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Résumé :

Dans le cadre de cette these, une caractérisation radiologique de différents types de
sites, urbain cotier (Alger), montagneux (Chréa) et marin (baie d’Alger) au Nord de I’ Algérie
a été réalisée. Ceci a permis d’évaluer par la technique de spectrométrie gamma les niveaux
d’activités spécifiques de certains radionucléides d’intérét (‘Be, 2°Pb et ¥'Cs), présents dans
les différentes matrices de 1’environnement (aérosols, eau de pluie, particules, sols et
sédiments marins). Les dépdts sec et/ou humide véhiculent ces radionucléides de

I’atmosphére vers les milicux terrestres et marins.

Un travail complémentaire a été consacré a la détermination de la composition ionique des
eaux de pluie et les compositions chimique et minéralogique des particules, sols et sédiments,

¢léments indispensables pour 1’interprétation des résultats obtenus.

Dans le compartiment atmosphérique, 1’é¢tude a englobé (i) les variations temporelles des
radionucléides, (ii) la comparaison des niveaux d’activité entre les deux sites de surveillance
(Alger et Chréa), (iii) la corrélation avec les parametres metéorologiques ainsi que,
(iv) origine des masses d’air atmosphériques transportant la radioactivité par 1’outil
HYSPLIT.

Les sédiments de la baie d’Alger ont été datés a 1’aide d’une nouvelle méthodologie basée sur
les modeles classiques par morceaux. Une évaluation radioécologique a I’aide de I’outil

ERICA ainsi que I’historique de la contamination chimique dans cette baie ont été étudiés.

En milieu continental, le niveau de présence du **’Cs a été étudié en fonction de Ialtitude par
rapport au niveau de la mer. Sa concentration en Bg/kg en fonction de la profondeur de la
carotte montre une décroissance exponentielle jusqu’a la couche de 21 cm. Les résultats
montrent que les activités spécifiques dans les couches de surface sont plus élevées que celles
du niveau de référence radiologique national. Les codes RESRAD-Biota et RESRAD-On site

ont permis d’effectuer une évaluation radioécologique et dosimétrique du site de Chréa.

Mots clés : ¥*'Cs, ?1°Ph, "Be, Spectrométrie gamma, Nord de 1’Algérie, Radioécologie,
matrices environnementales, datation, codes HYSPLIT, RESRAD, ERICA



Summary:

In the framework of this thesis, a radiological characterization of different types of sites in
northern Algeria namely, urban coastal (Algiers), mountainous (Chréa) and marine (Algiers
bay), were achieved. This made it possible to assess, using gamma spectrometry technique,
the levels of specific activities of some radionuclides of interest (‘Be, 2°Pb and *'Cs),
present in different matrices in the environment (aerosols, rainwater, particles, soils and
marine sediments). Dry and/or wet deposition move these radionuclides from the atmosphere

to the terrestrial and the marine environments.

Some additional work was devoted to determine the hydrochemistry of rainwater, the
chemical and mineralogical composition of the particles, the soils and the sediments; these

elements are essential data for the interpretation of the obtained results.

In the atmospheric compartment, the study included: (i) the assessment of temporal variations
of the radionuclides, (ii) comparison of the activity levels between the two monitored sites
(Algiers and Chréa), (iii) search for a correlation with the meteorological parameters as well
as (iv) the determination of the origin of the atmospheric air masses transporting radioactivity
through the use of the HYSPLIT software.

Sediments from Algiers bay were dated using a new methodology based on piecewise
classical models. A radioecological evaluation using the ERICA software as well as the

history of the chemical contamination in this bay were studied.

In the terrestrial environment, the ¥'Cs level has been studied with respect to the altitude. Its
concentration in Bq / kg as a function of the core depth shows an exponential decrease up to
the layer of 21 cm. The results show also that the specific activities in the surface layers are
higher than those of the national radiological reference level. The RESRAD-Biota and
RESRAD-On site codes allowed one to carry out a radioecological and dosimetric assessment

of Chréa’s site.

Keywords: ¥’Cs, 2%Pb, 'Be, Gamma spectrometry, North of Algeria, Radioecology,
environmental matrices, dating, HYSPLIT, RESRAD, ERICA codes



cuaile

G 1yl Jlad b saa) siall a8l gall (e ddlide o) 5 elad) Chnagi o) jal &3 dda g kYl o k) 8
(9 ) (s m s (Rr i) e gl 13 s c(Raalall il jall) aidic gla ) 13 sl
Z\.L:.n\_},\(137cs 6210Pb67Be)ew;y\ Gl Axiiall FLA&]\&—Q&KM]MY\ ALL:\)LM?.\:\SSHcJLL:Y\ \Ah‘sﬂj

. (c._\.m\}‘)“ 1S 5l yille 4o sal) clapealle jUaa olia cgj_aj\ ;L.\gj\) ) 8 gaiaall Calida ‘53 Lle Caal) 4

i/ 5 A s i) Alae 305k (e A pal) g 4 LAl Tl g1 Calide s (s sadl CaMall (e Anidiall jualiall J a1y
Askl

Calide 8 dadiall jualiall (5 shue 0 20yl Agn eSS Jue (S5 &5 celadY Chuagll Jle il
sl 5l g ) clapuall el 5  AlasS S 5l 5 aell sbual 43 50 ol oSl ol ;8 Sliiaie Jals 5!
bl AaisY Ay 3l lBERY) (1) Aol Ciiead s sall GBI (6 sie o eladY) LLall (ady Lad

la,Y) ilalea as Ledalsi ) (520 (3) ¢ (R i 5 o) 3adl) 481 pall =8 s G Tl il e (g 45 jla (2) cAniiall
- HYSPLIT duse s Jlesinl ddaul 53 oo oY) Jabiall Jasi ) 4 gal) 80 5l JISI Jual (4) IS 53 521)

Lyl il LeS, 31 ol A0Sl o 3lail) o Ll e Bagas damgiae aladinly il jad) zdd canl 5 ) g )l &8 LS
el Juddll 4l 0 G5 ERICA e aldinl 2 sl Sy Leled] aii o goadl bl 3 4l )
 ealiall ey el gD

Al (5 siwe Ao glai Y 53l 5 g )al dan gl 8 dals ddiay I37Cs juaic dul 50 a2l

e Ll sl e ) 705 aiiall uaiall Lalis (8 ol (Bl Gl 511 5 5a (5 stue o giliill @ ekl
Al il ) oo bl (5 siusally 43 )lie Ay ) (5 sse o dglle CulS adalis il sise ans 2] Bae

RESRAD -Biota (e Jaxind Gush e Gile jall (uld SIS 5 a5l <) o lad) il s oa Y A
S5l Je RESRAD-On site

(Gl il il siadll ¢ e ledY) Al ale ¢ il Jlad ¢ Ll Cida (ebied"Bed?10Ph 137 Cs Al cilalst)
HYSPLIT<RESRADERICA <bias



Liste des Acronymes

ACP: Analyse en Composantes Principales
ADC: Analog to Digital Converter

AIEA: Agence Internationale de I’Energie Atomique (en anglais : IAEA) ,Organisation des
Nations Unies (ONU)

AMD: Activité Minimale Détectable
AMP: Ammonium MolybdoPhosphate
ARL.: Air Resources Laboratory

CEA-LNHB: Commissariat de I’Energie Atomique —Laboratoire National Henri Bequerel
(France)

CFCS: Constant Flux Constant Sedimentation

CI: Chromatographie lonique

CIC: Constant Initial Concentration

COMENA : Commissariat a I’Energie Atomique (Algérie)

CNRDPA : Centre National de Recherche et de Développement de la Péche et de I’ Aquaculture
(Ministére de la Péche et des Productions Halieutiques, Algérie)

CRNA : Centre de Recherche Nucléaire d’Alger (Algeérie)
CR : Concentration Ratio ou Facteur de concentration
CRS: Constant Rate of Supply

DOE: Department of Energy (USA)

DR: Dose Rate

DRX: Diffraction a Rayons X

DSF : Diffusion, Sorption et Fixation

EDXRF: Energy Dispersive X Ray Fluorescence
EFFTRAN: EFFiciency TRANsfer

EMCL: Environmental Media Concentration Limits

ENSSMAL.: Ecole Nationale Supérieure des Sciences de la Mer et de I’Aménagement du
Littoral (Algérie)

ERICA: Environmental Risk for lonising Contaminants : Assessment and Management
FE: Facteur d’Enrichissement
HYSPLIT: Hybrid Single Particle Lagrangian Integrated Trajectory

ICRP: International Commission of Radiation Protection (ONG- Internationale, Suéde)



Liste des Acronymes

IRSN: Institut de Radioprotection et Surété Nucléaire (France)
GDAS: Global Data Assimilation System

GeHP: Germanium Hyper Pur

GUI: Graphic User Interface

MCA : Multi Channel Analyser

NCAR: National Center for Atmospheric Research (USA)

NCEP: National Center for Environmental Prediction (USA)
NOAA: National Oceanic and Atmospheric Administration (USA)
PNEDR: Predicted No Effect Dose Rate

PNTE: Parc National de Theniet El Had

PNUE/OMS: Programme des Nations Unies pour I’Environnement /Organisation Mondiale de
Santé (ONU)

PSU: Practical Salinity Unit

RABES: RAdionuclides BEhaviour in Soil

RESRAD: RESidual RADioactivity

RML.: RadioMetric Laboratory

RQ: RisK Quotient

SAR : Sediment Accumulation Rate

SIT : Sediment Isotope Tomography

SSN: Sun Spots Number

STA :System Time Averaging

SRS: Safety Reports Series

SWI : Sediment Water Interface

TERESA :Times Estimates from Random Entries of Sediments and Activities
UNSCEAR :United Nations Scientific Committee on the Effects of Atomic Radiation (ONU)
WDXRF : Wavelength-Dispersive X-ray Fluorescence



Liste des symboles

o Alpha KeV | Kiloélectronvolt
B Béta ° Degré
Y Gamma °C Degré Celsius
X Photons X K Kelvin
Z Numéro atomique 210Ppys | Plomb -210 en excés
A Nombre de masse F Flux
e Electron I Inventaire (Activité surfacique)
\ Neutrino S Vitesse de sédimentation
v Anti neutrino w Taux de sédimentation
A Constante de décroissance Kr Constante physique considérée pour la
radioactive modélisation du *’Cs
T2 | Période radioactive Cw Concentration du *’Cs dans I’eau de
mer
A Activité p Densité
€ Efficacité r Coefficient de corrélation
Ke Facteur correctif de la P Degré de confiance
décroissance durant le comptage
Kw Facteur correctif de la Ci Curie
décroissance entre le prélevement
et le comptage
Ks Facteur correctif de la Sv Sievert
décroissance durant
I’échantillonnage
Kd Coefficient de distribution Gy Gray
Bq Becquerel et ses multiples: PBq | V Volt

(10°), mBq(10%),uBq(10°)




Table des Matiéres

INtroduction G8NEIaAlE. ... ... e 1

Chapitre | : Etat des connaissances

Lo DEFINITIONS ..ot 4
2. Notions de base sur [a radioaCtiVite..............coviiiiiiiiiiiiic e 4
2.1.  Loi de désintégration radioactiVe ............ceeeiieieierieie e 4
2.2.  Différents processus d’EMISSION. ......ccuvirriiieiiiiiiiieiriae et 5
2.3, UNITES A8 MESUIE ...ttt 6
2.4.  Notion d’€quilibre SECULAITE .........ccviiiiiiiieii e 6
2.5, NOUONS U8 HOSE ......ceviireiieiiiteiee ettt nnes 7
3. Sources de radioactivité dans I’environnement...........ccocerveririinieniniesiesesee e 7
3.1, RaAdiOaCtIVItE NATUTEIIE........ciiiici e 8
3.2, RadioactiVité artifiCielle ..o 8
4. RadionUCIEIAEs A INTETEL.......eoiiiiiieiiieiie ettt st sae e beesree s 9
AL, 2I0PD ettt ettt e ettt 9
B.2. TB oottt ettt ettt n ettt n e 10
8.3, B S ettt 11
5. Transfert de la radioactivité entre les compartiments de I’environnement ...................... 12
6. Radioactivité dans ’atmosphere ..o 13

6.1. Radioactivité liée aux aérosols et aux dépodts secs et/ou humides (eaux de pluies et

[0 L L To1 U] 1) ISR SPSRT 14
6.2.  Outil numérique de rétro-trajectoires des masses d’air : HYSPLIT ........cccoooviiinnne, 16
6.2.1. INEFOAUCTION L.ttt e et neas 16
6.2.2. Description du MOUEIE ........ocveeiieieee et 17
6.2.3.  Configuration du MOdElE...........c.coveiieiiiiie e 17
6.2.4.  Détermination des rétro-trajectoires des masses d’ail..........cccurververirirerinenenieiennnn, 18
6.2.4.1. Base de données MEtEOrOIOGIGUES..........ccveiveeiiiiecite ettt 18
6.2.4.2. GEnération des retro-trajeCtOINES .........ccveiveiieieceece ettt ere s 19
6.2.4.3. Classification statistique non superposée ‘Clustering’...........ccocevvvriviriniiiniiieennenn, 19
7. Radioactivité des SEAIMENtS MATINS .........cocviiiiiiiieiee e 20
7.1.  Comportement des radionucléides dans une colonne sedimentaire............c.cc.cceeveveneen. 21

7.2.  Modélisation géochronologique par 18 210Ph..........ccceveveveiiceerieceeee e, 23



7.2.0. CYCIE AU ZIOPD ..ottt ettt 23

7.2.2. Estimation de la vitesse et du taux de sédimentation et datation au plomb-210...... 25
7.2.2.1. Modéle CFCS (Constant Flux and Constant Sedimentation)...............cccccvevuereennenn. 26
7.2.2.2. Modéle CIC (Constant Initial CoNCeNtration) ............cccovvevvevieiieesesrie e e eee e 27
7.2.2.3. Modéle CRS (Constant Rate Of SUPPIY) ....covveieiiiiiie e 28
7.2.2.4. Modeéle SIT (Sediment Isotope TOMOGraphy) ......ccceeverieereeiieiiiereee e 29
7.2.25. Modéle TERESA (Times Estimates from Random Entries of Sediments and

ACTIVITIES) 1ttt ettt et e st et e e st e e ae e te e st e eb e e teenteaaeesneeneeareeareeneeaneenre s 29
7.2.2.6. Modeéles classiques (CFCS, CIC et CRS) par morceaux ‘Piecewise’............cocu.... 29
7.2.3.  Modélisation géochronologique par 18 B37Cs........ccveevvireeeeececeeeee e 30
7.2.4. Outil numérique de 1’évaluation radioécologique : Code ERICA ..........ccovvvennnen. 31
7.2.4.1. Présentation de I’outil ERICA.........coiiiiiiiiii et 31
7.2.4.2. Méthodologie de I'outil ERICA .........ccoiiiiiiiiiiiii 32
7.2.4.3. Données d’entrée relatives a I'outil ERICA ... 33
7.3. Impact dosimétrique et sanitaire li¢ a I’ingestion des radionucléides.............cccccceenenn 34
8. RadIOACLIVITE ES SOIS ......eiveiiieiieieicie ettt ra e e 35
8.1. Comportement des radionucléides dans 1eS SOIS ..........ccccovriviieierene i, 36
8.2. Migration verticale des radionucléides dans les sols : généralites et modélisation....... 39
8.3.  Outils numériques pour une évaluation dosimétrique et radioécologique..................... 41
8.3.1. Code RESRAD-BIOTA .. .ottt et 41
8.3.2. Code RESRAD-ON SITE ....cuoiiiieiie ettt et 42

Chapitre 11 : Matériels & Méthodes

1. ChOiX d€S SItES BLUMIES ...eueevierieieieiie sttt bbb e 45
L1 St A ALZET oo 46
1.2, SIE U CRIBA ..ottt bbbt ne e nes 48
130 Bl A’ ALET .o s 48
2. Prélévement et €ChantilloNNage. ........c.coveiiiiiiiie e 48
2.1, AABIOSOIS ..ttt bbb neere e neens 48
2.1.1. STE A7 ALGET . 48
N S | (-3 [ O ] - USSR 50
2.2.  DEpPOtS SECS et/OU NUMIES .....c.eeuiiiiiiie e 50

2.2.1. STEE A7 ALY .. s 50



2.2.2. Y 1 (0 [ O 1 1T RO TTOURRRRRRRTR 51

2.3, SEAIMENTS MAMTNS ..ottt bbbttt et sb e bbb re e e e e 52
2.4, SOIS ... bbb bbbttt 53
3. Préparations des EChantillons ............cccoieiiii i 55
B L. ABIOSOIS ..ttt bbb bbbttt 55
3.2, DEpOts SeCS €t/0U NUMITES .......eeivieieiieie et 55
3.2.1. BEAUX 08 PIUIE ...ttt nne e 56
3.2.1.1.  Opération d’EVAPOTatiOn........ueeiueeiiirieiiiiieiiiiessieeesteeesbeessbeesssreesssreesnsreesbeeesseeennes 56
3.2.1.2.  Opération de coprécipitation d’AMP ........ccoceiiiiiiiiii 57
3.3. PAITICUIES .. bbb bbbt 59
3.4, SEAIMENTS MATINS ...c.viiiiiieiece ettt e e e e e e et e saesbesresreereeneeneeneens 59
TR TR T | LRSS 60
4. Analyse des chantillons PréleVES..........coooiiiiiiieiiee e 60
4.1. Mesure de la radioactivité naturelle et artificielle par spectrométrie gamma. ............... 60
4.1.1. T T 804 AT ] o USRS 60
4.1.2. Interactions PROtON-IMALIEIE ...........ooiiiiiicie e 61
4.1.3.  Présentation d’une chaine de spectrométrie gamma : principe et constituants........ 62
4.1.4. EtalonNage €N ENEIGIE ........ooveuieiiiiieiieeee e 66
4.15.  Comptage du bruit de fond ambiant............ccccooiiiiiiiiii e, 67
4.1.6. Etalonnage en effiCacitl ..........ooo oo 67
4.1.6.1. Standards préparés au laboratoire ...........cccooereiieniiiiie e 68

4.1.6.2. Outil numérique pour la correction de coincidence et d’atténuation : EFFTRAN .. 71

4.1.7. EXPression des rESUIALS ...........cc.civeiieiieieciie ettt 75
4.1.7.1. Activités specifiques et INCErtitUdES ..........cueveirieiiieii e 75
4.1.7.2. FACLEUIS COMTECTITS ..ottt 76
4.1.7.3. Activité minimale détectable (AMD).........cccoveiiiiiii e 76
4.1.8.  ASSUIANCE QUANITE ......ooviiieiice e 77
4.2.  Mesure de la composition minéralogique par DRX........cccccovevveiiiieiieicce e 79
4.2.1. Principe de 1a teChNIQUE .......eoiiieiiee e 80
4.2.2.  APPArEIHIAGE ..o 80
4.2.3.  Application sur les échantillons de sol et de SEdiments ............cccccvveveiieieeieciennen, 81
4.3.  Mesure de la composition chimique par WDXRF .........cccooiiiiiiiniieeeeeee e, 82

4.3.1.  Principe de 1a teChNIQUE .......ccoiiiiiicce e 82



4.3.2.  APPArEIIAGE . .eeeeeiieciiee et re e nre s 83

4.3.3.  Application sur les échantillons de sol, de particules et de sediments marins......... 83
4.4. Mesure de la composition ionique par chromatographie ionique ..........c.cccevvereiienen. 83
4.4.1.  Principe de 1a teCANIQUE .......eooviiieiiece e 84
4.4.2.  APPArEIIAGE ..ooeeeiie et e s 84
4.4.3.  Application sur les eaux de PIUIES........ccciveiieieiie i 85

Chapitre 111 : Radioactivité dans I’atmosphére au Nord de I’ Algérie

Sous-Chapitre 111.1 : Radioactivité des aérosols

Lo INTFOAUCTION .ttt bbbttt 86
2. Données des activités spécifiques des radionucléides d’intérét des deux sites d’étude... 87

3. Variations temporelles des radionucléides dans les aérosols des deux sites de surveillance
90

B L SHE A7 ALGET i 91
TS 1 (=N o (- O ] - USSP 93
4. Influence des parameétres météorologiques et de 1’activité solaire sur les activités

spécifiques des radioNUCIEITES ...........coviiiiiiiii s 93
4.1, "Bt I'aCtIVItE SOIAIME ........cevveveeeeceeee ettt en e, 94
4.2.  Parametres MEEOIrOIOGIGUES ........coveivriirieieieie ettt enes 95
4.3. Influence de la température sur I'activité des radionucléides...........ccccoevvrvvrveverieriennnn, 95
4.4.  Influence des précipitations sur la concentration de lI'activité............ccccooereinicniinenn. 96
4.5.  Analyse en composantes prinCipales (ACP) ..., 97
5. Etude comparative des niveaux de radioactivité entre les deux sites de surveillance...... 99
6. Influences des masses d’air dans les deux sites de surveillance ...........cccceevvveviieeinnnn, 101
A o] o 111 oo LSS 113

Sous —Chapitre 111.2 : Radioactivité des dépots secs et/ou humides

I 101 (0o [0 Tox { To o ISP PRSP 115
2. Activités spécifiques et flux des dépbts mensuels dans les dépbts secs et /ou humides des
deux SiteS de SUNVEITIANCE .........coiiie e 115
3. Niveaux de radioactivité des eaux de PIUIES ........cccveviiieiiciecee e 117

4. Variations temporelles du flux des dépbts mensuels des radionucléides dans les deux
SITES 0B SUNVEITTANCE .....cueiiie et b e e e e 119



5. Composition chimique des PartiCUlEs .........cccooceiieiieiiieseee e 122
6. Composition ionique des eauX de PIUIES ........cccveiveiiiiieiieese e 124
7. Influence des parameétres météorologiques sur le flux de dépbt des radionucléides...... 126
8. CoNnClUSIONS €t PEISPECLIVES .....ocvveveerieiiieiteeieeie e ste ettt e be e esreennennes 128

Chapitre IV : Radioactivité dans les sédiments marins : datation des sédiments,

historique de la pollution et évaluation radioécologique

R | 1o To [0 Tox 1 o] ISP URPR PRSPPI 130
2. Activités spécifiques et distributions normalisées des radionucléides dans la carotte

SEAIMENTAITE ....evveveee ettt b b bbbt b e Rt e s et e b et e nbesbesbe et e e reene e enes 132
3. Compositions chimique et MINEralogiQUE ..........cccvevueeieiieiie e 134

4. Inventaires et flux du 1*’Cs et 2°Pb en excés au niveau de I’interface sédiment-eau.... 135

5. Datation des SEAIMENTS........cviieieieieie ettt ere e na e s 140
5.1, MOUEIES CIASSIGUES ......ceeuiieiieiieiisieie ettt 140
5.2, Masse VOIUMIQUE QPPAIEINTE .........oouiiueriiriirieeiieieie ettt 143
5.3. Nouvelle approche de datation par 1’analyse des clusters et les modéles classiques par

MOTCEAUX ‘PICCEWISE’ ...vviiiiiiieiiiiie et e s ctie s e st s e s e st e st e e st e e e snae e e saeeeeseeeaneeeaneaeannes 144
6. Historique de la pollution de labaie d’ AIger........cccoovviiiiiiiiiice 148
7. Evaluation des risques radioécologique et doSIMELHIQUE ........cceovrerrreeriieicc e 152
ST O] o (o [ oo LSS 155

Chapitre V : Radioactivité dans les sols

I | 1o To [0 Tox 1 o] ISR PRPRSRRR 157
2. Influence de I’altitude sur la distribution de la radioactivité artificielle ............c.cccuens 157
3. Activités spécifiques et profils verticaux des radionucléides dans la carotte de sol ...... 158
4. Teneur en matiére organique, composition minéralogique et chimique ........................ 163
5. Distribution verticale et inventaires du 37Cs ........ccoovevvveeereeeeeece e, 166
6. Evaluation des risques radio-écologique et doSIMELFIQUE ........ccvevveeeeiierieeie e 169
7. CoNClUSIONS B PEISPECIIVES .....ocvieiiii ettt be et ae e 173



Chapitre VI : Interactions des radionucléides entre les compartiments atmosphérique,

terrestre et marin

IO 101 0o [0 Tox o o ISR PRPRRS 175
2. Transferts intercompartimentauX du 22%Ph ...........cccoveieiiiiriiieece e, 176
3. Transferts intercompartimentauX du "Be............ccceveuevriecveiiieeieieiesee e, 180
4. Transferts intercompartimentauX du 137 CS ........coovoiieeeiiieccce e, 182
5. Evaluations radio-écologique et doSIMELIIQUE .......cceeveiiereeieiie e 185
6. Analyses complémentaires de la radioactiVite ............ccccoveveiieiieie e 187
COoNCIUSIONS BT PEISPECTIVES. ... ettt ettt e et e e e 189

Références bibliographiques

AnNnexes

Annexe A : Données relatives a I’échantillonnage et a I’analyse

Annexe B : Production scientifique



Liste des Figures

Chapitre | : Etat des connaissances

Figure 1.1 : Hlustration du phénomeéne de radioactiVite ............ccccceviieieiiieii e, 4
Figure 1.2: Schéma de désintégration de 128U au 21%PD ........cooeeeeeeeeeeeeiee s 10
Figure 1.3: Schéma simplifié de la chaine de désintégration du ¥'Cs ..........cccoevvvevvivevinnne 11
Figure 1.4: Diagramme schématique des processus physiques, chimiques et biologiques

influengant les cycles biogéochimiques des radionuCIEIdes ...........ccooreieiiiiieieiicie 13

Figure 1.5: Ordre de grandeur de la radioactivité liée aux aérosols atmosphériques (Bg.m=3) 15
Figure 1.6: Rétro-trajectoires moyennes (centroides) des masses d’air arrivant au Sud-Ouest

de 12 PENINSUIE TDEFIGUE ....cveeieeieeeecie ettt te e s este e e sraenne e 20
Figure 1.7: Cycle global du 2'°Pb : source, transport, dépot et redistribution d’aprés ............ 23
Figure 1.8: Distribution théorique du ?!°Pb le long d’une colonne sédimentaire ..................... 24
Figure 1.9: Distribution verticale du **Cs dans les sédiments lacustres en suisse................... 31
Figure 1.10:Interface du code RESRAD-BIOTA VErsion 1.8 .........ccccceveiiiinininienineeieeees 42
Figure 1.11: Interface du code RESRAD-ONSITE VEISION 7.2 ......cccooeiiiiiininiiiiiseeeeeees 43

Chapitre 11 : Matériels & Méthodes

Figure II.1:Localisation géographique des sites d’€tude..........cccooiiiiiiiiiiiciiiiiee e 45
Figure I1.2: Quantités de précipitations dans le site d’Alger durant la période de juin 2014 a
juin 2018 (données brutes de MELEOCIEN) .........ooeieiiiiiiie e 47
Figure 11.3 : Températures mensuelles du site d’Alger durant la période de juin 2014 a juin
2008 .. b bbb R bR Rt R et R b bbbt be e 47
Figure I1.4:Préleveur d’aérosols ayant un débit moyen de 67.9 m%/h ainsi que le filtre utilisé.
.................................................................................................................................................. 49
Figure 1.5 : Préleveur d’aérosol installé au site de Chréa ainsi que le filtre utilisé................ 50
Figure I1.6:Table de collecte des dépdts installée au site d’Alger ........covvvviiiiiiiiiiiiiiiicnn, 51
Figure 11.7: Table de collecte des eaux de pluies et particules installée a Chréa. ................... 51
Figure II.8:Localisation géographique de la carotte de sédiment dans la Baie d’Alger sur une
image satellite USGS/Landsat du 2 0Ctobre 2015..........ocoiiiiiiiiiiieeeee e 52
Figure 11.9:Navire de Recherche Grine Belkacem Figure 11.10:Carottier Uwitec .... 52
Figure 11.11: Localisation des points de prélevement des échantillons de sol de surface et
carotte au niveau du site d’étude @ Chréa...........cocveiiiiiiiiicie e 54
Figure II.12: Echantillonnage d’une carotte de sol @ Chréa............cccoovvviiiiiiiiiiiiiciien 55
Figure 11.13: Décantation et séparation entre les eaux de pluies et les particules.................... 56
Figure 11.14 : Evaporation des eaux de PIUIES ........cceiiiiiie i 57
Figure 11.15:Traitement radiochimique des eaux de pluies par I’opération de co-précipitation
QPAMP .. bbb bbbttt e 59
Figure I1.16: Schéma de 1’effet photo€lectrique ............cvevviiiiiiiiiice e 61

Figure I1.17: Schéma de I’effet COmMPLON .......ccoevviiiiiiiiieiiec e 62



Figure 11.18: Schéma de la création de paire €+H/€— ......cccoceviiiiiiiiie i 62

Figure 11.19: Schéma de principe d’une chaine de mesure de spectrométrie gamma ............. 63
Figure 11.20: Chaines de spectrométrie gamma (GeHP) utilisées au laboratoire de
I’environnement du CRINA ........oooiiiiii e e e e e 64
Figure 11.21: Exemple d’un spectre multi-gamma d’un échantillon de I’environnement ( sol)
.................................................................................................................................................. 66
Figure 11.22: Caractéristiques du détecteur 1 du laboratoire d’Environnement fournies par le
constructeur CANBERRA ... 73
Figure 11.23: Caracteéristiques de la source (standard) UtiliS€e ............cccevveveiieiecvc e, 74
Figure 11.24: représentations théoriques en absence et en présence d’un pic de radionucléide
AU DIUIE e TONA ..o ettt e e te e e re et e 77
Figure I1.25: Diffractométre a rayon X Philips X’Pert Pro.......cccocoviiiiiiiiiiiiiicce 81
Figure 11.26: Spectrométre a rayons X Magix pro accompagné des pastilles des échantillons.
.................................................................................................................................................. 83
Figure 11.27:Chromatographe ionique DIoNeX120. ........ccccveeeieeieeiieieeseere e 85

Chapitre 111l : Radioactivité dans I’atmosphére au Nord de I’Algérie
Sous-Chapitre 111.1 : Radioactivité des aérosols

Figure 111.1.1: Corrélation entre les activités spécifiques du ‘Be et 2°Pb dans les sites d’Alger

] O T OSSPSR 90
Figure 111.1.2:Variations saisonniéres des activités spécifiques du ‘Be au site d’Alger.......... 91
Figure 111.1.3:Variations saisonniéres des activités spécifiques du 21°Pb au site d’Alger........ 92
Figure 111.1.4:Variations temporelles des activités spécifiques du 'Be et du #°Pb dans les
AEroSOIS AU SItE U8 CRIBA......ccui ettt 93
Figure 111.1.5: Variations des activités du ‘Be dans I’air au site d’Alger et le nombre de
taches solaires au cours de la période de ’étude. ..........cooiviiiiiiiiiiiiii 94
Figure I11.1.6:Variations saisonniéres de la température de 1'air au site d’Alger au cours de la
PETIOAE A’ ETUAE. ...t 96
Figure III.1.7:Variations saisonnicres de la quantité de précipitations au site d’Alger au cours
de 1a periode d’EtUAE. .........ooiiiiiiii e 97
Figure I11.1.8:Analyse en composantes principales appliquée aux données des radionucléides,
paramétres météorologiques et activite SOIAITE .........cceveveieiiii e 98
Figure I11.1.9 : variations spatiales des niveaux d’activités du 2°Pb et du 'Be au cours de la
PErIOdE CONTEMPOTAINE. .. .ecviieieiie ettt e et et e et e e e sbeebesaeesbeeaeaneesneas 100

Figure 111.1.10:Rétro-trajectoires moyennes avec une remontée de temps de 96h sur les
altitudes (100 m (a), 500 m(b), 1000 m (c)) du site d’Alger engendrant des concentrations
BIEVEES AU Z10PD ...ttt ettt 107
Figure I11.1.11:Rétro-trajectoires moyennes avec une remontée de temps de 96h sur les
altitudes (500m (a), 1500 m (b) , 3000 m(c) ) au site de Chréa engendrant des concentrations
BIEVEES AU Z10PD ...ttt ettt sttt ettt 108



Figure 111.1.12:Rétro-trajectoires moyennes avec une remontée de temps de 96 h sur les
altitudes (100 m (a), 500 m(b), 1000 m (c)) du site d’Alger engendrant des concentrations
VL= [V == OO UU TR 111
Figure 111.1.13:Rétro-trajectoires moyennes avec une remontée de temps de 96 h sur les
altitudes (500m (a), 1500 m (b) , 3000 m(c) ) au site de Chréa engendrant des concentrations
BIEVEES (U "BE ..ooocveveeececeeietete ettt ettt s ettt 112

Sous —Chapitre 111.2 : Radioactivité des dépots secs et/ou humides

Figure 111.2.1:Variations temporelles du flux des dépdts mensuels du *’Cs au site d’Alger 119
Figure 111.2.2:Variations temporelles du flux des dép6ts mensuels du *3’Cs au site de Chréa

Q7 AL et R et R e r e n e b e ne e enne e 120

Figure 111.2.5: Particules atmosphériques collectées de couleur noiréatre (a) et rougeétre (b) 124
Figure 111.2.6: Evolution temporelle de la composition hydro-chimique (anions et cations) des
eaux de pluie au SIte A’ ALZET. .. .oiviiiiiiii s 125

Chapitre 1V : Radioactivité dans les sédiments marins : datation des sédiments,

historique de la pollution et évaluation radioécologique

Figure 1V.1: Distributions normalisées des radionucléides (*°Ra, 2'2Pb et “°K) et des teneurs

€N MALIEIE OFJANIGUE. ....veveiieeieteete ettt sttt sttt et e bt e s et e b e e e besbe st enesbeneeneenees 133
Figure V.2 : Concentrations du **’Cs (Bq'm™®) dans I’eau de mer autour de la baie d’Alger138
Figure IV. 3:Profils verticaux du 2°Pb en exces et du ¥'Cs en fonction de la masse surfacique

dans la carotte sédimentaire de la baie d’ AlIger........cccovviiiiiiiiiii 140
Figure 1V.4: Chronologies des différentes couches sédimentaires établies par les modeles CF-
CS, CIC BE CRS. ...ttt sttt b et e et st e e se bt ene b e e e e are e 142
Figure 1V.5: Masse volumique apparente estimée par différentes méthodes le long de la
CArOtte SEUIMENTAITE. ... c.veiiieie ettt e e e e et et e stesteereeneeneeneenes 144
Figure IV.6: Analyse par transect du profil du Ln ?°Pbys en fonction de la masse surfacique
................................................................................................................................................ 145
Figure IV.7: Lignes chronologiques établies par I’analyse des transects des modéles CF-CS et
CIC de la carotte de la baie d’ AIZET. ........ccviiiiiiiiiici s 147

Figure 1V.8: Concentrations normalisées de quelques éléments sélectionnés en fonction de la
date de déposition aUX SEAIMENTS .........cccviiiiiiiiieie et e e 149



Chapitre V : Radioactivité dans les sols

Figure V.1:Taux d’humidité de la carotte de sol a 1500 m d’altitude............cccevvivieniivrennnnn. 159
Figure V.2 : Profil de I’épaisseur de la masse et de la porosité le long de la carotte de sol . 159
Figure V.3 : Distribution verticale du ?*Ra et de ses descendants (?*Pb et 21*Bi) dans la

(o= V0] 1 (=3 o[-0 | TSRS P R 160
Figure V.4 : Distribution verticale du 2°Pb dans la carotte de SOl.............cccevveverererrinnen. 161
Figure V.5 : Distribution verticale du *3’Cs dans la carotte de Sol..........c.cccccoevvievereirirernnen. 161
Figure V.6 : Distribution verticale du “°K dans la carotte de SOl...........cccceeeervicrercrcieienen. 162
Figure V.7 : Distributions verticales du ?'?Pb et ?8Ac dans la carotte de SOl ....................... 163
Figure V.8: Distribution verticale de la teneur en matiere organique dans la carotte de sol 164
Figure V.9: Variations du Carbone et de la Silice le long de la carotte de sol....................... 166
Figure V.10: Corrélation entre ’inventaire du *’Cs et la quantité de précipitation............... 169
Figure V.11: Débits de dose des différents radionucléides pour les organismes de références

................................................................................................................................................ 171

Figure V.12: Doses annuelles des différents radionucléides mesurés dans les sols de Chréal172

Chapitre VI : Interactions des radionucléides entre les compartiments atmosphérique,

terrestre et marin

Figure VI.1:Distributions verticales et inventaires du ?°Pbys dans les carottes de sol et de

R7<T0 [T 1=T 01 - VTSRS 180
Figure VI.2: Distributions verticales et inventaires du **'Cs dans les carottes de sol et de
SEAIMENT IMANIN ...ttt bbbt b s e s et e st et e sbesbe s benbeereeneenee s 185

Figure V1.3: Etapes générales de 1’évaluation des conséquences radiologiques ................... 186



Liste des Tableaux

Chapitre | : Etat des connaissances

Tableau I.1: Niveaux d’activité (en mBq.L™?) mesurés dans 1’eau de pluie dans le continent
BUFOPBEN. ...t b et b et b bRt b bt ne e 16
Tableau 1.2: Coefficients de dose de I’ingestion de certains radionucléides.............ccocvrernnen. 35

Chapitre Il : Matériels & Méthodes

Tableau I1.1: Caracteéristiques des échantillons de sol de surface prélevés aux différents points

.................................................................................................................................................. 53
Tableau I1.2: Caracteéristiques des deux détecteurs utilisés en comptage des échantillons de

RS 114§ ()11 T3 1) PR SURRR 64
Tableau 11.3:Efficacités des radionucléides d'intérét dans le standard Filtre rectangulaire ..... 69
Tableau I1.4: Composition chimique du standard SEdiment...........c.cccooeveveveneinciese e, 74
Tableau I1.5: Résultats de 1’exercice d’inter-comparaison effectué pour 1’échantillon d’eau
0L 0T OSSPSR 77
Tableau I1.6: Activités massiques certifiées des différents radionucléides présents dans
I’échantillon de SOl (TAEA-TEL SOl 4) .....cooiiiiiiie ittt st 79
Chapitre 111l : Radioactivité dans I’atmosphére au Nord de I’Algérie

Sous-Chapitre 111.1 : Radioactivité des aérosols

Tableau I11.1.1: Parameétres statistiques des activités spécifiques des radionucléides dans les
aérosols au niveau des deux Sites d’EtUAE .........vvveiiiiiii i i 88
Tableau I11.1.2: Niveaux d’activités (21°Pb et ‘Be) et le rapport ‘Be/?°Pb avec des travaux
antérieurs en région MEdItEITANEENNE. ..........civii et 89
Tableau 111.1.3: Coefficients de corrélation et degrés de confidence entre les activités du 'Be
et du 21%Pb dans les aérosols, la température et les précipitations. ............coovevvveeevevreesneenne. 95
Tableau II1.1.4: facteurs de PACP ... 98
Tableau 111.1.5 : Paramétres statistiques des activités spécifiques du "Be et du 2°Pb
(mBg/m?®) dans les deux sites durant la période contemporaine entre les deux sites. .............. 99
Tableau 111.1.6 : Périodes correspondantes aux activités élevées du 2°Pb et du 'Be au site

QP AL e 102
Tableau 111.1.7: Périodes correspondantes aux activités élevées du 22°Pb et du 'Be au site de
(O3 - PSSP 102

Tableau I11.1.8: Informations relatives a la classification statistique non supervisée des
différentes rétro-trajectoires GENEIEES .........ccvcieeie it sre s 104



Sous —Chapitre 111.2 : Radioactivité des dépdts secs et/ou humides

Tableau I11.2.1: Parametres statistiques des activités spécifiques et des flux des dépbts
mensuels des radionucléides 21°Pb, 'Be et *'Cs dans les échantillons de particules du site

Tableau I11.2.2: Paramétres statistiques des activités spécifiques et des flux des dépots
mensuels des radionucléides 21°Pb, 'Be et *'Cs dans les échantillons de particules du site de

(O3 - PSSR 117
Tableau I11.2.3 : Activités spécifiques des radionucléides (en Bg/l) dans les eaux de pluie des
deUX SIteS e SUNVEITIANCE ..o bbb 118
Tableau I11.2.4: Concentrations des éléments chimiques majeurs et a 1’état de trace des
PAITICUIES AES EUX SITES ...vviieieiieie sttt stt et e st e e e sraeteeneesreeaeaneenneas 123
Tableau I11.2.5: Concentrations moyennes des anions et des cations (en mg/l) dans les eaux
dE PIUIES ABS ABUX SITES ...ttt bttt bbb 125
Tableau 111.2.6 : Matrice de corrélation : flux des dépots mensuels des radionucléides (Bg.m
2 mois 1) et paramétres météorologiques au niveau du site d’Alger..........c.cooevvrrrrrerirnnne, 127

Chapitre 1V : Radioactivité dans les sédiments marins : datation des sédiments,

historique de la pollution et évaluation radioécologique

Tableau IV.1: Composition minéralogique (phases en %) de quelques couches de la carotte

déterminée par la diffraction & rayONS-X.........ccooeiiiiiiise e 134
Tableau IV.2: Composition chimique de quelques couches de la carotte sédimentaire

déterminée par la technique WDXRF .........ooiiiioicc e 135
Tableau 1V.3 : Analyse des transects pour la carotte de sédiment de la baie d’Alger ........... 146
Tableau IV.4: Activités des radionucléides dans les sédiments et dans les organismes dérivées
du code ERICA ainsi que les débits de doSe tOtaUX .........cccveveerieeiieiieie e 153

Chapitre V : Radioactivité dans les sols

Tableau V.1 : Distribution de la radioactivité artificielle (**’Cs ) en fonction de I’altitude au

L C=30 [T O T =T S P OS 158
Tableau V.2: Composition minéralogique des différentes couches de la carotte de sol......... 165
Tableau V.3:Activités surfaciques (inventaires) du *'Cs dans la carotte de sol .................. 168

Chapitre VI : Interactions des radionucléides entre les compartiments atmosphérique,
terrestre et marin

Tableau V1.1:Vitesses de dépot du 21°Pb au site d’Alger durant la période de 2014 4 2018. 178
Tableau V1.2: Vitesses de dépot du ‘Be au site d’ Alger durant la période 2014-2018......... 181
Tableau V1.3: Flux mensuel moyen de dépot du *'Cs au site d’ Alger durant la période allant

(o LI O T PSSRSO 183



Introduction générale



Introduction générale

L’accident nucléaire de Tchernobyl en Avril 1986 et celui de Fukushima en Mars 2011
ont montré qu’il n’existe pas de frontiere pour un rejet de radionucléides dans
I’environnement. Ce rejet constitue, ainsi, un nuage entrainant des aérosols radioactifs, qui
peuvent étre soumis a des processus physico-chimiques, notamment, la décroissance

radioactive, le depdt par temps sec (sédimentation) ou humide (lessivage et lavage).

