un exemple est présenté dans l'illustration ci-dessous :

§# SIMULATION LOG — O b4

Percent complete: EI1.
Percent complete: 82.
Percent complete: 83.
Percent complete: 84.
Percent complete: 85.
Percent complete: 86.
Percent complete: 87.
Percent complete: 88.
Percent complete: 89.
Percent complete: 90.
Percent complete: 91.
Percent complete: 92.
Percent complete: 93.
Percent complete: 094.
Percent complete: 95.
Percent complete: 96.
Percent complete: 97.
Percent complete: 99.0
Percent complete: 100.0
Complete Hysplit

_v

Figure 11.7 : Fenétre de calcul de trajectoire.

[=Ir=T ===l -- B N R = R RS B B R VR
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5.2.1 Affichage de la trajectoire
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[

> Exécute le programme trajplot.
Aller sur I’onglet « display », un tableau ainsi
s’affiche dont les informations nécessaires sont
pré-remplies dans le menu de configuration. Le
fichier fdump des points terminaux est mis en
évidence pour ensuite créer un fichier Postscript

appelé trajplot.

Cutput Postscript:

Map Background:

Trajectory Display ] >

Input Endpoints: |./fdumpll040118 -
|c: /hysplitd/graphics/arlm -

Projection: (¢ Auto ¢ Pole (* Lamb (" Merc (* CylE

GIS Out: ¢ None (  GIS-point (  GIS-lines ¢ KML/KMZ

Rings: Number Dist (km)

Label Source

Center: Lat Long
36.779 |3.0524

Time Label Interval (UTC):

@+ On  Off 01 3 6 & 12 ¢ 24

Vertical Coordinate:
ure +* Met

gl ¢ Theta { Meteco-varb (° None

Least Zoom

Figure 1l

Une projection, ensuite  est  appliquée

automatiquement.

L’option zoom sert a controler la quantité d'espace

blanc autour de la trajectoire.

A la fin la trajectoire est créée en forme d’interface

graphique visualisée par logiciel GSviews 5.0

L’objectif de l'interface graphique est de configurer

le fichier de contréle d'entrée du modéle.

.8: Fenétre d'affichage des trajectoires

NOAA HYSPLIT MODEL
Backward trajectory ending at 1200 UTC 30 Mar 11
GDAS Meteorological Data

w X
[T
<
o)
=
i A
8
™
*
@
e
&
)
g 1500
”
5 1000
] 500
=) 182 e
©w 12 00 12 0 12 0 12
03/30 0329 03/28 0327

Figure 11.9 : Exemple d'une rétrotrajectoire.

48



Chapitre 11 : Matériels et Méthodes

5.3 Classification statique non superposé (clustering)

C’est une autre fagon d'analyser un grand nombre de trajectoires, cette approche consiste a
fusionner les trajectoires qui sont proches les unes des autres et a représenter ces groupes,
appelés clusters, par leur trajectoire moyenne. Les différences entre les trajectoires au sein d'un
groupe sont minimisées tandis que les différences entre les groupes sont maximisées. Par
calcul, les trajectoires sont combinées jusqu'a ce que la variance totale des trajectoires

individuelles par rapport a la moyenne de leur groupe commence a augmenter. Cela se produit

lorsque des grappes disparates sont combinées.

@ Trajectory Cluster Analysis (Jan. 2010) - o X
Step 1: Inputs
Etapel : Ouvrir l'interface utilisateur graphique. e 12 e

Time interval (hrs): |1
Trajectory skip: |1
Cliquer sur trajectoire, courses speéciales puis Endpotats folder: (c:/bysplitt/working _erowse |

Working folder: |C:/hysplitd/cluster/working -

regroupement ensuite standard. Ce menu contient axchive fotder: [ /oyeptitacrusterfworking. [
Projection (for 'Run cluster'): & RButo (" Polar (" Lambert " Mercator
lusieurs options que nous devons modifier.  ——
p p q _ Base Neme: |fdunp Note
T
Nos trajectoires durent 96 heures, donc nous voulons Y
visualiser la longueur entiere de la trajectoire, lorsque | == o - 2 - . —
. - Number of clusters: 4 Note
nous comparons les trajectoires. Le regroupement . . e o 4—
s'intéresse a la différence entre deux trajectoires. S —
Cweae [N e |

Figure 11.10 : Interface d’analyse de grappes des trajectoires.

Etape 2 : Sélectionner les données d’entrée

e Définir I’heure ;
e Le fichier d’entrée (hysplit4/working) ;
e Le fichier de sortie (hysplit4/cluster/working).
Etape 3 : Analyse des grappes
e Définir le nom de base, le nom du joker pour visualiser ces fichiers (fdump);
e Lancer ’analyse des grappes ;

e Afficher la variance spatiale totale.
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§ SMULATION LOG - 0 X

Standard
Change in TSV as clusters are combined

Pass 128 out of 243 A 125
Pagzs 129 out of 243 [
Pass 130 out of 243
Pass 131 out of 243
Pagzs 132 out of 243
Pass 133 out of 243
Pass 134 out of 243
Pass 135 out of 243
Pass 136 out of 243
Pass 137 out of 243
Pass 138 out of 243
Pass 139 out of 243
Pagz 140 out of 243
Pass 141 out of 243

I—

Figure 11.11: Fenétre de calcul des grappes. Figure 11.12 : Variance spatiale totale.

100 |

Change in TSV (%)

30 25 20 15 10 5 0
Number of clusters

Cluster means - Standard
20 backward trajectories
GDAS Meteorological Data

Etape 4 : Obtenir les résultats

§ 4 ( 20%)

e Sélectionner le nombre de cluster (4). ]

e Afficher le résultat. " ¥
& 2
§ - 2000
» y— 1500
3 I~ — o gl

162 -

Figure 11.13 : Exemple d'un centroide des rétrotrajectoires.
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Chapitre 111 : Résultats et Discussions

Les résultats obtenus de I’analyse des échantillons de compartiment atmospheérique (aérosols,
particules, eau de pluie) par I’utilisation de la spectrométric gamma, ainsi que la détermination de
la composition chimique des particules atmosphériques et les rétrotrajectoires des masses d’air

sont présentés dans ce chapitre.

Les standards préparés de ces échantillons nous a permis de calculer les efficacités qui ont été

utilisées pour le calcul des activités et leurs incertitudes des différents radionucléides d’intérét.

1. Efficacités des différents radionucléides d’intérét
Le role de Dl’efficacité est de déterminer les activités spécifiques des radionucléides d’intéréts
émetteurs gamma par unité de masse (Bg/kg) pour les particules atmospheériques ou par unité de

volume (Bg/m3 ou Bg/l) pour les aérosols et eaux de pluies.

Le logiciel de traitement du signal Génie 2000 a permis apres 1’exploitation des efficacités des

différents standards et de tracer les courbes d’efficacité en fonction d’énergie.

1.1 Efficacité filtre

Les standards filtres ont été comptés par spectrométrie gamma pendant 48h. le logiciel Genie 2K
a permis de tracer les efficacités combinées des deux radionucléides (**Eu et **Ba) en fonction
de I’énergie (Fig.IIL.1).

Courbe d étalonnage en eficacrtc N o

Courbe
| Basze énerge o Mesurée Haute énergie ' APOLOG " APOCOPE
1 014 (7 Empiique ¢ Interpalation
1 n1z{f Echell=
DDﬁ18 I f« APOCOFE © Log
s \D"‘{,'_‘ Ordre poly
gg; e o Basse énergie |2 + .
) o Tre— Ordre du a . I:l
0 500 1000 1500 2000 2500 3000 polyname
Energie [ke¥] Pic: |—
Source C:AUzershabdallah\DesktophChréa -20200C1-07 2020-10-20 cm)-dét4-25 07 2020.CMF
IWE) =-2.450e+001  +1.030e+001%IW(E] - 1.182e+000%nE]"2
IWEH] = 2301e+002 - 1.579e+0024R(E]  + 4.0162+00140E]™2 - 4 522e+000°4H(E)™3
+1.893e-001*In[E)"4
a Ok | Abandon | Aide | Lizte dez points Irnprirmer

Figure 111.1 : Courbe d’efficacité de deux standards filtres.
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Les énergies des différents radionucléides d’intérét ont été remplacées dans les deux équations
obtenues apres le tragage de courbe un pour les faibles énergies et ’autre pour les hautes énergies,
ce qui nous a permis de calculer les efficacités de ces radionucléides et les résultats obtenus sont

donnés dans le tableau I1l.1.