Des masses d’aérosols radioactifs ayant un temps de vie considérable peuvent étre d’origines
naturelles et anthropiques provenant de différentes régions, ce qui leur confere la possibilité

d’étre transportés sur de longues distances.

La radioactivité, qu’elle soit naturelle ou artificielle, est associée aux constituants de
I’atmosphere (gaz, eau et aérosols). Elle est transportée a proximité des surfaces terrestre et

marine et peut s’y déposer par plusieurs mécanismes physiques.

Une fois déposés, les radionucléides peuvent étre fixés sur le sol, dans le milieu marin, dans la
chaine alimentaire, ou remis en suspension. lls peuvent éventuellement avoir un impact sur
I’homme et son environnement par le biais de processus climatiques spécifiques aux régions
d’étude.

\

Les aérosols peuvent contenir des composes a 1’état de traces, qui peuvent étre
particulierement utiles au suivi du cycle de vie d’une particule, représentés par des
radionucléides, notamment ceux naturels (‘Be et ?1°Pb) et/ou artificiels (**’Cs). Ces derniers
sont utilisés comme traceurs pour 1’étude des processus de transport atmosphérique, de

sédimentation et aussi 1’estimation du temps de résidence.

Trois sites dans la bande Nord de I’ Algérie ont été choisis pour effectuer cette étude a savoir :
un site urbain cotier a basse altitude (Alger), un site montagneux a haute altitude (Chréa,

Wilaya de Blida) et un site marin (baie d’Alger).

La caractérisation de ces sites étudiés pour la connaissance des niveaux d’activité, est donc
importante pour une meilleure compréhension du transfert de la radioactivité a travers les
processus atmosphériques et de son impact radio-écologique sur les milieux terrestres et

marins.

Pour une meilleure étude d’impact, il est nécessaire de comprendre au mieux la physique

impliquée autour du cycle biogéochimique des particules, afin de pouvoir prévoir et évaluer le
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plus précisément possible le devenir de ces aérosols dans I’atmosphére, ainsi que la

localisation et la quantification de leurs retombeées sur les sols et le milieu marin.

Ceci représente un enjeu majeur dans I’optique de la gestion d’éventuels risques pour une
région déterminée, et reste une source de questionnement quant a leurs effets sur I’homme et

son environnement.

Les objectifs de ce travail de recherche doctorale consistent a étudier les transferts des
radionucléides 21°Pb, "Be et *’Cs entre les compartiments de 1’environnement (atmosphére,
terrestre et marin), leurs utilisations en tant que traceurs des processus environnementaux et

leurs impacts potentiels sur ’homme et son environnement.

Dans ce contexte, le travail de thése a nécessité d’abord une caractérisation radiologique des
régions d’intérét a différentes altitudes, qui a permis d’évaluer les niveaux d’activités des
radionucléides naturels et artificiels fixés dans les différents compartiments de
I’environnement (air, eau de pluie, sol, milieu marin). Ensuite, une étude du transfert de la
radioactivité a travers plusieurs mécanismes physiques a été menée. Ceci a été effectué par
des mesures sur les trois sites (échantillonnage), au laboratoire par les différentes techniques
analytiques et par I’outil de modélisation (Code HYSPLIT pour la détermination des parcours

des masses d’air véhiculant la radioactivité).

Les évaluations radio-écologiques et dosimétriques des différents écosystemes représentent
des indicateurs clés afin de mieux étudier I’impact des radionucléides sur I’homme et son

environnement.

La détermination de la composition ionique et minéralogique des différentes matrices
d’intérét constitue un travail complémentaire a la caractérisation radiologique, pour étre en
mesure d’interpréter les comportements des radionucléides étudiés au sein des différentes

matrices environnementales.

Cette thése s’articule autour des points suivants :

— Le chapitre | introduit les notions de base sur la radioactivité, ses sources naturelles et
artificielles, les trois radionucléides d’intérét (**°Ph, 'Be et *¥'Cs), puis les comportements
et les voies de transfert de ces radioéléments entre les différents compartiments de

I’environnement ;
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La méthodologie employée qui comporte le prélevement des échantillons de
I’environnement (aérosols, particules, eaux de pluies, sol et sédiments). Les méthodes de
traitement en laboratoire, ainsi que 1’analyse par les différentes techniques, sont décrites

dans le chapitre I1;

— Le chapitre 11l relatif aux résultats d’investigation des niveaux de radioactivité dans le
compartiment atmosphérique des deux sites de surveillance, est subdivisé en deux
sous-chapitres : le sous-chapitre 1 traite de la radioactivité des aérosols et le sous-chapitre

2 traite de la radioactivité des dépots secs et/ou humides ;

— Le chapitre 1V aborde la radioactivité marine dans une carotte sédimentaire prélevée en
baie d’Alger, avec les aspects liés a 1’évaluation radio-écologique par le code ERICA, la
datation radiométrique des sédiments par une nouvelle méthodologie basée sur les modeles

classiques par morceaux, ainsi que 1’étude de I’historique de la pollution.

— Les résultats obtenus relatifs aux niveaux de la radioactivité dans le compartiment terrestre
‘sol’ du site haute altitude situé au Parc National de Chréa, la migration verticale du *’Cs
ainsi que les évaluations radioécologiques et dosimétriques par les codes de la famille

RESRAD, sont présentés dans le chapitre V.

— Les différentes interactions des radionucléides 21°Pb ,’Be et *'Cs entre les compartiments
de I’environnement (atmosphere, terrestre et marin) ont été synthétisées dans le dernier
chapitre, suivie par des conclusions et des perspectives pour ce travail de recherche

doctorale.
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1. Définitions

Le terme « radioécologie » est apparue en 1935 mais il ne s’est répandu qu’a partir des années
1950. 1l résulte de la fusion entre les mots « radioactivité » et « écologie ». La radioécologie a
trois objectifs, le premier est de détecter la présence des radionucléides dans 1’environnement
et de rechercher leurs origines, le second est de comprendre leurs processus de transfert et de
concentration dans les €écosystémes, le troisieme est d’évaluer I’impact de la radioactivité
naturelle et artificielle sur 1’environnement (impact radioécologique) et sur les voies
d’exposition de la population humaine (impact dosimétrique) (Amiard, 2013).

Dans la nature, les noyaux peuvent étre stables ou instables. Les noyaux instables sont dits «
radioactifs ». Ils vont tendre vers la stabilité en se désintégrant (Fig.l.1) et en émettant des
rayonnements (électromagnétiques, bétas, alphas voire neutrons) qui emportent I'énergie libérée
par la désintégration (Delacroix et al., 2006).

émission o
, 3 noyau d'Hélium

électron

Q"C::éx 75?{? ?'mission B
“\‘“\r'r"rf émission y
Rayonnement

électromagnétique

Figure 1.1 : Hlustration du phénomeéne de radioactivité (Delacroix et al., 2006)

2. Notions de base sur la radioactivité

Les notions de base regroupent la loi de la désintégration radioactive, la période, les différents

processus d’émission, les unités de mesure, 1’équilibre séculaire et les notions de dose.

2.1. Loi de désintégration radioactive

Selon la loi fondamentale de désintégration des noyaux radioactifs, le taux de transformation
d’un radioé¢lément par les différents processus radioactifs (a), (B), est proportionnel au nombre
d’atomes présents. Cette décroissance radioactive suit une loi exponentielle et est exprimée

comme suit :

N=Ng.e ™™ (I-1)
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Ou

N : est le nombre de noyaux radioactifs non désintégrés a ’instant t ;
No : le nombre initial de noyaux a I’instant t =0 (to) ;

A : constante de désintégration radioactive (A = Ln 2/Ty 5).

La période — notée T1/2— est le temps au bout duquel la moitié des noyaux, existants a 1’origine,
a subi la désintégration radioactive. Chaque nucléide radioactif est caractérisé par une période

radioactive, qui varie pour I’ensemble des radionucléides de 10 secondes a 10*° ans.

Certains radionucléides se désintégrent plus ou moins rapidement que d’autres. Cette célérité
de désintégration radioactive définit une grandeur appelée activité et donnée par 1’expression

ci-dessous :

A(t) = ‘ji—l: = ALN(t) = Ag.e™ (1-2)

Avec Ao = A No qui représente 1’activité initiale.

2.2. Différents processus d’émission

On distingue principalement quatre types de désintégration : la désintégration a, la
désintégration f—, la désintégration S+ et la capture électronique (CE). Les désintégrations pour
un noyau pere noté X, de charge Z et de masse A donnant un noyau fils Y sont de la
forme suivante :

Désintégration o :

X > 423Y" + JHe (1—3)

Désintégration :

X, AV +e +v (1-4)
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Désintégration B*:

X -, Y +et+v (I1-5)
Capture électronique CE :

X+e -, 4Y" +v (I-6)

Dans la majorité des cas, le noyau fils est produit dans un état excité Y* et se désexcite vers un
état fondamental. Cette transition peut se faire sous forme radiative avec 1’émission d’un photon
vy ou bien par conversion interne avec émission d’un électron et de photons X due au
réarrangement du cortége électronique. Le réarrangement peut également engendrer 1’émission
d’¢électrons Auger.

Une capture électronique, phénomene concurrent de la désintégration A*, va absorber un
électron du cortege électronique et ainsi engendrer un réarrangement et des émissions de
photons X ou d’électrons Auger (Paradis, 2016).

Les rayonnements eémis lors de la désintégration sont caractérises par leur énergie et leur
pourcentage d'émission par désintégration. L'énergie est exprimée en électron-Volt (eV) ou plus

généralement en ses multiples.

2.3. Unités de mesure

Une substance radioactive est caractérisée par son « activité ». Cette grandeur traduit le nombre
de désintégrations qui se produit par unité de temps.

Avant l'introduction du Systeme International pour les unités de mesure (S.1.), I'activité était
exprimée en curie (Ci). Le curie correspond au nombre de désintégrations par seconde produites
par 1 gramme de radium a I’équilibre, soit 37 milliards de désintégrations par seconde.

Cette unité est remplacée depuis plusieurs années par le Becquerel (Bg) qui est égal a 1

désintégration par seconde. Ainsi, 1 Ci équivaut a 37 milliards de Bq.
2.4. Notion d’équilibre séculaire
Dans les filiations radioactives évoluant en systéme clos, il s’établit au cours du temps un état

stationnaire, de telle sorte que tous les descendants atteignent la méme activité. Cet état est

appelé équilibre séculaire et est obtenu aprés un temps égal a environ 6 fois la période la plus
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longue de la chaine de décroissance. Cet équilibre séculaire implique que le rapport d’activité
entre un pére et son fils direct est constant et égal a 1 le long de la filiation radioactive (Cuvier,
2015).

2.5. Notions de dose

Les rayonnements déposent une fraction ou la totalité de leur énergie lorsqu'ils pénétrent dans

la matiére.

L'effet des rayonnements sur I'organisme vivant dépend de la dose absorbée dans les tissus mais
également de la nature du rayonnement et de la sensibilité des tissus ou organes irradiés
(Delacroix et al., 2006).

La dose absorbée par la matiére correspondant a la quantité d’énergie absorbée par unité de
masse est exprimée en gray (Gy). Un (1) Gy correspond a 1 Joule d’énergie déposée ou absorbée
par kg de matiére. La variation de la dose absorbée par intervalle de temps désigne le débit de
dose absorbée (exprimée en Gy/h) représentant la quantité d’énergie absorbée par unité de
masse et par unité de temps.

L’impact du rayonnement sur I’homme est quantifié par la dose efficace (somme des doses
recues par les différents organes du corps, ramenée au corps entier intégrant les différences
entre type de rayonnements et prenant en compte la « radiosensibilité » de chaque organe) et la
dose équivalente (dose moyenne recue par un organe intégrant les différences entre types de

rayonnement) exprimees en Sievert (Sv) (Sy, 2016).

La dose équivalente engagée pour une personne correspond implicitement a la dose équivalente

intégrée sur 50 ans apres incorporation si la durée d’intégration n’est pas précisée (Delacroix et

al., 2006).

3. Sources de radioactivité dans I’environnement

La radioactivité naturelle existe depuis la création de la terre, il y a 4.5 milliards d’années, dans
les différents compartiments de I’environnement. De plus, depuis 1945, date des premiers essais
nucléaires atmosphériques, effectués a travers le monde, et aussi avec 1’avénement de

I’industrie nucléaire, la radioactivité artificielle a été introduite dans 1’environnement.
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3.1. Radioactivité naturelle

Dans I’environnement, il existe deux groupes de radionucléides d’origine naturelle :

- les radioéléments d’origine cosmogénique tels que °H, ‘Be ,?Na et “C ; ils sont
continuellement produits par 1’interaction des radiations cosmiques avec les molécules
(hydrogene, hélium, azote) des couches supérieures de 1’enveloppe gazeuse de la terre
(atmospheére).

- les radioéléments d’origine terrigéne, tels que :

» 40K et 8Rb, radioéléments primordiaux, de longue période, T12 = 1,28.10° ans et T2
= 4,80.10° ans, respectivement; ils existent dans la nature a coté de leurs isotopes
stables.

= Les descendants de trois radioéléments lourds a vie trés longue, appartenant au groupe
des actinides qui se caractérisent par un numéro atomique, Z, supérieur a 88: 22Th (T
=1,39.10%%ans), 28U (T12 = 4,47.10%ans) et 2°U (T2 = 7,13.108 ans).

3.2. Radioactivité artificielle

Au cours du siecle dernier, des quantités non négligeables de radionucléides artificiels ont été
introduites dans I’environnement et ont causé une contamination en éléments radioactifs de
grandes surfaces du globe. Les principales sources des radionucléides artificiels dans
I’environnement sont les essais d’armes nucléaires, les accidents nucléaires, ainsi que les rejets
contrélés des installations nucléaires et les rejets de I’utilisation des radioéléments et de
I’application des techniques nucléaires dans les domaines pacifiques (médecine nucléaire,
recherche scientifique ...).

- Essais d’armes nucléaires :

Les essais nucléaires atmosphériques sont la principale cause d’injection de produits de fission
dans I’environnement.

L’ensemble des essais nucléaires atmosphériques (environ 520 essais nucléaires ont été réalisés
dans I’atmosphére entre 1945 et 1980 dont la majorité s’est produite entre les années 50s et 60s)

a libéré dans 1’environnement une quantité totale de *’Cs de 948.10'° Bq (UNSCEAR, 2000).

- Accidents nucléaires :
Plusieurs accidents sur des installations civiles et militaires impliquant des rejets radioactifs

significatifs dans I’environnement se sont produits au cours du si¢cle dernier.

8
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Deux accidents ont contribué a un marquage significatif de I’environnement en radiocésium.
Le 26 avril 1986, suite a une succession d’erreurs humaines, le réacteur n°4 de la centrale
nucléaire de Tchernobyl commence a étre fusionner. Cet accident a conduit a un rejet de
radionucléides estimé entre 5 x10'8 et 14 x10'® Bq dans I’atmosphére (UNSCEAR, 2000,
AIEA, 2005).

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
systemes de refroidissement et plusieurs explosions sur ses réacteurs.

Les radionucléides  rejetés  (rejets  liquides et  atmosphériques)  sont:'*l,
133|,137CS,134CS,144CG,908I’ et 132Te.

Les rejets liquides et atmosphériques du **’Cs sont de 1’ordre de 3.5 PBq et 15.3 PBq,

respectivement (Povinec et al., 2013).

-Rejets controlés des installations nucléaires :
Ce type de rejet a un impact local voire régional sur I’environnement. Les circulations
océanique et atmosphérique transportent de la radioactivité artificielle vers les pays non

nucléarisés.

4. Radionucléides d’intérét

Les radionucléides naturels émetteurs de rayonnements vy, étudiés sont le béryllium-7 ("Be)
d’origine cosmogénique et le plomb-210 (*!°Pb) d’origine tellurique ; étant les plus abondants.
Dans le cas des radionucléides artificiels, le plus étudié est le césium-137 (*¥'Cs), présent dans
I’environnement de part sa biodisponibilité, sa période de décroissance radioactive relativement
longue et ses propriétés physico-chimiques. L’intérét de 1’étude de ces trois radionucléides
réside dans le fait qu’ils possedent des sources bien distinctes. Ils sont utilisés pour étudier les

voies de transfert entre les différents compartiments environnementaux.

4.1. 21Pp

Le 2°Ph, d’une durée de vie relativement longue (T2 = 22,6 ans), présente une raie d’émission
gamma a 46.5 keV. Il est issu de la chaine de désintégration de 1’uranium-238 ( Fig.1.2). Il est
présent dans les sols et est I’un des descendants du gaz radon -222 (???Rn).

Le 21%Pb est principalement attaché & des particules submicroniques (Camacho et al., 2009).

9
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Sa concentration diminue lorsque 1’altitude croit ou bien au-dessus des surfaces marines
(Braziewicz et al., 2004). Il peut étre utilis¢é comme traceur dans 1’étude des processus
environnementaux : biogéochimie de I’océan (Wei et Murray, 1994), déposition atmosphérique
et contamination (Sanchez-Cabeza et al.,, 2007), processus sédimentaires (Robbins et
Edgington, 1975) et radiochronologie (Sanchez-Cabeza et al., 1999, Abril et al., 2018).

4,196 MeV T vadioactd
longue période
Th-234
24.1) Fils radioactif de
+ courta période
< [rvbe |
Pa-234
6,69h
T p—p désintégration a
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245.10%ans
MeV énergie émise
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Th-230
7.5.10%ns
Pb-206
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L 2
A
Ra-226
1590 ans
Po-210
4,784 MeV 138,4)
N
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501j
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Pb-214 Bi-214 | o Po-214
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Figure 1.2: Schéma de désintégration de I'>38U au 2'°Pb (Cuvier, 2015)

4.2. 'Be

Le Bérullium-7, radionucléide a vie courte (T12 = 53.3 jours), a une raie d’émission gamma a
477.6 keV. 1l est principalement d’origine cosmique (Lal and Peters, 1967) et il est formé dans
la haute atmospheére par des réactions de spallation entre les rayons cosmiques et les molecules

de N, O, et C présentes dans I’atmosphere.

Selon Lal et Peters (1967), une quantité de 75% du taux de production est produite dans la

stratosphere et 25% dans la tropospheére.

10
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Les temps de résidence du ‘Be sont de ’ordre d’une année dans la stratosphére et de six
semaines dans la troposphére (Al-Azmi, 2001).

Du fait de son origine purement naturelle, le "Be est aussi utilisé comme traceur dans 1’étude
des processus environnementaux (transport des particules, temps de résidence, vitesse de dépét,
intrusion des masses d’air stratosphériques au niveau des basses couches...) (Bourcier, 2009,

Piga, 2010).

4.3. B'Cs

Le ¥Cs est I’un des principaux radionucléides produits lors de la fission de I’'uranium. Sa demi-
vie radioactive est de 30,17 années. Le précurseur du **’Cs est le 137 Xe qui est un gaz inerte trés
volatil, ce qui explique I’importante diffusibilité du **'Cs lors des accidents nucléaires, des tirs
atmosphériques et au cours des essais nucléaires souterrains via les fissures dans le sol (Robeau
et al., 2000).

Le césium-137 est un émetteur béta (3°) et mesuré indirectement par spectrométrie gamma a
partir de la raie d’émission a 661.7 keV de son fils, le ***™Ba (T12= 2.55 minutes)(Fig.1.3).

137Cs (30.17 year)

661.7

13?Ba

Figure 1.3: Schéma simplifié de la chaine de désintégration du **’Cs (Gilmore, 2008)

C’est un composé soluble dans I’eau et son comportement chimique est similaire a celui du
potassium. Ainsi, il peut rapidement intégrer les cycles biogéochimiques et s’accumuler dans
les écosystémes terrestres et marins. Les retombées atmosphériques produites par les tests

d’armes nucléaires et par 1’accident nucléaire de Tchernobyl sont les principales sources de

11



Chapitre | : Etat des connaissances

rejet du *’Cs dans I’environnement, lequel est actuellement stocké principalement dans les sols

pour la partie terrestre et dans les biotes et les sediments pour la partie marine.

5. Transfert de la radioactivité entre les compartiments de ’environnement
Les radionucléides naturels ou artificiels rejetés dans I'atmosphére peuvent se déposer par

gravitation, dépdts secs et/ou humide et migrer vers les écosystémes terrestres et aquatiques via

les eaux de surface ou les eaux souterraines (Fig. 1.4).

Les mécanismes de transport dans les écosystemes aquatiques et terrestres impliquent quelques
principaux processus comme les processus physiques (diffusion, interception, ruissellement,
infiltration, remise en suspension et transport souterrain) qui sont indépendants des
radionucléides, les processus biologiques (absorption par les plantes et les animaux) et les
processus chimiques (échange d'ions, réactions redox ...) qui sont dépendants fortement de
I'élément et de sa forme chimique. Chaque processus nécessite des études détaillées pour sa

compréhension.

12
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Figure 1.4: Diagramme schématique des processus physiques, chimiques et biologiques

influencant les cycles biogéochimiques des radionucléides (Lee, 2008)

Les processus gouvernant le transfert des radionucléides dans et entre les compartiments

d’intérét (atmosphere, sol et sédiments) seront évoqués dans les parties qui suivent.

6. Radioactivité dans ’atmosphére

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

météorologiques.

13



Chapitre | : Etat des connaissances

6.1. Radioactivité liée aux aérosols et aux dépots secs et/ou humides (eaux de pluies et
particules)

La radioactivité des aérosols est due principalement aux radionucléides des familles naturelles
de l'uranium et du thorium (IRSN, 2009). Le radon est un gaz radioactif naturel dont les produits
de décroissance, également radioactifs, s'agrégent aux poussieres présentes dans l'air. 1l vient
de l'uranium et du thorium naturels présents dans les roches du sous-sol, en quantités variables
suivant les conditions météorologiques. Le niveau d'activité des aérosols varie en fonction du
taux d'empoussierement, dépendant lui-méme de la nature des sols et de leur couvert végétal
(IRSN, 2009). Le radon et ses descendants conduisent a des niveaux d'activité dans l'air qui
selon la nature du sol et les conditions météorologiques peut varier de quelques dixieémes de
becquerel par métre cube d'air a quelques centaines de becquerels par métre cube d'air (Fig.1.5).
La radioactivité naturelle des aérosols atmosphériques, aprés décroissance du radon et de ses
descendants a vie courte, se situe généralement en dessous de 1 mBg/m® d’air (Le Petit et
Granier , 2002).

Les retombées des produits radioactifs issus des essais d’armes et d’accidents nucléaires ont
entrainé une contamination globale de notre environnement qui perdure encore de nos jours,
méme s'il est de plus en plus difficile d'observer des niveaux supérieurs aux limites de détection
des appareillages pour ces radionucléides désormais présents a I'état de traces dans

I'environnement.
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Figure 1.5: Ordre de grandeur de la radioactivité liée aux aérosols atmosphériques (Bg.m) (Le

petit et Granier, 2002)

En Algérie, 1’étude préliminaire effectuée par Taieb Errahmani et Noureddine (2016) a révélé
la présence uniquement des radionucléides naturels dans les aérosols durant la période allant
d’octobre 2011 a Octobre 2012. Les activités spécifiques moyennes du 2!°Ph et 'Be au site
d’Alger étaient de ’ordre de 4,90+0,25 mBg.m™ et 333+17 uBg/m3, respectivement.

Les traces des radionucléides *’Cs, 134Cs et *'1 ont été détectées dans le site d’Alger aprés
I’accident de Fukushima avec des activités spécifiques de 0,043+0.004 mBg.m, 0,033+0.003
mBg.m et 0,50+0.0027 mBg.m3, respectivement.

Il est bien connu que la majeure partie des dépdts des radionucléides artificiels sont effectués

par les précipitations (loannidou et Papastéfanou, 2006).

La déposition des radionucléides sur les sols a une grande importance dans la surveillance

radiologique de I’environnement et constitue aussi un parameétre important des modeles

radioécologiques (Duénas et al., 2005).

En général, les retombées des poussiéres (particules) contiennent des radionucléides naturels

d’origine terrigene (descendants de 1'uranium, du thorium et potassium 40) et cosmogénique
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(Aba, 2015). De plus, des radionucléides anthropogéniques ont été introduits par I'application
de la technologie nucléaire durant le dernier siécle.

Tableau 1.1: Niveaux d’activité (en mBq.L™) mesurés dans 1’eau de pluie dans le continent

Européen.
137Cs 'Be 210pp | Période de Lieu références
collecte

1.73+1.27 | 1437 £ |NM Mensuelle Danemark (1m) | Fogh etal., 1999
826

1.18+1.07 | 1472 £ | NM Mensuelle Danemark (3m) | Fogh etal., 1999
858

0.03-10 520-7000 | NM Mensuelle Monaco Lee et al., 2002

NM 930- 60- Evénement Genéve (3m) Caillet et al.,
10450 3300 2001

NM : non mesuré

L’analyse du tableau .1 montre une grande disparité dans les niveaux d’activité entre les
différents radionucléides dans les eaux de pluies. Les niveaux d’activité du *3’Cs sont de 1’ordre
dumBg.L™. Ces faibles niveaux montrent bien la nécessité d’avoir de grande surface de collecte
pour pouvoir le concentrer et le quantifier. Pour le ?2°Pb, les niveaux sont de quelques centaines

de mBq.L™ tandis qu’ils sont de quelques milliers de mBq.L™ pour le "Be.

6.2. Outil numérique de rétro-trajectoires des masses d’air : HYSPLIT

6.2.1. Introduction

Le modéle HYSPLIT (Hybrid Single Particle Lagrangian Integrated Trajectory) est un modele
lagrangien largement utilisé par la communauté scientifique pour 1’étude des trajectoires et la
dispersion 1l est aussi utilisé pour les simulations complexes de transport, de transformations
chimiques et de dépot des polluants et des matieres dangereuses.

L’ Administration Nationale de 1’Océan et de I’Atmosphére (NOAA) et le Laboratoire des
Ressources de I’Air (ARL) sont les deux organismes qui ont développé le modele HYSPLIT_4
( Draxler et Hess,1998).
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6.2.2. Description du modéle

La méthode de calcul du modele est un hybride entre les approches eulérienne, ou les
concentrations sont calculées pour chaque cellule de la grille en utilisant I'intégration des flux
de polluants a chaque interface de cellule de la grille en raison d'advection et de diffusion ,
d’une part et lagrangienne, ou les concentrations sont calculées en additionnant la contribution
de chaque polluant "bouffée" qui subit I’advection a travers la cellule de la grille représentée
par sa trajectoire, d’autre part (Draxler, 1999). Les calculs d'advection et de diffusion sont
réalisés dans un cadre lagrangien tandis que les concentrations sont calculées sur une grille fixe
(Draxlet et Hess, 1997). HYSPLIT a évolué pendant plus de 30 ans, depuis I'estimation de
trajectoires simples basées sur des observations par radiosonde jusqu'a un systeme qui tient
compte des multiples polluants en interaction transportés, dispersés et déposés sur des échelles
locales a globales (Stein et al., 2015).

Les équations de modélisation de I’atmospheére 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. La version actuelle du modele HYSPLIT (version 4.9) est utilisable via une interface
graphique (GUI).

La version PC avec inscription est complete sans restriction de calcul, sauf que les utilisateurs
doivent obtenir leurs propres fichiers de données météorologiques. Il existe une version libre
sans inscription qui est identique & la version PC avec inscription, sauf que les concentrations
ne peuvent étre calculées avec les fichiers de données météorologiques de prévision. Cependant,
le modele de trajectoires s’exécute sans aucune restriction en utilisant soit les données

météorologiques de prévision ou d'archives avec n’importe quelle version du modeéle.

6.2.3. Configuration du modéle

Apreés I’installation du logiciel, les coordonnées géographiques du site et les altitudes qui sont
configurées en premier lieu a travers son interface utilisateur graphique (GUI), les dates
représentatives des périodes de 1’étude, les fichiers de données météorologiques, les
coordonnées geographiques du site, constituent le fichier de configuration du modele
HYSPLIT (Draxler et Hess, 1998). Les données météorologiques hebdomadaires sont a

télécharger sur le site web wwwe.arl.noaa.gov/Archives.php.
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La méthode d’utilisation est détaillée dans le guide d’utilisation ( Draxler, 1999).

6.2.4. Détermination des rétro-trajectoires des masses d’air

L’atmosphére peut étre décomposée en plusieurs sous-ensembles de volumes a 1’intérieur
desquels les parametres physiques sont supposés étre homogenes. Ces sous-ensembles sont

appelés des masses d’air.

La circulation des masses d’air a la surface du globe résulte principalement de mouvements a

grande échelle de I’atmospheére (Piga, 2010).

A T’aide du HYSPLIT, le parcours des masses d’air peut étre représenté par une trajectoire
unique (rétro-trajectoire). Ce concept limite la masse d’air a un volume infinitésimal isolé, qui
ne peut échanger avec son environnement (Stohl et al., 2002). Les phénomeénes de dispersion
et de mélange sont alors exclus. Cette simplification revient ainsi a retracer le parcours d’une

seule particule se trouvant a I’intérieur d’une masse d’air en ne considérant que I’advection.

Dans cette thése, le modéle a été utilisé uniquement pour le calcul des rétro trajectoires afin

d’identifier les masses d’air véhiculant la radioactivité.

Pour cela, la méthodologie suivie consiste a générer des rétro-trajectoires a I’aide des bases des
données météorologiques, et appliquer ensuite une classification statistiqgue non superposee

(clustering).

6.2.4.1. Base de données météorologiques

A D’inverse de la version en ligne ou les champs de données météorologiques utilisés par
HYSPLIT sont déja intégrés au modéle, la version téléchargée nécessite 1’importation des
données météorologiques. On peut accéder a divers fichiers de données récupérables depuis le
serveur ARL, pour une saisie immediate dans HYSPLIT. Ces fichiers comprennent diverses

archives d'analyse régionales et mondiales.

Les données météorologiques hebdomadaires sont a télécharger sur le site web

www.arl.noaa.gov/Archives.php. Les données utilisées dans ce travail sont celles de la base de

données d’archive GDAS (Global Data Assimilation System) fournies par le Centre National
de Prévision Environnementales (NCEP) et le Centre National de Recherche Atmosphérique
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(NCAR) de 1 degré (1°) de résolution en latitude et longitude. Les archives de données NCEP

/ NCAR sont mises a jour chaque année.

6.2.4.2. Génération des rétro-trajectoires

Les trajectoires Lagrangiennes sont calculées a partir de la base de données météorologiques
(u: latitude, v : longitude, w : hauteur) interpolées sur la grille interne du modele. A chaque
coordonnée et pour chaque intervalle de temps (6 h, 12h, 18h, et 24h), la position de la masse
d’air est calculée selon le vecteur de vitesse horizontal et sa position initiale. La méthode de
calcul des rétro-trajectoires est similaire. Elle comprend une double approche : Eulérienne et

Lagrangienne.

La méthode de calcul des rétro-trajectoires est détaillée dans le guide d’utilisation HYSPLIT
(Draxler, 1999)

6.2.4.3. Classification statistique non superposee ‘Clustering’

L’étude peut vite devenir délicate et fastidieuse quand le nombre des rétro-trajectoires est éleve.
Une approche statistique permet donc de réduire ces différentes incertitudes. En effet, il faut
regrouper les différentes trajectoires dans des classes ayant le méme comportement, permettant
ainsi de réduire considérablement les incertitudes et les limitations liées aux trajectoires
individuelles. 1l existe un large panel de techniques utilisées visant a partitionner et a
différencier les masses d’air, parmi lesquelles on trouve la classification statistique non-
supervisée (connue en anglais sous I’appellation clustering). C’est une technique statistique
multivariée (multidimensionnelle), considérée comme robuste pour classifier les différentes
trajectoires des masses d’air. Dans notre cas, le clustering consiste a représenter les différentes
trajectoires sous forme d’un nombre réduit de clusters, de telle maniére que chaque cluster soit
représentatif d’un groupe de trajectoires selon un critére de ressemblance défini au préalable,
qui peut étre la source, la direction ou le comportement des différentes trajectoires, comme
I’indique la figure 1.6. Ces clusters permettent ainsi de regrouper les trajectoires selon un critére
de similitude, tout en fournissant 1’histoire des masses d’air et la climatologie correspondante
des différents polluants sur un site récepteur donné. Les erreurs issues de ces rétro-trajectoires

sont ainsi réduites.
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Figure 1.6: Rétro-trajectoires moyennes (centroides) des masses d’air arrivant au Sud-Ouest de
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la Péninsule Ibérique (Hernandez-Ceballos et al., 2013)

7. Radioactivité des sédiments marins

Les études sur la radioactivité des sédiments marins le long du littoral Algérien existantes
comprennent les niveaux de radionucléides naturels et artificiels dans les sédiments de surface
et les carottes (Benamar et al., 1997, Noureddine et al., 1998, Noureddine et al., 2003,
Noureddine et al.,2006, Noureddine et al., 2008, Baba Ahmed et al., 2018).

Des facteurs propres aux sédiments, aux radionucléides et au milieu ambiant contrélent le

comportement des radionucléides dans la matrice sédimentaire.

Les radionucléides d’origine naturelle (>!°Pb) et artificielle (**’Cs) peuvent étre utilisés comme

des traceurs géochronologiques.

L’outil ERICA permet d’estimer les activités spécifiques dans les espéces biologiques, a partir

de celles mesurées dans les sédiments.
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Aprés cette évaluation, une approche dosimétrique et sanitaire peut étre appliquée sur les

produits de la mer selon leurs taux de consommation.

7.1. Comportement des radionucléides dans une colonne sédimentaire

Les processus de rétention des radionucléides au niveau des sédiments, par transfert a partir du

compartiment aqueux récepteur, sont tres divers :

o Fixation sur la matiére en suspension dans 1’eau de mer et appelée a sédimenter dans les
zones de dépot a faible hydrodynamique,
e Précipitation directe de formes colloidales sur les sédiments de fond, par suite de
floculation,
e Fixation directe sur le sédiment par adsorption,
e Dépot d’organismes morts et de détritus ayant préalablement fixé des radionucléides.
Le résultat immédiat de ces actions est une localisation momentanée de la radioactivité a la
surface du sédiment. Le sort des radionucléides va ensuite dépendre de deux phénoménes

OppoSes :

e L’un qui tend a faire repasser les radionucléides en phase aqueuse (désorption);
e [autre qui tend a faire pénétrer le radionucléide dans les couches profondes du
sédiment (migration et enfouissement).

La fixation initiale des radionucléides a la surface du sédiment est suivie de leur pénétration
dans 1’épaisseur de la couche sédimentaire. Cette pénétration est favorisée par le mouvement
des vagues et/ou des courants du fond marin (mélange des couches sédimentaires supérieures),
des organismes benthiques fouisseurs, et enfin par suite des processus de diffusion d’une part
et de sédimentation d’autre part. Mais, indépendamment du phénomeéne de diffusion qui dépend
de la porosité des sédiments, le phénoméne qui contribue le plus a I’enfouissement des
radionucléides au sein de la masse solide est celui de I’accumulation successive des sédiments.
La profondeur d’enfouissement est liée a la vitesse de sédimentation, trés variable d’un lieu a
un autre.
De nombreux facteurs conditionnent les processus et le taux de fixation des radionucléides sur
les sédiments : facteurs propres aux sédiments eux-mémes, aux radionucléides et enfin au

milieu ambiant.
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Parmi les facteurs propres aux sediments et au milieu ambiant, on peut citer ceux décrits ci-

apres:

A- Granulométrie

Les quantités adsorbées sont inversement proportionnelles a la taille des particules car les
particules fines ont une plus grande surface de contact par rapport a leur volume. Les particules
fines retiennent plus de radionucléides adsorbés que les particules grossieres (Noureddine et
al., 1998)

B-Composition minéralogique

Un support minéralogique constitué principalement de minéraux tels que le carbonate de
calcium (calcite, aragonite, dolomite) est moins bon fixateur qu’un sédiment marin de
granulométrie fine. En effet, les sédiments fins contiennent essentiellement des minéraux
argileux feuilletés et assez cohésifs. Ils sont généralement chargés négativement et dotés d’une

surface de contact et de fixation des radioéléments, et autres, assez importante.

C-Matiere organique

La matiere organique (acides humiques et fulviques) contenue dans les sédiments peut par le
processus de chélation et de sa forte capacité d’échange, contribuer a la fixation des
radionucléides (Ancellin et al.,1979). Ce paramétre engendre un effet positif ou négatif selon

le radionucléide considéré.

D-Teneur en éléments stables dans les sédiments

Les éléments stables peuvent étre a 1’origine d’une compétition entre les isotopes ou les
¢léments homologues et d’un phénomeéne de co-précipitation par I’intermédiaire d’oxydes et
hydroxydes métalliques.

Parmi les facteurs propres aux radionucléides, on trouve la sorption sur les particules
sédimentaires qui n’est pas un processus irréversible. La situation d’équilibre correspond a un
rapport déterminé entre la concentration du radionucléide dans les sédiments et la concentration
dans I’eau (Coefficient de distribution Kq). Pour un sédiment donné, ce coefficient varie d’un
radionucléide a un autre.

Les formes particulaires ou colloidales sont, en général, plus facilement captées que les formes
solubles. Néanmoins, les formes solubles cationiques offrent une meilleure capacité de fixation

que les formes anioniques. (Ancellin et al., 1979).
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7.2. Modélisation géochronologique par le ?1°Pb

7.2.1. Cycle du ?*°Pb

La présence du ?'°Pb dans 1’atmosphére est due au fait qu’un de ses parents soit un gaz, le radon
222 (?2Rn, T12= 3,8 jours), élément issu du ?*Ra (T12 = 1600 ans); il est réguliérement libéré
par émanation de la crodte terrestre (roches continentales, sols) ou lors des émissions
volcaniques. Sa désintégration dans I’atmospheére donne alors naissance, par I’intermédiaire de

plusieurs éléments de courte période, au 21°Pb.

La présence du 2°Pb dans les sols et sédiments a une double origine. 1l est, soit formé in situ
par désintégration radioactive a partir de 1’28U présent dans la roche mére, soit apporté a la
surface de la terre (sols et sédiments de surface) depuis I’atmosphére sous forme de retombées

seches (poussieres) ou humides (pluie et neige), comme le montre la figure 1.7.

/ = \2"'Pb —

“Rn Dry
Fallout

Rain \

Scavenging "T¥.

e’ |c2 melting and Erosi
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j Lacustrine Sediments

Earth's Crust

Marine Sediment

Figure 1.7: Cycle global du ?°Pb : source, transport, dépot et redistribution d’aprés (Preiss et
al., 1996).

Cette fraction atmosphérique de 2°Pb est donc « en excés » (noté ?°Phys) par rapport a la

fraction «in situ » (Appleby et al., 1988). Cette derniére, encore appelée 2°Pb « supporté », est
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normalement a 1’équilibre séculaire avec ses antécédents, et peut freqguemment étre considérée
comme constante avec la profondeur.

La distribution du ?'°Pb total le long de la colonne sédimentaire montre une décroissance avec
la profondeur, en accord avec le taux de désintégration radioactive, jusqu’a ce que, dans les
niveaux profonds, il ne reste plus de !°Pbys d’origine atmosphérique, mais seulement celui
produit in situ (Fig. 1.8). Dans le cas d’un sédiment homogéne le 2!°Pb «in situ » a des valeurs
constantes. Un autre procédé consiste a admettre que le #1°Pb «in situ» est a I’équilibre radioactif
avec ses antécédents a durée de vie relativement longue : 2*°Ra ou 2°Th.

On détermine I’activité du ?*°Pbys selon la relation :

210Phys = 210Pbyotal - 226Ra (I-7)

Activité (Bq.g?)
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Figure 1.8: Distribution théorique du ?!°Pb le long d’une colonne sédimentaire

Le flux de 22°Pb retombant & la surface de la terre n’est pas uniforme; il est dépendant de la
circulation des masses d’air et de ’importance des surfaces continentales plus ou moins
dénudées. Ainsi, dans une région donnée, le flux atmosphérique de 2'°Pb, dépendra des facteurs
géographiques et météorologiques (Michel, 1999).

Il est & noter, selon Michel (1999), que les retombées de 2°Pb montrent des fluctuations

significatives sur une échelle de temps courte, mais, en supposant des conditions climatiques
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stables, le flux peut étre considéré constant sur des périodes supérieures a quelques années. Le
principal mécanisme par lequel le 2°Pb est éliminé de I’atmosphére est le lavage par la pluie et

la neige.

7.2.2. Estimation de la vitesse et du taux de sédimentation et datation au plomb-210

Le profil de I’activité en 2!°Pbys dans une carotte sédimentaire peut étre utilisé pour estimer la
vitesse et le taux de sédimentation, a condition de pouvoir bien séparer le 2°Pb total en ces deux

composantes : supportée et en exces.

Pour les carottes, I’inventaire de ?!°Pbys ou un autre radionucléide (exprimé en Bg/m?) est
calculé en considérant I’activité spécifique (Bq.kg™), la masse de chaque couche (kg de poids
sec) et la surface du carottier (m?).

Le flux annuel moyen de ?*°Phbys, F, dans un sol non soumis & I’érosion ou un sédiment, peut

étre calculé a travers la constante de désintégration radioactive lorsque I’inventaire, I, est connu.

La méthode de base de la datation au plomb-210 a été proposée par Goldberg (1963). Il s’avere
que les applications chronologiques sont valables pour la datation d’une centaine d’années, soit
environ cing fois la période du ?*°Ph. Par ailleurs, les modéles mathématiques de la datation des
sédiments au plomb-210 sont établis sous les hypothéses de certaines conditions
environnementales : Une sédimentation continue et ordonnée dans le temps, une absence de
redistribution mécanique ou chimique du radioélément dans les sédiments et un flux initial
constant (Miralles, 2004, Sanchez-Cabeza et Ruiz-Fernandez, 2012).

Lors de la formation de la colonne sédimentaire, le tassement/compaction des sédiments
influence la quantité de particules solides accumulées sur chaque couche de la colonne
sédimentaire. La relation entre la vitesse de sédimentation (I’accroissement de la colonne
sédimentaire), exprimée en cm.a’?, et le taux d’accumulation ,exprimé en g.cm?2.a!, n’est donc
pas directe. En fait, ces deux grandeurs sont liées par la porosité des sédiments. Les phénomeénes
de dépot et d’érosion des sédiments de surface, induits par les courants hydriques, influencent
directement 1’accumulation des sédiments via leur redistribution latérale. La prise en compte
de ces processus dans le modéle de datation est souvent négligée, lorsqu’on suppose par
exemple que la totalité du plomb-210 en exceés provient des apports atmosphériques. Enfin, le
profil du 22%Pb dans la carotte sédimentaire peut étre perturbé par le remaniement des structures

sédimentaires par le mélange biologique (bioturbation). Ainsi, la présence d’une couche
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mélangée dans les sédiments superficiels rend parfois la datation imprécise et délicate. Il
apparait donc que la modélisation géochronologique pose des problémes de complexités

diverses.

Le développement d’un modéle approprié pour la datation au 2°Pb exige également une bonne
compréhension des processus physiques concernant la formation de la colonne sédimentaire,

ainsi que des processus de remaniement physique et biologique des sédiments superficiels.

Il existe différents modeles pour dater des sédiments a partir des mesures d’activité du 21°Pb,
pour définir la vitesse et le taux de sédimentation.

Dans la suite de ce paragraphe, nous présentons sommairement quelques bases de ces modeéles.

L’activité du 21°Pb en exces dans la colonne sédimentaire décroit avec le temps selon la relation

classique de la loi de désintégration radioactive :
Ays = Ays.e ™ (I1-8)

Le choix d’un modéle de datation au ?'° Pb en excés repose sur la connaissance des facteurs
environnementaux qui contrélent I’accumulation du plomb et sur une bonne évaluation des
profils en 21%Phy, du site étudié.

En pratique, la datation exacte d’une carotte sédimentaire au 2!°Pb avec un de ces modéles
simples est possible seulement si les mécanismes de la sédimentation correspondent

majoritairement a une des hypotheses évoquées précédemment.

7.2.2.1. Modeéle CFCS (Constant Flux and Constant Sedimentation)

Ce modele a été proposé a I’origine par Goldberg (1963) et ensuite développé et appliqué par
Robbins et al. (1977 d’apres Leaute, 2008). Ce modele considére un flux constant de 2°Pb
apporté de I’atmosphere au s€diment ainsi qu’un taux de s€dimentation constant.

La vitesse de sédimentation peut étre exprimée en cm.a® par s = x / t, ou s est la vitesse de
sédimentation, x la profondeur en cm et t le temps écoulé depuis le dépét.

Dans la colonne sédimentaire, on détermine I’activité a chaque niveau, ¢’est-a-dire que 1’on

obtient la décroissance du radionucléide en fonction de la profondeur x.

-A
Aty =A%e /s (1-9)
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LnAY, = LnA% — < x (1-10)
Quand la relation de I’activité du 2!°Pb en excés est représentée sur une échelle logarithmique
en fonction de la profondeur x, le profil en 21°Pb en excés devient une droite dont la pente est A
/ s. La vitesse de la sédimentation moyenne peut donc étre déterminée a partir de la constante
de désintégration du 2°Pb (A = 0,03114 a) et de la pente. On déduit ainsi I’Age des sédiments

en fonction de la profondeur et de la vitesse de la sédimentation.

Pour s’affranchir des variations de la porosité dans la colonne sédimentaire, liées au tassement,
on exprime la profondeur (x) comme m, la masse séche cumulée par unité d’aire en g.cm™, et
la sédimentation comme le taux de sédimentation (w) en g.cm?.an* (Leaute, 2008). Le taux de
sédimentation est donc exprimé comme w = m/ t. En poursuivant le méme raisonnement que
plus haut, la relation de 1’activité en 2!°Pb en excés représentée en fonction de la masse séche
de sédiments dans une carotte sédimentaire nous permet d’estimer le taux de la sédimentation

moyenne en g.cm2.a,

7.2.2.2. Modeéle CIC (Constant Initial Concentration)

Dans beaucoup de milieux, le rythme d’accumulation de sédiments varie dans le temps,
naturellement ou par cause d’activités anthropiques qui favorisent ou diminuent I’apport de
matiére. Cela se traduit par des profils de ?!°Pb non exponentiels en profondeur (Miralles,
2004).
Le modeéle CIC se base sur une activité du 2°Pb en excés constante lors du dép6t (Laissaoui et
al.,2008) et est totalement indépendant du taux de sédimentation. Ce modéle implique donc que
le plomb soit exclusivement fourni par les apports du bassin versant et non par le flux
atmosphérique.
Pour chaque couche de sédiment, la date de dép6t peut étre estimée en suivant I’expression :

1 A,

t=-Ln-2 (I-11
Ay ( )

ol Ao (Bg.Kg?) est I"activité du 2%Phys en surface et Ax activité du 2*°Pbys dans I’horizon x.

27



Chapitre | : Etat des connaissances

7.2.2.3. Modeéle CRS (Constant Rate of Supply)

Le modéele CRS a flux constant a été d’abord appliqué a des sédiments de lacs par Appleby et
Oldfield (1978) et il est probablement le plus utilisé aujourd’hui pour la datation au plomb-210
de sédiments marins et lacustres (Miralles, 2004 ; Noureddine, 2007 et Leaute, 2008). Le
modele CRS suppose que le flux en 21%Phys vers le sédiment est constant, mais que le taux de
sédimentation peut varier. Ce modele se base ainsi sur I’inventaire du 2*°Phbys sur toute la
colonne sédimentaire. L’inventaire (en Bq.cm™) du ?'°Pbys & partir d’une profondeur x (déposé

au temps t) jusqu’au fond de la colonne sédimentaire est donné par 1’expression ci-dessous:

IX:erﬁwt:%eﬁta—1m

t

ol lo est I’inventaire complet du ?!°Phys sur I’ensemble de la colonne sédimentaire, F (Bg.cm”
2a1) le flux constant du 2*°%Pbys et A la constante de désintégration du 2*°Pb (0,03114 a?). La

relation entre I’inventaire complet et le flux 2!°Pb est exprimée comme :
Ip = F 1-13

L’age de chaque niveau est donneé par 1’expression :

ou, pour rappel, Ix est I’inventaire intégré en-dessous de la couche X jusqu’au fond de la carotte
sédimentaire. Le taux de sédimentation w (en g.cm2.a™l) est déduit pour un horizon de la
colonne sédimentaire a la profondeur x (cm). Ix est I’inventaire de 2°Pbys (Bg.cm2) au-dessous
de la profondeur x et Ax est lactivité du 2!°Phys pour cet horizon. Le flux de ?1°Phys dans le
premier horizon est :

F=A,.r (I-15)

A
F=I)A=LetA (I-16)
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Le taux de sédimentation est donné par 1’expression :

CIx. A 117
w=Z— (1-17)
7.2.2.4. Modeéle SIT (Sediment Isotope Tomography)

Ce modele permet d’interpréter les données de 21°Pb lorsque le taux de sédimentation et le flux
de 2°Pp sont variables dans le temps (Carroll et al., 1995).

Dans ce modeéle, les techniques numériques inverses sont combinees avec les modeles prédictifs
pour simuler la sédimentation. La modélisation est effectuée par les séries (Sinus et cosinus) de
Fourrier.

L’interprétation du profil du ?!°Pb ne nécessite pas des informations sur le systéme, ce qui

constitue un avantage de la modélisation inversee (Pittauerova, 2013).

7.2.2.5. Modéle TERESA (Times Estimates from Random Entries of Sediments
and Activities)

Les profils de ?°Pb (*'%Pbys) en fonction de 1’épaisseur de la masse ne contiennent pas
suffisamment d'informations pour extraire une chronologie fiable lorsque les flux de 2'°Phys et
les taux d'accumulation de sediments (SAR) varient indépendamment avec le temps. Des
hypothéses sont nécessaires pour développer un outil de datation approprié. Une corrélation
statistique entre les flux du #!°Phbys et le taux d’accumulation SAR semble étre une régle assez
générale. Ce modele de chronologie a base du 21°Phys a été développé par Abril (2016).

Il consideére que le flux du ?°Pb en excés varie et statistiquement corrélé avec le taux de

sédimentation.

7.2.2.6. Modeles classiques (CFCS, CIC et CRS) par morceaux ‘Piecewise’

Les modeles classiques de datation basés sur le 2*°Phys ont montré leurs limitations dans les
conditions sédimentaires complexes (Abril, 2019). Dans ces situations plus complexes, il
devient nécessaire d’appliquer ces modeles en approche des morceaux dans les différentes
sections de la carotte. Le succes de cette approche réside dans le test et la validation individuelle

de cas par cas (Appleby, 2001).
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Mathématiquement parlant, une fonction f est continue par morceaux sur un segment [a, b] si,
et seulement si, il existe une subdivision ap =a < a: < a,= b telle que sa restriction a tout intervalle
ouvert ] ai-1 , ai [ coincide avec une fonction gi continue sur le segment [ ai-1, ai] . Dans le cas
particulier ou les fonctions g; sont constantes, on dit plus précisément que f est une fonction en

escalier.

Lorsque des changements persistants des conditions environnementales déplacent les
concentrations initiales du 2!°Pbys et / ou les taux d’accumulation massiques vers les différentes
valeurs moyennes, la représentation graphique logarithmique des activités du 2°Phys peut

montrer des sauts et des discontinuités et / ou des changements de pente (Abril, 2019).

7.2.3. Modélisation géochronologique par le 1¥’Cs

La technique de datation par 3'Cs est assez répandue dans les études paléoenvironnementales
et est souvent utilisée en complément de la datation au 2*°Pb (Von Gunten et al., 2009).

Aprés sa production, le *¥Cs peut se déposer dans les sols et dans des sédiments terrestres ou
aquatiques aprés avoir transité un certain laps de temps dans 1’atmosphére. On observe dans
I’histoire deux périodes intéressantes : les pics liés aux essais nucléaires mondiaux entre 1954
et 1965 avec un maximum a 1963 et celui beaucoup plus important en 1986 lié a I’accident
nucléaire de Tchernobyl. Dans la figure 1.9, On observe deux pics correspondants aux essais

nucléaires de 1963 et a I’accident Tchernobyl de 1986.
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Figure 1.9: Distribution verticale du ¥’Cs dans les sédiments lacustres en suisse ( Guevara et
Arribere, 2002, modifié).

7.2.4. Outil numérique de I’évaluation radioécologique : Code ERICA

7.24.1. Présentation de ’outil ERICA

L’outil ERICA (Environmental Risk for lonising Contaminants: Assessment and
Management) permet d’évaluer le risque pour I’environnement de rejets chroniques de
substances radioactives (Larsson, 2008 ; Brown et al., 2008). La version utilisée dans le cadre
de ce travail est : ERICA Assessment Tool 1.2.1.

Cet outil fonctionne avec trois niveaux de précision croissants (appelés Tiers) permettant une
approche intégrale (Beresford et al., 2007, Zinger et al., 2008) .

Le premier niveau est une étude simple qui requiert un minimum de données d’entrée. Les
résultats obtenus sont conservatifs et permettent d’écarter les sites ou le risque radiologique
pour I’environnement est négligeable. Les concentrations d’activité calculées dans les différents

milieux sont comparées a Environmental Media Concentration Limits (EMCL) qui ont été
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calculées pour chaque radionucléide pour I’organisme le plus sensible (faune ou flore).
L’EMCL correspond a la concentration d’activité a 1’origine d’un débit de dose sans effet
(Beresford et al., 2007).

Le deuxieme niveau constitue une étude plus détaillée qui nécessite des données d’entrée
supplémentaires pour mieux definir la situation, notamment en ce qui concerne les conditions
d’exposition et les parametres de transfert. Pour chaque organisme de référence, le débit de
dose absorbée est estimé et est comparé a une valeur de débit de dose sans effet. Les résultats
obtenus peuvent étre interprétés par comparaison aux niveaux d’effets des radiations ionisantes
ainsi qu’aux valeurs de bruit de fond naturel (Beresford et al., 2007).

Enfin, le troisieme niveau est réservé pour des situations complexes. Ce niveau est une
évaluation probabiliste des risques dans laquelle les incertitudes dans les résultats peuvent étre

déterminées en utilisant I'analyse de sensibilité (Beresford et al., 2007).

7.2.4.2. Meéthodologie de I’outil ERICA

L’outil ERICA permet de caractériser le risque radiologique pour I’environnement en calculant
un quotient de risque a partir des données de concentration d’activité dans les différents milieux.
Ces concentrations peuvent soit étre issues de campagnes de mesures réalisées par le site, soit
étre déterminées a I’aide d’un modéle de dispersion. L’outil ERICA propose un modéele de
dispersion propre pour les effluents atmosphériques et liquides (Beresford et al., 2007). Ce

modele repose sur les Séries des Rapports de Shreté (SRS) n°19 de I’AIEA.

Le calcul du quotient de risque est réalisé suivant une approche différente pour les niveaux 1 et
2.

Au niveau 2, des organismes de référence proposés dans I’outil ERICA sont considérés.

Le débit de dose total (interne et externe) est calculé pour chaque organisme de référence. Ce
dernier est ensuite comparé au débit de dose sans effet (Beresford et al., 2007). Pour chaque
organisme et chaque radionucléide, un quotient de risque est calculé. Il est défini par :

DR,

RQ, = ————
U = PNEDR

(1-18)
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Ou:

RQn : est le quotient de risque pour le radionucléide n (sans unité) ;

DR : est le débit de dose estimé total (uGy.h™) pour chaque radionucléide n ;

PNEDR : est le débit de dose sans effet (nGy.h™).

Un quotient de risque global pour chaque organisme est ensuite déterminé en sommant les
quotients de risque obtenus pour chacun des radionucléides etudiés.

Aux niveaux 1 et 2, le quotient de risque est comparé a la valeur de référence de 1. S’il est
inférieur & 1, le risque pour I’environnement 1ié aux rejets radioactifs peut donc étre considéré
comme acceptable et I’étude peut alors €tre conclue.

Un quotient de risque supérieur a 1 nécessite une analyse plus poussée afin de pouvoir statuer
sur I’acceptabilité du risque. Cette analyse plus poussée peut-étre réalisée en affinant les
données d’entrée ou les paramétres utilisés, ou encore en passant au niveau supérieur de 1’outil.
Ce second niveau d’approche est destiné a réduire les incertitudes et réévaluer les hypothéses
retenues, souvent majorantes en premiere approche, pour mener une étude plus représentative
de la situation a analyser (Beresford et al., 2007). Ce niveau d’approche est toutefois plus

complexe a déployer.

7.2.4.3. Données d’entrée relatives a ’outil ERICA

Les données d’entrée nécessaires a I'utilisation de I’outil ERICA varient en fonction du niveau
de précision choisi, mais également en fonction du milieu considéré (air, riviere, etc.)
(Beresford et al., 2007).

Les données d’entrée détaillées pour les deux premiers niveaux de 1’outil ERICA sont
présentées ci-apres.

Au premier niveau, la réalisation de I’étude nécessite de déterminer :

-la liste des radionucléides rejetés ;

-I’écosystéme concerné (terrestre, eau douce ou marine) ;

- le débit de dose sans effet ;

-la méthodologie de modélisation des rejets atmosphériques et aqueux dans les écosystemes qui
font I’objet de I’évaluation.

Le deuxiéme niveau constitue une étude plus détaillée qui nécessite des données d’entrée

supplémentaires.
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Le choix du débit de dose sans effet ainsi que I’utilisation des modeles de dispersion sont
identiques au premier niveau. La seule différence concerne le choix des radionucléides,
puisqu’a partir de ce niveau, il est possible d’ajouter des radionucléides qui ne font pas partie
de la liste proposée par défaut dans 1’outil ERICA.

Les données d’entrée supplémentaires du deuxiéme niveau sont présentées ci-apres:
-organismes de reférence ;

-facteur d’incertitude : Une autre particularité du niveau 2 est la possibilité d’estimer une valeur
conservative du quotient de risque attendu en considérant que les quotients de risques suivent
une distribution exponentielle ;

-paramétres radio-écologiques : Selon le choix de 1’écosystéme, divers paramétres sont a
renseigner. Pour les écosystéemes aquatiques : coefficient de distribution Kd et facteur de
concentration CR ;

-facteur d’occupation : fraction de temps passé par chaque organisme de référence dans chacun
des habitats proposés;

-facteur de pondération radiologique : facteur qui tient compte de la nature du rayonnement et

qui permet de déterminer la dose équivalente HT (Sv) a partir de la dose absorbée DT (Gy).

7.3. Impact dosimétrique et sanitaire lié a I’ingestion des radionucléides

L’évaluation des conséquences sanitaires liées a I’ingestion des radionucléides des produits de
la mer est d’une importance cruciale pour la protection de I’homme. Cette évaluation nécessite
d’abord la connaissance des doses efficaces par ingestion unitaire des produits de la mer

(poissons, crevettes ... etc.).

La dose efficace est une grandeur physique (exprimée en Sv) qui rend compte de 1I’impact sur

les tissus biologiques d’une exposition a un rayonnement ionisant (Jeambrun, 2012).

Le calcul des doses regues par I’homme suite a I’ingestion de certains produits de la mer se fait
a partir des activités massiques de chaque radionucléide mesurées ou estimées par des codes
dédiés a cette effet (ERICA, RESRAD) dans les produits, d’un coefficient de dose propre a

chaque radionucléide et de la masse des produits consommés.

Le calcul de la dose efficace totale par ingestion présente des imprécisions étant donné la

variabilité des régimes alimentaires d’une région a I’autre et d’un individu a I’autre.
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Les coefficients de dose efficace employés pour le calcul de la dose par ingestion pour un adulte
sont issus des bases de données de la Commission Internationale de Protection Radiologique
(ICRP) ou bien du comité scientifigue des Nations Unies pour I’étude des effets des
rayonnements ionisants (UNSCEAR)(Tab.1.2).

Tableau 1.2: Coefficients de dose de I’ingestion de certains radionucléides

Radionucléide Coefficient de dose (Sv/BQ) Références

137Cs 1.310°8 ICRP, 2012

210pp 6.9 107 UNSCEAR, 2008
22Ra 2.8107

°2Ra 6.9 107

228Th 7.210°%

8. Radioactivité des sols

Les études sur la radioactivité des sols en Algérie contiennent les niveaux des radionucléides
naturels et artificiels dans les sols de surface et dans les carottes au Nord (Baggoura et al., 1998),
a I’ouest (Noureddine et al., 1998), a I’est (Boukhenfouf et Boucena, 2011 ; Bramki et al.,
2018), et au Sud du pays (Nadri et al., 2019).

La radioactivité naturelle (chaines d’2%U, 235U, 2Th et “°K) peut étre considérée comme quasi-
homogeéne dans les sols ; toutefois en ce qui concerne la chaine de I’uranium 238, il est possible
de mettre en évidence des concentrations en 2°Pb plus importantes dans les couches
superficielles d’un sol qu’en profondeur (Le petit et Granier, 2002).

C’est la conséquence de la diffusion du radon 222 (**?Rn) vers I’atmosphére et des retombées
de ses descendants sur les sols en fonction des conditions météorologiques locales.

Lors du passage d’un panache de radionucléides, les sols peuvent étre contaminés par le dépot
gravitationnel des radionucléides ou par le lessivage de 1’atmosphére et des surfaces causé par
les précipitations.

Les radionucléides artificiels issus des retombées radioactives ne sont pas distribués, a priori,
de maniere homogene dans les sols ; méme dans les couches superficielles ; 1’évolution de la
concentration dans les sols de ces radionucléides est dépendante d’un grand nombre de
parameétres : nature physico-chimique et biologique (texture) des sols, conditions
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météorologiques (notamment précipitations) ; conditions de ruissellement, phénomene
d’accumulation , intervention humaine (agriculture par exemple). Les concentrations — ou les
activités — des radionucléides dans les sols dépendent directement de la composition de la roche
meére.

Par ailleurs, il convient de garder a I’esprit que les activités massiques des radionucléides
artificiels dans les sols peuvent varier considérablement d’un lieu géographique a I’autre, selon

les conditions météorologiques qui sont responsables de leurs dépéts.

8.1. Comportement des radionucléides dans les sols

Le sol est un systéeme complexe composé d'une phase gazeuse (air dans les interstices), liquide
(solutions édaphiques) et solide. La phase solide est elle méme constituée d'une fraction
organique résultant de la transformation des organismes morts en humus et d'une fraction
minérale (sable, silt et argile) de dimension et de propriétés physico-chimiques différentes.
Les radionucléides peuvent exister sous différentes formes dans le sol:

v' libres sous forme gazeuse dans les interstices (atmosphere du sol);

v' libres sous forme ionique (dans les solutions édaphiques);

v’ adsorbés a la surface des particules du sol;

v’ fixés par les complexes organiques;

v immobilisés dans les microorganismes;

v sous forme de précipités insolubles : hydroxydes, sulfures, carbonates ou oxydes.
La repartition des radionucléides entre ces différentes formes détermine largement leur
persistance dans la zone racinaire et leur biodisponibilité. Les éléments libres sous forme
gazeuse ou ionique sont immédiatement biodisponibles pour I'absorption par les plantes, alors
que les formes fixées ou immobilisées ne le sont pas mais peuvent étre remises en circulation
lentement.
Parmi les parametres intrinseques de 1’environnement influencgant le transfert de la radioactivité

dans les sols, on peut décrire ci-aprés les plus importants.
A-Colloides Minéraux

Les colloides du sol sont constitués d’¢léments de petite taille, les micelles, capables de floculer
(former des agrégats) ou de se disperser dans un liquide (suspension). Le role des colloides dans

la rétention des radionucléides est primordial.
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Le 137Cs est spécifiquement retenu par les minéraux argileux micacés tels que les illites, les
vermiculites et les smectites-montmorillonites (Staunton et Roubaud, 1997). La composition
minérale du sol est un des principaux parametres qui détermine la capacité potentielle de

sorption des sols pour le ¥*'Cs.

B-Colloides Organiques

La matiere organique représente un ensemble de substances de nature et de propriétés diverses
ayant pour origine la décomposition des débris végétaux et animaux incorporés dans le sol.
On distingue habituellement les substances organiques non humiques (10 a 15 % de la fraction
organique non vivante) et les substances humiques, matiéres organiques décomposées.

Les substances humiques contiennent de 52 a 58 % de carbone.

De par leur taille, les substances humiques sont considérées comme des colloides et peuvent
donc étre dispersees ou floculées dans le sol, comme les minéraux argileux. Elles ont la capacité
de sorber les ions et de se sorber sur les phases minérales du sol pour former des complexes <«
argilo humiques >>.

Les composés organiques se lient aux argiles et bloquent ainsi I’acces aux sites spécifiques du
137Cs (Robeau et al., 2000). De plus, 1’adsorption du **’Cs est moins forte car les composés
organiques ont des sites spécifiques au *’Cs permettant une désorption facilitée, ce qui
augmente encore la mobilité (Robeau et al., 2000).

La matiere organique provoque 1’expansion des couches interfoliaires des minéraux. Hird et al.
(1996) suggerent que la présence de matiére organique dans les sols organiques acides maintient
les couches interfoliaires des argiles dans un état expansé et empéche la fixation du *’Cs sur
ces sites. Ainsi, dans les sols organiques, la carence en potassium et la présence de composes
organiques empéchent 1’éboulement des couches interfoliaires des argiles, ce qui contribue a

une augmentation de la disponibilité du *Cs.

C-Composition de la solution du sol

La concentration en K* dans la solution du sol est considérée comme 1’un des facteurs clés qui

contréle la disponibilité du *’Cs au niveau du sol (Roca et Vallejo, 1995).
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De méme, les activités en 3’Cs dans les plantes sont significativement réduites par
’augmentation des teneurs en cations divalents, Ca®* et Mg?*, en solution (Smolders et

al., 1996). En effet, ces cations accelerent les processus de fixation du césium (Wauters et al.,
1994).

Le pH n’a pas d’effet direct sur la spéciation du césium en solution mais c’est 1’acidité du sol
qui a un effet sur les phénomeénes d’absorption des éléments nutritifs par la plante. La solubilité

et la mobilité du césium augmentent avec la diminution du pH (Heinrich,1992).

D-Humidité des sols

L’influence de 1’humidité du sol sur les processus d’absorption est importante et complexe,
puisque les variations de la teneur en eau influencent la physiologie et la morphologie du
systeme racinaire. Ehlken et Kirchner (1996) ont montré dans des conditions naturelles, la
diminution de I’humidité du sol augmente la concentration des solutés et influence la vitesse

d’absorption des radionucléides par les racines.

E-Organismes du sol

Dans les horizons fortement colonisés par les racines des végétaux, 1’activité biologique peut
modifier la migration du '3'Cs. Les bactéries jouent un réle important car elles peuvent
interférer avec la sorption/désorption des éléments et des différents contaminants, notamment
en libérant des ligands chélatants ou en cassant des complexes ou en dégradant les minéraux ou
encore en décomposant la matiére organique.

La biomasse fongique serait un puits important en **’Cs : elle peut fixer jusqu’a 32 % du césium
total. Les champignons contribueraient a la migration horizontale du césium. Leur
décomposition augmenterait de maniére locale la teneur en ¥'Cs (Gaso et al., 1998). Les vers
de terre sont un autre groupe d’organismes susceptibles de modifier le comportement du césium
dans les sols par leur action bioturbatrice, qui accélerent son transfert dans les horizons plus

profonds.
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8.2. Migration verticale des radionucléides dans les sols : généralités et modélisation

La connaissance de la distribution des radionucléides le long du profil se révéle essentielle pour
estimer les quantités de radionucléide en contact avec la zone racinaire et les risques de
transfert. Dans le cas du 3Cs, il est important de connaitre la migration verticale car la dose
externe diminue avec la migration de 1’élément dans le sol. Ainsi, dans les sols de Biélorussie,
avec la pénétration du césium dans le sol, Forsberg et al. (2000) observent une réduction de la
dose des rayonnements gamma externe de 17 a 45 % de 1986 a 1996.

Bien que les radionucléides issus de Tchernobyl soient initialement retenus dans les deux
premiers cm de sol, une fraction de ceux-ci migre avec plus ou moins de rapidité. Arapis et al.
(1996) indiquent que la vitesse de migration du *3’Cs varie en fonction du type de sol : elle est
estimée selon les cas entre 0,4 et 1,2 cm an™* ce qui correspond a 6 & 18 cm de profondeur en
15 ans.

La migration dépend fortement du type de sol (Barisic et al., 1999) et principalement de sa
texture (Forsberg et al., 2000) et sa teneur en matiére organique ( Rosen et al., 1999). Le 3'Cs
issu des retombées de Tchernobyl, se situe actuellement a 80 % dans les 15 premiers cm du sol
(Graham et Simon, 1996).

Le 13'Cs est essentiellement présent dans les horizons organiques et migre progressivement
dans les horizons minéraux en fonction de 1’importance de la minéralisation de I’humus. La
migration verticale n’est pas uniquement conditionnée par les caractéristiques physico-
chimiques du sol. Mamikhin et al. (1997) distinguent une origine abiotique (phénomeénes de
diffusion, sorption, désorption, lie a la composition minérale, de lessivage et de flux d’eau) et
une origine biotique (fonctionnement des racines, des champignons, de la mésofaune du sol,) a
la migration verticale.

La migration est le résultat d’une multitude de mécanismes, tantot limitant le transfert vertical
(Prélévement par les organismes vivants, rétention par les constituants du sol, décroissance dues
aux désintégrations...) et tantot le favorisant (percolation de 1’eau dans le profil, diffusion
d’ions dans la solution du sol, composition de la matiere organique, bioturbation,). Le travail
anthropique du sol tend a favoriser également la migration du 3’Cs (Salbu et al., 1994).

Les modeles généralement utilises pour décrire le transport de radionucléides dans les sols
utilisent des parameétres de migration dépendant du temps. Les modeéles simples semi-
empiriques basés sur la distribution exponentielle en fonction de la profondeur sont capables

de décrire convenablement le transport des radionucléides peu de temps aprés un dépo6t.

39



Chapitre | : Etat des connaissances

A la suite d’expérimentations de terrain sur de longues périodes, il apparait que les dépots
autour de Tchernobyl montrent les plus hauts taux de migration de **’Cs dans la période 1986-
1987 (Brechignac et al., 2001). Dans ce cas, la variation des coefficients de diffusion est donc
dépendante du temps selon une fonction de type :

y = at®, avec f = 0,71 pour le 2*'Cs.

Toso et Velasco (2001) ont comparé trois modeles de transfert vertical du césium dans le sol :
- un modeéle de diffusion (DSF pour Diffusion Sorption and Fixation) qui tient compte des trois
états du cesium dans la matrice sol (mobile, sorbé et fixe). Ce modele donne une bonne
description de 1’évolution temporelle du césium dans le profil du sol.

fro=my+S,, (I1-19)

Cpe =fze+ by  (1-20)
f.t : concentration en césium (Bg cm) a la profondeur z (cm) & I’issue d’un temps t (d) aprés
le depadt,
m . : fraction mobile (Bq cm™3),
s - fraction sorbée (Bq cm™),
Czt : concentration totale pour la carotte entiére (Bg cm™),

b, : fraction liée (Bq cm).

- le modele RABES décrit par Velasco et al. (1993), qui décrit la distribution verticale du
radionucléide dans le sol en prenant en compte le type de sol :

Che = Qoo e Wz e 2t (1—21)
C 2t concentration totale (Bg cm™),
Qo : dépot initial (Bq cm),
o : coefficient (cm™) dépendant des caractéristiques de la distribution c'est-a-dire dépendant de
la forme physico-chimique du radionucléide, du type de sol et du temps écoulé depuis le dép6t
au temps t (j),

\: constante de décroissance radioactive en an™.

- le modéle RABES 1 inspiré du modéle RABES (Velasco et al., 1993) qui ne considere plus
que deux parametres libres : la vitesse de changement du profil du sol ainsi que la vitesse de
Migration a 1’équilibre.

La comparaison des trois modeles aboutit a des prévisions equivalentes pour RABES 1 et DSF.
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Cependant, I’utilisation de modeéles multi-compartimentaux différenciant les différents
horizons de sol donne de moins bons résultats pour décrire la distribution de *3'Cs issus de
retombeées globales (Schuller et al., 1997).

Les résultats des études récentes montrent que des contraintes mathématiques existent lors de
I’utilisation de ces modeles pour simuler la dynamique de transport de radionucléides dans les
sols.

Pour modéliser la migration verticale dans les sols non remaniés, Bossew et Kirschner (2004)
recommandent 1’utilisation de modéles physiques de convection-dispersion.Ces auteurs
proposent des valeurs de paramétres d’entrée, dépendantes de la source des retombées ainsi que

de la texture du sol (Kirchner et al., 2008).

8.3. Outils numériques pour une évaluation dosimétrique et radioécologique

8.3.1. Code RESRAD-BIOTA

Le code RESRAD-BIOTA est utilis¢é pour évaluer 1’exposition des espéces animales et
végétales (biotes) aux rayonnements dans les écosystemes terrestres ou aquatiques. La

description de ce code a été faite dans les références : DOE, 2004 ; 2019).