Tableau I11.1 : Efficacités des radionucléides dintérét étudiés des standards filtres.

Radionucléide Energie(keV) LN ¢ &6 € (%)
210pp 46,5 -2,3770 |0,09+4,96
234 Th 63,3 -2,1130]0,12+4,96
212 Pp 238,6 -2,623110,07+4,96
214 Pp 351,9 -2,8563|0,06+5,04
131 364,5 -2,88150,06+5,00
"Be 477,6 -3,1040|0,04+4,89
208°T]| 583,2 -3,2970|0,04+4,86
214 Bj 609,3 -3,3415]0,04+4,52
137 Cs 661,7 -3,42650,03+4,92
134 Cs 6047’55 -3,6155|0,03+4,81
228 Ac 911,2 -3,7472 10,0245 ,08
K 1460,8 -4,0004 | 0,02+4,92

Les filtres collectés en période de I’accident de Fukushima ont été comptés dans un autre détecteur,
donc les efficacités des radionucléides seront changées, et les résultats obtenus sont illustrés dans
le tableau 111.2.

Tableau I11.2 : Efficacités des radionucléides d’intérét étudiés du détecteur 2.

Radionucléide Energie (keV) Intensité (%) E£6E (%)

181 364,5 81,2 0,025

187 Cs 661,7 84,99 0,015
604,72 97,93

134 g 0,01+5
795 97,63
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Et en absence de I'efficacité de détecteur 3, des rapports entre les efficacités du détecteur 1 et

détecteur 3 ont éte établés et ces rapports ont été utilisés pour calculer de maniére approchée les

efficacités.

Tableau 111.3 : Efficacités des radionucléides d’intérét étudiés du détecteur 3.

Radionucleide Energie (keV) Intensité (%) E£6E (%)

181 364,5 81,2 0,018+5

137 Cs 661,7 84,99 0,008+5
604,72 97,93

134 g 0,006+5
795 97,63

1.2 Efficacité eau

Les deux standards de 1’eau ont été comptés par le détecteur n°4 pendant 48h. le logiciel Génie 2K

a permis de tracer les efficacités combinées des deux radionucléides (**?Eu et **Ba) en fonction de

I’énergie (Fig.I11.2).
Courbe d'étalonnagee L x|
Courbe
| Bazze énergis =] Mezurée Haute énergie * APOLOG " APOCOPE
" Empirigue 7 Interpolation
0.04
0035 1 Echelle
AN
0.025 4 + APOCOPE 1 Lag
0.0z ot
0.ma Ordre poly.
Dnljg;lj L Basze énergie + )
: Ordre du
0 polyndme 3 * )
0 m00 1000 1500 2000 2500 3000 )
Energie [keV] Pic: |— Q
Source C:hUzershAbdallabhDezsktopiChréa -20204:tandard ol multi garma-det 3-09 08 2020.CNF
INEF] = -3.263e+001 +1.243e+001%R(E] - 1.3 7=+000FIRE] 2
IN(Eff) = -3.062e+001 +1,425e+0014n[E] - 2.396e+0007In(E]"2 + 1.273=-001*InE]"3
Ok Abandon Aide Lizste des points Irmprimer

Figure 111.2 : courbe d’efficacité de deux standards de marinelli.
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En remplacant les énergies des différents radionucléides d’intérét dans les deux équations, nous

pourrons calculer I’efficacité de ces radionucléides et les résultats obtenus sont représentés dans le

tableau I11.4.

Tableau 1.4 : Efficacités des radionucléides d’intérét étudiés du standard eau.

Radionucléide Energie (keV) LN & E£0E(%)
210pPp 46,5 -4,3181|0,01+4,51
234 Th 63,3 -3,7307 | 0,025

212 pp 238,6 -3,5308 | 0,03+5,12
214 pp 351,9 -3,7785|0,02+4,82
181 364,5 -3,8039 | 0,02+4,93
"Be 477,6 -4,0087 | 0,02+4,97
208 T 583,2 -4,16470,02+5,16
214 Bj 609,3 -4,1988 | 0,02+4,66
187 Cs 661,7 -4,2622|0,01+5

134 Cs 6047’55 -4,398810,01+4,88
228 Ac 911,2 -4,4938 | 0,01+5,36
Q0K 1460,8 -4,7509 | 0,09+4,65

1.3 Efficacité des particules

Pour améliorer la précision, quatre courbes d’efficacité en fonction d’énergie ont été traces a 1’aide

de logiciel génie 2000 a partir des données exploitées des 4 standards qui ont été préparés de

différents poids (3g, 69, 99, 129g). Les courbes d’étalonnage en efficacité des standards de particule

(69, 99 et 12g) sont illustrées dans 1’annexe.

55



Chapitre 111 : Résultats et Discussions

" Courbe o étalonnage en Phes e ———

Courbe
| Basze énerge @ Mesuée Haute énergie ' APOLOG £ APOCOPE
02 (" Empique T Interpalation
Echelle
nis R
Tb\ ¢ APOCOPE ¢ Log
01
Ordre poly.
0.05f—— h‘""‘n'n-n Basse énergie |2 + i
Ordre du
a palyndme 3 + )
1] 00 1000 1500 2000 2A00 3000 ]
Energie [ke¥] Pic:: |_
Source C\UsershAbdallahiDesktophChréa -20205C71-07 202010-20 cr)-dét4-26 07 2020.CHF
In[Ef] =-2707e+001  +1.162e+001%I(E] - 1.334e+000In[E]"2
InEf) =-1.758e+001 +8773e+0004n(E) - 1.557e+0004RE]"2 + 8.341e-0024HE]"3
Ok | Ahandon | Aide | Lizte des points |mprimer

Figure 111.3 : Courbe d’efficacité de deux standards de particules d 'une masse de 3g.

La substitution des énergies des différents radionucléides d’intérét dans les différentes équations
nous a permis de calculer I’efficacité de ces radionucléides et les résultats obtenus sont projetés
dans le tableau I11.5.

Tableau I11.5 : Efficacités des radionucléides d’intérét étudiés dans différentes masses des

particules.

Radionucléide 505 (%)

39 69 99 12 g
210 pp 0,12+4,94 0,07+4,94 0,06+4,97 0,05+4,99
24 Th 0,16+5,01 0,12+5,03 0,10+4,97 0,08+4,95
212 pp 0,08+5 0,07+4,96 0,06+4,94 0,0545,05
214 pp 0,06+5,05 0,05+5,05 0,0445,07 0,04+4,92
131 0,06+5,04 0,055 0,04+4,97 0,0345,07
" Be 0,0545,12 0,0445,05 0,0345,03 0,03+4,95
208 T 0,04+5,06 0,0345,12 0,03+4,85 0,0245,02
214 Bj 0,0445 0,0345,16 0,02+5,04 0,02+4,78
187 Cs 0,03+5,08 0,0345,03 0,025 0,0245,12
134 Cs 0,03+4,90 0,0245,10 0,02+4,83 0,02+4,86
228 Ac 0,0245,13 0,02+4,82 0,02+4,86 0,02+4,82
40 K 0,0245,02 0,02+4,91 0,01+4,91 0,01+4,24
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Aprés nous avons tracé les courbes d’efficacité en fonction de masse pour chaque radionucléide
d’intérét et calculer les efficacités en remplagant les masses de nos échantillons dans les équations

obtenues (Tableau I11.5) les résultats présentés dans le Tableau I1.6.