Ce code a été concu afin de fournir un outil pour la mise en ceuvre d’une approche graduée pour
I’évaluation des risques radiologiques sur la faune et la flore (DOE, 2019). Le modéele considere
I’écosystéme autant terrestre qu’aquatique. Dans ce dernier cas, il combine les expositions aux
sédiments et a I’eau contaminée, qui sont estimées individuellement pour les organismes cibles
en contact avec chacun de ces milieux. Quatre organismes de référence sont pris en compte :
les plantes terrestres, les animaux terrestres, les animaux aquatiques, et les animaux semi-
aquatiques (Fig.1.10). Les indices de risques peuvent donc étre estimés en supposant les voies

d’exposition suivantes :

- Pour les organismes aquatiques : exposition externe par les sédiments, exposition
interne et externe par I’eau ;

- Pour les animaux terrestres : expositions interne et externe par le sol et par I’eau ;

- Pour les animaux semi-aquatiques : expositions interne et externe par les sédiments et
par I’eau ;

- Pour les plantes terrestres : expositions externe et interne par le sol, exposition interne

par I’eau.
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Figure 1.10:Interface du code RESRAD-BIOTA version 1.8

RESRAD-BIOTA utilise une approche cinétique allométrique pour estimer le transfert des

radioéléments aux biotes. Les coefficients internes et externes de conversion de dose ont été

obtenus a I’aide d’un code de transport Monte-Carlo ; lls ont été estimés en supposant :

- Des géométries infiniment petites et infiniment larges pour le calcul des doses internes

et externes respectivement ;

- Un contact constant de I’organisme (100 % du temps) dans le sol ou a I’interface eau —

sédiment ;

- Des paramétres généralement conservateurs pour estimer 1’activit¢ de chacun des

récepteurs.

8.3.2. Code RESRAD-ON SITE

Le code RESRAD-ONSITE est utilisé pour évaluer I’exposition aux rayonnements d’un

récepteur humain exposé a des sols contaminés par des matiéres radioactives. La description de

ce code a été faite dans le guide d’utilisation (Kamboj et al., 2018).

RESRAD-ONSITE (anciennement RESRAD) est un code informatique congu au laboratoire

national d’Argonne qui permet d’évaluer les le niveau d’exposition et les risques probables du

cancer d’un individu sous I’irradiation de sols contaminés par la radioactivité.
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Le calcul de la dose et de risque probable de cancer par le code RESRAD-ONSITE est basé sur
un scénario, qui décrit les voies potentielles d’exposition d’un individu dans un milieu
contaminé. Neuf (9) voies d’exposition sont considérées et peuvent étre sélectionnées ou

supprimées selon 1’utilisation du sol et le scenario de récepteur envisagé (Fig.1.11).

Ces neufs voies d’exposition sont les suivantes: (1) exposition externe directe a la
contamination des sols , (2) inhalation de radionucléides remis en suspension , (3) ingestion
accidentelle du sol, (4) I’ingestion des aliments de nature végétale cultivés dans les sols
contaminés et irrigués avec de 1’eau contaminée, (5) I’ingestion de viande contaminée et (6)
I’ingestion de lait contamingé,(7) I’ingestion d’eau potable d’un puits ou d’un étang adjacent
d’une zone contaminée, (8) I’ingestion d’aliments aquatiques contaminés et (9) I’inhalation de

radon émis par le sol contaminé.

Les données nécessaires pour le calcul comprennent les caractéristiques de la contamination,
les propriétés de la surface, de la sous-surface et des couches de sol saturées, les données

météorologiques, hydrauliques et hydrogéologiques spécifiques aux sites.

La modélisation de RESRAD-ONSITE considére la désintégration radioactive, le transport, le

partage et la dilution, régis par le principe de la conservation de masse au cours du temps.

=8| = |

Navigator

Prablem TP“'{;I‘;:{“'T Results T Help

(4] hasion |
s SR,

File:

[ (1]
Change Title
Set Pathways |
Modity Data [}
[ ez

Close

Mumber of parameters selected for Sensitivity Analysis: 0

Figure 1.11: Interface du code RESRAD-ONSITE version 7.2
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Le code RESRAD-ONSITE est équipé d’une interface conviviale pour faciliter la saisie des
données, effectuer des calculs, afficher les résultats des calculs. L’utilisateur a la possibilité de

choisir soit la base de données ICRP-38 ou ICRP-107, ainsi que des facteurs de conversion de

dose.
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Chapitre 11 : Matériels et Méthodes

Ce chapitre présente brievement les trois sites étudiés, le prélévement et 1’échantillonnage des
¢chantillons des matrices d’intérét (aérosols, eaux de pluies, particules, sol et sédiments), les
techniques de conditionnement, de conservation et de traitement ainsi que l’analyse. La
spectrométrie gamma est la technique d’analyse principale utilisée dans ce travail,
accompagnée par d’autres techniques complémentaires a savoir : la diffraction a rayons X, la

fluorescence a rayons X et la chromatographie ionique.

1. Choix des sites étudiés

Pour répondre a la problématique de cette thése, trois sites d’étude ont été choisis: un site
urbain c6tier a basse altitude (Alger centre), un site montagneux a haute altitude (Chréa,

wilaya de Blida) et un site marin (Baie d’Alger) (Fig.I1.1).

2°45'0"E 3°0'0"E 3°15'0"E

36°45'0"N

36°30°0"N

3°15'0"E

36°15'0"N

Figure Il.1:Localisation géographique des sites d’étude

45



Chapitre 11 : Matériels et Méthodes

Le choix de ces sites est motive par leurs natures et leurs localisations géographiques proches
dans la bande Nord du pays pour étudier le transfert entre les différents écosystémes des

radionucléides naturels et artificiels, notamment, le 21°Ph, "Be et 13'Cs.

La partie Nord du pays abrite la quasi-totalité de la population d’ou I’intérét d’une surveillance

radiologique de I’environnement, en identifiant des sites fixes représentatifs.

1.1. Site d’Alger

Le site de surveillance est situé en hauteur de la ville d’Alger au niveau du Centre de Recherche
Nucléaire d’Alger (CRNA). Le lieu de prélévement est localisé a une altitude de 162 m du
niveau de la mer, et a I’avantage de ne présenter aucun obstacle pour 1’échantillonnage d’air.
Etant face a une Europe fortement industrialisée dans le domaine du nucléaire, le Nord de
I’ Algérie est une zone susceptible d’étre affectée par les nuages radioactifs (panaches), suite a
un incident ou accident nucléaires.

Des traces de radioactivité artificielle (13*Cs, 13’Cs et 1311) ont été mesurées par le laboratoire de
I’environnement du CRNA au mois d’avril 2011 dans ce site suite a ’accident de Fukushima
survenu en mars 2011.

Les données de la température et les précipitations ont été collectées du site web
(www.Meteociel.fr). Les cumuls des précipitations mensuels durant la période de prélévement

de chague échantillon du compartiment atmosphérique (aérosols, eaux de pluies et particules)
ont été calculés pour effectuer les corrélations entre les parametres météorologiques et les
activités spécifiques des radionucléides d’intérét.

Les représentations graphiques ont été effectuées a 1’aide des boites a moustaches (Box plot en
anglais) (Fig.11.2).
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Figure 11.2: Quantités de précipitations dans le site d’Alger durant la période de juin 2014 a

juin 2018 (données brutes de météociel)

Les moyennes mensuelles des températures ont été calculées selon la période de préelevement

des aérosols, des particules et des eaux de pluies (Fig.11.3).

30 -

Hll
HIH

25 -

i

20 -

Hli

-
L

15 -+

T(°C)

-
-
10 -

O T T T T T T T T T T T 1
Jan Feb Mar Apr Mai Jun July Aug Sept Oct Nov Dec

Mois

Figure 11.3 : Températures mensuelles du site d’ Alger durant la période de juin 2014 & juin
2018

Les données météorologiques du meteociel ont été comparées avec les données payantes de
I’office National de météorologie pour une période d’une année. Aucune différence n’a été
observée, ce qui nous a poussé a utiliser le site de meteociel pour acceder librement aux données

météorologiques.
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1.2. Site de Chréa

Le site de prélevement se situe au niveau du parc national Chréa a une altitude de 1500 m. Ce
parc représente une réserve de la biosphere, il est situé a 1’Atlas de Blida a environ 50 km au

Sud-ouest de la ville d’ Alger.

Chréa est caractérisee par un climat mediterranéen frais, une pluviométrie moyenne annuelle
allant d'environ 700 mm au niveau de Blida a environ 1400 mm sur le sommet de la montagne
(PNTE, 2006).

Sur ce site de haute altitude, I'été est généralement chaud et sec et I'hiver est froid et plus humide
avec des chutes de neige (PNTE, 2006).

1.3. Baie d’Alger

La baie d’Alger se situe dans la partie centrale de la cote algérienne, elle s’inscrit en creux dans
la plaine de la Mitidja et d'une forme semi-circulaire. Elle est délimitée par la pointe Pescade
(Rais Hamidou) a 1I’Ouest, le cap Matifou a I’Est, au Sud la ville d’Alger et le bassin de la

Mitidja et au Nord par la mer Méditerranée.

La morphologie de la cote se conforme a la distribution des unités géologiques continentales.
En effet, entre les marges étroites du massif d’Alger et du cap Matifou, le plateau continental
se développe pour former la baie d’Alger. Toujours de la pointe Pescade au cap Matifou, le
rivage s’étend sur environ 31km dont 22 km de c6tes basses constituées de dunes et de trottoirs

a algues construits en dalle comme a I’Est de Bordj El Kiffane (Maouche, 1987).
2. Prélevement et échantillonnage

2.1. Aérosols
2.1.1. Site d’Alger

Les prélevements d’aérosols sur filtre rectangulaire ont été réalisés a 1’aide d’un préleveur
d’aérosols de débit moyen (67.9 m3/h) de marque HVP-3500 AFC, installé sur la terrasse du
7¢™ étage du CRNA (Fig.l1.4).
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Figure 11.4:Préleveur d’aérosols ayant un débit moyen de 67.9 m*/h ainsi que le filtre utilisé.

Au total, 104 filtres ont été prélevés durant la période allant de juin 2014 a Juin 2018, dont le
volume varie entre 10000 et 30000 m?, et la durée de prélévement va de 7 & 21 jours (Tableau
1 en annexe A).

Les aérosols ont été collectés par filtration sur des filtres en papier de microfibres de verre de

forme rectangulaire et d’une épaisseur de 0,47 mm avec un rendement de rétention de 97 %.

Les principales étapes de prélévement des aérosols, qui sont décrites dans la norme NF M 60-
760 (mesure de la radioactivité dans I'environnement -Air) sont :

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

- les formalités de transmission (fiche d'identification du préléevement, renseignements
météorologiques, état du filtre lors du retrait, remarques éventuelles) ;

Aprés son retrait du porte-filtre, le filtre est plié de telle sorte qu’il occupe la surface du
détecteur, il est soigneusement placé dans un sachet adéquat en plastique.

Le comptage est effectué aprés avoir mis de coté le filtre pour une durée minimale de 48h,

nécessaire a la décroissance des radioéléments naturels a vie courte.
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2.1.2. Site de Chréa

Les prélévements d’aérosols sur filtre circulaire (modele : FP 2063-102) sont réalisés a 1’aide
d’un préleveur d’aérosols d’un débit moyen de 51 m%/h, de marque Hi-Q, installé au niveau de

I’annexe A du Parc National de Chrea, wilaya de Blida (Fig.I1.5).

Depuis le lancement de la pompe, 29 filtres ont été prélevés dont la période de collecte varie de
2 a4 jours. Sur ce site de préelevement (Tableau 2 en annexe A), les conditions météorologiques
sont extrémes, ce qui a engendré énormément de coupure de courant. Ceci nous a contraint de

prélever I’air sur des courtes périodes.

Figure I1.5 : Préleveur d’aérosol installé au site de Chréa ainsi que le filtre utilisé

2.2. Dépots secs et/ou humides
2.2.1. Site d’Alger

Les échantillons de dépdts secs et /ou humides (eau de pluie et particules) ont été collectés
mensuellement durant la période allant de juin 2014 a juin 2018 (Tableau 3 en Annexe A).
L’échantillonnage a été effectué a I’aide d’une table de collecte d’une surface de 1m? placée
sur la terrasse du 4°™ étage du CRNA sur une altitude de 153 m par rapport au niveau de la mer
(Fig.11.6).
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Figure I1.6:Table de collecte des dép6ts installée au site d’Alger
2.2.2. Site de Chréa

Les prélevements mensuels de dépots secs et /ou humides ont été lancés le 25 Décembre
2017 aprés avoir installé une table de collecte d’une surface de 1m? et d’une hauteur de 35
cm dans un endroit au niveau de I’annexe du parc national de Chréa et proche du préleveur

d’aérosols (Fig.11.7)(Tableau 4 en Annexe A).

Figure 11.7: Table de collecte des eaux de pluies et particules installée a Chréa.

Cette table de collecte a été réalisée au niveau de I’atelier mécanique du CRNA, et installée

sur une hauteur de 1 m du sol au site de Chréa.
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2.3. Sédiments marins

Une carotte sedimentaire a été prélevée dans la Baie d’Alger lors d’une campagne
océanographique effectuée conjointement entre le CNRDPA, ’TENSSMAL et le CRNA durant
la période allant du 15 au 25 Septembre 2015 a bord du navire de recherche Grine Belkacem
du CNRDPA (Figures 11.8 & 11.9).

Un carottier Uwitec a été utilisé lors de cette campagne pour prélever une carotte de sédiment

de 45 cm de profondeur, a une profondeur de 73 m de la surface de I’eau (Fig.11.10).

Figure 11.8:Localisation géographique de la carotte de sédiment dans la Baie d’Alger sur une
image satellite USGS/Landsat du 2 octobre 2015(36°47.997" N, 3°7.793" E).

Figure 11.9:Navire de Recherche Grine Belkacem Figure 11.10:Carottier Uwitec
(CNRDPA, Ministre de la Péche et des
Productions Halieutiques)
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La carotte a été congelée a bord a une température de -18°C en attendant le conditionnement

au laboratoire pour éviter la perturbation de la carotte

2.4. Sols

Les sols de surface ont été préleves a différentes altitudes selon la méthode de diagonale

couvrant une surface de 1 m? pour chaque échantillon (Fig.I1.11). Dans le but d’avoir un

échantillon homogene (tableau I1.1), plusieurs sous — échantillons sont prélevés et mélangés,

pour n’en tirer qu'un seul échantillon représentatif.

Tableau I1.1: Caractéristiques des échantillons de sol de surface prélevés aux différents points

02°51'17.95" E

Points de Codes Date de Coordonnées Altitude de Profondeur
préelevement Ech. prélevement | géographiques prélevement (cm)
(m)
Point 1 Sol 1 31/03/2016 36°25'52.71" N 1500 0-5
Sol 2 31/03/2016 02°53' 04.80" E 1500 5-10
Point 2 Sol 3 31/03/2016 36°27'12.54" N 900 0-5
02°51'45.16" E
Point 3 Sol 4 04/05/2016 36°28' 4.13"N 600 0-5
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Figure I1.11: Localisation des points de prélevement des échantillons de sol de surface et

carotte au niveau du site d’étude a Chréa.

L’investigation sur le niveau de radioactivité du premier point de sol, nous a poussé a prélever
par la suite une carotte de sol pour mieux comprendre le comportement des radionucléides en

général et le 1¥'Cs en particulier.

La carotte de sol d’une épaisseur de 40 cm a été prélevée le 24 Avril 2017 a I’aide d’un carottier

manuel fabriqué au niveau de 1’atelier mécanique du CRNA (Fig.11.11).

Les coordonnées géographiques ainsi que 1’altitude de prélévement sont les suivants :
36°25'54" N, 02°53' 02" E (1517.7 m).

Le carottage a eté effectue selon ’approche suivante (Fig.11.12) :
-Choisir un sol non perturbé par I’activité humaine;

- Prendre une surface de 0.5 m?pour enfoncer le carottier manuel doté d’un tube en plexiglas a

I’intérieur a 1’aide d’un marteau ;
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Figure 11.12: Echantillonnage d’une carotte de sol a Chrea

-Creuser dans les quatre coins de la surface de 0.5 m? et remplir les creux avec de I’eau pour

faciliter la pénétration du carottier ;

-Aprés avoir enfoncé le carottier jusqu’a une profondeur de 40 cm, ce dernier est retiré pour
pouvoir enlever le tube en plexiglas de la maniere la plus stable possible pour ne pas perturber

la structure sédimentaire de la carotte ;
-Mettre les couvercles du haut et du bas de la carotte.

3. Préparations des échantillons

3.1. Aérosols

Apreés le prélevement, 1’échantillon (filtre rectangulaire ou circulaire) est soigneusement placé
dans un sachet adéquat en plastique avec les informations utiles, ensuite plié de telle sorte a ce
que chaque filtre lors du comptage couvre au mieux la surface du détecteur, aspect important

pour I’évaluation du rendement de détection.

3.2. Dépots secs et/ou humides

Dans les cas des dép6ts humides, les particules ont été séparées de I'eau de pluie par une simple
décantation (Fig.11.13).
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Figure 11.13: Décantation et séparation entre les eaux de pluies et les particules

3.2.1. Eaux de pluie

En fonction des niveaux d’activités dans les eaux douces et marines, il est difficile de mesurer
de grandes quantités d’eau sans pré-concentrer les radionucléides. Pour entreprendre cette pré-

concentration, il est possible :
a- D’évaporer les eaux
b- D’entrainer spécifiquement certains radionucléides a I’aide d’adsorbants ;
c- De concentrer sur résine.

Dans cette étude, les deux premiéres opérations ont été utilisées pour traiter les échantillons

d’eau de pluie.

L’opération d’évaporation a été utilisée pour mesurer le niveau de radioactivité naturelle
dans les échantillons et I’opération de co-précipitation d’Ammonium Molybdo-Phosphate

(AMP) pour mesurer les traces de césium (*¥’Cs) dans les échantillons, si elles existent.

3.2.1.1. Opération d’évaporation

Dans le but de concentrer les radionucléides naturels, un volume d’eau moyen de 10 litres a été
chauffé a une température constante de 80 °C a I’aide d’une plaque chauffante jusqu'a

I’obtention d’un volume (Concentrat) de 1 litre (Fig.11.14).
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Figure 11.14 : Evaporation des eaux de pluies

Le temps total d’évaporation d’une maniére discontinue varie entre 6 et 7 jours.

L’échantillon pré-concentré (ou concentrat) est ensuite conditionné dans un flacon Marinelli
130G de 1 litre, de méme géométrie que I’échantillon standard en attendant le comptage par

spectrométrie gamma.

3.2.1.2. Opération de coprécipitation d>’AMP

La méthode de séparation radiochimique spécifique est utilisée pour analyser les ions de césium
dans les échantillons d’eau. Elle consiste en une co-précipitation de I’Ammonium Molybdo-

Phosphate (AMP), avec I’introduction d’un traceur.

L’AMP, produit chimique de couleur jaune, a pour formule chimique
((NH,)5P0,.12M005. H,0).

Ce réactif chimique joue le role d’un fixateur d’ions de césium présents dans 1’échantillon en

formant un complexe qui les précipite par gravité.

Le traceur utilisé dans la méthode de séparation chimique (Coprécipitation des ions de **’Cs)
est I’isotope Césium 134 a I’état liquide, injecté avec une activité estimée selon le cas d’étude.

D’une période relativement courte (T, =2.06 ans), ce traceur répond aux critéres suivants :
- Son absence totale dans les échantillons de 1’eau de pluie.

- Posséde les mémes propriétés chimiques que le *3’Cs, son isotope.

Aprés un traitement radiochimique, il est nécessaire d’évaluer le rendement chimique de la
réaction. Il s’agit de quantifier les pertes lors de I’opération de pré-concentration et de calculer
Iactivité réelle du **’Cs en prenant en considération le rendement chimique de la réaction de

co-précipitation pour la correction de I’activité mesurée.
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Le rendement chimique est donné par la formule :

Ou

An
Ajpj

R =

(Imr-1)

An : Représente I’activité du $3*Cs mesurée aprés la pré-concentration de 1’échantillon.

Ainj : Représente 1activité du 13*Cs injectée dans 1’échantillon.

Le protocole expérimental du traitement radiochimique des eaux de pluies est le suivant
(Fig.11.15):

Injection de 1 ml de ***Cs comme un traceur radioactif (sachant que son activité initiale
est de 103 Bg.g* a la date du 22 Novembre 1995) ;

Agitation de 1’échantillon et du traceur radioactif pendant 20 minutes, pour une bonne

homogénéisation ;

Ajout d’une quantité de 15 g d’AMP pesée a ’aide d’une balance de précision et
dissoute dans un volume de 50 ml d’cau distillée acidifiée (pH entre 1 et 2) a I’aide d’un

agitateur magnétique chauffant.
Agitation pour une durée allant de 4 a 6 heures;
Arrét de I’agitation et décantation pendant la nuit ;

Apres décantation, 1’échantillon se présente sous forme de deux phases (précipité et

surnagent), on élimine alors le surnagent a I’aide d’une pompe péristaltique ;
Rincage des parois des récipients par I’eau distillée acidifiée ;

Décantation-séparation des phases, jusqu’a l’obtention d’un précipité de volume

inférieur a 100 ml.

Comptage de la radioactivité dans le surnagent pour veérifier ’absence des traces du

traceur radioactif.
Dilution et rejet de surnagent.

Comptage direct du précipité par spectrométrie gamma.
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Figure 11.15:Traitement radiochimique des eaux de pluies par I’opération de co-précipitation
d’AMP

3.3. Particules

Les échantillons de particules ont été séchés a 1’étuve a une température de 70°C. lls ont été
broyés a I’aide d’un broyeur mécanique Retsch S100 jusqu’a 1’obtention d’une poudre fine et

homogénéisés d’une maniére manuelle par agitation.

3.4. Sédiments marins

La carotte a été decoupée a 1’aide d’un dispositif approprié, congu pour sectionner cette carotte
en couches de sédiment selon des épaisseurs choisies, dans le but de cerner au mieux la variation
de T’activité des radionucléides en fonction de la profondeur. Il s’agissait de prendre des
couches de sédiment de 1 cm d’épaisseur, en partant de 0 cm jusqu’a la profondeur de 10 cm et
des couches de 2 cm a partir de 10 cm jusqu’a la base de la carotte. Au total, la carotte a permis

d’avoir 27 sous -échantillons de sédiment.

Chaque sous échantillon de sédiment résultant du découpage a été séché dans une étuve a

70 °C, jusqu'a I’obtention d’une masse constante.

Les échantillons sont pesés avant et apres le séchage afin de calculer le taux d’humidité pour
chaque échantillon a 1’aide une balance de précision.
Les échantillons secs sont broyés a I’aide d’un broyeur mécanique Retsch S100 jusqu’a

’obtention d’une poudre fine et homogene.
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Chague échantillon conditionné est placé dans une boite cylindrique en polystyrene (volume
de 125 cm?®) fermée hermétiquement pour atteindre 1’équilibre séculaire pendant une période de
21 jours. Ces boites sont conservées dans un endroit sec jusqu’au moment de comptage.

3.5. Sols

La carotte de sol a été découpée a 1’aide d’un dispositif adapté au carottier manuel en couches

de 1 cm (dans la partie 0-5cm) et en couches de 2 cm au-dela de 5 cm de la carotte.

Ces echantillons de sol ont été traités avec le protocole appliqué aux échantillons de

sédiments marins et de particules.

4. Analyse des echantillons prélevés

Les échantillons prélevés des différentes matrices et natures ont été analysés par plusieurs
techniques a savoir :

-la spectrométrie gamma pour déterminer les niveaux d’activité des radionucléides d’intérét
dans les aérosols, les eaux de pluie, les particules, le sol et les sédiments marins;

- la diffraction a rayons x pour déterminer la composition minéralogique de quelques
échantillons solides : particules, sol et sédiments marins ;

-la fluorescence a rayons x pour déterminer la composition chimique de quelques échantillons
solides : particules, sol et sédiments marins;

-la chromatographie ionique pour déterminer la composition ionique des échantillons d’eau de

pluie des deux sites d’étude, Alger et Chréa.

4.1. Mesure de la radioactivité naturelle et artificielle par spectrométrie gamma

4.1.1. Introduction

La spectrométrie gamma permet, d’une part, ’identification des radionucléides émetteurs
gamma présents dans les différents échantillons de I’environnement et, d’autre part, la
détermination de leurs activités spécifiques par unité de masse ou de volume. Cette technique
d’analyse a des avantages et des inconvénients. Sa mise en ceuvre est relativement simple,
rapide et non destructive, car elle ne nécessite pas de séparations radiochimiques. Elle est aussi
multi élémentaires ; plusieurs radioéléments peuvent étre mesurés simultanément (2°Pb, 'Be,
214Bj, 137Cs, etc.).
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Mis a part ces avantages, la spectrométrie gamma présente certaines difficultés liées a
I’influence de la géométrie de comptage sur I’efficacité de détection et la contribution aux
faibles énergies du bruit de fond d a la radioactivité ambiante. Par conséquent, la préparation
et l'utilisation d’échantillons standards, ayant les mémes conditions que I’échantillon a
analyser, est impérative pour une quantification fiable des radionucléides émetteurs gamma.

L’utilisation des matériaux de référence certifiés a une importance cruciale pour 1’assurance

qualité des données expérimentales acquises.

4.1.2. Interactions photon-Matiére

Il est important de rappeler quelques bases sur les interactions des photons avec la matiére. Ces
rayonnements peuvent interagir principalement par trois effets (Paradis, 2016), qui sont décrits
ci-apres.

-L’effet photoélectrique : le photon cede toute son énergie a la matiére en la transmettant a un
électron du milieu (Fig. 11.16).

-L’effet Compton : le photon diffuse sur un électron libre du milieu et lui céde une partie de
son énergie (Fig. 11.17).

-La Création de paire e*/e” : le photon se matérialise en un électron et son antiparticule, un
positon.

Cette réaction ne peut avoir lieu qu’avec des photons d’énergie supérieure a 1022 keV et dans
le champ d’une particule chargée, la plupart du temps un noyau. Le positon va perdre de
I’énergie puis s’annihiler avec un électron du milieu en donnant deux photons de 511 keV

chacun (Fig. 11.18).

E 5
v Electron
e N N
yray

Figure 11.16: Schéma de 1’effet photoélectrique (Gilmore,2008)
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Figure 11.17: Schéma de I’effet Compton (Gilmore,2008)
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Figure 11.18: Schéma de la création de paire e+/e— (Gilmore,2008)
4.1.3. Présentation d’une chaine de spectrométrie gamma : principe et constituants

Le principe de la détection des rayons gamma est basé sur l'interaction entre le rayonnement
(photons) et la matiére du détecteur générant la production d'un signal électrique.

Au moyen d’une haute tension délivrée au détecteur, une quantité de charges électriques
proportionnelle a I’énergie déposée par le photon dans le cristal est recueillie. Les porteurs de
charge sont collectés en utilisant un préamplificateur de charge dont les fonctions sont la
conversion de la charge en tension électrique et une premiere amplification (Gasser, 2014). La
mise en forme du signal et une seconde amplification est faite par I’amplificateur. L’analyse de

I’amplitude de I’impulsion est traitée par un analyseur multicanaux (Fig.11.19).
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Figure 11.19: Schéma de principe d’une chaine de mesure de spectrométrie gamma ( Leconte,
2006)

En spectrométrie gamma, une chaine de mesure est constituée d’un détecteur, d’un
préamplificateur, d’un amplificateur, d’un convertisseur analogique/numérique, d’une

¢lectronique d’acquisition et d’un logiciel d’analyse et de traitement.
A-Détecteur GeHP (Germanium Hyper Pur)

Les détecteurs semi-conducteurs occupent une place importante en métrologie des
rayonnements. Ils exploitent I’ionisation ou I’excitation atomique lors de I’interaction des

photons avec la matiére pour une analyse électronique de leurs énergies.

La spectrométrie gamma a base des cristaux GeHP offre un outil performant pour la détection
des photons. C’est avec cette technique que les travaux de cette these concernant la

caractérisation radiologique ont été réalises (Fig.11.20).

On sait, de maniére générale, que dans les détecteurs semi-conducteurs, il existe des zones
inactives pour la détection (Courtine, 2007) souvent appelées « zones mortes» (Dead Layers).
Si une particule ionisante interagit dans ces zones, il n’y a aucune charge produite. Celles-Ci
comprennent notamment les zones dopées dues a I’implantation d’impuretés pour augmenter la
conductivité.

Les cristaux GeHP existent sous forme de trois types qui sont : planaires, coaxiaux et puits.

Deux détecteurs coaxiaux ont €té utilisés pour 1’analyse de nos échantillons de I’environnement

dont leurs caractéristiques sont reportées dans le tableau I1.2 ci-apreés.
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Tableau I1.2: Caracteéristiques des deux détecteurs utilisés en comptage des échantillons de

I’environnement

Détecteur 1

Détecteur 2

Efficacité relative 40 % 23 %
Résolution pour la raie a| 1.9 keV 1.8 keV
1332 keV du ®Co

Tension de polarisation 3500 V 2500 V

Le détecteur GeHP est place dans une enceinte blindée, c'est-a-dire un chateau en plomb de 10
cm d’épaisseur, recouvert a I’intérieur d’une plaque de cuivre de 2 mm d’épaisseur, dans le but
de ne pas comptabiliser la radioactivité externe, non propre a 1’échantillon. Tout détecteur

GeHP nécessite un apport d’azote liquide pour le maintenir a une température trés basse, lequel

est stocké dans un dewar a une température de 77 K soit -196°C (Gilmore, 2008).

Figure 11.20: Chaines de spectrométrie gamma (GeHP) utilisées au laboratoire de

I’environnement du CRNA
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B-Alimentation haute tension

La haute tension (variable de 0 a = 5 ou + 6 kV) permet de polariser le semi-conducteur afin
d’obtenir une zone désertée importante dans le cristal GeHP. En plusieurs circonstances
(réchauffement du cristal, absence des basses tensions sur le préamplificateur, perte de vide

dans le cryostat), il est impératif que cette polarisation soit coupée (Le petit et Granier, 2002).

C-Alimentation basse tension

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

autres éléments de la chaine électronique (Le petit et Granier, 2002).

D-Préamplificateur

Le preamplificateur est le premier dispositif rencontré en sortie du détecteur. Son role est de
proceder a une premiére amplification du signal généré par I’interaction des gammas avec le
cristal. 1l joue également le role d’adaptateur d’impédance entre la sortie du détecteur et

I’entrée de 1’étage suivant (Leconte, 2006). Il est en général placé a proximité du cristal sous

le méme capot (Courtine, 2007).

E-Amplificateur

L’amplificateur exploite ensuite les impulsions sorties du préamplificateur. 1l adapte, tout
d’abord, I’amplitude du signal incident a une gamme de tension exploitable par 1’étage suivant.
Il réalise ensuite une mise en forme, le plus souvent gaussienne, en filtrant une partie des
parasites de haute fréquence (Leconte, 2006). L’amplification est toujours réalisée le plus tot

possible afin de limiter le bruit généré par le module de mise en forme.

F-Convertisseur analogique numérique et analyseur multi-canaux

Le convertisseur analogique-numérique (ADC) est utilisé pour transformer I’amplitude du
signal électrique fourni par I’amplificateur en un nombre qui est alors proportionnel a I’énergie
déposée dans le cristal. La sortie de I’ ADC est enregistrée dans une mémoire qui posséde autant
d’adresses que le maximum de numéro de canaux servant a découper le spectre final (Courtine,

2007). Il y a, au minimum, 4096 canaux disponibles pour 1’acquisition.
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L’analyseur multicanaux (MCA) permet enfin de trier les impulsions en fonction de leur
amplitude. Il est doté de mémoires permettant de stocker ces données dans des canaux
correspondant & des intervalles de tension et de les transmettre en ligne vers un ordinateur. Les
enregistrements ainsi obtenus sont des histogrammes qu’on appelle « spectres différentiels de

hauteur d’impulsion » (Leconte, 2006).

G-Logiciel de traitement et d’analyse du signal

Le logiciel utilisé est le Génie 2000, il est commercialisé par la société Canberra. Ce logiciel
permet de visualiser en temps réel la sortie de I’analyseur multi-canaux, a savoir un spectre

avec en abscisse le numéro de canal et en ordonnée le nombre de coups dans ce canal (Fig.11.21).
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Figure 11.21: Exemple d’un spectre multi-gamma d’un échantillon de 1’environnement ( sol)
4.1.4. Etalonnage en énergie

Si I’instrumentation était parfaite, la réponse énergie-canal de la chaine de spectrométrie
gamma serait une droite définie a partir des coordonnées d’un seul pic étalon (Le Petit et
Granier, 2002). En fait, un décalage de seuil et une non-linéarité sont observés si bien qu’il
s’avere nécessaire de faire appel a des étalons qui procurent un jeu de raies gamma
suffisamment complet pour décrire au mieux cette réponse.

Dans notre cas, cette calibration a été réalisée au moyen de trois sources ponctuelles scellées

qui sont : *¥7Cs, 2*1Am et 5°Co.
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4.1.5. Comptage du bruit de fond ambiant

Le bruit de fond est le comptage ou I’enregistrement d’un spectre dans des conditions normales
d’utilisation de la chaine de mesure en 1’absence de I’échantillon d’analyse. La connaissance
de ce bruit de fond est utile pour améliorer la justesse des résultats de mesure de I’activité,
notamment dans le cas des traces (Le Petit et Granier, 2002).

On peut faire la distinction entre une mesure du bruit de fond du détecteur seul et une mesure
de type ‘blanc d’analyse’ qui peut étre réalisée avec un conteneur vide ou rempli d’une matrice
réputée sans activité. La norme ISO 10703 préconise de réaliser régulierement des mesures de
bruit de fond avec conteneur et eau déminéralisée. Ce type de mesure de bruit de fond est
difficile a réaliser lorsque le laboratoire effectue sur un méme détecteur des mesures de matrices

différentes, éventuellement a 1’aide de différents conteneurs.

4.1.6. Etalonnage en efficacité

L’efficacité est le paramétre le plus important dans la spectrométrie gamma en pratique
(Gilmore, 2008).

L’efficacité de détection est déterminante dans I’analyse quantitative d’un échantillon. Elle est
définie de différentes maniéres : absolue, intrinseque.

L’efficacité absolue (gaps) dépend de la géométrie et de la probabilité d’interaction du photon

dans le détecteur. Elle est calculée a I’aide de I’expression Suivante :

Nombre d’'evénements enregsitrés

(11— 2)

€ = : P
abs ~ Nombre de particules émises par la source

L’efficacité¢ absolue varie en fonction de 1’énergie des photons émis par une source. Son
¢valuation s’effectue en utilisant des sources étalons dont les activités sont connues. Sa
variation est déterminée a 1’aide du taux de comptage issu de ’aire du pic d’absorption totale
qui est valable uniqguement pour des conditions expérimentales (géométrie de la source et

distance source-détecteur) bien définies (Gasser, 2014).

L’efficacité intrinséque dépend du type de radiation, de son énergie et du matériau constituant
le détecteur :

Nombre d’'evénements enregistrés

Eint = - - - II.3
"t ™ Nombre de particules arrivant sur le détecteur (I1-3)
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La calibration en efficacité permet d’¢tablir la relation entre la surface d’un pic et ’activité

connue du nucléide, produisant le pic :

Ou

g : est Pefficacité d’absorption totale (%) pour I’énergie E,

A : Pactivité (exprimée en Bq) généralement connue,

N : le comptage du pic (en nombre d’impulsions)

| (%) : ’intensité d’émission absolue de la raie Y considérée d’énergie E de ce nucléide,

t : la durée du comptage en seconde.

4.1.6.1. Standards préparés au laboratoire

Au laboratoire d’environnement du CRNA, plusieurs standards de différentes natures et
géomeétries ont été préparés a 1’aide des sources radioactives liquides (traceurs) disponibles au

laboratoire.

A-Standards filtres

En raison de la gamme d’énergie des radionucléides d’intérét émetteurs gamma (**°Ph, 'Be et
éventuelle présence de 3’Cs), deux standards filtres ont été préparés en utilisant séparément
deux filtres rectangulaires vides et deux sources radioactives liquides d’*>’Eu et de **Ba.
Chaque échantillon standard a été contaminé par un volume de 4 ml de la source radioactive, et
séché a I’aide d’une lampe infrarouge.

Les activités totales d’*°?Eu et de **Ba injectées dans chaque standard sont de 163.18 Bq a la
date de 28 Avril 2014 et de 85.74 Bq & la date du 15 Juillet 2018, respectivement.

Aprés comptage de chaque échantillon standard (filtre placé au contact du capot du
germanium), et analyse des spectres, les efficacités des deux traceurs ont été combinées pour
tracer la courbe d’efficacité. A partir de 1’équation de cette courbe, les efficacités des

radionucléides d’intérét ont été calculées (Tab.11.3).
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Tableau I1.3:Efficacités des radionucléides d'intérét dans le standard Filtre rectangulaire

Radionucléide Efficacité £ incertitude
210pp 0.091+0.01

'Be 0.035+0.004

137Cs 0.0257+0.003

Deux filtres propres de forme circulaire ont été contaminés séparément par un volume de 1ml
de Ba et d’*®°Eu. La contamination a été faite d’une maniére homogéne (sous forme
matricielle). Le comptage des deux standards a permis de calculer les efficacités des

radionucléides d’intérét (tableau 5 en annexe A).

B-Standard Eau Marinelli 130G

Deux standards ont été préparés séparément en utilisant les sources radioactives liquides du

133Ba et 12Eu selon le protocole suivant :

- Préparer une solution d’eau distillée acidifiée a 1IN HCI ;

- Verser un volume de cette solution dans le Marinelli ;

- Injecter un volume de 20 ml d’une source radioactive liquide de **Ba dans le Marinelli
et un volume de 10 ml d’une source d’**?Eu dans un autre Marinelli :

- Compléter le volume a 1 litre avec de I’eau distillée acidifiée a 1N HCI, sceller le
Marinelli, I’étiqueter et le compter par spectrométrie gamma.

Les courbes des deux standards ont été combinées pour pouvoir déterminer 1’efficacité des

radionucléides d’intérét (tableau 6 en annexe A).

C-Standard Eau AMP

Le standard eau a été préparé par 1’équipe du laboratoire selon le protocole suivant :
- Mettre 90 ml d’eau distillée dans le méme flacon de comptage ; d’un volume de 125

cmd:

- Ajuster le pH entre 1 et 2 en ajoutant quelques gouttes de HCI concentré a 37 %, tout

en agitant la solution

- Injecter 5 ml d’*%2 Eu (I’activité & la date du 28/04/2014 est de 203,96 Bq) ;
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- Laisser en agitation pendant 5 minutes.

- Ajouter une quantité de 15 g d’AMP ;

- Agitation pendant 10 minutes ;

- Analyser le précipité par spectrométrie gamma.

D-Standards particules

En raison de la variation de la masse de nos échantillons prélevés, nous avons opté pour la
contamination par couche, en utilisant les deux sources radioactives liquides d’**?Eu et de **Ba

selon le protocole suivant :
Standards particules d’un volume de 20 cm? en utilisant le ***Ba :

- Introduire une masse de 3 g de particules collectées au site d’Alger dans un flacon de
20cm3;

- Injecter a ’aide d’une micropipette un volume de 1 ml de ***Ba d’une activité de 20.20
Bq a la date du 03/06/2018 ;

- Sécher a I’aide d’une lampe infrarouge (2 a 3h) ;

- Compter par spectrométrie gamma (6-12 heures) et tracer la courbe d’efficacité ;

- Rajouter une autre masse de 3 g de poussiére dans le flacon (masse totale de 6 g) ;

- Injecter un volume de 1 ml de *3*Ba dans le flacon tout en vérifiant le volume par pesée ;

- Sécher a I’aide d’une lampe infrarouge ;

- Compter par spectrométrie gamma et tracer la courbe d’efficacité ;

- Rajouter une autre masse de 3 g de poussiére dans le flacon (masse totale de 99) ;

- Injecter un volume de 1 ml de **3*Ba dans le flacon tout en vérifiant par pesée ;

- Sécher a I’aide d’une lampe infrarouge ;

- Compter par spectrométrie gamma et tracer la courbe d’efficacité ;

- Rajouter une autre masse de 3 g de poussiére dans le flacon (masse totale de 12 g) ;

- Injecter un volume de 1 ml de **3*Ba dans le flacon tout en vérifiant par pesée ;

- Sécher a I’aide d’une lampe infrarouge ;

- Analyser par spectrométrie gamma et tracer la courbe d’efficacité ;

Standards particules d’un volume de 20 cm® en utilisant I’*>?Eu :
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Ce standard a été préparé de la méme maniére que celui du *3Ba (contamination par couche).
Un volume de 1 ml d’*>?Eu correspond & une activité de 33.07 Bq a la date du 03/06/2018.

Les courbes des deux standards ont été combinées pour pouvoir déterminer 1’efficacité de
chaque masse de particules pour un radionucléide donné (tableau 7 en annexe A). Les
corrélations entre les différentes masses et les efficacités correspondantes ont été effectuées

pour calculer les efficacités des masses intermédiaires des échantillons de particules prélevés.

E- Standards Sédiments

Nous avons utilisé séparément les sources radioactives liquides d’'*’Eu et de **Ba pour
préparer des standards matrice sédiment de différentes masses (25, 50, 75 et 100 g) dans une
géométrie cylindrique de 125 cm?.

Cette méthodologie est cruciale pour répondre aux variations des masses des échantillons

prélevés par une simple interpolation.

Pour pouvoir évaluer I’activité de I’ensemble des radionucléides présents dans les échantillons
(faible, moyenne et énergies élevées), des combinaisons entre les courbes d’efficacités d’*>2Eu
et de 133Ba de la méme masse ont été effectuées.

Cette combinaison entre les deux radionucléides dans les différentes masses a permis de
calculer I’efficacité¢ de chaque masse de sédiment pour un radionucléide donné (tableau 8 en
annexe A). Les corrélations entre les différentes masses et les efficacités correspondantes ont
été effectuées pour calculer les efficacités des masses intermédiaires des échantillons de

sédiments et de sols prélevés.

4.1.6.2. Outil numérique pour la correction de coincidence et d’atténuation :
EFFTRAN

La qualité des mesures effectuées par spectrométrie gamma dépend, directement de la
connaissance du rendement de détection pour les conditions géométriques de 1’ensemble
source-detecteur. Compte tenu de la grande diversité des échantillons couramment mesures, des
étalons ne sont pas disponibles pour I’ensemble des milieux et des conditionnements rencontrés.
Les utilisateurs doivent alors mettre au point des méthodes expérimentales pour réaliser des
références spécifiques. Ces techniques sont plus ou moins fiables et requiérent des durées

d’expérimentation parfois incompatibles avec les exigences des mesures de routine.
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De plus, dans le cas de mesure en géomeétrie rapprochée, necessaire en particulier pour la mesure
d’échantillons de I’environnement, les phénomeénes de coincidences perturbent le spectre et
faussent les surfaces des pics, conduisant en cela a des résultats quantitatifs erroneés.

Le logiciel EFFTRAN (EFFiciency TRANsfer) a été concu pour pallier ces deux difficultés
(Vidmar, 2005). II s’agit d’un outil de calcul qui offre une solution pratique et conviviale aux
problémes couramment rencontrés dans les laboratoires de mesure. Il permet de calculer d’une
part le rendement d’un détecteur pour des conditions de mesure différentes des conditions
d’¢étalonnage (Vidmar et al.,2010), et d’autre part les corrections de coincidences vraies
(Vidmar et al., 2011).

En plus du phénoméne de temps mort électronique, les mesures de taux de comptage sont
confrontées a une limitation technologique de la chaine de mesure appelée « phénoméne de
coincidences vraies ». Celui-ci intervient lorsque deux raies gamma émises en cascade sont
détectées simultanément. On obtient alors une impulsion correspondant a la somme des
énergies déposées dans le détecteur par les deux raies. Ces impulsions « sommes » se
répartissent sur tout le spectre jusqu’a 1’énergie maximale E1 + E2, obtenue quand les deux
photons, respectivement d’énergie E1 et E2, sont totalement absorbés. Un troisiéme pic
d’absorption totale apparait alors sur le spectre et il y a perte de comptage par «effet somme».
Le phénomene de coincidences vraies provient a la fois de la détection simultanée y-y et y-X.
Il dépend essentiellement de deux paramétres :

- le rendement total de détection : il s’agit de la probabilité d’interaction avec le détecteur,
partielle ou totale, d’un photon émis par la source. Elle dépend de 1’angle solide de détection et
de I’énergie du photon.

- le schéma de désintégration : I’effet est d’autant plus marqué que la probabilité d’émission de
la raie considérée est faible, relativement aux autres raies.

Dans le domaine de la spectrométrie gamma des basses activités, par exemple pour la mesure
d’échantillons de !’environnement, il peut s’avérer nécessaire de disposer la source
(échantillon) a proximité du détecteur (au contact). Le phénomeéne de coincidences vraies peut
alors entrainer des pertes de comptage atteignant plusieurs dizaines de pourcents. C’est dans ce
contexte, qu’on utilise le logiciel EFFTRAN pour calculer les facteurs correctifs de
coincidences vraies. Dans la plupart des domaines ou 1’activité de 1’échantillon est suffisante,
I’¢loignement de la source a une distance supérieure a 200 mm permet de limiter ces corrections
a quelques dixiémes de pourcents (Leconte, 2008).

La correction des coincidences vraies par le logiciel EFFTRAN nécessite la connaissance :

-Des caractéristiques du détecteur communiqué par le constructeur Canberra (Fig.11.22) ;
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-La Composition chimique du standard préparé (Tab.I1.4) ;

-Des caracteéristiques de la source (dimensions de la géométrie, type de matériau, et niveau de
remplissage) (Fig.11.23).

Le logiciel EFFTRAN effectue le calcul des différents facteurs correctifs pour un radionucléide
donné pour une géométrie bien définie. Ces facteurs correctifs changent avec le type de

radionucléide et le type de la source (dimensions, densité du matériau).

Detector
Crystal diameter 61.20 mm End cap (housing) diameter 76.00 |mm
Crystal length 59.80 mm End cap (housing) thickness 150 |mm
End cap (housing) material ~ |aluminium
Bulletization (crystal rounding) radius | 2.00 mm
Top dead layer 0.10 mm Window thickness 0.60 |mm
Side dead layer 0.10 mm Window-to-crystal gap 5.00 |mm
Window material Carbon composit
Crystal hole (cavity) length 45.00 mm
Crystal hole (cavity) diameter 7.00 mm
Mount cup (holder) thickness | 1.00 |[mm
Crystal material Mount cup (holder) material ~|aluminium
Absorber diametre 000 |mm
Absorber thickness 0.00 |mm
Detector foxd ‘ Absorber material air

Store ‘

Figure 11.22: Caractéristiques du détecteur 1 du laboratoire d’Environnement fournies par le
constructeur CANBERRA
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Tableau I1.4: Composition chimique du standard sédiment

Elément Pourcentage (%)
SiO2 64,8
CO2 2,26
MgO 3,65
AlO3 5,26
\% 17,35
Fe203 2,49
CaO 2,35
K20 0,3
Na2O 0.45
P.0Os 0,11
SO3 0,19
Cl 0,56
TiO; 0,12
Source
Source filling height %
Source material stdlsed
Container diameter 80.00 |mm
cuim vt | 100 o
Container material polystvrene
Container-to-absorber gap* [ 001 |mm
Load
Store

Figure 11.23: Caractéristiques de la source (standard) utilisée
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4.1.7. Expression des résultats
4.1.7.1. Activités spécifiques et incertitudes

L'activité specifique par unité de masse du radionucléide considéré, contenue dans les sols,

sédiments et particules atmosphériques, est déterminée par la formule 11.5 ci-dessous :

Nprut — Nps
A=— (II-5
t.lLem ( )

Ou:

A est lactivité massique du radionucléide considéré (Bg.kg™),

Nbrut - €St la surface brute du pic du radionucléide (nombre de coups),

Nbs : est la surface du bruit de fond du pic du radioélément consideré,

| : est I’intensité de la raie du radionucléide,

t : est le temps de comptage (s),

g : est I’efficacité de détection de la raie du radionucléide,

m : est la masse de I’échantillon (kg).

L'activité spécifique par unité de volume du radionucléide considéré, contenue dans les

aerosols et les eaux de pluies, est déterminée par la formule 11.6 ci-dessous :

N —N
A= brut bf (" o 5)
t.lL.eV

Ou:

A est lactivité volumique du radionucléide considéré (Bg/m?3),

Nbrut : st la surface brute du pic du radionucléide (nombre de coups),
Nber : est la surface de bruit de fond du pic du radionucléide considéré,
| : est I’intensité de la raie du radionucléide,

t : est le temps de comptage (s),

g : est I’efficacité de détection de la raie du radionucléide,

V : est le volume (md).
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Les incertitudes absolues sur les activités massiques ou volumiques sont données par les

expressions 1.7 & 11.8 suivantes :

on- (R + G+ () 6 o

A_a (oN)Z . (os)z . (01)2 . (ot)2 . <0V>2 -8
oA=a I\'N £ I t v ( )
4.1.7.2. Facteurs correctifs

En plus des facteurs correctifs dus a I’atténuation et de coincidence vraies, d’autres facteurs
sont considérés pour le calcul des activités spécifiques des radionucléides d’intérét,

Le facteur correctif pour la décroissance du radionucléide durant le comptage, noté K, est
donné par la formule 11.9:

T1/2 (Ln (2).tc)
=—2"— (1-¢e' Tin Im-9
‘T Ln@)t ( ¢ (r-=9)

Le facteur correctif pour la décroissance du radionucléide durant la période d’attente allant de
la fin d’échantillonnage au début d’analyse, noté Ky, est donné par la formule 11.10:

—Ln (2).tw>

K, = e< T1/2 (I1 — 10)

Le facteur correctif pour la décroissance du radionucléide durant la période d’échantillonnage

appliqué aux échantillons d’aérosols et dép6ts secs et /ou humides, noté Ks, est donné par la

formule 11.11:
T1/2 <—Ln (2).ts>
=—" (1- T1/2 Im-11
s~ In (2).t, ( ¢ ( )
4.1.7.3. Activité minimale détectable (AMD)

L’AMD est un paramétre trés important dans les mesures de la radioactivite par spectrométrie
gamma des faibles niveaux d’activités. Le calcul de ce parametre est effectué dans les deux

cas : absence ou présence du pic du radionucléide au niveau du bruit de fond (Fig.11.24).
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counts counts

|
I
I
|
I B1 B2

M‘TW channels 5 channels

N m N m

Figure 11.24: Représentations théoriques en absence et en présence d’un pic de radionucléide
au bruit de fond (Done et loan, 2016).

Dans le cas d’absence du pic du radionucléide au spectre du bruit de fond, I’AMD est donnée

par la formule 11.12:

K? + 2Kv2B

avec k=1.645, B : bruit de fond

Dans le cas contraire, I’AMD est donnée par la formule 11.13:

/ N
2 -
K* + 2K B+B2

AMD cyrrie = et

(Il — 12)

4.1.8. Assurance qualité

L’assurance qualité de nos résultats a été effectuée a travers un exercice d’inter-comparaison

de I’eau et un échantillon de sol certifié.

Le laboratoire de 1’environnement a participé a un exercice d’inter-comparaison d’un
échantillon d’eau de mer en utilisant les standards eau d’une géométrie Marinelli préparés a

I’aide de I’**?Eu et du **Ba.

Les résultats de cet exercice communiqués par I’AIEA sont reportés dans le tableau I1.5 en
mentionnant les valeurs communiquées par le laboratoire, les valeurs assignées, et I’évaluation

de la justesse et de la précision (Tab.11.5).

Tableau I1.5: Résultats de I’exercice d’inter-comparaison effectué pour 1’échantillon d’eau

de mer
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Rad. Valeurs Valeurs Evaluation
reportées | assignées par "giajs [ P (%) | Limite de | justesse | Précision | Précision Evaluation
(Ba/Kg) | PAIEA (%) justesse (activité) (incertitude) globale
(Ba/Kg)
%Co | 0,317 0,3389 6,5 |59 |141 passe | Passe Passe Résultat
+0,018 | +0,0034 accepté
137Cs | 0,216 0,2589 - 74 16,0 Passe | Passe Echec Résultat
10,016 16,6 non précis
+0,0026
1%Cs | 0,233 0,3114 - 6,3 |12,1 Echec | Passe Echec Résultat
+0,014 | £0,0031 25,5 Non
accepté
133Ba | 0,125 0,2481 - 13,2 | 17,2 Echec | passe Echec Résultat
0,017 +0,0025 49,6 Non
accepté

Suite a cet exercice, des actions correctives ont été effectuées pour les efficacités des

radionucléides de faibles énergies pour étre utilisées dans 1’évaluation des eaux de pluies.

Un échantillon de sol d’une masse d’environ 250 g a été recu au laboratoire pour un autre

exercice d’inter-comparaison apres les délais de soumission des résultats. Cet échantillon a été

transvasé en deux sous échantillons de 50 et 100 g (en raison de la variation de la masse des

échantillons), qui ont été utilisés par la suite pour valider les résultats des sédiments et des sols

apres la publication du rapport des résultats par le laboratoire de radiométrie de I’AIEA (IAEA-
RML, 2018).

Les activités massiques ainsi que les incertitudes des radionucléides naturels et artificiels

présents dans 1’échantillon de sol sont reportés dans le tableau 11.6 (AIEA, 2018).
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Tableau I1.6: Activités massiques certifiees des différents radionucléides présents dans
I’échantillon de sol (IAEA-TEL sol 4)

Radionucléide Activités massiques (Ba/kg)
xincertitudes

0K 374+15

%Co 141,8+2,7
133Ba 56,8+0,9
13¢Cs 112,2+1,6
137Cs 64,9+1,2
208T| 11,7+0,4
210pp 485+11,6
212pp 32,6+1,3
214pp 31,2+1,5
214B;j 31,2+1,5
22Ra 32,6+1,5
22Ra 32,6+1,3
28 32,6+1,3
2%4Th 2517

2%y 1,0+0,1
241Am 53,1+0,9

4.2. Mesure de la composition minéralogique par DRX

La diffraction des rayons X (DRX) est une technique puissante, simple, rapide et non
destructive permettant d’obtenir des informations détaillées sur la composition, les
caractéristiques physico-chimiques, la structure cristallographique ainsi que la microstructure
des matériaux (Will, 2006 ; Rahal, 2017).

C’est une méthode d’analyse qui couvre un large domaine d’applications dans la recherche et
I’industrie, basée sur les rayonnements X primaires monochromatiques, pour caractériser des

composés cristallisés.
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Comme toute méthode, la DRX présente des avantages et quelques inconvénients. En effet,
I’analyse quantitative des minéraux est difficile a réaliser. L’analyse de nos échantillons a été

effectuée au niveau de la division des techniques nucléaires du CRNA.

4.2.1. Principe de la technique

Le principe de cette technique est basé sur la diffusion des rayons X par la matiere. Ce
phénomene de diffusion est le résultat d’une interaction entre le faisceau de rayons X et la
matiere. La propriété cristalline de cette derniére exige des directions privilégiées au faisceau
de rayons X incident (Bentahar, 2016).
Le processus de diffraction des rayons X par la matiere est interprété par la loi de Bragg qui
consiste a déterminer les directions selon lesquelles les interférences des rayons diffusés sont
constructives (pics de diffractions). Cette loi est exprimée par 1’équation suivante (Cullity et
Stock, 2014) :

2d°Sin6 =nk  (11.14)
ou :
d’: est la distance inter-réticulaire exprimé en A.
n : est le nombre entier correspondant a 1’ordre de diffraction.
A: est la longueur d’onde du rayonnement utilisé (nm) li¢ a la nature de 1’anticathode.

0: est I’angle de diffraction (°).

4.2.2. Appareillage

Le diffractométre a rayons x utilisé lors de cette étude est de marque Philips X Pert Pro
(Fig.11.25).
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Figure 11.25: Diffractométre a rayon X Philips X Pert Pro

Ce diffractometre est doté des eléments suivants (Philips, 2000) :

Tube a rayons X :

Le tube est un ¢élément essentiel de 1’appareil. C’est la source de radiations X. La production
des rayons X se fait grace a une anode en Cuivre. Quand le filament de tungsténe de la
cathode est chauffé par un courant i, il y’a libération d’¢lectrons par effet joule, qui sont a leur
tour accélérés sous une différence de potentielle (ddp) de haute tension, pour aller bombarder
I’anode et cette derniere émet des rayonnements X.

Un Goniometre :

Le goniometre est un appareil qui mesure 1’angle 0. Il est généralement relié¢ au détecteur.
Quand le plan du porte échantillon fait un angle 0, le goniometre fait un angle de 2 0.

Un détecteur :

Il se trouve a la fin de la chaine de 1’appareil, solidaire avec le goniomeétre. Il est basé sur

I’excitation des atomes d’un gaz ou d’un solide par les photons X.

4.2.3. Application sur les échantillons de sol et de sédiments

Les échantillons qui font I’objet de cette analyse ont été broyés, ce qui permet d’obtenir une
granulométrie homogeéne. Les poudres obtenues ont été compactées sur une lame de verre a-afin
d’obtenir une surface bien plane. Les enregistrements des diagrammes de DRX ont été réalisés

aI’aide d’un diffractométre de rayons X Phillips Xpert-pro, équipé d’une anticathode en cuivre,
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utilisant une radiation monochromatique Ko de longueur d’onde A= 1,5406 A, sous une tension
de 45 KV et une intensité de 40 mA .
Les balayages ont été effectués dans la plage 26 de 5,01 a 84,99 °, avec un pas de 0,02 ° et 1,8

s pour chaque étape. Les phases ont été identifiées a I'aide du logiciel Philips Highscore.

4.3. Mesure de la composition chimique par WDXRF

La fluorescence a rayons X (XRF) est une technique d'analyse non destructive qui peut étre
utilisée pour déterminer la composition chimique d'une grande variété de types d'échantillons,
y compris les solides, les liquides, les boues et les poudres libres.

La fluorescence a rayons X fournit des informations qualitatives et quantitatives sur un
échantillon. Une combinaison simple d'informations sur la nature du contenu et les quantités
permet également une analyse rapide (semi-quantitative).

Les systemes de spectromeétre sont genéralement divisés en deux groupes principaux : les
systemes a dispersion de longueur d'onde (WDXRF) et les systéemes a dispersion d'énergie
(EDXREF). La différence entre les deux résulte dans le systéme de détection. Les points forts de
la spectrométrie WDXRF sont : la haute résolution, en particulier pour les éléments légers, les
limites de détection basses, en particulier pour les éléments légers et une analyse robuste avec

un rendement élevé.

La division des techniques nucléaires du CRNA a assurée 1’analyse de quelques échantillons
de cette these par la WDXRF.

4.3.1. Principe de la technique

Le concept de base de tous les spectrometres est constitué des éléments suivants : une source
de rayonnement, un échantillon et un systeme de détection. Dans les spectrométres WDXRF,
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 systeme de détection a dispersion
de longueur d'onde. Le rayonnement caractéristique provenant de chaque élément individuel
peut étre identifié en analysant les cristaux qui séparent les rayons X en fonction de leur
longueur d'onde ou, inversement, de leurs énergies (Jenkins, 1999). La position des pics
renseigne sur la nature de I’élément (analyse qualitative) alors que son intensité permet de

quantifier la teneur de chaque élément (Bentahar, 2016).
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4.3.2. Appareillage

Dans le cadre de ce travail, nous avons utilisé cette technique pour déterminer la composition
chimique des sols et des sédiments marins. Cette analyse a été effectuée a I’aide de 1’appareil
WDXREF, Panalytical de type Magix-Pro (Fig.11.26).

Figure 11.26: Spectrométre a rayons X Magix pro accompagné des pastilles des

échantillons.

Il est constitué¢ d’un générateur de haute tension, d’un tube de rayons X a anode Rh, d’un jeu
de cristaux analyseurs, de trois (03) détecteurs solidaires a un goniomeétre et d’une chaine

d’acquisition de spectres. Le tout est piloté par un logiciel, le «superq » de Panalytical.

4.3.3. Application sur les échantillons de sol, de particules et de sédiments marins

Une quantité de deux grammes de chaque échantillon (sols et sediments) a été préparée sous
forme de pastilles pressées a I'aide d'un liant Licowax sous une pression de 18 tonnes, et ensuite

mesurée par le spectromeétre a rayons X pour un temps d’analyse de 24,5 minutes.

4.4. Mesure de la composition ionique par chromatographie ionique

La chromatographie ionique (CI) permet de mesurer les composés ioniques (anions et cations)

solubles dans les eaux de pluies prélevées au niveau des sites d’Alger et de Chréa.
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Cette analyse a été effectuée au niveau du laboratoire d’hydrochimie du département de

I’hydrologie isotopique et de datation du CRNA.
4.4.1. Principe de la technique

Le principe est fond¢ sur les propriétés des résines échangeuses d’ions qui permettent une
fixation sélective des anions ou des cations présents dans une solution (Fritz et Cjerde, 2009).
Sur la résine échangeuse d’ions conditionnée sous forme d’une colonne chromatographique,
circule en permanence un éluant. On injecte une trés faible quantité de la solution a analyser et
les ions sont fixés sélectivement sur la colonne chromatographique. L’¢luant circulant en
permanence sur la colonne, les ions sont ensuite progressivement ‘décrochés’ en fonction de

leur taille, leur charge et leur degré d'hydratation.
Chaque espéce ionique est ainsi séparée et détectée par conductimétrie a la sortie de la colonne.

La concentration de I'espéce ionique dans la solution est directement proportionnelle a la
conductivité. Un suppresseur en sortie de colonne neutralise les ions de 1’éluant de fagon a ne
détecter que les ions de I’échantillon (Bourcier, 2009).

Les principaux anions détectés sont le chlorure (CI), le nitrate (NO3), le sulfate (S04%).

Les cations mesurés sont le sodium (Na®), I’ammonium (NHz*), le potassium (K*), le

magnésium (Mg?") et le calcium (Ca?").

4.4.2. Appareillage

L’analyse a été effectuée par un chromatographe ionique Dionex (DX 120) (Fig.11.27). Le
DX 120, tel qu’il est décrit dans le manuel de Thermo (1998), est un systeme qui comprend une
pompe, un détecteur et une vanne d’injection. Les composants de chromatographie telles que
les colonnes, les suppresseurs ou la cellule sont fournis séparément. Ces composants sont
montés a ’intérieur de la porte du DX 120. Ce dernier, peut étre contrélé par le panneau frontal
localement, ou en automatisme par la station PeakNet. Cette derniére comprend un ordinateur

avec une carte interface DX LAN et le logiciel PeakNet installé.
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Figure 11.27:Chromatographe ionique Dionex120.

Le DX 120 peut étre commandé en systéme mono-colonne ou en bi-colonne. Le systéeme bi-
colonne permet de basculer entre deux jeux de colonnes (sélectionner mode colonne) ou entre

deux éluants (sélectionner mode éluant).

4.4.3. Application sur les eaux de pluies

Un volume de 50 a 100 ml d’eau de pluies collectées dans les tables de collecte des deux sites

est réservé pour 1’analyse de la composition ionique.
Les échantillons d’eau de pluie ont été filtrés en utilisant les filtres de 0.45 pm de porosité.

Les éluants pour les anions et les cations ont été préparés par le personnel du laboratoire a partir
des solutions commerciales AS 14 Eluant concentrate et Méta Sulfonique Acide (MSA),

respectivement.

Pour le dosage des anions, trois standards des différentes dilutions (1/20,1/10, 1/1) d’une
solution mere ‘Seven anion standard’ et pour les cations, quatre standards des différentes
dilutions (1/100,1/50, 1/10, et 1/5) a partir de la solution mére ‘six cations II standard’, ont été

préparés respectivement.

Un volume de 1 ml de chaque échantillon filtré a été analysé par le chromatographe DX 120

pendant un temps d’analyse de 15 minutes pour les anions et de 18 minutes pour les cations.
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Chapitre 111 : Radioactivité dans I’atmosphére au Nord de I’ Algérie
Sous-Chapitre I11.1 : Radioactivité des aérosols

1. Introduction

De par sa position géographique, I'Algérie en genéral et sa partie Nord en particulier, ne sont
pas a I’abri de toute contamination radioactive provenant des pays nucléarisés voisins d’outre
mer.

L'étude de la radioactivité naturelle dans I'atmosphere est tres intéressante, elle permet d'estimer
I'impact radiologique sur I'environnement (Jia, 2013) et sur I’lhomme (UNSCEAR, 2008, Bini
et Bech, 2014). Les radionucléides présents dans I’atmosphére peuvent étre aussi utilisés
comme des traceurs pour mieux comprendre les processus physiques et chimiques intervenant
dans I'atmosphére (Baskaran, 2011; Lozano et al., 2013; Krajni et al., 2014; Gordo et al., 2015).
Les activités spécifiques des radionucléides dans 1’atmosphére au niveau du site d’Alger ont été
reportées dans 1’étude préliminaire de Taieb Errahmani et Noureddine (2016).

Le niveau d’activité du ‘Be dans l'atmosphére dépend de la localisation géographique,
notamment l'altitude (Masarik et Beer, 1999), les paramétres météorologiques (Krajni et al.,
2014) et I'activité solaire (Lal et Peters, 1967).

Les variations saisonniéres n'influent pas sur le taux de production de ‘Be (Pham et al., 2011),
mais sur les dépots a la surface de la terre (Duefias et al., 2005; Durana et al., 1996; Mcneary et
Baskaran, 2003).

Les variations saisonniéres de 'Be telles que décrites par Feely et al. (1989) sont influencées
par les variations du taux de renouvellement de l'air entre les couches de production
atmosphérique, du taux de mélange vertical dans la troposphére aux moyennes latitudes, du
transport en haute latitude et des taux de précipitations pour le lavage des aérosols.

Le 21%Pb est continuellement émané par les sols dans 1’atmosphére et adsorbé sur des aérosols.
Il diminue dans l'air avec l'altitude en raison de son origine terrestre.

Il est bien connu que les facteurs météorologiques jouent un rdle clé dans les variations
temporelles des radionucléides dans I'atmosphere (Lozano et al., 2012).

Les radionucléides sont éliminés de I'atmospheére par la dispersion due aux vents, ainsi que par
les dépdts secs et/ou humides dans d'autres milieux environnementaux.

Les rétro-trajectoires ont été utilisées pour des travaux antérieurs sur la radioactivité des
aerosols (Toledano et al., 2008). Lors de I'analyse des rétro-trajectoires, I'hypothese principale
est qu'il existe un lien entre I'origine de la masse d'air (et / ou le trajet) et les observations

d'aérosol au site récepteur (Toledano et al., 2008).
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Afin de déterminer I’influence des masses d’air sur les activités des radionucléides adsorbés sur
les aérosols, il est nécessaire de classer leurs origines et leurs voies de pénétration. De cette
maniere, la technique de regroupement appelée aussi classification non supervisée du modéle
HYSPLIT est une technique utile pour classer l'origine et les voies de pénétration des masses
d'air (Chham et al., 2017, Pinero-Garcia et al., 2015).

Les objectifs de ce travail portant sur la radioactivité des aérosols sont essentiellement liés a
1’étude des variations temporelles des radionucléides dans les aérosols sur une période de 4 ans,
la recherche du lien entre les radionucléides d’intérét et certains parametres météorologiques,
afin d’enquéter sur les processus a la base des variations temporelles, ainsi que ’étude de
I’influence des masses d’air ( et voies de pénétration) a l'origine de fortes concentrations (

activités) des deux radionucléides naturels (°Pb et ‘Be) sur le site de surveillance d’Alger.

2. Données des activités spécifiques des radionucléides d’intérét des deux sites d’étude

Les activités spécifiques du 2*°Pb exprimées en mBg.m3varient de 0.13 & 1.7 avec une moyenne
de 0,65 a Alger et de 0,15 a 1,13 avec une moyenne de 0,49 a Chréa (Tab.I11.1.1).

Les activités spécifiques du "'Be en mBg.m varient de 1,58 a 18,65 avec une moyenne de 5,75
a Alger et de 1,14 a 23,24 avec une moyenne de 7,51 a Chréa (Tab.1).

Le rapport moyen "Be/?°Pb pour les sites d’Alger et de Chréa est de 1’ordre de 10,06 et 15,93,

respectivement.

Le rapport des niveaux d’activité entre le 'Be et le °Pb permet de renseigner sur ’origine des

masses d’air en fonction des origines différentes de ces deux radionucléides (Likuku, 2006).

Le ¥’Cs n’a pas été détecté dans les aérosols des deux sites d’Alger et de Chréa, et ses
concentrations sont inférieures aux activités minimales détectables, de 1’ordre de 6,13uBg.m,
et 0,01 mBqg.m3, respectivement. Cette différence de limite de détection entre les deux sites est

principalement due aux volumes d’air prélevée ainsi qu’aux filtres utilisés.
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Tableau I11.1.1: Paramétres statistiques des activités spécifiques des radionucléides dans les

aérosols au niveau des deux sites d’étude

Sites Rad. Min Max | Méd. | Moy.arith | Moy.géom. | Ecart-
(Périodes) | (mBg/m3) Type
Alger 210pp 0,13 1,70 0,64 |0,65 0,57 0,31
(Juin 2014- | 'Be 1,58 18,65 | 5,62 |5,75 5,41 2,12
Juin 2018) | "Be/?Pb 3,91 25,49 9,19 |10,06 9,35 4,20
Chrea 210pp 0,15 1,13 0,42 |0,49 0,42 0,28
(Nov. 2017- | 'Be 1,14 23,24 |591 |751 6,17 4,95
Fév.2018) | 'Be/?'%Pb 4,76 32,63 | 13,36 | 15,93 14,54 7,88

Plusieurs études ont été menées autour de la Méditerranée afin d'étudier les variations

temporelles des concentrations des radionucléides 'Be et 21°Pb dans I'air et leurs comportements

(Tab.111.1.2).
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Tableau 111.1.2: Niveaux d’activités (**°Pb et 'Be) et le rapport ‘Be/*!°Pb avec des travaux
antérieurs en région mediterranéenne

Localisation, | Altitu | Période ‘Be (mBg.m3) | 2°%Pb (mBq.m3) | 'Be/*°Pb Références

Pays de (m) (min —max) (min —max) (min-max)

Alger, 162 * | Juin2014- | 1,56-18,65 0,13-1,70 3,9-25,5 Présente étude

Algérie Juin2018

Chrea, 1500* | Nov.2017- | 1,14-23,24 0,15-1,13 4,76-32,63 | Présente étude

Algérie Fév.2018

Monaco 45 ** | 1998-2010 | 0,93-13,1 0,22-2,82 1-37 (Pham et al.,
2011)

Malaga, 12 ** | 2000-2006 | 2,47-14,9 0,24-1,44 4,5-25,7 (Duenias et al.,

Espagne 2009)

Thessaloniqu | 20** | 1987-2001 | 0,47-12,7 0,108-1,98 NA loannidou et

e, Gréce al.,2005

Opme 660 * | Oct.2004- | 1,73-7,73 0,33-1,13 NA (Bourcier et al.,

station, Juil.2008 2011)

France

Baraka, 205* | 1996-2001 | 0,6-18,3 0,109-1,15 1,7-12,7 (Todorovic et

Belgrade, al., 2005)

Serbia

Montagne 2165 * | 1998-2011 | 0,05-15,8 0,05-2,30 0,5-127,8 (Tositti et al.,

Cimone, 2014)

Italie

*a partir du niveau de la mer

** 3 partir du sol

Bien que I’origine des deux radionucléides est différente (Cosmogénique pour le 'Be et

terrigéne pour le 2°Pb), ces deux radionucléides présentent des corrélations positives

significatives (Fig.l11.1.1), ce qui confirme le méme comportement au sein du compartiment

atmosphérique. Ces radionucléides se fixent sur les aérosols fins et s’éliminent par les processus

physiques de dépots secs et humides.
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Figure 111.1.1: Corrélation entre les activités spécifiques du 'Be et >!°Pb dans les
sites d’Alger et Chréa

3. Variations temporelles des radionucléides dans les aérosols des deux sites de
surveillance

Ce titre donne un apercu sur les variations saisonniéres des activités du ‘Be et du 2!°Pb dans les
aerosols des deux sites, Alger et Chréa, durant les périodes allant de juin 2014 a juin 2018 et

de Novembre 2017 a février 2018, respectivement.
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3.1. Site d’Alger
Le radionucléide ‘Be montre des activités spécifiques maximales en été et minimales en hiver

(Fig.111.1.2).

"Be (mBag/m

n

=TS

*

Hiver Printemps  Eté Automne

Figure 111.1.2:Variations saisonniéres des activités spécifiques du ‘Be au site d’Alger

Les activités élevées du ‘Be dans les mois de 1’été sont dues a 1’augmentation du taux de
transport vertical des masses d’air dans la troposphére. Ce transport vertical véhicule les
activités élevées du ‘Be produites en troposphére supérieure vers les couches de surface. Les
activités spécifiques du 'Be sont plus élevées au printemps gu'en automne et en hiver, ce qui
est d0 a I'amincissement de la tropopause dans les altitudes moyennes, résultant d’un échange
d’air entre les couches de la stratosphére et celle de la troposphére durant la période allant de la

fin de I’hiver vers le début du printemps.

Les activités spécifiques du 2!°Pb montrent une variation saisonniére marquée avec des valeurs

les plus élevées en éte et les plus faibles en hiver et en printemps (Fig.I11.1.3).
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Figure 111.1.3:Variations saisonniéres des activités spécifiques du 2°Pb au site d’ Alger

Ce comportement relatif au 21°Pb a été déja observé au site d’ Alger durant la période de 1’étude
allant d’octobre 2011 a octobre 2012 (Taieb Errahmani et Noureddine, 2016).

L'émanation du ?*?Rn de la surface de la terre vers 1’atmosphére donne naissance au *°Pb dont
sa concentration dépend des conditions météorologiques locales qui affectent son taux

d’émanation (Pham et al., 2011).

Les valeurs les plus élevées du 2°Pb en été peuvent étre associées aux conditions fréquentes
d'inversion des couches d’air de surface, entrainant une accumulation de radon et ses produits
de désintégration dans l'air au niveau du sol, tandis que les valeurs relativement faibles
enregistrées pendant I'hiver pourraient étre dues a I’émanation faible du radon d’un sol gelé
(Ashrafi et al., 2014).

De plus, les périodes des concentrations élevées du 2°Pb coincident avec la saison séche, tandis
que les concentrations les plus faibles sont associées aux périodes pluvieuses durant le

printemps et I'hiver.

L'absence des précipitations pendant la période estivale provoque une augmentation de la
concentration du #%Pb en raison a la fois de I'absence des processus d’absorption et de
précipitations (scavenging) du '°Pb et aussi de la remise en suspension des particules du sol
par les conditions climatiques (vents). Une augmentation des précipitations conduit a une

diminution des concentrations du ?!°Pb dans 1’air (Pham et al., 2011).
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3.2. Site de Chréa

En raison de la courte période de surveillance (4 mois) due aux conditions pratiques de terrain
(coupures de courant), la variation temporelle des deux radionucléides (?°Pb et 'Be) a été
donnée a titre indicatif.

Les activités minimales et maximales des deux radionucléides ont été détectées durant le mois
de novembre 2017 et a la fin du mois de janvier 2018 (Fig.111.1.4).
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Activités spécifiques du Pb-210 (mBg/m3)
Activités spécifiques du Be-7 (mBg/m3)

Figure 111.1.4:Variations temporelles des activités spécifiques du ‘Be et du ?°Pb dans les

aérosols du site de Chréa

4. Influence des parametres météorologiques et de I’activité solaire sur les activités
speécifiques des radionucleides

Les paramétres météorologiques jouent un rdle considérable dans le transport des

radionucléides d’origine naturelle et artificielle.
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4.1. 'Be et I'activité solaire

L'indicateur le plus connu de l'activité solaire est le nombre de taches solaires (SSN). Cet
indicateur est inversement corrélé a l'intensité des rayons cosmiques, qui influencent
directement la production du "Be. Les données du nombre de taches solaires ont été prise du
site du centre d’analyse des données d’influence solaire affilié a 1’observatoire royal de la

Belgique (www.sidc.oma.be).
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Figure 111.1.5: Variations des activités du ‘Be dans Iair au site d’Alger et le nombre de
taches solaires au cours de la période de 1’étude.

La figure 111.1.5 montre clairement la présence d’une anti-corrélation entre les activités du 'Be
et le nombre de taches solaires (le coefficient de corrélation négative est de -0,33, tandis que le
degré de confiance (p) est de 0.001). Des corrélations négatives similaires ont été déja trouvées
dans d’autres travaux, a savoir : loannidou et al (2005) & Thessalonique en Gréce (r = - 0,81)
durant la période allant de 1987 a 2001, Pham et al, (2011) a Monaco (r = - 0,78, P <0,001)
durant la période allant de 1998 a 2010.