&(m)
0,18
—@— Pb-210
0,16 Th-234
Pb-212
0,14 Pb-214
012 —e—1-131
S —@— Be-7
?g 0,1 —@— T1-208
S —e—Bi-214
8 0,08 —@— (Cs-137
< —e—Cs-134
0,06 —@— Ac-288
K-40
0,04
0,02
0
0 2 4 6 8 10 12 14

masse(g)

Figure 111.4 : Courbes d'efficacité en fonction de masse.

Tableau 111.6 : Les équations utilisées pour le calcul d'efficacité des radionucléides.

Radionucléide Equation R2

210 pp y = 0,0013x? - 0,0268x + 0,1873 0,9841
234 Th y = 0,2663x 70454 0,9961
212 pp y = 0,0001x? - 0,0055x + 0,0978 0,9936
214 pp y = 8E-05x2 - 0,0038x + 0,0704 0,9906
131 y = 8E-05x? - 0,0037x + 0,0682 0,9903
" Be y = 5E-05x? - 0,0027x + 0,053 0,9875
208 T y = 4E-05x? - 0,0022x + 0,0439 0,9854
214 Bj y = 4E-05x? - 0,0021x + 0,0421 0,9849
187 Cs y = 3E-05x? - 0,0019x + 0,039 0,9841
134 Cs y = 2E-05x? - 0,0015x + 0,033 0,9826
228 Ac y =-0,001x + 0,0285 0,9802
0K y =-0,0007x + 0,0201 0,984
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Tableau I11.7 : Efficacités des radionucléides d’intéréts étudiés dans les différentes masses des
échantillons des particules.

. - EX0E (%)
Radionucléide
4,76 ¢ 12,39 ¢ 14,45 ¢

210 pp 0,09+5,04 0,05+4,93 0,07+5,03
234 Th 0,1345,03 0,08+4,95 0,08+5,05
212 pp 0,07+5,01 0,04+4,89 0,04+5,10
214 Pp 0,05+4,99 0,03+5,06 0,03+4,97
131 0,05+4,96 0,03+4,91 0,03+5,09
" Be 0,04+5,08 0,03+5,15 0,02+4,92
208 T 0,03+4,96 0,02+4,82 0,02+4,88
214 Bj 0,03+4,85 0,02+4,95 0,02+4,97
137 Cs 0,03+4,90 0,02+5 0,02+5,06
134 Cs 0,03+4,94 0,02+4,57 0,01+5,16
228 AC 0,02+5,06 0,02+4,97 0,0145
0K 0,02+4,76 0,01+4,38 0,01+5,55

2. Passage du nuage radioactif de I’accident de Fukushima a la bande Nord

Centre du pays

2.1 Activités spécifiques des radionucléides d’intérét

Les activités spécifiques ainsi que leurs incertitudes ont été calculées a 1’aide des équations (2.3)

et (2.6), respectivement.

L’exploitation des données d’analyses des spectres d’acquisitions des radionucléides présents dans
les filtres prélevés durant la période de I’accident a permis de calculer les activités et leurs

incertitudes, dont les résultats sont mentionnés dans le Tableau I11.8.
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Tableau I111.8 : Activités spécifiques des radionucléides dans les aérosols de la période 2011.

Activité spécifique (mBg / md)
Code Ech | Date de prélevement | Date de collecte
131| 137CS 134CS

FK 1 30/3/2011 & 14h30 4/4/2011 a 11h00 0,507+0,027 | 0,043+0,004 | 0,033+0,003
FK 2 5/4/2011 & 11h30 14/4/2011a 10h30 0,056+0,004 | 0,016+0,002 | 0,011+0,002
FK 3 14/4/2011 a 10h30 18/4/2011a 15h30 0,032+0,004 | 0,015+0,003 | 0,017+0,003
FK 4 18/4/2011 a 15h30 26/4/2011 a 15h 0,010+0,003 | 0,005+0,002 | 0,004+0,002

< 0,003
FK5 26/4/2011 a 15h 12/5/2011 a4 15h30 | < 0,006 < 0,004

< 0,003
FK 6 12/5/2011 a 15h30 18/5/2011 a 15h30 | <0,006 < 0,004

< 0,003
FK 7 18/5/2011 a 15h30 22/5/2011 a 15h00 | < 0,006 < 0,004

Ces résultats montrent que les traceurs de fission émis lors de I’accident de Fukushima a été

détectés dans les quatre filtres prélevés durant la période de 30 mars 2011 au 26 avril 2011.

D’apres les valeurs expérimentales obtenus, nous constatons que ;

La plus grande activité spécifique des produits de fission a été obtenue le 30 Mars 2011.
Aprés cette date, les concentrations d'activité ont diminué jusqu'a atteindre des valeurs
inférieures aux limites de détection. Comme nous pouvons également observer a partir de
ce tableau, les activités sont généralement inférieures a 1’activité minimale détectable a
partir du 26 avril 2011 qui est de 1’ordre de 0,009, 0,011 et 0,006mBq pour 1311, 137Cs et
134Cs respectivement.

Les activités spécifiques de 11 ont diminué de 0,507+0,027 mBg/m? pour 1’échantillon
FK1 jusqu’a 0,007+0,002 mBg/m® pour I’échantillon FK4, du 30 mars 2011 au 18 avril
2011.

La diminution est observée pour les deux autres radionucléides artificiels détecté 'Cs et
134Cs du 0,043+0,004 mBg/m? jusqu’a 0,003+0,002 mBg/m? et de 0,033+0,003 mBg/m®

jusqu’a 0,003+0,002 mBg/m?3, respectivement.
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e L’activité spécifique de 31 est plus élevée que celle du **’Cs et du **Cs en raison de sa
demi-vie plus courte et ¢a explique que les retombées de Fukushima étaient riches en 1311,
cet élément est plus volatil que le 2*'Cs.

e Les activités spéecifiques sont a 1’état de trace parce que la distance et I’effet de bouclier

de I’air atténuer les rayonnements.

0,6
- 05
<
£ o4
O
o
E 03
(]
=}
g 02
=
\U
g o1
(%]
“Q
£ 0 —
B N N N N N N N
2 %Q'\, %Q\, ,19'\, ,»Q\, %Q\, ,19'\, %Q\,

& » > 5 & & &
rf,b\ Qf\\ \/'\\ A\ A\ \//\\ ,{/\\

Daté de préléevement
——1-131 Cs-137 Cs-134

Figure 111.5 : Variation temporelle de la radioactivité artificielle dans les filtres de Fukushima.

Les radionucléides artificiels quantifiés dans ces échantillons en cette période sont constatés par

d’autres pays (Tableau I11.9).

Nous constatons que les activités spécifiques des radionucléides artificiels obtenus au niveau de la
région d’Alger (altitude de 162 m), s’inscrivent dans les plages de variation signalés dans les autres

pays et pratiquement dans la méme période (Tableau I11.9).
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Tableau 111.9 : Donnée référence des Activiteés spécifiques des radionucléides artificiels trouvées
dans les filtres de Fukushima.