Pendant les périodes de forte activité solaire, I'intensité du vent est également plus élevée, ce
qui renforce I'effet de I'affaiblissement du rayonnement cosmique. Cela peut se traduire dans
la variabilité de la concentration du 'Be comme un élément d'origine cosmogénique dans la

couche de l'air de surface (Krajny et al., 2014).
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4.2. Parameétres météorologiques

Plusieurs études ont été déja effectuées afin de déterminer la relation entre les parametres
météorologiques et les activités specifiques des radionucléides dans l'air (Duefias et al., 1999;
Likuku 2006; Pham et al, 2011, Tositti et al, 2014, Krajni et al., 2014).

Les activités spécifiques du 'Be et du 2Pb ont été corrélées avec les paramétres
météorologiques pour mieux étudier la contribution de la température et la quantité de

précipitations a la variabilité des activités des radionucléides dans le site d’Alger.

Les coefficients de corrélation (r) et le degré de confiance (p) entre les activités spécifiques et

les facteurs météorologiques sont reportés dans le tableau 111.1.3.

Tableau 111.1.3: Coefficients de corrélation et degrés de confidence entre les activités du ‘Be
et du 22%Pb dans les aérosols, la température et les précipitations.

Parametre météorologique "Be 210pp

r Valeur P r Valeur P
Température (°C) 0,24 0,0178 0,44 <0,0001
Précipitations (mm) -0,30 0,0027 -0,43 <0,0001

4.3. Influence de la température sur I'activité des radionucléides

Sur la base des valeurs des coefficients de corrélation linéaire (r) et le degré de confiance (p),
les radionucléides naturels montrent des corrélations significatives (p <0,05) et positives (0,24

pour 'Be et 0,44 pour 2'°Pb) avec la température de 1’air.

Ces deux radionucléides présentent les mémes variations saisonniéres que la température, avec

des valeurs maximales en été et minimales en hiver (Figures 111.1.2, 111.1.3 et 111.1.6).
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Figure 111.1.6:Variations saisonnicres de la température de I'air au site d’ Alger au cours de la

période d’étude.

4.4. Influence des preécipitations sur la concentration de I'activité

Ce travail a montré que les activités spécifiques des deux radionucléides "Be et 2°Pb dans I'air

diminuent avec I’augmentation des précipitations (Figures 111.1.2, 111.1.3 et 111.1.7).

En se basant sur les valeurs des coefficients de corrélation linéaire (r) et du degré de confiance
(p), les radionucléides naturels montrent des corrélations significatives (p <0,05) et négatives
avec les quantités de précipitations (-0,30 pour "Be et -0,43 pour 21°Pb).
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Figure I11.1.7:Variations saisonniéres de la quantité de précipitations au site d’ Alger au cours
de la période d’étude.

4.5. Analyse en composantes principales (ACP)

L’analyse en composantes principales (ACP) a été appliquée sur les données des activités
specifiques des radionucléides naturels, les paramétres méteéorologiques (température et
précipitations) et le nombre de taches solaires en utilisant ’espace pivoté ‘Varimax’. Les
résultats indiquent que les comportements des radionucléides dans 1’air sont représentés par

deux facteurs expliquant un pourcentage de 1’ordre de 73,14% de la variance totale entre les
différents parametres (Fig.111.1.8).
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Figure 111.1.8:Analyse en composantes principales appliquée aux données des radionucléides,
paramétres météorologiques et activité solaire

Les résultats des différentes corrélations entre les variables et les deux facteurs D1 & D2 a l'aide

de l'espace pivoté < Varimax’ sont reportés dans le tableau I11.1.4.

Tableau I11.1.4: facteurs de I’ACP

D1 D2
20pp(mBg/m®) 0,72 0,45
‘Be(mBg/m®) 0,49 0,71
T (°C) 0,84 -0,22
Precip.(mm) -0,77 -0,04
SSN 0,25 -0,85

Le facteur 1 (D1), comme il est indiqué sur la figure 111.1.8, explique un pourcentage de 43,03%

de la variance totale des données. Ce facteur est corrélé positivement avec le 2°Pb (0,72), la

température (0,84) et négativement avec la quantité de précipitations (-0,77) (Tab.111.1.4).
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Les variables (*°Pb et la température) sont situées, respectivement, dans le quadrant droit
supérieur et inférieur, tandis que la variable (quantité de précipitations) est située dans le
quadrant inférieur gauche de I'axe (Fig.111.1.8).

Le facteur 2 (D2) explique un pourcentage de 30,10% de la variance totale. Ce facteur est
corrélé négativement avec le nombre de taches solaires (-0,85), située dans le quadrant inférieur
droit, et positivement avec le ‘Be (0,71), situé dans le quadrant supérieur droit (Fig.I11.1.8,
Tab.l11.1.4).

Si nous analysons la nature des variables qui composent le facteur 1, il est démontré que cela
est un facteur qui relie le 2%Pb positivement avec la température et négativement avec la
quantité de précipitations. Ce résultat fait preuve de Il'influence du facteur thermique et le
processus de scavenging des pluies sur les activités du ?!°Pb au site d’ Alger avec une corrélation

négative.

Le facteur 2 est plutot un facteur qui relie le ‘Be avec le nombre de taches solaires, ce qui

confirme que ’activité solaire a une influence uniquement sur le radionucléide cosmogénique.

5. Etude comparative des niveaux de radioactivité entre les deux sites de surveillance

La comparaison des activités spécifiques des radionucléides (>*°Pb et 'Be) entre les deux sites
a eté effectuée uniquement durant la période d'échantillonnage contemporaine allant de
Novembre 2017 a Février 2018 (Tab.111.1.5).

Tableau I11.1.5 : Paramétres statistiques des activités spécifiques du "Be et du 2°Pb
(mBg/m?®) dans les deux sites durant la période contemporaine entre les deux sites.

Sites | Rad. Moy. Ecart type | Moy.Géom. Min. Médiane Max.
210pp 0,49 0,15 0,47 0,30 0,48 0,71
Alger | 'Be 5,57 1,51 5,42 4,17 5,39 9,32
"Be/?*%Pp 11.73 2.16 11.53 7.25 11.61 14.56
210pp 0,49 0,28 0,42 0,15 0,42 1,13
Chréa | 'Be 7,51 4,95 6,17 1,14 5,91 23,24
"Be/?°Ph 15.93 7.88 14.54 4.76 13.36 32.63
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Les activités spécifiques du 22°Pb durant la période contemporaine varient de 0,30 a 0,71 mBq
/m® & Alger et de 0,15 4 1,13 mBg/m?® & Chréa.

Les activités spécifiques du 'Be varient de 4,17 49,32 mBg/m? et de 1,14 a 23.24 mBg/m? dans

les sites d’Alger et de Chréa, respectivement.

Le rapport moyen 'Be/?1%Pb est trouvé plus élevé a Chréa qu’Alger, ce qui nous informe sur

I’origine marine des masses d’air de Chréa (concentrations élevées du 'Be et faibles du 21°Pb)

Afin de comparer les niveaux d’activités des radionucléides d'intérét entre les sites des
différentes altitudes, une représentation graphique des boites et des diagrammes de quartiles

(box plots) a été effectuée (Fig.111.1.9).
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Figure 111.1.9 : variations spatiales des niveaux d’activités du ?°Pb et du ‘Be au cours de la
période contemporaine.

Les résultats trouvés peuvent étre expliqués par la différence d’altitude entre les deux sites et
par l'origine différente des deux radionucléides. Le "Be a une origine cosmogénique, sa
concentration décroit de la troposphere supérieure a la troposphere moyenne et inférieure, ce

qui explique que les activités mesurées a Chréa soient plus élevées par rapport a celles d’Alger.

Le 21%Pb & une origine tellurique, sa concentration diminue depuis le sol jusqu'a la troposphére

supérieure.
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Le maximum d’activité spécifique du 2:°Pb enregistré au niveau du site Chréa pour la période
contemporaine peut étre explique par la remise en suspension des sols en raison des conditions

météorologiques extrémes et I’emplacement du préleveur (installé a 0.5 m du sol).

Les fréquences des deux radionucléides (>*°Pb et ‘Be) dans les deux sites sont représentées par

des distributions statistiques non normales.

A ce titre, les analyses de signification de différences entre les activités du ‘Be et du ?°Pb dans

les deux sites ont été realisées au moyen du test statistique Mann-Whitney U.

Les valeurs p du test de Mann-Whitney pour les activités du 2°Pb et du ‘Be des deux sites sont
de l'ordre de 0,72 et 0,30, respectivement. Statistiquement parlant, ces résultats indiquent
I'absence de différences significatives entre les activités du 2°Pb et du 'Be au niveau des deux

sites.

6. Influences des masses d’air dans les deux sites de surveillance

La modélisation des rétro-trajectoires des masses d’air qui arrivent aux sites de surveillance
permet de déterminer 1’origine des concentrations élevées des radionucléides naturels véhiculés
par ces masses d’air en absence d’une radioactivité artificielle.

Dans ce contexte, I’ensemble des mesures des radionucléides dans les aérosols effectués durant
la période allant du mois de juin 2014 au mois de juin 2018 constitue une base de données pour
le site d’Alger, et du mois de novembre 2017 au mois de février 2018 pour le site de Chréa.
Nous avons appliqué deux criteres statistiques de sélection des activités spécifiques
(concentrations) élevees : Quartiles 90 (Q90) pour le site d’Alger et Quartiles 75 (Q75) pour le

site de Chréa (trés peu de données).

Le Q90 calculé dans la base de données du 2°Pb est de 1’ordre de 0,994 mBg/m? tandis que

pour la série du 'Be ,il est de I’ordre de 8,18 mBg/m?.

Le Q75 calculé dans la base de données du 21°Pb est de 1’ordre de 0,57 mBg/m? tandis que pour

la série du "Be, il est de I’ordre de 9,07 mBg/m3.

Les périodes durant lesquelles les activités des deux radionucléides dépassent les valeurs des
quartiles Q90 sont considérées comme des périodes des activités élevées au niveau du site
d’Alger (Tab.111.1.6).
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Tableau 111.1.6 : Périodes correspondantes aux activités élevées du 2°Pb et du 'Be au site
d’Alger

Filtre | Périodes ("Be > 8,1752 mBg/m?®) Filtre | Périodes (*°Pb > 0,994 mBg/m?)
N° N°

34 01/12/2015 - 20/12/2015 34 01/12/2015 - 20/12/2015
36 18/02/2016 - 25/02/2016 56 15/08/2016 - 31/08/2016
47 26/05/2016 - 02/06/2016 57 31/08/2016 - 11/09/2016
48 02/06/2016 - 09/06/2016 60 02/10/2016 - 13/10/2016
70 05/01/2017 - 10/01/2017 62 23/10/2016 - 06/11/2016
80 16/04/2017 - 08/05/2017 82 25/05/2017 - 01/06/2017
82 25/05/2017 - 01/06/2017 83 01/06/2017 - 08/06/2017
83 01/06/2017 - 08/06/2017 84 08/06/2017 - 15/06/2017
84 08/06/2017 - 15/06/2017 / /

90 16/11/2017 - 23/11/2017 / /

Les périodes durant lesquelles les activités des deux radionucléides dépassent les valeurs des
quartiles Q75 sont considérées comme des périodes d’activités élevées au niveau du site de
Chréa (Tab.l11.1.7).

Tableau 111.1.7: Périodes correspondantes aux activités élevées du 2*°Pb et du "Be au site de
Chrea

Filtre | Périodes ( 'Be > 9,07 mBg/m®) Filtre | Périodes (%°Pb > 0,57 mBg/m?)
N° N°

1 06/11/2017-08/11/2017 2 08/11/2017-09/11/2017

2 8/11/2017-9/11/2017 4 13/11/2017-14/11/2017

4 13/11/2017-14/11/2017 15 20/11/2017-21/11/2017

13 14/12/2017-16/12/2017 25 25/01/2018-29/01/2018

25 25/01/2018-29/01/2018 26 29/01/2018-01/02/2018

26 29/01/2018-01/02/2018 27 01/02/2018-05/02/2018

La version 4 du modéle HYSPLIT (Draxler et Hess, 1998) a été choisie pour déterminer le

parcours des masses d’air dans cette étude.

102



Chapitre 111 : Radioactivité dans I’atmosphére au Nord de I’ Algérie
Sous-Chapitre I11.1 : Radioactivité des aérosols

Ce modeéle est I'un des outils les plus utilisés pour le calcul des rétro-trajectoires et pour la
classification statistique non-supervisée (Clusters) (Jorba et al., 2004, Borge et al., 2007, et
Toledano al., 2009, Hernandez-Ceballos et al., 2013).

Plusieurs études ont déja éte réalisées en région méditerranéenne a l'aide des rétro-trajectoires
et la classification statistique non-supervisée (Clustering) pour étudier lI'influence de I'origine
et les voies des masses d'air sur les variations temporelles des concentrations du “Be et du 2°Pb
( Hernandez et al., 2008, Bourcier et al. 2011, Duefias et al., 2011, Pifiero-Garcia et al., 2015,
Hernandez-Ceballos et al., 2016, Brattich et al., 2017, Hernandez-Ceballos et al., 2017, Chham
etal., 2017).

Pour chaque site d'échantillonnage, les rétro-trajectoires ont été calculées a trois niveaux

d’altitudes dans le but de comprendre I’origine et le comportement vertical des masses d'air.

Le site d'Alger est situé a une altitude de 162 m par rapport au niveau de la mer. Les trois

altitudes choisies pour mieux comprendre les mouvements des masses d’air au site d’Alger sont

: 100 m, 500 m et 1500 m.

Le site de surveillance a ‘Chréa’ se situe sur une altitude de 1500 m. Pour mieux comprendre
les mouvements des masses d’air dans ce site, deux autres altitudes (1000 m et 3000 m du

niveau de la mer) ont été considérées.

Les dates représentatives des périodes de concentrations élevées (Tableaux 111.1.6 et 111.1.7),
les fichiers des données météorologiques, les coordonnées géographiques des sites constituent

le fichier de configuration du modéle HYSPLIT.

Les rétro-trajectoires de quatre jours (96 h) ont été calculées pour chaque jour des différentes
périodes citées dans les tableaux 111.1.6 et 111.1.7 dans quatre intervalles de temps (00, 06, 12 et
18h UTC) a différentes altitudes pour chaque site (100, 500 et 1500m pour Alger, 1000,1500
et 3000 m pour Chréa).

Cette opération a généré un nombre élevé de rétro-trajectoires pour chaque altitude de chaque
site pour un radionucléide donné (site d’Alger : 408 rétro-trajectoires pour le "Be et 388 pour

le 21%PD, site de Chréa : 64 rétro-trajectoires pour le "Be et 72 pour le 21°Pb).
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L’objectif de la classification statistique non-supervisée (cluster ou grappe) est de minimiser
les différences entre les trajectoires d'un cluster et de maximiser les différences entre les

différents clusters (Lozano et al., 2012),

Le nombre optimal de grappes (clusters) qui correspond au nombre des masses d’air a été choisi
en tenant compte de la variation en pourcentage du parametre ¢ variance spatiale totale (TSV)
’au point de rupture (Stunder, 1996) avec un nombre statistiquement significatif de clusters
(Tab.111.1.8). Les rétro-trajectoires pour chaque altitude sont indépendamment regroupées en 3

a 5 clusters.

Tableau 111.1.8: Informations relatives a la classification statistique non supervisée des
différentes rétro-trajectoires générées

Site Période | Alt. Be 210pp
(m) Nombre Nombre
jours | Traject. | cluster | jours | Traject. | cluster
Alger Juin 2014- | 100 | 102 408 5 97 388 4
(162m) | Juin 2018 | 500 | 102 408 5 97 388 5
1500 | 102 408 5 97 388 3
Chréa Nov.2017- | 1000 | 16 64 4 18 72 4
(1500m) | Féb.2018 [1500| 16 64 3 18 72 4
3000 | 16 64 3 18 72 3

Cas du 219pp

En se basant sur les résultats de la technique de classification non supervisée (Cluster), les
masses d'air atteignant les deux sites qui ont contribuées a l'augmentation des activités
spécifiques du 22%Pb ( > 0,99 mBq / m®a Alger et > 0,57 mBq / m® & Chréa ) peuvent étre

divisées en quatre groupes:
Groupe A : Trajectoires du Nord:

Les masses d’air arrivant au site d’Alger prennent origine du Nord de I'océan Atlantique et

traversent I’Europe du Nord avec des fréquences de contribution par rapport a I’ensemble des
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masses d’air de ’ordre de 14%, 14% et 17% correspondant aux altitudes de 100 m, 500 m et

1500 m, respectivement (Figure 111.1.10).

Deux masses d’air a 1500 m d’altitude sont identifiées a Chréa: masses dair arctiques
provenant de la latitude de 60 ° N avec une fréquence de contribution de 39 % et des masses

d'air polaires du Nord de I'océan Atlantique au-dessus de 40 ° N avec une fréquence de 22%.

Les trajectoires des masses d’air arctiques sont rapides et présentent la contribution la plus
importante, elle est de I’ordre de 39 % au site de Chréa a 1500 m, tandis qu’a 3000 m, les masses
dair polaires présentent la contribution la plus élevée, elle est de I’ordre de 51% (Figure
111.1.11).

Groupe B : Trajectoires de I’Ouest:

L'influence des masses d'air en provenance de la péninsule ibérique est observée uniquement
pour le site d’ Alger, avec des fréquences de I’ordre de 34 %, 26 % et 41 % pour les altitudes de

100 m, 500 m et 1500 m, respectivement.

Selon les travaux de Lozano et al., (2012), I'arrivée des masses d'air au site d'El Arenosillo en
Espagne qui ont des origines méditerranéennes et sahariennes dans les environs de la péninsule

ibérique contribuent a I’augmentation de la concentration du 2'°Pb.
Groupe C : Trajectoires de la Méditerranée:

La contribution des flux d’air de la Méditerranée a été observée uniquement pour le site d’Alger
aux deux altitudes de 100 m et 500 m avec des fréquences de contribution de 38 % et de 24 %,

respectivement (Figure 111.1.10).

Cette diminution de contribution est déterminée par les caractéristiques thermiques de la mer
Meéditerranée, qui est capable de générer des flux d’air & des niveaux inférieurs plutdt qu'aux

niveaux supérieurs de I’atmospheére (Hernandez-Ceballos et al., 2013).

La mer Méditerranée est considérée comme un réservoir important des masses d'air agées

affectant principalement les activités du 2°Pb (Brattich et al., 2016).
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Groupe D : Trajectoires locales et du Sud

Dans les deux sites de surveillance, 1’influence des flux d’air locaux et venant du Sud a été
observée. Les masses d’air de ce groupe au site d’Alger représentent une contribution de 14%
des trajectoires a 100 m, 8% a 500 m et 42% a 1500 m (Figure 111.1.10).

Deux masses d’air ont été identifiées séparément pour Chréa : les trajectoires locales et celles
relatives au sud. Les trajectoires locales contribuent de 15% a 17% et celles du sud de 15% a
22%, aux altitudes de 1000 et 1500 m, respectivement (Figure 111.1.11).

Au site EI Arenosillo en Espagne, les régions qui contribuent principalement a 1’é1évation des
activités du ?!°Pb sont surtout 1'Afrique du Nord a 1500 m d’altitude et I’Europe centrale
(Brattich et al., 2016).

La masse d’air identifiée a 1500 m au site d’Alger est la plus dominante par rapport a celle
identifiée a Chréa a 3000 m en combinant les contributions des masses d'air locales et celles
du Sud qui sont de I’ordre de 42% (Figures 111.1.10 &I11.1.11).
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Figure 111.1.10:Rétro-trajectoires moyennes avec une remontée de temps de 96h sur les altitudes
(100 m (a), 500 m(b), 1000 m (c)) du site d’Alger engendrant des concentrations élevées du

210Pb
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Figure 111.1.11:Rétro-trajectoires moyennes avec une remontée de temps de 96h sur les altitudes

(500m (a), 1500 m (b) , 3000 m(c) ) au site de Chréa engendrant des concentrations élevées du
210Pb
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Cas du 'Be

Sur la base des résultats de I'analyse des clusters, les masses d‘air atteignant les deux sites et

augmentant les activités du 'Be sont regroupées en quatre groupes décrits ci-dessous.
Groupe A : Trajectoires du Nord

Deux masses d’air du Nord ont été identifiées au site d’Alger : les masses d'air arctiques au-
dessus de la latitude 60 ° N et les masses d’air polaires venant du Nord de 1'Europe et du Nord

de l'océan Atlantique au-dessus de la latitude 40 ° N.

L'influence des masses d'air arctiques aux trois altitudes est plus dominante a Chréa qu'a Alger
(Figures 111.1.12 & 111.1.13). La présence de circulations des masses d’air de I'Arctique au site
d’Alger est faible et rare (6%). La dominance de ces masses d’air arctiques a des niveaux
supérieurs de I’atmosphére peut étre expliquée par leurs origines dans des zones froides, ce qui

limite le mouvement vertical (Hernandez-Ceballos et al., 2013).

La contribution des masses d‘air polaires est de 1’ordre de 34 % pour le site Alger a 100 m et de
I’ordre de 22% pour Chréa a 1500 m (Figures 111.1.12 & 111.1.13).

Ces masses d’air sont considérées comme des masses d’air modifiées d’origine marine ayant

des concentrations élevées des aérosols océaniques et urbains (Bourcier et al., 2011).
Groupe B : Trajectoires de I’Ouest

Les trajectoires des masses d’air de 1’ouest arrivent au site d’Alger de l'océan Atlantique et se
déplacent vers le sud de La péninsule Ibérique. Ces trajectoires représentent un pourcentage de
25% des trajectoires totales a 100 m (Fig.111.1.12). Cette contribution augmente avec l'altitude
en raison de l'influence réduite de la topographie (Hernandez-Ceballos et al., 2016) de 61 % a
500 m et de 75 % a 1500 m (Figure 111.1.12).

D'autre part, pour le site de Chréa, les trajectoires de 1’ouest ont été trouvées uniquement a 1000
m d’altitude, avec une contribution de 14% (Fig.111.1.13). Ces masses d‘air présentent une forte

concentration d'aérosols d’origine marine (Pifiero-Garcia et al., 2015).
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La grande prédominance des advections de 1’ouest en provenance de I'Atlantique Nord et la
péninsule Ibérique pourrait étre associée a la grande influence de la circulation zonale de l'ouest,

typique des sites de I'némisphere Nord a mi- latitude (Hernandez-Ceballos et al., 2013).
Groupe C : Trajectoires de la Méditerranée

Les masses d'air de la Méditerranée ont été trouvées uniquement au site d’Alger aux basses
altitudes (100 m et 500 m), avec des contributions respectives de 22% et 15%, (Figures 111.1.12
&I11.1.13).

Selon les travaux de Pifiero-Garcia et al. (2015), un pourcentage de 40 % des masses d‘air

méditerranéennes a été trouvé uniquement a une basse altitude de 500 m.
Les masses d’air de la Méditerranée ne dépassent pas 1’altitude de 1500 m (Chham et al., 2017).
Groupe D : Trajectoires locales et du Sud

Ce groupe combine les trajectoires locales et celles du sud qui traversent le Nord de 1’ Algérie

et arrivent aux deux sites a différentes altitudes.

Au site d’Alger a 100 m d’altitude, une contribution de 13 % des trajectoires est liée aux
transports locaux, provenant probablement de processus de forte convection favorisant

I'échange vertical de la troposphére supérieure (Fig.111.1.12).

Les trajectoires locales et celles du Sud ont plus d'influence au site de Chréa (34% a 1 500 m,
38% a 3000 m) qu’au site d’ Alger (16% dans chaque altitude, 500 et 1500 m), (Figures 111.1.12
& 111.1.13).
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Figure I11.1.12:Rétro-trajectoires moyennes avec une remontée de temps de 96 h sur les
altitudes (100 m (a), 500 m(b), 1000 m (c)) du site d’Alger engendrant des concentrations
élevées du 'Be
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Figure I11.1.13:Rétro-trajectoires moyennes avec une remontée de temps de 96 h sur les
altitudes (500m (a), 1500 m (b) , 3000 m(c) ) au site de Chréa engendrant des concentrations
élevées du 'Be
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7. Conclusions

Ce sous chapitre a englobé 1’analyse des résultats relatifs aux variations temporelles du 21°Pb
etdu "Be dans les aérosols des deux sites de surveillance, aux corrélations avec les paramétres
météorologiques et le nombre de taches solaires au site d’Alger, a 1’étude comparative des
niveaux de radionucléides menée entre les deux sites de différentes altitudes (Alger et Chréa)
au cours d'une période contemporaine de 4 mois et lI'influence des masses d'air (origines et

voies) qui proviennent des activités élevées des deux radionucléides d’intérét (°Pb et ‘Be) ;

L'analyse des distributions des activités du ?!°Pb et du 'Be a révélé un comportement saisonnier
marqueé, avec des concentrations maximales en été. Les concentrations minimales ont été

enregistrées pendant I'hiver pour le "Be et les deux saisons (hiver et printemps) pour le 2°Pb.

La relation entre les activités des radionucléides et certains paramétres météorologiques a été
étudiée par deux méthodes statistiques. L'analyse de régression simple a montré une forte
corrélation négative entre le ‘Be et le nombre des taches solaires, une faible corrélation négative
entre les deux radionucléides et la quantité de précipitations, et une faible corrélation positive
entre les deux radionucléides et la température de l'air. L’ACP explique un pourcentage de
73,14 % de la variance totale des paramétres : 2°Pb, 'Be, la température, les précipitations et le

nombre de taches solaires.

La comparaison des niveaux d’activités du !°Pb et du Be entre les deux sites au cours d’une
courte période contemporaine a montré que la médiane des activités du ‘Be est supérieure au
site de Chréa (haute altitude) qu’au site d’Alger (de basse altitude), tandis que I’inverse est

observé pour le 21%Pp,

L'origine des masses d'air et les voies qui proviennent de fortes concentrations de 'Be et de
210pp sur les deux sites ont été étudiées en utilisant les rétro-trajectoires et la technique de

classification non superposée (cluster) du modele HYSPLIT 4.

Les résultats obtenus ont montré clairement que les activités élevées du "Be et du 21°Pb au site
de basse altitude (Alger) ont été influencees par les masses d'air de I'ouest en provenance de la

Péninsule Ibérique et de la mer Méditerranée.
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Pour le site de haute altitude (Chréa), les activités élevées des deux radionucléides ont été
principalement influencées par les masses d'air du Nord de I'Arctique au-dessus de 60 ° N, les

masses d’air du Nord de 1'Atlantique supérieure a 40 ° N et les masses d'air du Sud.

Les augmentations du rapport 'Be/?*°Pb sont associées a des influences océaniques tandis que

les diminutions sont associées aux influences continentales.
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particules)

1. Introduction

Ce sous chapitre présente les niveaux d’activité des radionucléides d’intérét dans les
échantillons de dépdts secs et humides des deux sites de surveillances (Alger centre pour une
période de 4 ans, et Chréa, wilaya de Blida, pour une période de 6 mois). Ensuite, la composition
chimique de quelques échantillons de particules et la composition hydro chimique (anions et

cations) de tous les échantillons des eaux de pluies des deux sites ont été étudiées.

L’influence des paramétres météorologiques sur les flux des dépdts mensuels des
radionucléides a été évoquée uniquement pour le site d’Alger pour lequel on dispose de données

météorologiques.

2. Activites specifiques et flux des dépots mensuels dans les dépots secs et /ou humides
des deux sites de surveillance

Un traitement statistique des différentes données relatives aux activites spécifiques ainsi que
les flux des dépbts mensuels des trois radionucléides d’intérét dans les deux sites de surveillance
a été effectué a 1’aide du logiciel Origine version 2018 (Tableaux 111.2.1 et 111.2.2).

Le flux de dép6t des radionucléides est calculé par la formule 111.2-1 ci-apres :

Activité spécifique (Bq.g'l).masse surfacique (g.cm=2)
Flux (Bq.m'2 .mois'l) = (.2 - 1)
Durée de collecte (mois'l)

Les résultats obtenus font remarquer clairement que les moyennes des activités specifiques ainsi
que les flux des dépots mensuels du 22°Pb au niveau du site d’ Alger sont supérieures a celles du
site de Chréa. Ce comportement du 2°Pb est expliqué par l’origine tellurique de ce
radionucléide et aussi par I’effet de I’altitude entre les deux sites (162 m pour Alger et 1500 m
pour Chréa).

Dans les conditions normales, 1’activité maximale du ?*°Pb se trouve au niveau des sols et sa
concentration diminue avec 1’augmentation de 1’altitude (Braziewiez et al., 2004).
Contrairement au 2'°Pb, les moyennes des activités spécifiques du “Be ainsi que les flux des
dépdts mensuels au niveau du site d’Alger sont inférieurs & ceux du site de Chréa. Ce

comportement du 'Be est expliqué par 1’origine cosmogénique de ce radionucléide et aussi par
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Ieffet de Ialtitude entre les deux sites. Dans les conditions normales, le maximum de "Be se
trouve en haute altitude et sa concentration diminue avec la diminution de celle-ci.

La moyenne des activités spécifiques du 3'Cs au site d’Alger est inférieure a celle de Chréa
tandis que les flux moyens des dépbts mensuels de Chréa sont inférieurs a ceux d’Alger.

Le *7Cs est adsorbé sur les particules atmosphériques et il peut étre transporté sur de longues
distances selon les conditions métrologiques. Au niveau de Chreéa, les retombées radioactives
anciennes du 3'Cs dans les sols (en moyenne de 40 Bg/kg) sont élevées par rapport au niveau
radiologique nationale (5 Bg/kg en moyenne en tenant compte de la décroissance radioactive)
(Noureddine et al.,1998). Les conditions météorologiques extrémes (les vents) favorisent la
remise en suspension du 3’Cs déposé sur les sols, ce qui confirme sa concentration élevée a
Chrea par rapport a Alger.

Le flux des dépbts mensuels est faible a Chréa par rapport a Alger, ce qui est peut étre due a la
taille tres fines des particules en haute altitude ou elles ont tendance a étre transportées sur de
longues distances et probablement se sédimenter au niveau des basses altitudes par des

mécanismes physiques de dép6t sec et/ou humide.

Tableau I111.2.1: Parametres statistiques des activités spécifiques et des flux des depdts mensuels

des radionucléides 21°Ph, "Be et *'Cs dans les échantillons de particules du site d’Alger

Activités spécifiques (Bg.g™?) Flux des dépdts mensuels (Bg.m.
mois™)
Moyenne | Max Min | Ecart | Moyenne Max Min Ecart
type type
210pp | 2,80 6,19 0,12 | 144 | 18,76 69,22 0,25 15,88
‘Be | 18,81 43,3 0,72 | 12,57 | 108,07 487,45 | 3,06 92,64
137Cs 1 0,013 0,038 0,003 | 0,007 | 0,12 0,68 0,016 0,16
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Tableau 111.2.2: Parametres statistiques des activités spécifiques et des flux des depdts mensuels

des radionucléides 21°Pb, 'Be et 3’Cs dans les échantillons de particules du site de Chréa

Radio Activités spécifiques (Bq.g) Flux des dépots mensuels (Bg.m2.mois™)
élémen Movenne | Max | Min | Ecart | Moyenne | Max Min Ecart

t type type
210pp 2,57 5,28 1,11 | 1,85 11,55 19,49 2,02 7,41

Be 21,88 48,11 |8,34 | 17,91 259,23 360,89 | 130,41 | 95,39
137Cs 0,04 0,06 0,02 | 0,02 0,07 0,13 0,02 0,05

3. Niveaux de radioactivité des eaux de pluies

Les résultats montrent clairement I'absence du radionucléide artificiel (**'Cs) dans les
échantillons des eaux de pluie des deux sites analysés par les deux opérations de pré-
concentration : 1’évaporation et la co-précipitation d’AMP. Cette derniére a été appliquée sur
de grands volumes d’eau (plus de 60 litres) ou le rendement chimique moyen était de I’ordre de
80%.

Contrairement aux eaux de pluies, le *¥'Cs a été détecté dans les particules atmosphériques
collectées avec les dépots humides. Le ¥'Cs s’adsorbe sur les particules fines et subi un
transport sur de longues distances.

D’aprés ces résultats, nous avons focalisé notre investigation sur 1’évolution temporelle du 13'Cs
et les autres radionucléides (>*°Pb et 'Be) dans les particules atmosphériques.

La technique d'évaporation de quelques échantillons d’eaux de pluie confirme la présence des
radionucléides naturels (2°Pb, "Be, et “°K) avec des niveaux d’activités spécifiques faibles
(Tab. 111.2.3).

En plus des radionucléides d’intérét, le radionucléide *°K d’origine tellurique a été détecté dans
les eaux de pluies avec des activités élevées par rapport aux autres radionucléides détectés
(Tab.l11.2.3). La comprehension de son comportement est utile pour comprendre les
comportements des radionucléides d’intérét (‘Be, 21°Pb et 3/Cs).

Le taux de précipitations varie d’une maniére inversement proportionnelle a I’activité des des

radionucléides dans les eaux de pluie (loannidou et Papastefanou, 2006).
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De plus, I’activité totale dans les eaux de pluies dépend de la masse des particules collectés
dans les dépdts secs et /ou humides et aussi du volume de 1’eau de pluie collectée (loannidou et
Papastefanou, 2006).

Les activités spécifiques du 2*°Pb et du *°K sont élevées au site d’Alger comparativement au
site de Chréa, ce qui peut étre expliqué par leurs origines telluriques et I’effet de 1’altitude de
chaque site.

Les niveaux d’activité des radionucléides naturels dans les eaux de pluies sont trop faibles, a
1’état de traces par rapport aux particules atmosphériques. Le 2°Pb dans les particules du site
d’Alger est de I’ordre de 2.8 Bq/g tandis que pour les eaux de pluies, il est de 1’ordre de 1.02
Ba/l.

Le "Be a été détecté uniquement dans le site d’Alger mais pas dans tous les échantillons d’eau
de pluie.

Le processus de décantation suivi pour pouvoir separer des échantillons des dépots secs et /ou
humides a permis de concentrer via 1’adsorption les radionucléides dans les particules. Apres
cette décantation, le peu de particules de trés petite taille restantes en suspension, a permis de
détecter les radionucléides naturels dans les eaux de pluie avec des trés faibles niveaux

d’activités comparativement aux particules.

Tableau 111.2.3 : Activités spécifiques des radionucléides (en Bg/l) dans les eaux de pluie des

deux sites de surveillance

_ . Site d’Alger Site de Chreéa
Radionucléide ( Bg/l)
(n=11) (n=2)
219Pp  (Max.-Min) Moy (3,18 -0,1) 1,02 + 0,33 (0,28-0,16) 0,22 + 0,025
'Be (Moyenne) 0,32 +0,015 <0,29
K (Max.-Min) Moy (209,79-7,16) 37,2 + 4,08 (0,48-0,33) 0,40 + 0,036
137cg < 0,044 < 0,044

N: nombre d’échantillons prélevés, traités et analysés

Les activités minimales détectables (AMD) sont de 1’ordre de 0.044 Bq/l et 0.29 Bq/l pour le

137Cs et le "Be, respectivement.
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A titre comparatif, les activités spécifiques du 2*°Pb, du 'Be et du *3’Cs & Monaco sont dans les
intervalles 0,3-1,4 Bqg/l, 0,7-5,1 Bg/I, et 0,2-23 mBq/l, respectivement (Pham et al., 2002).

4. Variations temporelles du flux des dépbts mensuels des radionucléides dans les deux
sites de surveillance

Le radionucléide 13'Cs a été détecté dans 73% des échantillons de particules atmosphériques

du site d’Alger avec un de dépot mensuel moyen de 1’ordre de 0.12 Bg.m. mois™ (Fig.111.2.1).
Le flux de dépot mensuel moyen du *’Cs détecté dans tous les échantillons de Chréa est de
I’ordre de 0.07 Bq.m™. mois™ (Fig.111.2.2).
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Figure 111.2.1:Variations temporelles du flux des dépots mensuels du 3'Cs au site d’Alger
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Figure 111.2.2:Variations temporelles du flux des dépots mensuels du **’Cs au site de Chréa

Les résultats obtenus, montrent que les flux des dép6ts des radionucléides naturels au niveau

du site d’Alger sont supérieurs & ceux du site de Chréa (Figures 111.2.3 & 111.2.4).
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Figure 111.2.3:Variations temporelles des flux des dépdts mensuels du 2*°Pb et du "Be au site
d’Alger
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Figure 111.2.4: Variations temporelles du flux des dépdts mensuels du #°Pb et 'Be au site de
Chréa

A la lumiere des données des activités spécifiques existantes, nous avons essayé d’interpréter

le comportement du *3'Cs détecté dans les particules du compartiment atmosphérique.

D’aprés les résultats de surveillance continue de I’atmosphére menée aux sites d’Alger et
Chréa, le 13’Cs n’a pas été détecté dans les aérosols (§ 111-1-2). Ce constat témoigne 1’absence
d’un incident ou d’un accident rejetant de la radioactivité artificielle dans 1’atmosphére.

Les processus qui gouvernent le comportement du ¥’Cs dans les particules sont liés
essentiellement a la remise en suspension de ces particules a partir des sols contamines,
I’adsorption de cet isotope sur les particules fines et leur transport sur de longues distances pour

affecter les différentes régions.

Les processus de remise en suspension vont entrainer une rémanence du *’Cs dans le
compartiment atmosphérique. Les particules remises en suspension sont, ensuite, de nouveau

déposées au sol suivant les différents mécanismes de dépot.

A Téchelle globale, les tests d’armes nucléaires, les essais nucléaires atmosphériques et les
accidents nucléaires constituent les principales sources d’introduction du ’Cs dans

I’environnement, depuis 1’avénement de 1’industrie nucléaire en 1945.

AuNord de I’ Algérie, les radionucléides d**3!1, de 13*Cs et de *Cs, issus de I’accident nucléaire

de Fukushima ont été detectés a I’état de traces au site d’Alger en avril 2011 (données du
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laboratoire de 1’environnement non publiées). 1l est a noter que pendant la période de passage
des masses d’air provenant de Fukushima sur la région de 1’Afrique du Nord, les conditions
climatiques n’ont pas favoris€ de dépot de cette radioactivité en I’absence de lessivage
atmosphérique. Malgré ces conditions non favorables au dépdt de cette radioactivité, et
immédiatement apres le passage du panache dans 1’air, un contrdle radiologique a été opéré
dans d’autres matrices de 1’environnement naturel (eau de barrage, sol, végeétation), dans le but

de s’assurer de 1I’absence de dépot de cette radioactivité sur le sol et la végétation.

A cet effet, plusieurs échantillons d’eau de barrage d’un volume de 120 litres chacun ont été

prélevés et analysés par 1’opération de co-précipitation d’ AMP.

Les résultats ont montré clairement 1’absence des traces de radioactivité, notamment le 1¥7Cs et

qu’il n’y avait aucun impact radiologique de 1’accident de Fukushima sur notre environnement.

La moyenne des activités de 13'Cs dans le sol en Algérie est de ’ordre de 5 Bq. Kg*. Cependant,
et en fonction de la texture du sol (granulométrie, partie organique etc....) et du taux de la

pluviométrie, certaines valeurs peuvent aller jusqu’a 43 Bq. kg™* (Baggoura et al., 1998).

Au regard de la surface occupée par le désert saharien et de la superficie des zones de production
des poussicres, I’étendue des régions ou les retombées des tirs francais peuvent étre supposées

significatives restent tres faibles (Piga, 2010).

Selon Nadri et al., (2019), les activités spécifiques du *3’Cs dans les sols proches et en dehors
des sites des essais francais varient entre 0,2 et 4 Bg/kg. La contamination du sol de surface est
principalement la marque des retombées globales des tirs francais (Masson et al., 2010). Le
Sahara étant dans la bande latitudinale a di recevoir 13% du total de ces retombées
(UNSCEAR, 2000). Ces observations confirment I’implication des retombées globales des tirs

francais de 1963 dans la contamination de I’environnement en **’Cs.

5. Composition chimique des particules

L’analyse de la composition chimique des particules collectées au site d’Alger a révélé la
dominance de la silice (Si) avec une concentration moyenne de 128,55 mg.g™* tandis que le fer
(Fe) domine a Chréa avec une teneur moyenne de 1’ordre de 54.51 mg.g-! (Tab.111.2.4).

Les teneurs moyennes des eléments chimiques Al, Si, K, Ca, CI, et Mg, mesures dans les

particules collectées a Alger dépassent les teneurs mesurées dans celles de Chréa.
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Les particules de Chréa sont riches en fer et en autres métaux traces (Mn, Cu, Zn, Pb, Rb, et

Ba) par rapport aux particules du site d’Alger.

Tableau I11.2.4: Concentrations des éléments chimiques majeurs et a 1’état de trace des

particules des deux sites

Site d’Alger (n=10) Site de Chréa (n=4)
Moyenne | Max, | Min, Moyenne | Max, | Min,
mg.g*t mg.g*
Al 47,68 79,85 15,07 4,15 5,81 2,89
Si 128,55 209,20 49,99 13,26 17,58 9,80
K 12,51 18,79 4,72 2,57 2,89 2,22
Ca 25,88 103,60 2,96 491 11,55 2,15
Fe 28,33 72,87 9,27 54,51 67,15 42,09
Cl 55,94 257,71 2,87 0,38 0,67 0,08
Mg 12,89 31,36 4,90 0,38 0,68 0,19
Hg.g* mg.g*
Mn 452,22 830,00 170,00 0,52 0,74 0,41
Cu 305,00 820,00 40,00 0,34 0,49 0,19
Zn 320,00 1 310,00 40,00 0,53 0,78 0,27
Pb 128,00 240,00 80,00 0,30 0,36 0,26
Rb 62,50 90,00 20,00 0,27 0,37 0,18
Ba 335,00 470,00 130,00 8,11 11,40 5,87

Les concentrations des éléments majeurs et a 1’état de trace des particules du site d’Alger sont
similaires a celles de la quasi-totalité des éléments mesurés dans un site cotier a Monaco (Pham
et al., 2005).

Durant certaines périodes d’échantillonnage dans les deux sites, des particules de couleur
rougeatre ont été observées tandis que pour le reste des périodes, les particules sont de couleur
noiratre (Fig.111.2.5).

Le régime de déposition des particules est variable, ce qui engendre une quantité de particules
variable d’un site a un autre et d’une période a une autre. Il est fortement influencé par les
conditions météorologiques (précipitations et vents) et la localisation géographique (un site

urbain cotier situé a basse altitude et un site montagneux situé a haute altitude).
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Figure 111.2.5: Particules atmosphériques collectées de couleur noiréatre (a) et rougeétre (b)

6. Composition ionique des eaux de pluies

La plupart des sels contenus dans les particules atmosphériques se dissocient en ions dans 1’eau
(Pruppacher et Klett, 1997).

Les cations mesurés sont le sodium (Na*), le potassium (K+), le magnésium (Mg*") et le
calcium (Ca?*). Les principaux anions détectés sont le chlorure (CI), le nitrate (NO3), et le
sulfate (SO4%) (Fig.111.2.6)

Les concentrations moyennes des composés cationiques et anioniques du site d’ Alger dépassent
celles du site de Chréa (Tab.I11.2.5).

Les anions dans les deux sites sont dominés par les chlorures (CI°). Pour les cations, le sodium

(Na") domine dans le site d’Alger tandis que le calcium (Ca?*) pour le site de Chréa.
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Figure 111.2.6: Evolution temporelle de la composition hydro-chimique (anions et cations) des

eaux de pluie au site d’Alger.

Tableau 111.2.5: Concentrations moyennes des anions et des cations (en mg/l) dans les eaux de

pluies des deux sites

lons Site d’Alger (n=24) Site de Chréa ( n=3)

( mg/l) Moyenne | Max. | Min. | Moyenne | Max. | Min.
Ca** 31,08 130 6,80 17,46 30,58 | 7,93
Mg?* 4 12,10 | 0,79 |0,98 2,30 [0,31
Na* 34,42 86,23 | 4,20 |6,04 9,07 131
K* 4,37 8,90 1,20 | 3,83 438 | 3,02
CI 59,17 279,63 | 13,64 | 6,25 9,49 | 3,40
SO4* 14,81 2496 |6 5,46 7,64 | 4,16
NOs 16,36 161,88 | 2 5,14 6,96 | 2,59

Un sol de type calcaire, riche en CaCO3 constitue une source principale de calcium. Le calcium
provient principalement des sources terrestres (dissolution du calcaire du cipolin ou des
sédiments alluviaux carbonatés) ou les poussieres sahariennes. Selon Sanusi et al., (1996), il

peut étre associé a une origine anthropique (carrieres de calcaire, cimenteries).
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Le Magnésium provient surtout de la croQte terrestre par I’altération des roches manganésifeéres,

comme la dolomite qui contribue a augmenter la concentration de Mg?*.

La concentration du potassium est trés faible, ce qui pourrait étre due soit a 1’origine terrigéne
ou bien a des aérosols anthropogéniques (combustion de la biomasse, combustion des déchets)
(Celle-Jeanton et al., 2009).

Les sulfates peuvent étre attribuées aux sources anthropogéniques (combustion des
combustibles fossiles, échappement des moteurs a combustion ...). Cependant, les nitrates
peuvent étre attribués aux sources naturelles (oxydation de la matiére organique ... ) ainsi que
I’origine anthropique (production des engrais azoté, formation des NOx par 1’oxydation non

désirée du N2 dans les moteurs a combustion ...).

Les chlorures et le sodium proviennent principalement des aérosols marins. Cette origine peut

étre valable aussi pour les autres ions majeurs de 1’océan (Mg?*, SO4%, Ca?* et K*).

7. Influence des parameétres méteorologiques sur le flux de dépot des radionucléides

L’analyse des différentes corrélations établies entre les radionucléides d’intérét eux-mémes et

les deux paramétres météorologiques a révélé les constations suivantes (Tab.111.2.6):

- Fortes corrélations positives significatives (P < 0.05) entre le ?°Pb et les deux
radionucléides 'Be et *'Cs ;

- Faible corrélation positive non significative entre le 'Be et **Cs ;

- Tres faibles corrélations negative non significatives entre les trois radionucléides et la
température ;

- Trés faibles corrélations négative non significatives entre les deux radionucléides (**°Pb
et 1¥Cs) et la quantité de précipitations ;

- Trés faible corrélation positive non significative entre le ‘Be et la quantité de
précipitations

- Forte corrélation négative significative (P < 0.05) entre la température et les

précipitations.
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Tableau 111.2.6 : Matrice de corrélation : flux des dép6ts mensuels des radionucléides (Bg.m-

2 mois 1) et paramétres météorologiques au niveau du site d’Alger.

210pp Be 137Cs T (C) Précipitations
(mm)

210pp Coef.Pearson 1 0.58 0.76 -0.05 -0.10

Valeur P - 234E- | 5.09E - 0.76 0.54

4 6

Be Coef.Pearson 0.58 1 0.19 -0.11 0.14

Valeur P 2.34E -4 - 0.36 0.53 0.43
187Cs Coef.Pearson 0.76 0.19 1 -0.07 -0.25

Valeur P 5.09E -6 0.36 - 0.70 0.21
T (°C) Coef.Pearson -0.05 -0.11 -0.07 1 -0.69

Valeur P 0.76 0.53 0.70 - 2.07E -6
Précipitations | Coef.Pearson -0.10 0.14 -0.25 -0.69 1
(mm) Valeur P 0.54 0.43 0.21 2.07E - -

6
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8. Conclusions et perspectives

Les radionucléides naturels d’intérét ont ét¢ détectés dans les deux compartiments (eaux de
pluies et particules) avec des activités spéecifiques élevées aussi bien dans les particules que
dans les eaux de pluies. Le 13'Cs a été détecté uniquement dans les particules atmosphériques.
Les processus de remise en suspension ont entrainé une rémanence du *’Cs dans le
compartiment atmosphérique. Ce radionucléide s’adsorbe sur les particules, subit un transport
sur des longues distances et se dépose sur les milieux terrestres et marins via les processus

physiques de déepdt sec et/ou humide.

La technique de co-précipitation qui consiste a concentrer de grands volumes d’eau de pluies a
confirmé 1’absence du ¥'Cs dans les eaux de pluies. Ce résultat nous a orienté pour la suite de

I’étude pour donner plus d’intérét a la radioactivité des particules.

Les flux des dépots mensuels des trois radionucléides d’intérét (*3'Cs, 21°Pb et 'Be) sont plus

élevés en basse altitude qu’en haute altitude.

La silice domine dans les particules collectées a Alger, alors que le fer est dominant pour le site
de Chréa.

Des particules de couleur rougeétre probablement d’origine désertiques ont été observées

durant certaines périodes d’échantillonnage dans les deux sites de surveillance.

Les teneurs des composés cationiques et anioniques du site d’ Alger dépassent celles du site de
Chréa.

Les chlorures sont plus présents dans les deux sites, alors que pour les cations (Sodium et

Calcium), ils sont plutét dominants au site d’Alger et au site de Chréa, respectivement.

Le site d’Alger est dominé par les aérosols marins (teneurs élevées en Cl et Na*). Le calcium
est un élément de référence pour la croute terrestre, lequel a été trouvé en concentrations élevées

a Chréa

L’influence de la température et des précipitations sur les flux des dépbts mensuels au site

d’Alger a été examinée a travers les corrélations.
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Chapitre 111 : Radioactivité dans I’atmosphére au Nord de I’ Algérie
Sous —Chapitre 111.2 : radioactivité des dépots secs et/ou humides (Eaux de pluie et
particules)

Comme perspectives de ce volet de cette these, la radioactivité artificielle détectée dans les
particules mérite une investigation sur le processus de rémanence du *3’Cs. Les particules des
différentes couleurs nécessiteront une caractérisation approfondie du point de vue
morphologique ainsi que des rapports isotopiques pour connaitre leurs origines. Cette
investigation facilite la compréhension du comportement du *'Cs en compartiment

atmosphérique et son transfert vers les autres milieux terrestres et marins.
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Chapitre IV : Radioactivité des
sédiments marins : datation
radiometrique, historique de pollution,
evaluation radioécologique

Une version modifiée de ce chapitre a été publiée dans I’article :

Taieb Errahmani D., Noureddine A., Abril-Hernandez J.M., Boulahdid M., 2020.
Environmental radioactivity in a sediment core from Algiers Bay: Radioecological
assessment, radiometric dating and pollution records. Quaternary Geochronology 56,
101049.



Chapitre 1V : Radioactivité dans les sédiments : datation des sédiments, historique de la
pollution et évaluation radio-écologique

1. Introduction

L'étude du 2*°Pbys dans les carottes de sédiments fournit des informations utiles sur le
fonctionnement des systéemes sédimentaires sur une échelle de temps de 1’ordre de 100 ans
(Robbins, 1978, Carroll et Lerche, 2003, Mabit, 2014). Une autre information
chronostratigraphique indépendante peut étre fournie par le radionucléide artificiel *3'Cs, qui a
été introduit dans I'environnement aprés les essais atmosphériques d'armes nucléaires, depuis
1945 (Robbins et Edgington, 1975; Sanchez et al, 1992; Abril, 2004).

Les modeéles de datation des sediments les plus couramment utilisés sont le CRS (en supposant
un flux de #1%Phys constant), le CIC (en supposant une concentration d'activité initiale du 2:°Phys
constante) et le CF-CS (en supposant un flux de ?!°Pbys et une vitesse de sédimentation
constants).

Dans les systémes fortement anthropisés, le flux du 2'°Pb dans les sédiments peut montrer une
variabilité temporelle non aléatoire, ce qui conduit a 1'échec de I’application des modeles

classiques de datation des sédiments (Abril, 2019).

Les études sur la radioactivité dans l'environnement marin le long de la cbte algérienne
concernent essentiellement la répartition des radionucléides d'origine anthropique dans la
colonne d'eau (Lee et al., 2006, Noureddine et al., 2008), du ¥’Cs dans l'eau de mer, les
sédiments de surface, ainsi que les carottes de sédiments a des profondeurs déterminées
(Noureddine et al., 2006).

La datation radiométrique utilisant le 1°Pb sur les sédiments récents a été appliquée a quelques
carottes de sediments (Nouredine et al., 2008). La carotte de sédiment la plus proche de la baie

d'Alger a été collectée a une profondeur de 1220 m de la surface de 1’eau.

Au cours des dernieres décennies, la ville d'Alger a connu une augmentation intense de la
population, une forte urbanisation et une forte industrialisation, avec des flux de matiére
organique et de polluants affectant la baie d’Alger. Deux grands oueds déversent les polluants

dans la baie d'Alger, a savoir Oued El-Harrach et celui d'ElI-Hamiz (réglementé par un barrage).

Benamar et al. (1999) ont rapporté des concentrations élevées de cuivre et de plomb dans les
sédiments superficiels des secteurs central et occidental de la baie, et au niveau du port d'Alger.
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Pour leur part, Boulahdid et al. (2013) ont trouvé des concentrations anormales de zinc, de
cuivre et de chrome & 6 cm de profondeur au niveau d'une carotte de sédiment prélevée sur une
profondeur de 30 m au voisinage de 'embouchure de I’oued El Harrach.

Dans le cadre des activités du Plan d'action de la Méditerranée (PAM) et du programme de
pollution de la Méditerranée (MED POL), la baie d'Alger a été identifiée en 1999 comme I'un
des points chauds de la pollution. Elle a été classé en 8™ position a 1’échelle nationale et
131eéme au niveau régional du bassin Mediterranéen (PNUE / OMS, 1999).

En plus de la pression anthropique, la baie d'Alger a été touchée par des risques naturels divers.
Les inondations historiques les plus importantes enregistrées dans la région sont celles de 1954,
1960, 1974 et 2007 (Aroua et Berezowska-Azzag, 2009), ainsi que celle de Bab EI-Oued en
2001 (Machane et al., 2008). La baie d'Alger est située dans une zone sismique avec des failles
actives de déclenchement des tremblements de terre importants et parfois de petits tsunamis a
savoir El-Asnam (actuellement Chlef) en 1980 et celui de Zemmouri en 2003 avec une
puissance respective de 7.3 et de 6.8 sur I’échelle de Richter. L’épicentre du séisme de
Zemmouri a éte situé a quelques kilomeétres au large des cotes. 1l a engendré un tsunami qui a
été enregistré dans un grand nombre de stations dans le centre et 1’ouest de la Méditerranée
(Vecchio et al., 2014).

Selon Benfedda et al. (2017), un tremblement de terre de force moyenne a frappé la ville
d’Alger au niveau de la baie d’Alger en Aolt 2014.De plus, le long du cordon dunaire de la
baie d'Alger, la combinaison entre 1’érosion naturelle et l'extraction de sable intensive
provoquent le déplacement des sédiments et 1’avancée du trait de cote (Chemrouk et Chabbi,
2016).

L’objectif de ce chapitre est de donner un aper¢u sur 1’évaluation radio-écologique, les
conditions sédimentaires ainsi que I’historique récent de la pollution au niveau de la baie
d’Alger. Ces aspects ont été étudiés a travers les mesures des radionucléides naturels et
artificiels, a savoir le 22%Pb, le ?%Ra, le ?®Ra, le 226Th, le “°K et le ¥’Cs, les éléments majeurs
et a I’état de trace, dans une carotte de sediment prélevée a 73 m de profondeur par rapport a la
surface de la mer, au niveau de la baie d’Alger.

La méthode de datation basée sur le ?°Pb est difficile & mettre en place car les taux
d’accumulation de sédiments (SAR) sont trop importants. Ces derniers empéchent, par
conséquent, le recouvrement total du profil du ?2°Phys au-dela d’une épaisseur de 50 cm de la
carotte avec I'utilisation du carottier Uwitec. En effet, on constate 1’absence d’une droite claire
de tendance pour les couches les plus profondes, ce qui aurait donné plus de crédit a I’utilisation

de la méthode SAR de référence.
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Le profil 1¥'Cs dans la carotte n'a pas montré des pics distincts (celui de 1963 et de 1986) pour
établir les dates de référence indépendantes.

Dans le cadre de la dynamique des conditions sédimentaires, les modéles de datation classiques
ont échoué, puisque leurs hypotheses de base considerent des valeurs constantes au cours du
temps pour les flux (modele CRS), les concentrations initiales (modéle CIC) ou les deux
(modéle CF-CS).

L'analyse globale de I'ensemble des données ainsi que les approches de modélisation récentes,
y compris I'analyse des clusters dans le profil de 2°Pbys en fonction de la masse surfacique
(Abril, 2019) ont montré une utilité pour avoir une chronologie fiable.

Les activités spécifiques des radionucléides ont permis aussi d’effectuer la premiére évaluation

radioécologique dans la baie d’Alger en utilisant le code ERICA (Larsson, 2008).

2. Activités spécifiques et distributions normalisees des radionucléides dans la carotte
sédimentaire

Le taux d’humidité, les teneurs en matiére organique, la masse surfacique seche ainsi que les
activités spécifiques des radionucléides d’intérét dans la carotte de sédiment de la baie d’ Alger

sont reportés dans le tableau 9 en annexe A.

Les activités spécifiques dans les couches supérieures de sédiments sont du méme ordre que
celles rapportées par Benamar et al. (1997) pour les sédiments de surface prélevés dans la baie
d’Alger.

Le rapport isotopique ??®Ra/??°Ra a été trouvé de I’ordre de 1,43 + 0,18 (moyenne et écart-type
de toutes les couches de sédiments). Les travaux de Benamar et al. (1997) ont rapporté des
valeurs du rapport isotopique allant de 0,6 a 2.2 avec un rapport de 1.6 dans 1’endroit sous-
jacent a notre point d’échantillonnage de la carotte. Notre rapport isotopique trouvé est
également similaire a la valeur moyenne de 1,6 rapportée par Klubi et al. (2017) pour les
carottes de sediments prélevés dans les estuaires de Pra VVolta au Ghana . Le rapport isotopique
228Th/??®Ra est de I’ordre de 0,98 + 0,18 (moyenne et écart-type), ce qui est proche de I'équilibre

séculaire.
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Les activités spécifiques normalisées (par rapport a la moyenne arithmétique) du ?°Ra, du
212pp (228Th), du “°K et les teneurs en matiére organique en fonction de la masse surfacique

dans la carotte de sédiment sont représentées dans la figure 1V.1.

La normalisation facilite la comparaison de la distribution verticale pour les différents éléments
analyses en utilisant la méme échelle verticale et sans dimension.

Le radionucléide ?2®Ra n'a pas été inclus dans la normalisation car il est proche de I'équilibre
séculaire avec le 22Pb, et donc, ne peut pas apporter de nouvelles informations.

Les activités spécifiques des radionucléides ?*°Ra et “°K montrent des distributions assez
uniformes avec la masse surfacique. Le méme comportement a été observé pour le ?*2Pb avec
quelques anomalies par rapport a la ligne de tendance (par exemple, une forte valeur anormale
a été observée dans la couche superficielle). La teneur en matiére organique dans la premiere
couche de sédiment est beaucoup plus élevée que les autres teneurs du reste de la carotte.
Dans I'ensemble, la Figure IV.1 ne révele pas de perturbations notables dans la séquence

sédimentaire.
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Figure 1V.1: Distributions normalisées des radionucléides (*°Ra, 2'?Pb et “°K) et des teneurs
en matiére organique.
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3. Compositions chimique et minéralogique

Selon les moyens analytiques, cinq couches couvrant 1’épaisseur de la carotte sédimentaire ont

été choisies pour avoir une idée sur les compositions chimique et minéralogique.
La composition minéralogique des phases cristallines (Tab.IV.1) reste assez uniforme le long

de la carotte, et est dominée par 1’illite, le quartz, la muscovite et les carbonates de calcium.

Tableau 1V.1: Composition minéralogique (phases en %) de quelques couches de la carotte

déterminée par la diffraction a rayons-X

Intervalles de profondeur des couches étudiées dans la carotte

Phase (0-Lcm) (9-10cm) (18-20cm) (28-30cm) (42-44 cm)
Hlite 34 35.6 34.3 37 36
Quartz 23 22.8 24.2 21 24
Muscovite 19 17.8 17.2 20 17
Carbonate de calcium 14 13.9 15.2 12 14
Mg Hydroxide Al Silicate 7 6.9 7.1 8 7
Oxyde Potassium Fer (I11) 2 2 1 1 1
Anatase 1 1 1 1 1

La composition chimique élémentaire (Tab.IV.2) révéle des changements notables des
concentrations du Carbone et de certains métaux tels que Cu, Zn et Pb avec la profondeur de la
carotte. Ces changements seront discutés plus tard aprés avoir effectué la datation radiométrique

des sédiments.
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Tableau 1V.2: Composition chimique de quelques couches de la carotte sédimentaire

déterminée par la techniqgue WDXRF

Profondeurs des couches étudiées de la carotte

Element (O-lcm)  (9-10cm) (18-20cm) (28-30cm)  (42-44 cm)
C (%) 2,27 14.07 8.54 0.03 0.18
Na (%) 0.45 0.48 0.63 0.44 0.45
Mg (%) 3.65 3.89 5.86 431 4.18
Al (%) 5.26 5.62 6.38 7.30 7.13
Si (%) 64.80 70.31 73.28 82.17 82.32
P (%) 0.11 0.13 0.14 0.14 0.13
S (%) 0.19 0.22 0.30 0.36 0.32
Cl (%) 0.56 0.65 0.53 0.45 0.53
K (%) 0.33 0.36 0.48 0.53 0.47
Ca (%) 2.36 2.70 2,59 245 2.40
Ti (%) 0.12 0.12 0.14 0.16 0.16
V (%) 17.35 0.01 N.M. 0.01 0.00
Fe (%) 2.49 1.43 1.12 1.64 1.69
Cr (ppm) N.M. 63.40 N.M. 41.60 55.00
Mn (ppm) 241.2 79.40 48.40 139.80 73.6
Cu (ppm) 80.70 15.80 22.70 N.M. N.M.
Zn (ppm) 57.50 28.90 7.50 24.10 2150
Ga (ppm) 8.60 9.10 3.80 N.M. N.M.
Br (ppm) 23.90 13.70 5.60 10.30 12.80
Rb (ppm) 27.70 13.90 5.90 12.40 14.30
Sr (ppm) 82.10 57.80 27.30 57.10 53.40
Y (ppm) 6.90 2.20 1.90 6.10 3.10
Pb (ppm) 19.50 12.00 N.M. N.M. 10.50

N.M. : non mesuré

4. Inventaires et flux du 13’Cs et 220Pb en excés au niveau de P’interface sédiment-eau

L'inventaire partiel du 2'°Pbys était de ’ordre de 15.5 + 0,4 kBq-m, ce qui implique un flux
constant de 2!°Phbys au niveau de I’interface sédiment-eau dépassant la valeur de

465 +13 Bg'm2-an™,

Ce flux est beaucoup plus élevé que le depdt atmosphérique habituellement trouvé dans la
région, tout en sachant que le dépdt atmosphérique a 1’échelle globale se trouve dans 1’intervalle

allant de 40 a 250 Bg-m2-an’t (Appleby, 1998).
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Ce flux n’est pas affecté uniquement par les processus de scavenging au niveau de la colonne
d’eau mais aussi par une contribution importante du ?!°Pbys associé aux flux de masses au
niveau de I’interface sédiment-eau. Dans ce cas-1a, les flux de ?°Pbys devraient étre en

corrélation avec le taux d’accumulation des sédiments (Abril et Brunskill, 2014).

Les images satellites de la baie d'Alger permettent souvent la visualisation des nuages des
matieres particulaires en suspension transportées par les oueds et les eaux de ruissellement ou

bien issues des phénoménes d’érosion le long des cotes de la baie (Fig. 11.8)

Le transport des particules peut affecter les couches profondes par I’effet combiné de

I’advection horizontale et de la décantation verticale.

Il est probable que, dans certaines conditions particuliéres, ces flux de particules pourraient
affecter le site d'échantillonnage.

Les inondations épisodiques entrainant des boues dans 1’environnement marin ainsi que les
autres impacts anthropiques décrits en introduction de ce chapitre peuvent entrainer une large

variation du flux du 2*°Pbys et du taux d’accumulation des sédiments.

L'inventaire du *'Cs mesuré pour I’ensemble de la carotte était de 1’ordre de 1920 + 40 Bq:m™?,
avec un inventaire manquant au-dela de 1’épaisseur de 45 cm.

Il est bien connu que les retombées radioactives du *3’Cs varient largement avec la latitude et
les précipitations locales, et en mer profonde une partie des dépots reste en suspension dans la
colonne d'eau, selon le temps de résidence (Noureddine et al., 2008).

Le dépdt atmosphérique du *’Cs dans les zones européennes non affectées par l'accident de
Tchernobyl était de ’ordre de 1400 Bq-m2 (dép6t corrigé a la date d'échantillonnage en 2015,
données pour le Royaume Uni, Wright, 2016).

Par conséquent, le *’Cs adsorbé sur les masses des particules ainsi que le processus de

scavenging contribuent aux flux de ce radionucléide au niveau de 1’interface sédiment—eau.

Bien qu'il existe une base de donnée concernant les dépots atmosphériques du *3’Cs, plusieurs
processus de pré-sédimentation peuvent conduire & des variations temporelles du flux de *'Cs

au niveau de I’interface sediment-eau (Robbins et al., 2000).
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Dans ce contexte, nous adopterons une approche de modélisation pour essayer de comprendre
la variation du 3’Cs mesuré dans la carotte sédimentaire en fonction de la masse surfacique.
Le modele choisi est un modéle simple d’une colonne d'eau de surface bien mélangée avec une
coupe transversale S [L?] et une profondeur h [L], recevant un dépdt atmosphérique, Fa [Bg-L"
2.T-Y, et transférant un flux Fs [Bg-L2-T] pour les sédiments sous-jacents (les dimensions
physiques sont données entre crochets).

Le flux a I’interface sédiment-eau (Fs) peut étre exprimé en prenant ws[M-L2-T-1] comme taux
moyen d’accumulation des sédiments, Kq est le coefficient de distribution pour le radionucléide

étudié (**'Cs), et C,,[Bg-L 2], sa concentration dans la colonne d'eau.
FS = Wg Sdew (IV 1)

L’équation différentielle décrivant la variation temporelle de la concentration de *’Cs (Cw) est

la suivante :

dCy _ Fyt ws kg

dt h h
(2)

ou A [T] est la constante de décroissance radioactive du **'Cs.

C,—AC, (IV.2)

L’activité spécifique du *’Cs dans l'eau de mer a été mesurée par la technique de
co-précipitation d’AMP a un endroit trés proche du site de prélévement de la carotte au niveau
de la baie d’Alger. Elle est de ’ordre de 1,00 + 0,04 Bq-m™.

Le coefficient de distribution Kgq a été calculé a I’aide de la concentration du **’Cs mesurée dans
la premiére couche de sédiment (représente la concentration du **’Cs dans la phase solide) et
celle dans ’eau de mer obtenue par co-précipitation (représente la concertation du *'Cs dans

la phase liquide) avec une valeur de I’ordre de 3,8x10% I/kg.
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Figure 1V.2 : Concentrations du *’Cs (Bg-m™) dans I’eau de mer autour de la baie d’Alger

Les données du *3'Cs pour les années 1999 et 2001 proviennent des travaux de Noureddine et
al., (2008); tandis que les données du CRNA de I’année 2015 relatives aux concentrations du

137Cs dans I’eau de mer n’ont pas été encore publiées.

Le modele 1 (Fig.1V.2) est la solution de I’équation 2 avec une valeur kg locale de 3,8 a 10° I/kg
et les dépots atmosphériques de Wright (2016), avec une profondeur de 73 m de la surface d’eau

et ws de I’ordre de 0,06 g-cm2-an™.

Le modele 2 (Fig.lV.2) comprend des échanges horizontaux & un taux de 0,05 ant, avec un
taux moyen d’accumulation des sédiments (ws) de 0,15 g-cm?2-an. Les flux du modeéle de
systéme du temps moyen (STA en Bg-m2-an) sont la solution de I'équation 2 avec le méme

dépot atmosphérique et la constante physique kr de 0,026 an™.
La ligne pointillée verticale délimite la chronologie maximale pour la carotte sédimentaire.

La figure 1V.2 représente la solution de I'équation 2 en utilisant les flux atmosphériques anciens
(F4¢ ) de Wright, (2016), corrigés par un facteur de normalisation Z, représentant globalement
la latitude géographique différente et les précipitations locales, h = 73 m, ws = 0,06 g-cm2-an’!
(modele 1 sur la Fig. IV.2, avec Z~1).

Des résultats similaires peuvent étre obtenus par un modeéle de colonne d'eau modifiée, en tenant
compte des entrées horizontales (par échanges avec les masses d'eau environnantes), comme
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cité dans les travaux de Laissaoui et al. (2008), & un taux de 0,05 an, et en augmentant la valeur
de wg 20,15 g.cm™an (Modéle 2 sur la Fig. 1V.2).

Les taux d’accumulation des sédiments utilisés dans cet exercice de modélisation sont bien
inférieurs a ceux estimeés a partir des modeles classiques, de sorte que la contribution des
autres flux de masse (ruissellement a partir des milieux terrestres et les zones de déposition

moins profondes), soit prise en considération.

Néanmoins, l'intégration des flux atmosphériques du *3’Cs dans la zone de chalandise (barrages,
embouchures des rivieres, bassins versants), a été largement décrite par McCall et al, (1984),
Abril et Garcia-Leon, (1994) et Robbins et al., (2000).

La formulation la plus simple peut étre trouvée dans les travaux de Robbins et al. (2000), ou
I’intégration du **'Cs est désignée comme un modéle de systéme du temps moyen (STA).

Les flux au niveau de l’interface sédiment-eau Fs sont exprimés en fonction du dépot
atmosphérique Fa, impliquant la constante A de désintégration radioactive du radionucléide, et

une constante du systéme k;, avec la dimension physique de T,

dFs
dt

=k,.Fg — (A+ k. )Fg. (IV.3)

La Figure 1V.2 représente la solution de I'équation 3 avec F,; tiré des travaux de Wright (2016)
et k.= 0,026-ant. Cette valeur a été sélectionnée pour obtenir une variation temporelle similaire
a celle du modele 1 sur la Figure 1V.2.

En conclusion, il est attendu un effet intégral des flux atmosphériques du 3’Cs dans la colonne
d'eau et dans les zones d'érosion, qui contribuerait aux flux de masse arrivant a I’interface
sédiment-eau au lieu de prélevement de la carotte.

La contribution directe des retombées radioactives du **’Cs provenant de Tchernobyl devrait
étre relativement négligeable dans cette zone d’étude, mais elle a affecté les bassins de la
Méditerranée du Nord et de I'Est (Delfanti et al., 2003). Ainsi, les eaux Levantines
intermédiaires (LIW) circulant au niveau du bassin algérien peuvent transporter quelques
empreintes de 1’accident de Tchernobyl. Cependant, leurs effets en baie d’Alger seraient
improbables, sachant que les eaux modifiées de 1’ Atlantique occupent déja les 200 premiers
métres de profondeur de la mer d'Alboran (Noureddine et al., 2008).

Les analyses ci-dessus indiquent que les apports du 22°Phys et du *3’Cs au niveau de I’interface
sédiment-eau ont été largement enrichis dans leurs activités par les flux de masse des

ruissellements du milieu continental et des zones de déposition moins profondes.
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Le dépbt non idéal provient principalement de la diffusion et I'absorption cinétique des
radionucléides dissous dans les eaux interstitielles et, par la distribution en profondeur des

fractions des différentes tailles (colloidale et petits grains) (Abril et Gharbi, 2012).

5. Datation des sédiments

5.1. Modéeles classiques

Les activités spécifiques du 2°Phys et du 3'Cs en fonction de la masse surfacique de la carotte

sédimentaire sont représentées dans la figure 1V.3.
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Figure 1V. 3:Profils verticaux du ?:°Pb en exceés et du **’Cs en fonction de la masse surfacique

dans la carotte sédimentaire de la baie d’Alger.

Le modeéle CF-CS suppose que le flux du 22°Phys est constant a I'interface sédiment-eau (SW1),
et un taux d'accumulation de sédiments constant (SAR), w [M-L"2T"%], ce qui se traduit par une
diminution exponentielle de l'activité, A (m), avec 1’épaisseur de la masse (m):

A(m) = Apge m/w (1V.4)
ou : A est la constante de désintégration radioactive du 2'°Pb.
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Le facteur (1/w) est de 1’ordre de 0,079+0,005 cm?-g?, ce qui conduit & un taux de
sédimentation (w) de ’ordre de 0,392+0,025 g-cm2-an’.

Le coefficient de corrélation linéaire de Pearson (r) est de - 0,954. 1l est intéressant de noter que
les valeurs élevées de (r) sont nécessaires, mais ils ne sont pas une condition suffisante pour la
fiabilité des hypothéses du modéle CF-CS.

La chronologie correspondante (&ges, t = m/w) est tracée et représentée par la Figure IV.4. L'age
de la derniére couche fourni par le modéle CF-CS est de 102+7 an, (age correspondant a I’année
1913+7). Cette chronologie du modéle CF-CS est en contradiction avec le profil de 3’Cs, qui
montre un maximum aux couches les plus profondes, en prenant en considération sa premiere
apparition importante dans I'environnement remonterait au milieu des années 1950.

Le modele CIC suppose que la concentration d'activité initiale (4,) est constante. L'age de la
couche de sédiment centrée a 1’épaisseur de la masse (m) peut étre dérivé a partir de la valeur

mesurée A(m):

Ao

t=- Ln(A(m)

) (IV.5)

Le choix de A, est problématique, et dans notre cas nous avons choisi la valeur de 128 Bg/kg
avec les critéres que la ligne de tendance linéaire des ages du modele CIC laquelle intercepte
I'origine au niveau m = 0.

La chronologie établie par le modéle CIC est représentée sur la Figure 1V.4. L'age de la couche
la plus profonde est de 72+11 ans (4ge correspondant a I’année de 1944+11), qui est également
incompatible avec le profil du *3’Cs (chronologie non fiable).

Il est intéressant de noter que lorsque A, montre une variation aléatoire autour d'une valeur
moyenne, les ages établis par le modéle CIC montrent une dispersion aléatoire autour d'une
ligne de tendance.

Le modéle CRS assume un flux constant du ?!°Pbys a I’interface sédiment-eau, ce qui est
maintenu pendant un temps suffisant pour obtenir un état d'équilibre pour I'inventaire total du
210Ppys.

L'age d'une couche de sediments est exprimé comme suit :

t= %Ln(;:—i), (IV.6)

oux, = f::A(m’)dm’ est I'inventaire du ?°Pbys au-dessous de 1’épaisseur de la masse m; et

¥, est I'inventaire total en dessous de I’interface sédiment-eau (m = 0).
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Comme on le voit sur la Figure IV.3, la longueur de la carotte (my) n’est pas assez
grande (45cm) pour atteindre la profondeur d'équilibre (la concentration du 2°Pbys restant

nulle en dessous d'une telle profondeur).

Par conséquent, l'inventaire récupéré ([ Om “A(m")dm") est de I’ordre de 15,5+0,4 kBq-m?), qui
est inférieur a I’inventaire total (Z,). Dans ce cas-la, et, il est nécessaire de considérer certaines
hypotheses et d’estimer la partie manquante de I'inventaire.

La méthode de correction usuelle par le taux d’accumulation de référence (Appleby, 1998) est
problématique étant donné que les activités du 2*°Phys montrent un aplatissement au niveau des
couches les plus profondes.

En utilisant la courbe exponentielle pour toute la carotte (Fig. 1V.3), une correction de 1’ordre
de 0,76 kBg-m™ peut étre estimée et rajoutée a I’inventaire total.

La chronologie obtenue par ce modeéle est illustrée par la figure 1V.4.
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Figure 1V.4: Chronologies des différentes couches sédimentaires établies par les modeles CF-
CS, CIC et CRS.

L'age de la derniére couche mesurée de 98+8 an,est également en contradiction avec les données
du 7Cs. Il est intéressant de noter que l'accord entre les chronologies établies par les modéles
CF-CS et CRS n'est pas une preuve de leur fiabilité pour une carotte sedimentaire.

Implicitement les trois modeles classiques ci-dessus supposent un depdt ideal (dans les

conditions décrites par Abril et Gharbi, 2012) et pas une redistribution de post-déposition.
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L aplatissement dans le profil du #°Phys pourrait refléter une couche de sédiments homogéne

et relativement épaisse déposée dans un événement épisodique.