Pays Période Activités spécifiques
Réference
13l| 134CS 137CS
[0,010+0,003- [0,005+0,002- [0,004+0,002-
o 30/03/2011-
Algérie 0,507£0,027] | 0,043+0,004] 0,033+0,003]
26/03/2011
mBq / m? mBq/ m3 mBq/ m3
N 23/03/2011- | [3.7+1.3-354 |[0.7+05-37% |[0.4%0.2—30 | Phametal,
onaco
07/05/ 2011 | +27] uBg/m3 4] uBg/m?® +2] uBg/m®* | 2012
5 24/03/2011- | 490 =35 uBq/ | 18040 uBq/ | 160 + 30 uBq | Kritidis etal,
rece
28/04/2011 | m? m3 / m3 2011
29/03/2011- | 2364 +55 167 £8 Perret et al.,
France 198 + 7 uBg/m?®
15/04/2011 | pBg/m?3 uBg/m?® 2012
tall 23/03/2011- |[[23+x4— 410 |[1.6+0.1-93+ |[1.3+£0.3-80 | Clemenza et
alie
06/05/2011 | +82] uBg/m? 19] uBg/m?® +16] uBg/m*® | al., 2011
e 28/03/2011- | 2.63+0.12mBq | 0.09 £0.02 mBqg | 0.10 £ 0.03 Pinero Garcier
spagne
bag 13/04/2011 / md / m? mBq / m? etal., 2011
24/03/2011— __
L [12 — 3700] [1.4—-1040] Lujaniene et
Lituanie 13/04/2011
uBg/m? uBg/m?3 al., 2011
Portugal 25/03/2011 - | 1.39 £ 0.08 mBq | 0.139 £ 0.017 0.153+£0.018 | Carvalho et al.,
ortuga
J 15/04/2011 |/ m?® mBq / m® mBq / m® 2012

2.2 Parcours des masses d’air

Dans la présente étude, nous avons utilisé le model HYSPLIT 4 pour caractériser I'origine des

masses d'air arrivant sur notre site Alger aprés 1’événement de Fukushima, ¢’est-a-dire essayer de

poursuivre les fissions radioactives a travers un temps déterminé dans 1’espace.

Nous avons analysé l'origine de masses d'air entrantes sur le site d'étude en calculant une

cinématique de 96 h a partir de 0, 6, 12 et 18 UTC chaque jour du 30 mars au 26 avril la période

ou les radionucléides artificiels émis lors de I’accident de Fukushima sont détectés sur Alger. Ils

ont été évalues a l'altitude de 162 m au-dessus du niveau du sol avec I'Hybrid Single Trajectoire
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intégrée lagrangienne de particules (HYSPLIT, version 4) avec la base de données GDAS
développé par I’ Air Resources Laboratory (ARL) de la NOAA.

Nous avons également effectué une analyse par classification statique non superposé représentatifs
de chaque filtre prélevé pendant I’exposition aux retombées de Fukushima au-dessus d’Alger ; les
moyennes des rétrotrajectoires uniquement pour les périodes ou les traces de radionucléides

artificielles ont été détectées, comme ils sont dans le tableau 111.10.

Tableau 111.10 : Les valeurs d’analyse par classification statistique non superposé.

Nombre
Code echantillons Période _
Jours | Clusters | Trajectoires
FK1 30/03/2011 — 04/04/2011 6 4 24
FK 2 05/04/2011 — 14/04/2011 10 4 40
FK3 14/04/2011 — 18/04/2011 ) 4 20
FK 4 18/04/2011 — 26/04/2011 9 4 36

Les résultats des rétrotrajectoires obtenus par I’HYSPLIT sont illustrés dans les figures I11.6,

.7, 1.8 et 111.9.
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Figure 111.6 : Rétro-trajectoire moyenne (a) avec l’ensemble des rétrotrajectoires du cluster 1

(b) lors du passage du nuage de [’accident de Fukushima sur Alger durant la période allant de
30/03/2011 au 04/04/2011.
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Figure I11.7 : Rétro-trajectoire moyenne (a) avec [’ensemble des rétrotrajectoires du cluster 3
(b) lors du passage du nuage de [’accident de Fukushima sur Alger durant la période allant de
05/04/2011 au 14/04/2011.
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Cluster means - Standard Cluster 1 of 4 - Standard . )
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Figure 111.8 : Rétro-trajectoire moyenne (a) avec l’ensemble des rétrotrajectoires du cluster 1
(b) lors du passage du nuage de [’accident de Fukushima sur Alger durant la période allant de
14/04/2011 au 18/04/2011.
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Figure 111.9 : Rétro-trajectoire moyenne (a) avec [’ensemble des rétrotrajectoires du cluster 3
(b) lors du passage du nuage de [’accident de Fukushima sur Alger durant la période allant de
18/04/2011 au 26/04/2011.
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L’analyse des rétrotrajectoires dans cette étude a montré que la quasi une masse d‘air provient

clairement de 1’océan Atlantique passant par la péninsule ibérique.

D’apres les travaux de Lazano et al, 2011 et Gracia 2012 les produits de fissions ont été détecté en
Espagne le 28 mars 2011. Ces fissions ont été ensuite observées en Algérie deux jours apres, le 30
mars 2011.

Dans le travail de Pifiero Garcia, il a analysé I'origine des masses d‘air entrant sur le site d'étude «
Grenada » par le calcul de la cinématique 168-h Rétro-trajectoires 3D a partir de 0, 6, 12 et 18 UTC
chaque jour du 9 mars au 19 avril. lls ont été évalués a trois reprises différentes (500 m, 1000 m et
3000 m dwaltitude) en utilisant le systéeme hybride unique trajectoire intégrée des particules
lagrangiennes (Hysplit, version 4.9) avec la base de données GDAS comme développé par le
laboratoire des ressources atmosphériques (Air Ressources Laboratory, ARL) de la NOAA. Apres
il a effectué une analyse par grappes de k-means sur les différentes sources des masses d‘air pour

la période d'échantillonnage.

Et les résultats sont présentés ci-dessous :
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Figure 111.10 : Rétrotrajectoires moyennes représentatives lors de I'exposition aux retombées de
Fukushima sur Granada ; gauche : 23 au 30 Mars et droite : 30 Mars au 6 Avril (Pifiero Garcia
etal.,2012).

65



Chapitre 111 : Résultats et Discussions
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Figure 111.11 : Rétrotrajectoire moyennes représentatives lors de I'exposition aux retombées de
Fukushima sur Granada ; gauche : 6 au 13 Avril et droite : 13 au 19 Avril (Pifiero Garcia et
al.,2012).

Figure 111.12 : Schéma du déplacement du panache radioactif de Fukushima vers le sud-est de
I'Espagne (Pifiero Garcia et al.,2012).

Et d’apres ’analyse des rétrotrajectoires qui a été faite par Lazano et al., 2011 et a été confirmée
par Pifiero Garcia et al en 2012 a montré que les masses d'air ont transporté le nuage radioactif de
Fukushima vers I'océan Pacifique et le nord du Japon en direction de I'océan Arctique, du Canada
et du nord des Etats-Unis.
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Par la suite, les masses d'air maritime polaires, qui avaient été a mesure que les masses dair
continentales au-dessus de I'Amérique du Nord, ont déplacé le panache radioactif vers I'océan
Atlantique en direction du sud-est de I'Espagne (Fig.111.12).

En se basant sur ces deux travaux, nous pouvons confirmer que les radionucléides artificiels
détectés sur Alger de 30 mars au 26 avril 2011 sont des produits de fission rejetée lors de I’accident

de Fukushima.

3. Surveillance radiologique de compartiment atmosphérique
Les activités spécifiques par unité de masse (Bg/g) ou par unité de volume (Bg/m3) ou bien (Bg/l),

ainsi que leurs incertitudes ont été calculées a 1’aide des équations (2.3) et (2.6), respectivement.

Les résultats obtenus pour les différents échantillons (aérosols, particules, eau de pluie) sont donnés

ci-dessous.

3.1 Aérosols

Les comptages des filtres ont été faits pour avoir une appréciation globale sur le niveau de

radioactivité naturelle et artificielle dans 1’air.

Apres 1’analyse des spectres, la radioactivité que nous avons trouvée dans les filtres d’aérosol
contient une diversité de radionucléides naturels terrestres provenant essentiellement des chaines

naturelles (28U, 2°U et 2°2Th), ainsi le radioélément cosmogénique "Be et le “°K.

L’exploitation des données d’analyses des spectres d’acquisition (annexe) des radionucléides
présents dans nos filtres a permis de calculer les activités et leurs incertitudes, dont les résultats

sont mentionnés dans le Tableau I11.11.
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Tableau 111.11 : Activités spécifiques des radionucléides spécifiques dans les aérosols.
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Code Activité spécifique (uBg / m3)
d’echa
210pb 234Th 212pb 214Pb YBe 208T| 214Bi 137Cs 228AC 40K
F1 1064.17 19.04 + 517 +£1.06 |4.33+1.22 6570 +0,32 | 9.85+5.01 | 3.70 £1.08 6.40 £1.86 | 153.70+
+54.58 7.44 <7 10.85
F2 588.12 7.22 £4.45 | 2.33 £0.62 1.69 £0.72 4370+0,21 | 6.28 £3.12 | 2.83 +0.67 5.32+£1.17 | 93.49
+30.28 <7 16.63
F3 935.27 <AMD 4,83 £1.10 11.66 £1.40 4620+0,23 | <AMD 11.23 £1.28 3.54 £1.85 | 119.80
+48.64 <3 +10.01
F4 574.00 16.57 11.26 £2.46 | 18.71 £2.90 8410+£0,42 | <AMD 14.46 £2.69 6.15 +4.38 | 246.01
+36.51 +16.90 <3 +22.36
F5 311.20 19.61 8.04 £1.66 18.08 £2.21 3460+0,17 | <AMD 13.04 £2.08 0.87 £3.34 | 245.08
+21.43 +11.89 <1,4 +18.14
F6 973.70 47.62 9.05 +2.03 8.06 £2.33 8190 +0,41 | 5.23+£9.29 | 5.79 £2.05 15.00 220.35
+53.13 +14.29 <7 +3.63 +18.44
F7 964.17 26.21 336.40 14.48 +1.99 4630 +0,23 | 920.17 11.77 £1.79 <AMD 151.05
+51.56 +12.10 +17.05 +48.38 <6 +13.32
F8 518.41 <AMD 831.35 54.34 £+3.81 6400 £0,32 | 2251.00 97.76 £5.66 10.35 147.99
+33.31 +41.81 +115.00 <6 +4.00 +14.90
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Les radionucléides quantifiés dans les filtres d’aérosols sont tous d’origine naturelle avec des

niveaux d’activités habituellement trouvé.
Radionucléides de la famille d’uranium 238U :

Les activités spécifiques des radionucléides de la famille d’Uranium 2U varie d’un filtre & un

autre pour les 8 filtres.

L activité spécifique du 22°Pb compris entre une valeur minimale de 311,2+24,43 uBg/m? (filtres),
et une valeur maximale de 1064+54,58 uBg/m? (filtrel), avec une valeur moyenne 741,13+41,18

uBg/m?,

Les activités spécifiques du 2*4Pb varient entre une valeur minimale 1,69+0,72 uBg/m? (filtre2), et

une valeur maximale 54,34+3,81 uBag/m? (filtre 6) avec une valeur moyenne 16,41+2,07 uBg/m?®.

Les activités spécifiques du #*Bi varient entre une valeur minimale de 1’ordre de 2,83+0,67 uBg/m?
(filtre 2), et une valeur maximale de I’ordre de 97,76+5,66 uBg/m? enregistrée dans le filtre 8, avec

une valeur moyenne 20,07+2,16 uBg/m?.

Les activités spécifiques du 23*Th varient entre une valeur minimale et une valeur maximale de
7,22+4,45 uBg/m? (filtre 2) et 47,62+14,29 uBg/m? (filtre 6) respectivement, avec des activités

spécifiques inférieures a 1’activité minimale détectable dans les filtres 3 et 8.
Radionucléides de la famille de Thorium 232Th

D’aprés les résultats représentés dans la (Tableau I11.11), les activités spécifiques des

radionucléides des descendants du Z2Th (*12Pb, 28 Ac et 2°8T1) sont variées pour les huit filtres.

Les activités spécifiques du *2Pb et du ??Ac varient entre une valeur minimale de ’ordre de
2,33+0,62 (filtre 2) et 3,54+1,85 puBg/m? (filtre 3), et une valeur maximale de I’ordre de
831,35+41,81 (filtre 8) et 15,00+3,63 pBqg/m? (filtre 6) respectivement, avec une valeur moyenne
de I’ordre de 151,05+8,47 pBag/m? pour le 2*2Pb et une activité spécifique non détecté au niveau de
filtre 7 pour 1’?28Ac.

Les activités spécifiques du 2°8T1 fluctuent entre une valeur minimale 5,23+9,29 pBg/m? (filtre 6),
et une valeur maximale 2251,00+115 puBg/m? (filtre 8) avec des activités spécifiques non détecté

(inférieure a ’activité minimale détectable) dans les filtres 3, 4 et 5.
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Activités spécifiques du 'Be

L’activité spécifique du ‘Be est comprise entre une valeur minimale 3,46+0,17 mBg/m? (filtre 5),
et une valeur maximale 8,41+0,42 mBqg/m?® (filtre 4), avec une valeur moyenne de 5,83+0,28

mBag/m?3 enregistrée au niveau de la région d’Alger (altitude de 162m).
Activités spécifiques du °K

Les activités spécifiques du “°K varient entre une valeur minimale de 1’ordre de 93,49+6,63 uBg/m?
(filtre 2), et une valeur maximale de 1’ordre de 246,01+22,36 uBg/m? (filtre 4) avec une valeur
moyenne 172,18+14,33 uBg/m?.

Les niveaux d’activités en ‘Be et 2°Pb s’inscrivent dans les plages de variations habituellement

constatées dans d’autre pays (Tabl.111.12).

Tableau I11.12 : Donnée référence des Activités spécifiques des radionucléides spécifiques dans

les aérosols.

Pays 210pp (uBg/ m® | "Be (mBq / md) Référence
Monaco 500 — 1000 2,9-81 Pham et al., 2002
Algérie 91 -883 1.58 — 8.32 Taeib errahmani et noureddine, 2016
Malaga, Spain / 25-149 Deunas et al., 2009
Granada, Spain / 1.7-7.6 Azahra et al., 2003
Thessaloniki, )

Grace / 0.47-12.7 loannido et al., 2006
France / 1.73-7.73 Bourcier et al., 2011
Monaco / 0.93-13.1 Pham et al., 2011
Barcelona, Spain / 24-47 Vallés et al., 2009

/ : pas de donnee

Les activités spécifiques qui ne sont pas été détectés pour certains radionucléides, dans certains
filtres sont due peut-étre a la durée d’attente pendant quelques jours avant d’effectuer 1’analyse ce
qui va laisser décroit suffisant des radionucléides a vie courte (T1/2 (2®TI) = 3,058 min). Et dans

certain filtre peut étre a la valeur d’activité qui est inférieur a celle de 1’activité minimale détectable.
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L’activité spécifique de 'Be [3,46 -8,41 mBqg/m 3] est d’origine cosmogénique, le flux de ‘Be a la
surface de la terre dépend seulement de la latitude et quel que soit le milieu océanique ou

continentale.

Au contraire de "Be, I’activité spécifique de 2°Pb [300-1000 pBg/m?] est d’origine terrestre, la
concentration de ce dernier dans 1’air diminue avec 1’altitude ceci due a la diminution de la

concentration de 222Rn.

Variation temporelle de |a radioactivité
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Figure 111.13 : Des activités des radionucléides dans les aérosols.

3.2 Particules

Le dépouillement des spectres des échantillons des particules et a 1I’aide des équations (2.3) et (2.6),
les activités spécifiques des radionucléides d’intérét et leurs incertitudes sont résumées dans le
Tableau I111.13.
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Tableau 111.13 : Activités spécifiques des radionucléides spécifiques dans les particules.

Activité spécifiqgue (mBq/g)

ech 210pp 24ThH | 212pp | 2%Pp | 'Be 2087 214B; 187Cg | 28pc | 9K
o1 745,1 41,57+ | 69,8 56,31 | 3053,3 17,97 |51,01 |16,90+ 51,84 |7311
+44.0 19,74 | +496 | +4,90 | +159,3 +2,09 | +4,77 | 1,76 7,27 | +49,7
- 1803,34 2546 | 49,62 |47,76 | 2512 4,70 41,20 | 8,40 23,26 | 324,3
+99,09 +26,0 |+461 |+569 |=+130,8 +2,43 | %563 |*1,77 |+8,80 |+40,7
P3 | 2242,6 4,43 32,13 | 11,67 | 19967 6,46 9,32 8,46 13,09 | 284,03

+115,6 +15,85 | +3,02 | +2,98 | £1000,5 +1,34 | 2,69 |+0,98 |+4,36 |+243

Les résultats trouvés sont comparables a celle de Pham et al., 2002 et de Papastefanou et al., 2000
(Tableau 111.14).

Tableau 111.14 : Données de référence des activités spécifique des radionucléides dans les

particules.
Activité specifique (mBq/g) Référence
Pays Zlopb 7Be 137CS 4OK
France, Pham et al., 2002
10966,6 +0,4 | 9513,3 +0,7 34,23 +0,76 /
Monaco
Thessaloniki, Papastefanou et al.(2000)
Gre / 4580140 26,6+4,4 488+7
rece

e Radionucléides de la famille d’uranium 238U : 210Pp, 214Pp, 234Th et 214Bj
Toutes les valeurs minimales des activités spécifiques du 2**Pb, 234Th et 214Bi sont enregistrées au
niveau de I’échantillon P3, et sont d’ordre 11,67+2,98; 4,43+15,85; 9,32+2,69 mBq/g,
respectivement.
Les valeurs maximales sont toutes enregistrées dans 1’échantillon P1, et sont de 1’ordre de

56,31+4,90 ; 41,47+19,74 ; 51,01+4,77 mBq/g, respectivement.

72




Chapitre 111 : Résultats et Discussions

Au contraire du 2%Pb, 2Th et 1B, les activités spécifiques du 2°Pb compris entre une valeur
minimale 745,1+44 mBqg/g (P1), et une valeur maximale 2242,6+115,6 mBqg/g (P3), avec une
valeur moyenne de 1597+86,23 mBq/g enregistrée au niveau de la région d’Alger.
e Radionucléides de la famille de Thorium 2%2Th

Les activités spécifiques du 2'2Pb, 2%8T| et 228Ac varient entre des valeurs minimales 32,13+3,02 ;
6,46+1,46 ; 13,09+4,36 mBg/g, toutes captées au niveau d’échantillon P3, et des valeurs maximales
69,8+4,96 ; 17,97+2,09 ; 51,84+7,27 mBq/g, toutes captées dans I’échantillon P1, avec des valeurs
moyenne de ’ordre de 50,51+4,19 ; 9,71+1,95 ; 29,39+6,81 mBq/g, respectivement.

e Activités spécifiques du 'Be
Le méme cas du 2°Pb, I’activité spécifique du ‘Be compris entre une valeur minimale
2512,12+130,8 mBg/g (P2), et une valeur maximale 19967+1000 mBq/g (P3), avec une valeur
moyenne de 1’ordre de 8510,76+430,05 mBg/g.

e Activités spécifiques du *'Cs
Au contraire du "Be, I’activité spécifique du *'Cs varie entre une valeur minimale 8,40+1,77

mBq/g (P2), et une valeur maximale 16,90+1,76 mBq/g (P1) avec une valeur moyenne de 1’ordre
de 11,25+1,50 mBq/g.

e Activités spécifiques du °K
Les activités spécifiques du *°K varient entre une valeur minimale 284,03+24,3 mBq/g (P3), et une
valeur maximale 731,1+49,7 mBq/g (P1), avec une valeur moyenne de 1’ordre de 446,47+38,23

mBg/g.

Nous constatons que les activités spécifiques du 2°Pb, 'Be, ¥'Cs et *°K s’inscrivants dans les

plages de variations habituellement trouvé par Pham, 2002 et Papastefano et al, 2000.

La présence du 2°Pb due a la décroissance du ??2Rn dans 1’atmosphére en 21°Pb qui se fixe sur les

particules, il est depose sur la table de collecte par les retombées seches et humides.

L’activité spécifique du ¥'Cs varie dans les particules, ’activité élevée du 3'Cs enregistrée dans
I’échantillon P1. Cette variation est expliquée par les conditions météorologiques locales, ainsi que

par la déférence de masse entre les échantillons des particules.
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Le ¥'Cs détecté dans les particules serait probablement di a sa rémanence dans le compartiment
atmosphérique affectée par les processus de remise en suspension, d’adsorption sur des particules

fines et de transport sur des longues distances (Taieb errahmani et Hammadi, 2020).
Les variations des activités spécifiques des radionucléides trouvés dans les échantillons des

particules au cours du temps sont représentées dans des courbes illustrées dans la figure 111.14.

Variation temporelle de la radioactivité dans les particules
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Figure 111.14 : Activités spécifiques des radionucléides dans les échantillons de particules
atmosphériques.

3.3 Eau de pluie

L’analyse des spectres des échantillons des eaux de pluie et a I’aide des équations (2.3) et (2.6), les
activités spécifiques des radionucléides d’intérét et leurs incertitudes sont résumées dans le Tableau
111.15.
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Tableau 111.15 : Activités spécifiques des radionucléides spécifiques dans les eaux de pluie.

Activité spécifique (Bg/L)

Code Ech

210pb 234Th 212pb 214pb 7Be 208T| 214Bi 137CS 228AC 40K
EP1 0,34+ | 3,18% 0,42+ 1,38+ | 0,19+| 0,12+| 0,14+ <0007 0,25+ | 3,67+

0,74 0,38 0,07 0,2 0,13 0,02 0,04 0,06 0,30

< 0,007

£p ) 1,21+ 3,6 0,14+ | 0,02+| 087+| 0,12+| 0,19+ 0,28+0 | 4,08%

0,71 0,4 0,04 0,05 0,15 0,02 0,04 ,06 0,32
Pham, 0,96+ 3,55+

/ / / / / / / /

2002 0,03 0,16

D’apres les résultats obtenus, nous constatons que ;

Les radionucléides quantifiés dans les échantillons d’eau de pluie sont tous d’origine naturelle avec

des niveaux d’activités habituellement trouvés.
Les deux échantillons ont pratiquement les mémes ordres des grandeurs.

Les radionucléides de la famille de 238U (?¥Bi, 2*Th), ainsi que de la famille 22Th (*28Ac et 2%8TI),

ils ont pratiquement les mémes niveaux d’activité spécifique dans les deux échantillons.

Les valeurs maximales des activités spécifiques de 212Pb et de 21*Pb sont enregistrées au niveau de
I’échantillon EP1. Et elles sont de 1’ordres de 0,42+0,07 Bq/L et 1,38+0,2 Bg/L respectivement.

Par contre, les activités spécifiques du 2°Pb, 'Be et de “°K enregistrées au niveau d’échantillon
EP2 sont plus élevées que celles trouvées au niveau de I’échantillon EP1, et elles sont de I’ordres

de 1,21+0,71 Bg/L, 0,87+£0,15 Bg/L et 4,08+0,32 Bg/L respectivement.
Le 21%Pp et le 'Be ont le méme comportement dans les eaux de pluie (Pham et al., 2002).

Les activités spécifiques trouvées de 2°Pb et de "Be sont comparables & celle trouvés par Pham,
2002.
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L'activité totale (Bq) d'un radionucléide dans I'eau de pluie dépend de la masse de particules
d'aérosol récupérées, de volume d'eau de pluie dans lequel elles se trouvent accumulé et de taux de

précipitation (loannidou et Papastefanou, 2006).

La concentration d'activité (Bg/L) d'un radionucléide dans l'eau de pluie est une quantité
indépendante de la hauteur des précipitations (loannidou et Papastefanou, 2006).

L'activité spécifique de ’Be dans I'eau de pluie augmente lorsque le taux de précipitation diminue
(loannidou et Papastefanou, 2006).
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Figure 111.15 : Activités spécifiques des radionucléides dans les échantillons d’eau de
pluie.

4. Analyses complémentaires de la radioactivité

4.1 Composition chimique par EDXRF

Apres I'analyse des échantillons des particules par la technique de fluorescence X et a 1’aide de

I’équation (2.8), nous avons obtenu les résultats représentes ci-dessous.

L’analyse de fluorescence par rayonnement X des particules collectées de 08 janvier 2020 jusqu’a

15 avril 2020 montre qu’elles sont principalement constituées de Si, Ca, Fe, Mg et CI.
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Les éléments traces sont également présents comme Mn, Sr, Ba, Zn, Cr, P et Ni.

Les concentrations de tous les éléments sont pratiguement de méme ordre de grandeur dans les
trois échantillons. Et ils sont comparables a celles qui ont trouvés par Pham, 2002 en Monaco, a

part quelques éléments comme le Ba, P, Co, Cu, As et le Pb.
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Tableau 111.16 : Composition chimique des particules atmosphériques collectées et comparaison
avec les travaux & Monaco.

Concentration (ug/g)

clement P08/01/2020 |PO01/03/2020 |P15/04/2020 |Phametal., 2005
Si 168819,50 159741,10 113700,06 149400
Ca 40914,86 10156375 38227,59 55400
Fe 42633,63 30045,84 37408,11 39000
Cl 7059,00 12866,00 33680,16
Al 30591,17 11406,87 7167,42 53800
K 13329,19 11668,49 10113,86 15420
Mg 7975,83 824521 8740,86
Ti 8270,22 6318,79 7704.16 4210
Ba 5078,67 4069,80 471760 451
S 778.44 1910,88 1303,40 1040
Na 32974 571,82 487,93
P 497,26 427,91 377,15 184
M 394,29 423,77 460,70 496
As 409,89 421,46 44678 6.0
Zr 316,02 312,58 222,88 188
Sr 24823 299.74 206,34 207
Zn 98,35 176,19 220,38 204
Ni 101,90 72,58 113,82 59,8
Rb 110,98 75.75 94,43 78.9
Pb 93,58 92,96 101,64 45
Y, 82,42 85,33 7257 118
Cr 68,62 68,00 78,67 195
Y 54,84 23,88 30,48
Nb 38,44 21,90 34,28
Th 20,61 9,08 16,75
Se 10,17 10,16 8,24
Cu 7,94 10,11 8,01 87
Br 10,07 8,65 14,53
Co 9,60 5,74 9.12 253
Ga 8,33 1027 422
Cs 8,73 5,79 8,41
Mo 5,46 6,26 5,43
Sc 2.19 5,23 2,01
U 5,18 3,53 411
Hg 0,06 0,05 0,04
TI 0,002 0,004 0,003
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Et pour mieux interpréter ces résultats les concentrations des éléments sont normalisées par rapport

a la moyenne et représenté dans un graphe (Fig.111.16).
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Figure 111.16 : Distributions normalisées des concentrations des espéces chimiques dans les

particules.

Les trois échantillons prélevés ont une distribution des compositions chimiques pratiqguement

homogeéne.

4.2 Matiére organique

La teneur de la matiére organique dans les échantillons des particules est calculée a 1’aide de

I’équation (2.9) et les résultats obtenus sont présenté dans le tableau 111.17.

Tableau 111.17 : Lateneur de la matiére organique des particules atmosphérique.

code Ech Date de Masse E;Iﬁ;:'zizt poids apres teneurs de
collecte seche(g) @ calcination (g) | MO(%o)

P1 08/01/20 1,8202 67,6019 67,4295 9,47

P2 01/03/20 1,6926 75,3662 75,0653 17,78

P3 15/04/20 1,91 75,5303 74,493 54,31
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La plus basse teneur en matiere organique est de 9,47% analysé dans 1’échantillon des particules

(P1) alors que la teneur maximale atteint 54,31% dans 1’échantillon (P3).

L’¢lévation de la teneur en matieére organique dans 1’échantillon collecté en 15 avril 2020 est du

peut étre au feu de forét de Tchernobyl qui a été lieu le 04 avril 2020.
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Figure 111.17 : Courbe de la teneur en matiére organique des particules atmosphérique.

En atmosphére, les particules résultent de la remise en suspension du sol. Les composés organiques
du sol possedent des fonctions alcool -OH et acides carboxyliques -COOH qui, en s'ionisant, sont
susceptibles de fixer des cations. Ces dissociations conférents aux substances organiques des

capacités d'échange trés élevées de 1'ordre de 200 a 400 meq/100 g (Bonneau, 1979;
Chamayou,1989; Robeau et al., 2000).

Ce phénomeéne est primordial dans le cas des sols dits « organiques » pour lesquels les acides
humiques et les acides fulviques résultant de la décomposition de la matiere organique neutralisent

la charge des cations, ce qui empéche leur fixation sur les argiles (Dumat, 1995).
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Conclusion

De par sa position géographique, I'Algérie, comme tous les pays de la région méditerranéenne,
n'est pas a l'abri de toute contamination radioactive venant des pays nucléarisés a travers les

accidents nucléaires.

Ce travail a été réalis¢ dans le cadre de la surveillance radiologique de 1’environnement en
général et celui de I’ Atmosphére en particulier. Il a abordé cet aspect de surveillance durant le
premier trimétre de I’année 2020, ce qui est considéré comme continuité des travaux menés au
laboratoire de 1’environnement du CRNA (Taieb Errahmani,2020). Les analyses des
échantillons du compartiment atmosphérique ont été effectuées par spectrométrie gamma pour
la détermination du niveau de radioactivité et par fluorescence a rayons X pour la détermination
de la composition chimique. Une approche de modélisation des parcours des masses d’air a été
aussi réalisée a I’aide du code HYSPLIT 4 de 1’Administration Nationale de 1’Océan et de
I’Atmosphere (NOAA). Ce dernier a permis de tracer les rétro-trajectoires des masses d’air
véhiculant la radioactivité artificielle issue de I’accident de Fukushima en Mars 2011 au Nord

de I’Algérie durant le mois d’avril 2011.

A la lumiére des résultats de la caractérisation radiologique et la modélisation des

rétrotrajectoires de I’accident de Fukushima, nous pouvons déclarer que :

- Le monitoring de la radioactivité naturelle dans les aérosols a révélé des activités
spécifiques moyennes des radionucléides 'Be et 21°Pb de 1’ordre de 5,83+0,28 mBg/m?3
et 741,13+41,18 mBg/m3, respectivement. Ces résultats sont similaires aux résultats de
Taieb errahmani et Nourredine en 2016 au site d’ Alger.

- Ces deux radionucléides sont aussi présents dans les échantillons de particules et eaux
de pluies avec des activités spécifiques élevées aux particules par rapport aux
aérosols.les activités spécifiques du 'Be et 2°Pb pour les particules sont respectivement
8510,76 mBq/g et 1597 mBq/g tandis que pour les eaux de pluies sont de 1,06 Bqg/l et
0,77Bq/l.

- L’activité de radionucléide artificiel ¥’Cs a été inférieure a I’activité minimale
détectable dans les aérosols et dans les eaux de pluie, ce qui est en accord avec le résultat
trouvé dans les travaux de Taieb errahmani (2020) au niveau du site d’Alger durant la
période allant du 2012 au 2018.

- Le 1¥'Cs a été détecté uniquement dans les particules atmosphériques avec une activité

spécifique moyenne de 1’ordre de 0,011=1,5 Bq/g. Les feux de forét de Tchernobyl en
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Urkaine combinés avec les conditions météorologiques ont entrainé la remise en
suspension du **’Cs et son transport sur de longue distance, ce qui a permis de sa
détection au site d’Alger durant le mois d’Avril 2020, et qui a fait I’objet d’un rapport
interne de I’événement au CRNA avec la modélisation des rétro-trajectoires.

Les traces des produits de fission 1321, 134Cs et 13'Cs détectées dans le site d’ Alger, durant
la période de 30 mars au 26 avril 2011 sont de I’ordre de 0,15 mBgq/g, 0,016 mBq/g et
0,075 mBq/g, respectivement.

Les masses d’air arrivant au site d’Alger durant le mois d’avril 2011 proviennent
clairement de I’océan atlantique en passant par la péninsule ibérique. D’apres les
travaux de Péniro Gracia (2012), le nuage radioactif a été transporté de Fukushima vers
I’Océan pacifique et nord du Japon en direction de l'océan Arctique, Canada et nord des
Etats-Unis. Plus tard, les masses d'air d’origine marines polaires, qui ont transporté ce
nuage vers lI'océan Atlantique, puis ils sont passé au-dessus du sud-est de I'Espagne.

La composition chimique des particules atmosphériques a révélé la dominance des
éléments chimiques Si, Ca, Fe, Mg et des éléments traces sont également détectés ; Mn,
Sr, Zn,Cr.. .ect.

L’¢lément le plus dominant dans les particules est la silice de 1’ordre de 147,42022
(mg.g-Y).

Le pourcentage de la matiere organique dans les particules atmosphériques varie entre
9,47% et 54,31%.
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Annexes

Tableau i : Bruit de Fond des différents radionucléides dans les différentes matrices.

Annexes

radionucléides | K-40 Pb-210 Th-234 Pb-212 Be-7 TI1-208 Bi-214 Cs-137 Pb-214 Ac-228
BF(Filtre) 681+4,60 |155+45,46 |374+19,07 |680+9,53 |0 269+14,34 |463+8,95 |0 409+12,7 |100+27,44
BF(eau) 176+10,93 |0 260+16,59 |351+11,55 |0 0 177+£15,47 |0 250+13,40 |0
BF(particule) |927+3,72 |86+78,25 |624+11,05 |734+9,05 |0 274+14,24 1416+10,25 |0 406+13,07 | 213+14,24




Tableau ii : Calcul d’efficacité des différents radionucléides de détecteur n° 3.

Annexes

énergie(KeV) | Intensité(%) Intensité Activité (BQq) f:%nr:]ppi:;e (s) N+DN E+DE

121,7817 28,41 0,2841 148,612256 17784,41|79588+0,37 0,106+0,0053

2447 7,55 0,0755 148,612256 17784,41|7813+1,39 0,0392+0,002

344,28 26,59 0,2659 148,612256 17784,41|23253+0,69 0,0331+0,0017
411,126 2,238 0,02238 148,612256 17784,41|1152+45,19 0,0195+0,0009
443,965 2,8 0,028 148,612256 17784,41|1452+4,12 0,0196+0,001
778,9045 12,97 0,1297 148,612256 17784,41|3733%2 0,0109+0,0005

867,38 4,243 0,04243 148,612256 17784,41|849+6,08 0,0076+0,0004
964,097 14,5 0,145 148,612256 17784,41|2571+2,34 0,0067+0,0003
1085,837 10,13 0,1013 148,612256 17784,41|1813+2,91 0,0068+0,0003
1112,076 13,41 0,1341 148,612256 17784,41|2205+2,47 0,0062+0,0003
1408,013 20,85 0,2085 148,612256 17784,41 | 2475+2,05 0,0045+0,0002




Annexes

Figure i: Préleveur d'aérosols. Figure ii : Récupération d’échantillon de particules.



Annexes

Figure iii : Echantillon d’aérosol. Figure iv : Evaporation d’eau de pluie par une plaque
chauffante.

Figure v : L’échantillon de particules placé dans le détecteur.
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Figure vi : La chaine de spectrométrie gamma.

Figure vii : four a moufle.
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Figure viii : capsule. Figure ix : balance électrique

Figure x : Chambre d'EDXRF. Figure xi: Graphique linéaire a rayons X.
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Figure xii : Courbe d’efficacité d’un standard de particules (6g)
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Figure xiii : Courbe d’efficacité d’un standard de particules (9g)
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Figure xiv : Courbe d’efficacité d’un standard de particule (12g).
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Figure xv: Spectre de raie d’énergie pour [’échantillon d’aérosols collecté lors de I’accident
de Fukushima.
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Figure xvi : Spectre de raie d’énergie pour [’échantillon d’aérosols.
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Figure xvii: Spectre de raie d’énergie pour [’échantillon de particules.
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Figure xviii : Spectre de raie d énergie pour [’échantillon de d'eau de plui



Résumé

Résumé

L’¢tude de la radioactivité dans 1’atmosphére a une importance cruciale pour la surveillance
radiologique de I’environnement et aussi pour I’évaluation de I’impact potentiel du transfert de

cette radioactivité sur les milieux terrestres et marins.

L’objectif de ce travail consiste d’une part a une surveillance radiologique courte de
I’atmosphere (aérosols, eaux de pluie et particules) du site d’Alger durant le premier trimestre
de I’année 2020 et d’autre part, a tracer le parcours des masses d’air qui ont véhiculé la
radioactivité artificielle durant 1’accident de Fukushima en Mars 2011 en utilisant le code

HYSPLIT 4.

Les échantillons de 1’atmosphére ont été traités et analysés par spectrométriec gamma. Des
analyses complémentaires ont été effectuées pour les particules: matiére organique et

composition chimique par EDXRF.

Les résultats obtenus montrent clairement la présence des radionucléides naturels (‘Be,*K,
descendants de 1’2%U et 2%2Th) dans les aérosols et les eaux de pluie. Outre la radioactivité
naturelle, le ¥'Cs a été détecté dans les particules avec une activitt moyenne de
11,25+1,5mBq/g.

Les rétro-trajectoires moyennes déterminées par le HYSPLIT 4 ont montré les parcours des

masses d’air de Fukushima en traversant la Péninsule Tbérique et arrivant au site d’ Alger.

Mots clés : radioactivité atmosphérique, surveillance radiologique, spectrométrie gamma
HYSPLIT 4, accident de Fukushima.
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Résumé

Abstract

The study of radioactivity in the atmosphere is of crucial importance for the radiological
monitoring of the environment and also for the evaluation of the potential impact of the transfer

of this radioactivity on the terrestrial and marine environments.

The objective of this work consists on the one hand in a short radiological monitoring of the
atmosphere (aerosols, rainwater and particles) of the Algiers site during the first quarter of the
year 2020 , and on the other hand in tracing the path of the air masses that carried the artificial
radioactivity during the Fukushima accident in March 2011 using the HYSPLIT 4 code.

The samples of the atmosphere were treated and analyzed by gamma spectrometry. Additional
analyses were carried out for particles such as organic matter and chemical composition by
EDXRF.

The results obtained clearly show the presence of natural radionuclides ("Be, “°K ,descendants
of 238U and 2*2Th) in aerosols and rainwaters. In addition to the natural radioactivity, *’Cs was
detected in particles with an average activity of 11.25+1.5mBq/g.

The retro trajectories cluster determined by HYSPLIT 4 showed the paths of the air masses

from Fukushima through the Iberian Peninsula to the Algiers site.

Key words: atmospheric radioactivity, radiological monitoring, gamma spectrometry
HYSPLIT 4, Fukushima accident.
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