5.2. Masse volumique apparente

La figure V.5 représente la densité apparente en fonction de la profondeur réelle dans la carotte
sédimentaire. Deux méthodes ont été utilisées pour estimer la densité apparente. La méthode
A, utilise la masse totale seche et le volume de chaque couche de sédiment. La salinité de 1’eau
interstitielle n'a pas été mesurée directement, mais elle devrait étre proche de la salinité
moyenne de I'eau de mer dans la baie d'Alger, qui est d'environ 36,5 PSU (Noureddine et al.,
2008). Le taux d’humidité mesuré (Tableau 9 en annexe A), nous a permis de corriger les sels
précipités a partir de I’cau interstitielle (Dadey et al., 1992). Les corrections sont minimes, de
I’ordre de 2,7% en moyenne (intervalle de 2,2% a 3,3%). Il peut étre utile de comparer ces
estimations avec la densité apparente (p;,) provenant d'un modele a deux phases du sédiment,
avec des densités uniformes pour les matieres solides ( ps) et de I'eau interstitielle (p,,) et
d’autres volumes rajoutés (méthode B):

1-fw

Ps Pw

Dans I'équation 1V.7, f,, est la fraction du poids de l'eau. Pour une densité des solides de
2,2 g-cm™, une valeur plus faible que les valeurs habituelles (2,5-2,6 g-cm™) a été trouvée, ce
qui met en évidence la contribution de la matiére organique et des films d'eau restant apres le

séchage a la température de 70 °C.

La méthode A n’est pas limitée par les hypotheses impliquées dans la méthode B, mais elle est
sensible aux légéres incertitudes dans I'épaisseur de la couche lors du découpage. La
discontinuité observée au niveau de la couche 7-9 cm n’apparait pas dans la méthode B (figure
IV.5).

Le profil de densité apparente suit approximativement la tendance attendue pour un compactage
a I'état d'équilibre (Abril, 2003b ; 2011), sans changements drastiques dans les conditions
sédimentaires.

Il convient de noter que les corrections par les sels précipités ne sont pas néecessaires pour
I'estimation des ages par le modéle CRS, vu qu’il fonctionne avec des inventaires, de sorte que
les corrections dans les masses surfaciques et dans les concentrations d'activité sont

compensées. Ces corrections s'appliquent aux modéles CRS-SAR, CF-CS et CIC. Dans la
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carotte étudiée, les corrections sont faibles (environ 2,7%), et par consequent la chronologie
reste essentiellement inchangée (par exemple, un &ge de 101+6 an est estimé pour la couche la

plus profonde, avec le modéle CF-CS en prenant en considération la teneur corrigée du sel.
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Figure 1V.5: Masse volumique apparente estimée par différentes méthodes le long de la carotte

sédimentaire

5.3. Nouvelle approche de datation par I’analyse des clusters et les modeles classiques
par morceaux ‘Piecewise’

Sur la base d'une large enquéte systématique sur les sédiments des environnements marins,
fluviaux et lacustres, Abril et Brunskill (2014) ont constaté que les flux du 2*°Pbys au niveau de
I’interface sédiment-eau étaient tres variables dans le temps et statistiquement corrélés avec le
taux d’accumulation des sédiments.

Ce comportement du 2*°Phys constaté par les travaux de Abril et Brunskill (2014) semble étre
similaire pour la carotte de sediment prélevee en baie d’Alger, ce qui soutient ’application de

la méthodologie d'analyse par les clusters développée par Abril (2019)
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Lorsque des modifications dans les conditions environnementales persistent, cela engendre un
changement dans les concentrations initiales du ?°Pbys et/ou le taux d’accumulation des
sédiments.

Le profil du Ln (**°Phys) en fonction de la masse surfacique montre des discontinuités et des
sauts avec des changements de pente. Sur ce profil, deux discontinuités et trois transects ont été
observés (Fig.1V.6).
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Ln [21°Pb,, (Bq/kg)]
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Figure IV.6: Analyse par transect du profil du Ln ?°Pbys en fonction de la masse surfacique

Selon les travaux de Abril (2019), une régression linéaire a été appliquée a chaque transect, ce
qui a permis destimer les conditions sédimentaires (le taux moyen d’accumulation des
sédiments, les concentrations des activités initiales du ?*°Pbxs ainsi que son flux). Les résultats

sont résumeés dans le tableau 1V.3.
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Tableau V.3 : Analyse des transects pour la carotte de sédiment de la baie d’Alger

Parametre Conditions sédimentaires

Transect 1

-a1 0.0417 + 0.0123 Ao,1 128 + 6
b1 48518 + 0.0441 w; 0.74 + 0.22
Pearson r -0.7888 F1 950 + 280
m; discontinuité 6.61

Transect 2

-a2 0.0784 + 0.0052 Ao, 95 + 8
b2 42817 + 0.0329 w2 0.397 + 0.026
Pearson r -0.989 F2 380 + 40
m2 discontinuité 18.10

Transect 3

-a3 0.0281 + 0.0191 Ao, 54 + 13
b3 28086 + 0.2141 ws 1.11 + 0.75
Pearson r -0.440 Fs3 600 + 400

=

Ln 2%Pbys =ai. Masse surfacique+bi, Ao;: Activité initiale du 2PPb*, wi: taux

d’accumulation des sédiments , Fi : Flux du 21%Pbys

La corrélation linéaire r; est statistiquement significative pour les transects 1 et 2, avec un niveau
de confiance supérieur a 95%, et non significative pour le transect 3.

Bien qu'avec des grandes incertitudes, les valeurs moyennes des concentrations initiales du
210ppys ont augmenté avec le temps (a partir du transect 3, dans la partie la plus profonde et la
plus vieille de la carotte, et au transect 1, dans sa partie supérieure correspondante aux couches
jeunes . Le taux d’accumulation moyen varie d’un transect a I’autre : taux élevé avec une grande
variabilité au niveau du troisiéme transect (1,11 + 0,75 g-cm-an), faible et uniforme au niveau
du deuxiéme transect (0,397 + 0,026 g-cm2-an’), et un taux élevé dans le premier transect avec

une valeur de I’ordre 0,74 + 0,22 g-cm2-an™.

Les flux moyens ont changé avec le temps. Par conséquent, dans ces conditions sédimentaires,
le modele CRS peut difficilement fournir une chronologie fiable, méme dans sa version par

morceaux dans le cas ou une date de référence était connue (Abril, 2019).

Les modeéles classiques CF-CS et CIC par morceaux ont été appliqués a la carotte en utilisant,
respectivement, les valeurs du taux d’accumulation des sédiments et les concentrations initiales
reportées dans le tableau IV.3.

Les chronologies résultantes, ainsi que les incertitudes associees, sont représentées par la Figure

IV.7.
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Figure 1V.7: Lignes chronologiques établies par I’analyse des transects des modéles CF-CS et
CIC de la carotte de la baie d’Alger.

La ligne chronologique établie par 1’analyse des transects du modéle CIC a une signification
physique, avec une limitation pour le troisieme transect.

L’age de la derni¢re couche, calculé par 1’analyse des transects du modele CF-CS est de 59+15
ans, ce qui est compatible avec 1’age fourni par le profil de 1¥'Cs (inférieur a 51 ans) dans 1’eau
de mer (Fig. IV.2).

Le troisieme transect du profil est mal décrit par les deux modeles.

La chronologie établie par 1’analyse des transects du modéle CIC montre deux ages trop vieux
et se trouvent hors de la ligne chronologique. Cela nous pousse a penser que les concentrations
initiales dans ces deux couches de la carotte ont été sous-estimées par un facteur 2 de la valeur
moyenne supposée pour ce transect (Tableau 1V.4).

Ces concentrations sont probablement liées a de grands événements de dépbt de sédiments
marins. Les conditions sédimentaires dans ce transect du profil semblent avoir été caractérisées
par une séquence de phases de déposition impliquant la variation du taux d’accumulation de
sédiment et la variation des concentrations initiales du 21°Phys, couvrant une décennie depuis le

milieu des années 60 (la limite de la chronologie). Cette déposition correspond au stade du
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développement urbain de la ville d’Alger aprés 1'indépendance de I'Algérie, et elle peut inclure
les inondations de 1974.

Les ages du deuxiéme transect s’étalent du milicu des années 70 jusqu’en 2006. Les conditions
sédimentaires ont été relativement réguliéres dans cette période, sans les empreintes apparentes
des phénomeénes naturels : le tremblement de terre de 1980, les inondations spectaculaires de
Bab EI-Oued en 2001 et le tsunami de 1’année 2003.

Les travaux de Periafiez et Abril (2013) ont rapporté des résultats de simulation numérique du
tsunami de 2003 a Alger. L'amplitude maximale de I'onde de tsunami était proche de 0,5 m le
long du rivage de la baie, et en dessous de 0,2 m dans le site d'échantillonnage. Les vitesses
maximales des courants d'eau étaient de 0,25 m/s et en-dessous de 0,1 m/s. Les contraintes de
cisaillement associées sont de 0,16 Pa le long de la cbte et 0.025 Pa au niveau du site
d'échantillonnage, ce qui est inférieur au seuil de la remise en suspension des argiles et de la
remobilisation du sable fin cotier.

Ces résultats sont en accord avec I'absence d'une empreinte de ce tsunami dans la carotte
sédimentaire.

Les ages du premier transect s’étalent de 2006 a la date de 1’échantillonnage de la carotte (2015).

Les ages établis par ’analyse des transects du modéle CIC montrent une variabilité modérée
révéelant ainsi une variabilité significative des concentrations initiales qui semblent étre
probablement liées aux impacts anthropiques dues a la croissance démographique et a
I’expansion de 1’urbanisation.

Les valeurs récentes du taux d’accumulation des sédiments (0,73 + 0,21 g.cm?an?)
correspondent a des vitesses d’accumulation de 0,86 + 0,25 cm / an lorsque on prend en compte

le compactage précoce (Abril, 2003b).

6. Historique de la pollution de la baie d’Alger

Les échantillons de sédiment sélectionnés aléatoirement (cinq couches) couvrant I’ensemble de

la carotte ont été analysés par la techniqgue WDXRF.

Les concentrations normalisées (par rapport aux moyennes arithmétiques) des différents
éléments chimiques ont été présentées en fonction de la date de dépbt sur le sédiment (Fig.
IV.8).
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Figure IV.8: Concentrations normalisées de quelques éléments sélectionnés en fonction de la
date de déposition aux sédiments

La figure I\V.8 montre clairement que tous les métaux présentent des concentrations maximales
dans la couche supérieure. Ces profils montrent aussi des fluctuations importantes avec des
valeurs assez faibles (moins que la moitié des concentrations de la surface) dans les années 60s

et surtout a la fin des années 70s et durant les années 80s.

La période allant de ’année 1970 jusqu’a 2010 peut représenter des déficits significatifs pour
les métaux Mn, Zn, Br, Rb, Sr, Y et Pb. Ces déficits pendant une période de 1’ordre de quatre
décennies consécutives peuvent étre dus au freinage ou a la limitation des apports de masse
et/ou de sa charge polluante en provenance du continent. Les processus a 1’origine peuvent étre
naturels, mais surtout anthropiques. En effet, la période correspondante coincide avec celle des
grandes mutations socioéconomiques qu’a connu |’Algérie indépendante. Donc, les
observations faites sur la quantification des métaux et leurs comportements peuvent avoir un
lien avec la mise en ouvres des grands programmes gouvernementaux de 1’époque.

Le Facteur d'Enrichissement (FE) donne une estimation de I’influence anthropique sur les

sédiments, et il utilise un élément normalisé (Loring et Rantala, 1992):

CaXp
CpXa

FE = (1V.8)
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Ou:

Caet Cp: représentent la concentration de 1’élément dans 1’échantillon (a) et dans le bruit
de fond de référence (b)

Xa et Xy : représentent la concentration normalisée de 1’élément dans 1’échantillon (a) et dans
le bruit de fond de référence (b).
Lorsque les valeurs du facteur d’enrichissement (EF) sont :

EF < 2, déficit a un enrichissement minimal ;

2<EF< 5, un enrichissement modéreé ;

5<EF<20, un enrichissement sévére ;

20 < EF, un enrichissement tres séveére.
La couche sedimentaire la plus profonde de la carotte (42-44 cm) peut étre utilisée pour estimer

le bruit de fond de référence local.

Lors de I'utilisation de 1I’Aluminium (Al) comme élément normalisé, les éléments Mn, Zn, Br,
Rb, Sr, Y et Pb ne montrent un enrichissement modéré que dans la premiére couche de 0-1 cm
(avec une valeur minimale du facteur de ’ordre de 2,1 pour le Sr et une valeur maximale de 4,4
pour le Mn). Ces enrichissements sont dus a 1’augmentation de la proportion

d'Aluminosilicates.

Par contre lors de l'utilisation du Fer (Fe) comme élément normalisé, tous les facteurs
d’enrichissement sont inférieurs a 2, ce qui indique une absence d'enrichissement, a 1I’exception

du Mn dans la couche (0-1cm) dont le facteur EF est de I’ordre de 2,1.

Le Fer peut étre utilisé comme un traceur chimique pour les minéraux argileux qui en sont
riches (Loring et Rantala, 1992). Dans les trois a quatre derniere décennies, les concentrations
croissantes en métaux peuvent étre liées a des changements dans la composition et /ou la
provenance des flux de masse au niveau de I’interface sédiment-eau et surtout a des sources de
pollution qui sont due a des activités et des pressions d'origine anthropiques.

Les phases cristallines ne révélent pas de changements significatifs dans la composition
minéralogique au cours du temps (Tab.IV.1). D’aprés les résultats du tableau IV.2, le
pourcentage de Si est progressivement réduit d’un taux de 82,3% dans la couche profonde a

64,8 % au niveau de la premiere couche (0-1 cm) qui équivaut a une baisse relative de 21%.
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La diminution relative de la teneur en Al est de 26% sur toute la plage de la chronologie, tandis
que la teneur en Fe a augmenté de 50%.

Le changement majeur a été observé dans la teneur en carbone, qui augmente d’un taux de
0,18% dans la couche la plus profonde a un taux de 14,1% dans la couche (9-10 cm) (Tab. V.2,
Fig.1V.8).

Le carbone semble étre non concerné par les processus qui gouvernent les fluctuations
observées pour les métaux et qui sont majoritairement ou totalement d’origine continentale.
Ceci parait logique car la majeure partie du carbone ou sa totalité a une origine interne de la
colonne d’eau de mer. La fluctuation la plus importante dans le profil du carbone, a 1’inverse
des métaux, c’est sa concentration tres faible dans la couche de surface. Elle ne peut étre due
qu’a une production faible de la matieére organique par la colonne d’eau et/ou a une digestion
partielle de la matiere organique par les organismes benthiques. En dessous de cette couche de
surface, le profil du carbone présente une évolution et une distribution assez normales. En effet,
les couches (9-10 cm) et (18-20 cm) correspondent probablement & la zone de diagenese
suboxique ou la matiere organique subit une dégradation et une oxydation progressives par les
différents processus géochimiques dominants dans cette séquence diagénétique. Les couches
profondes de (28-30 cm) et de (42-44 cm) correspondent tres probablement a la zone de
méthanogeénése ou la mati¢re organique est arrivée a son dernier stade d’évolution avec la
production du méthane.

Le facteur d’enrichissement pour le carbone est de ’ordre de 100 en utilisant les ¢léments
normalisés Al et Fe. Cela ne peut pas étre expliqué par les variations dans la teneur en matiére
organique (Tab. 9 en annexe A), ni par les carbonates de calcium biogénique (la teneur en Ca
reste constante, Tab. 1V.2).

Les flux anthropiques des polluants peuvent étre estimés a partir des taux de sédimentation
récents et de la concentration en exces de chaque élément (différence entre les concentrations
des couches (0-1cm) et (42-44cm). Les taux de sédimentation exprimés en g-m?an” des
différents éléments chimiques sont les suivants : 152 pour C, 58 pour Fe, 1,22 pour Mn, 0,26
pour Zn, 0,21 pour Sr, 0,10 pour Rb, 0,08 pour Br et 0,07 pour Pb (avec une incertitude relative
de 30% contribuée par le taux d’accumulation des sédiments).

Les processus diagénetiques et géochimiques peuvent influencer sensiblement le comportement
et les concentrations des oligo-éléments dans les sédiments en fonction de la profondeur; et
c'est probablement la raison pour laguelle le Manganése présente plusieurs facteurs

d’enrichissement en fonction de I'élément de normalisation utilisé.
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7. Evaluation des risques radioécologique et dosimétrique

Aprés avoir mesuré le niveau de radioactivité naturelle et artificielle des sédiments, une
évaluation des risques radio-écologique et dosimétrique a été faite. Cette évaluation a été
effectuée a l’aide de Dl'outili ERICA pour pouvoir déterminer les concentrations des
radionucléides dans les biotes ainsi que les doses regues.

Le tableau 1V.4 présente les activites des radionucléides dans les organismes de référence ainsi
que le débit de dose total par organisme apres avoir utilisé les valeurs par défaut du modéle
ERICA. Les débits totaux de dose pour tous les organismes de référence ont été trouvés en
dessous de la valeur limite de 400 mGy-h™, ce qui est peu susceptible d'entrainer des effets
néfastes (UNSCEAR, 2008).

Les produits de la mer représentatifs de la baie d'Alger sont les poissons benthiques (Mullus
barbatus), les poissons pélagiques (Sardina pilchardus; Sardinella aurita) et les crustacés
(Aristeus antennatus), avec des taux de consommation annuels moyens relativement faibles de
0,5, 2,0 et 0,5 kg par personne, respectivement (données du Ministere de la Péche et des
Productions Halieutiques). Les activités spécifiques dérivées de I’outil ERICA dans ces classes
de biotes (Tab. IV.4) pour I'ensemble des radionucléides étudiés, ont permis d’estimer la dose
efficace! engagée de 50 ans pour les adultes en utilisant les coefficients de conversion
recommandés par UNSCEAR (2008) pour les radionucléides naturels et ICRP (2012) pour le
137Cs . La dose trouvée qui est de I’ordre de 32 uSv, est loin de produire des effets néfastes sur

’homme.

! Contrairement a une exposition externe qui prend fin lorsque le sujet s’éloigne suffisamment de la source,
I’irradiation interne continue jusqu’a décroissance compléte des radionucléides retrouvés dans les tissus ou
organes. La durée de rétention de la contamination dans 1’organisme peut varier de quelques heures a plusieurs
dizaines d’années. Pour prendre en compte I’ensemble du temps de résidence des radionucléides dans le corps, le
concept de dose efficace engagée a été introduit.
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Tableau IV.4: Activités des radionucléides dans les sédiments et dans les organismes dérivées du code ERICA ainsi que les débits de dose totaux

Organismes de référence (Bg-kg™ poids frais )

Radionucléide  (Ba-kg™) Pmssgns Crustaces Macro- Mollusque pglssc?ns phytoplancton polychétes zooplancton
benthiques algues bivalves pélagiques
187Cs 3.7 0.029 0.018 0.033 0.017 0.029 0.003 0.062 0.045
210pp 124.9 15.475 9.848 0.469 2.954 15.475 225.095 18.758 7.972
226Ra 19.1 0.502 0.308 0.322 0.233 0.502 4.095 0.502 0.290
228Ra 26.3 0.690 0.424 0.443 0.320 0.690 5.633 0.690 0.399
228Th 27.8 0.005 0.133 0.016 0.006 0.005 2.552 0.006 0.025
gf:l't de dose Gyl 0089 0.087 0.067 0.051 0.072 1.061 0.111 0.046

Les activités spécifiques des radionucléides dans les sédiments reportées dans ce tableau correspondent aux activités moyennes (poids secs) de

I’intervalle de la carotte (0—10cm).
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8. Conclusions

Les radionucléides mesurés dans la carotte de sediment sont utilisés comme indicateurs et
comme traceurs radioactifs naturels pour 1I’étude de différents processus naturels. Les rapports
isotopiques calculés se trouvent dans la gamme des valeurs typiques de la crodte terrestre.

Les modéles de datation basés sur le profil du ?!°Phys ont permis d’établir des chronologies, qui
n’ont pas pu expliquer les niveaux d'activité élevés du **’Cs trouvés dans les couches les plus
profondes de sédiments.

La masse volumique apparente et les distributions verticales normalisées de la matiére
organique et les radionucléides (**°Ra, 2?Pb et *°K) ont révélé un compactage précoce actif et
une absence d'empreintes reconnaissables sur les perturbations dans la séquence sédimentaire.
Le processus de scavenging (adsorption et sédimentation) dans la colonne d’eau ainsi que
I’association des radionucléides aux flux de masse ont contribué conjointement aux flux des
radionucléides au niveau de I’interface sédiment-eau.

Au niveau de ’interface sédiment-eau, ces flux engendrent une déposition non-idéale, ce qui a
motivé I’utilisation des modeles CIC et CF—Cs par morceaux.

Les résultats de la modélisation du *’Cs dans la colonne d’eau et du systéme du temps moyen
(STA) fournit un age de la couche la plus profonde (milieu des 60°s), ce qui est en parfait accord
avec la chronologie du CF-CS par morceaux.

En absence des inventaires du 2*°Pb et du *'Cs, la modélisation du **’Cs dans la colonne d'eau
ainsi que l'application des modéles de datation par morceaux ont permis d'établir une
chronologie fiable de la carotte de sédiment.

Les flux du 2°Phys ainsi que les taux d'accumulation des sédiments ont subi une variation au
cours des cing dernieres décennies. Les valeurs récentes du taux d’accumulation des sédiments
sont de ’ordre de 0,74+0,22 g-cm™2-an’, ce qui correspond a des vitesses d’accumulation de
0,87+0,26 cm-an’.

L'analyse combinée entre la fluorescence a rayons-X et la chronologie a révélé des changements
notables au cours du temps dans des concentrations de Si, Al et Fe.

Des déficits significatifs sont observés sur le profil des métaux Mn, Zn, Br, RDb, Sr, Y et Pb
pendant une période de 1’ordre de quatre décennies consécutives. Des processus naturels, mais
surtout anthropiques sur le continent peuvent étre a 1’origine a travers la mise en ceuvre des

programmes socioéconomiques de grande envergures a partir des années 70s.
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Pour le carbone, en dehors d’un déficit significatif dans la couche de surface, le reste du profil
présente une distribution verticale en accord avec 1’évolution géochimique et diagénétique des
sédiments.

Les profils verticaux montrent clairement que tous les métaux présentent des concentrations
maximales dans la couche supérieure. Ces profils montrent aussi des fluctuations importantes
avec des valeurs assez faibles (moins que la moitié de ce qui est observé en surface) dans les
annees 60s et surtout dans les années 80s.Dans ces fluctuations, il y a la constatation de la
tendance globale de la contamination des sédiments a augmenter dans le temps mais qui est
scindée en deux phases par une chute importante et brutale de la concentration des métaux entre
les années 70 et le début des années 80. La premiére phase (les années 60s et le début des années
70s) peut correspondre a la période post coloniale ou 1I’agglomération du grand Alger a gardé
encore le mode de vie socio-économique et les traditions acquises durant la période coloniale.
La deuxieme phase (& partir de la fin des années 70s) peut correspondre au nouveau mode vie
du grand Alger dans I’Algérie indépendante et ou le pays a connu les plus grandes reformes
multidimensionnelles (économiques, industrielles, agricoles, démographiques, sociales ...).
Cette période a da voir un freinage ou une limitation du flux de masse arrivant annuellement
du continent vers la mer, ceci par une rétention de ce flux par les nouvelles méthodes agraires,
la couverture végétale et la lutte contre 1’érosion, les nouveaux moyens d’irrigation notamment
la construction des retenue d’eau et des barrages, la mise en service des stations d’épuration.
Tout ceci a eu pour conséquence la chute importante et brutale de I’apport des contaminants du
continent vers la mer.

Les activités mesurées des radionucléides 2°Pb, 2°Ra, ?2Ra, 28Th, “°K et *’Cs dans la carotte
sédimentaire étaient relativement faibles et ne peuvent en aucun cas impacter I’homme et son
environnement.

En raison des faibles activités estimées des radionucléides par l'outil ERICA dans les
organismes de référence et aux faibles taux de consommation de fruits de mer de la baie d'Alger,
la dose efficace engagée intégrée sur 50 ans pour les adultes est de 32 uSv, qui est loin de

produire des effets nocifs sur la santé humaine et celle de I’environnement naturel.
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Chapitre V : Radioactivité dans les sols

1. Introduction

Ce chapitre qui traite de la radioactivité dans les sols vise, d’une part a investiguer les niveaux
de radionucléides naturels et artificiels dans les sols de surface en fonction de I’altitude et le
long d’une carotte de sol en mettant 1’accent sur leurs affinités aux constituants des sols, et
étudier le phénomeéne de migration verticale du **’Cs dans les sols et, d’autre part, de procéder
a une évaluation radioécologique de I’environnement terrestre et dosimétrique en utilisant deux
codes de la famille RESRAD.

2. Influence de ’altitude sur la distribution de la radioactivité artificielle

Parmi les trois radionucléides d’intérét, le 13'Cs a été choisi pour étudier I’influence de Ialtitude
sur son activité en raison de son origine artificielle, sa longue demi-vie (30.2 ans), sa grande
solubilité et ses mécanismes physiques de dép6ts secs et / ou humides. L’influence de I’altitude
sur la distribution du 3'Cs a été étudiée a travers les trois échantillons de sol de surface collectés
a différentes altitudes (600, 900 et 1500 m).

Le ‘Be n’a pas été détecté dans les sols de surface en raison de ’absence de précipitation lors

de la période d’échantillonnage et de sa courte demi-vie (53 jours).
Les activités du 2°Pb varient selon la nature du sol.

D’aprés les résultats reportés dans le tableau V.1, le ¥'Cs a été trouvé concentré plus en
profondeur (5-10 cm) qu’en surface (0-5 cm) du premier point de prélevement du sol collecté
a 1500 m.

Ce résultat nous a poussés a prélever la carotte de sol pour mieux étudier et comprendre la

migration verticale du *'Cs.
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Tableau V.1 : Distribution de la radioactivité artificielle (**’Cs ) en fonction de I’altitude au

site de Chréa

Code Ech. Altitudes Nature du sol Activite spécifique du
(m) 7Cs (Ba/kg)
Sol 1 (0-5cm) 1500 Sol argileux riche en matiere 42.561+2.16
organique (débris végétaux sous
forme humus)
Sol 1 (5-10cm) 1500 Sol argileux 56.68+2.86
Sol 2 (0-5 cm) 900 Sol non argileux 10.96+0.58
Sol 3 (0-5cm) 600 Sol argileux 19.37+1.00

Les activités spécifiques du *’Cs dans le sol varient en fonction de I’altitude. Elles passent de
la valeur de 10.96 Bg/kg a I’altitude de 900 m a 42.56 Bg/kg a 1500 m.

Le site & haute altitude de Chréa est caractérisé par des conditions météorologiques extrémes
durant la saison hivernale (fortes précipitations sous forme de pluie et de neige), ce qui constitue
de véritables vecteurs de transfert du **’Cs de 1’atmosphére vers le sol (retombées radioactives

importantes).
L’orographie de Chréa favorise les dep6ts secs et/ou humides des radionucléides artificiels.

Indépendamment de 1’effet de 1’altitude, une différence a été observée dans les activités du
137Cs dans les sols collectés a 600 et & 900 m. Cette différence est probablement due & la nature

du sol, étant donné que la rétention des radionucléides est variable d’un type d’argile a un autre.

3. Activités spécifiques et profils verticaux des radionucléides dans la carotte de sol

Les échantillons de la carotte ont été comptés dans le détecteur 1 d’une efficacité relative de
40 % pendant un temps de comptage variant de 24 a 48h.
Les échantillons de sol ont été comptés dans une géométrie cylindrique de 125 cm?.

L’exploitation des données d’analyses des spectres d’acquisition des radionucléides présents a
permis de calculer les activités avec leurs incertitudes, dont les résultats sont mentionnés dans

le tableau 10 en annexe A.
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Le taux d’humidité dans la carotte de sol de Chréa diminue d’une maniére exponentielle en
fonction de la profondeur (Fig.V.1l). Un taux d’humidité élevé favorise le processus de

migration des radionucléides en profondeur.
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Figure V.1:Taux d’humidité de la carotte de sol & 1500 m d’altitude

Le profil de porosité présente une diminution en fonction de la profondeur de la carotte de sol,
tandis que 1’épaisseur de la masse (g.cm™2) augmente en fonction de la profondeur avec des

fluctuations au-dela de 17 cm (Fig.V.2).
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Figure V.2 : Profil de 1’épaisseur de la masse et de la porosité le long de la carotte de sol

Les activités spécifiques minimales des deux radionucléides 2**Pb et 2XBi sont enregistrées
dans la premiére couche et sont de 12.52 + 2.67 Bg/kg et 10.04 + 1.43 Bq/kg, respectivement
(Fig.V.3).
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Les activités maximales ont été trouvées aux couches profondes de la carotte a (27-29 cm) pour
le 24Pb avec une valeur de 36.73 + 7.07 Ba/kg, a (31-33 cm) pour le 2¥*Bi avec une valeur de
31.23 + 3.98 Ba/kg.

Les moyennes des deux radionucléides se rapprochent, elles sont de 27.58 + 5.52 Bqg/kg pour
le 2%4Pb et 23.58+3.30 Bq/kg pour le 24Bi, ceci est justifié par 1’équilibre séculaire qui a été
établi pendant 21jours. Les activités du 2?°Ra ont été déterminées en prenant la moyenne des

activités des deux radionucléides 2**Pb et 2*Bi.
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Figure V.3 : Distribution verticale du ?*°Ra et de ses descendants (?}*Pb et 2Bi) dans la
carotte de sol

Contrairement aux autres descendants de 1'>®U, le profil du #°Pb montre une décroissance

exponentielle en fonction de la profondeur de la carotte (Fig.V.4).

La valeur maximale du 21°Pb a été trouvée en surface dans la couche (2-3 cm) avec une valeur
de 283.05 £ 55.12 Bg/kg, alors que la valeur minimale qui est de 7.21 + 2.46 Bg/kg a été trouvee

en profondeur dans la couche (19-21 cm).
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Figure V.4 : Distribution verticale du #°Pb dans la carotte de sol

Les activités spécifiques du **’Cs varient entre une activité minimale de 1.27 + 0.12 Bg/kg,
enregistrée dans la méme couche (19-21 cm) ot le minimum du 2*°Pb a été observé et une
activité maximale de 49.60 + 4.46 Bqg/kg, enregistrée au niveau de la couche (5-7 cm),

présentant ainsi une activité moyenne de 26.80+2.41 Bg/kg (Fig.V.5).
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Figure V.5 : Distribution verticale du *3’Cs dans la carotte de sol

Les activités spécifiques du “°K varient entre une valeur minimale de 307.65 + 33.88 Bag/kg

enregistrée au niveau de la premiére couche de surface et une valeur maximale de
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868.55 + 92.33 Bg/kg enregistrée au niveau de la couche (33-35 cm), avec une moyenne de
709.75+70.97 Ba/kg (Fig.V.6).
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Figure V.6 : Distribution verticale du “°K dans la carotte de sol

Un comportement similaire aux descendants du ??°Ra a été observé pour les descendants du
2%2Th (**2PDb et 228Ac). Les profils du ?*2Pb et 222 Ac montrent une croissance en fonction de la

profondeur avec des activités moyennes respectives de 43.64 + 8.51 Bg/kg, et
43.27 + 10.81 Bq/kg (Fig.V.7).

Les activités spécifiques minimales pour le 2?Pb et 128 Ac ont été enregistrées en surface tandis
que les activités maximales ont été trouvées en profondeur dans les couches (19-21 cm) et (27-

29 cm), respectivement.
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Activites spécifiques (Bg/kg)
0 10 20 30 40 50 60 70

Setic DN

o I e B e & |
0=
H4 =0+
—C— —O—
O
—O——C—
—0— —C—
—0— —C—
(s [ o (R o0 & |
o I v NSNS o |
—0—
—0—

N = =
o (6] o (9]

Profondeur (cm)

==
=O— —0—
—O—1
—=O—
==
—=o— =
=O— =
—o— 1+

w
o

w
(6]

IS
o

N
[

O— Pb-212 00— Ac-228

Figure V.7 : Distributions verticales du ?*2Pb et 22Ac dans la carotte de sol

4. Teneur en matiére organique, composition minéralogique et chimique

La distribution verticale du *’Cs montre qu’un pourcentage de 97.5% des activités spécifiques
se trouve dans les premiers 15 cm de la carotte. La matiere organique a été mesurée dans cette

couche pour pouvoir expliquer son influence sur le comportement du **'Cs (Fig.V.8).

Le profil de la matiére organique montre une décroissance en fonction de la profondeur ou les

teneurs sont élevées dans les couches de surface (0-5 cm) avec un pourcentage de 40.07%.

La teneur maximale a été enregistrée au niveau de la premiére couche avec un pourcentage de
47,98 % tandis que le minimum a été enregistré dans la derniere couche analysée avec une

valeur de 7.21 % (Tableau 12 en annexe A).
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Figure V.8: Distribution verticale de la teneur en matiére organique dans la carotte de 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 (Robeau et al., 2000). Ce
phénomene 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. De ce fait, la
mobilité du césium est plus grande dans les sols organiques et, par voie de conséquence, sa
grande biodisponibilité pour les plantes. Cette mobilité peut affecter aussi la migration verticale

du ¥’Cs selon les conditions physiques du milieu : percolation, nature et granulométrie des sols.

La composition minéralogique a été déterminée afin d’étudier la rétention du ¥'Cs par les
argiles présentes dans les couches de sol ot le $3'Cs est présent avec des activités significatives
(Tab.V.2, Fig.V.5).

Les minéraux argileux jouent un réle essentiel dans la rétention du césium par les sols a faible
teneur en matiere organique. Cette rétention s’effectue par échange ionique en raison de la
structure particuliére des argiles. Les composés organiques se lient aux argiles et bloquent ainsi

I’accés aux sites spécifiques du *’Cs (Robeau et al., 2000).

Les phases cristallines détectées dans les couches analysées du sol montrent une distribution

verticale homogene.
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L’analyse de la composition minéralogique révele la dominance de la phase cristalline de

Muscovite (63,30%), suivie par le Quartz (30,7 %) et enfin I’albite (6 %).

Les potentialités de fixation du Césium par un sol vont dépendre, en plus de la qualité des

argiles qui le composent, que de leur quantité.

Tableau V.2: Composition minéralogique des différentes couches de la carotte de sol

Phases Couches de la carotte (cm

(%) (1-2) (2-3) | (3-4) (4-5) | 6-7) | (7-9) | (9-11) |(11-13)| (13-15)
Quartz 30.3 20 34 32.7 32 31 30 32.3 34
Muscovite | 64.6 74 58 61.4 62 63 64 63.6 59
Albite 5.1 6 8 5.9 6 6 6 4 7

L’analyse de la composition chimique dans la carotte de sol a révélé la présence des éléments

chimiques a I’état de trace et des éléments majeurs (Tableau 12 en annexe A).
Les éléments chimiques a I’état de traces sont les suivants : Cu, Zn, Rb, Sr, Y, et Ba.

Des changements notables ont été observés dans le comportement de certains éléments le long
de la carotte de sol (C, Si, P, S et Ca), tandis que pour d’autres éléments c’est le méme

comportement vertical avec de légeres variations pour les éléments Na, Mg, Al, K, Ti et Fe.

Le profil du carbone présente une décroissance avec la profondeur de la carotte pour les couches

analysees, ce qui est en parfait accord avec le profil de la matiere organique (Fig.V.9).

Les substances humiques contiennent de 52 % a 58 % de carbone, et confirme ce qui a été
mesuré dans les couches de surfaces. La teneur du carbone a été principalement influencée par

la teneur de la matiére organique.

Les argiles, au sens minéralogique du terme, sont organisées selon des empilements de feuillets
constitués de silice et sa concentration augmente en fonction de la profondeur de la carotte
(Fig.V.9).
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Figure V.9: Variations du Carbone et de la Silice le long de la carotte de sol

5. Distribution verticale et inventaires du 13’Cs

La migration du *’Cs dans les sols est affectée par plusieurs paramétres, notamment, le type de
sol, les propriétés physiques et chimiques, la teneur en matiére organique, les conditions
climatiques (précipitations, température, humidité ...) et les activités biologiques des

microorganismes (Al-Masri, 2006).
Le 13'Cs peut migrer dans les sols d’une maniére horizontale et /ou verticale.

La migration horizontale dépend essentiellement de 1’érosion hydrique, tandis que la migration
verticale dépend des formes physico-chimiques du Césium, les types de sol, le régime
hydrologique et les conditions écologiques (Arapis et Karandinos, 2004 ; Pdreba et al., 2003).

Le profil du *Cs dans la carotte de sol montre une décroissance exponentielle en fonction de
la profondeur. Ce radionucléide a été détecté uniqguement dans la couche (0-21 cm), et au-dela

de cette couche, les activités sont inférieures a I’activité minimale détectable qui est de
0.07 Bg.kg™.

Selon les teneurs de la matiere organique en surface, le césium est plus mobile, ce qui favorise
sa pénétration en fonction de la profondeur sous I’effet de la percolation pendant la saison

hivernale et selon les fissures dans les sols argileux en saison estivale (Al-Masri , 2006).
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Les transferts du césium dans les sols sont essentiellement liés aux mouvements de 1'eau du sol
(Colle et Roussel Debet, 2000) ; ces transferts sont engendrés :

- par le déplacement de la solution dans laquelle 1'élément est soit sous forme ionique
(phénomene de lixiviation), soit parfois sous forme colloidale (complexes organiques
ou organométalliques);

- par le déplacement de particules minérales, organiques ou organominérales du sol sur
lesquelles le césium peut étre retenu (phénomeéne de lessivage).

Du fait que le césium est trés rapidement et tres fortement retenu par les sols de par la capacité
des minéraux argileux a le fixer de fagon énergique, sa vitesse de migration en profondeur est
tres faible.

La concentration de la silice augmente en fonction de la profondeur de la carotte, ce qui est
tributaire de la quantité d’argiles présente dans les sols.

La vitesse de migration du césium est déterminée en grande partie par les propriétés physiques
(perméabilité, capacité de rétention en eau ...) et chimiques (pH, nature du complexe absorbant
...) du sol.

Les activités surfaciques (inventaires) ont été calculées pour chaque couche de sol ot le 3’Cs

a été mesuré en prenant en considération la masse de la couche, la surface du carottier manuel

et les activites spécifiques (Tab.V.3).
L’inventaire du *’Cs est calculé par la formule V.1 ci-aprés :

Inventaire 1¥'Cs = Activité (Bq/kg) * masse surfacique (g/cm2) (V.1)
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Tableau V.3:Activités surfaciques (inventaires) du '3'Cs dans la carotte de sol

Profondeur Masse surfacique A®Cs)£0 A Inv.(**’Cs) + 6 Inv.
(cm) (g/cm?) (Ba/Kg) (Bg/m?)
15 0,334 34.947 £3.15 116.81 + 11.09
2,5 0,296 41.372 £3.73 122.52+11.63
3,5 0,390 45.713 £4.12 178.35+£16.92
4,5 0,552 41.911 £3.77 231.31+£21.95
6 1,463 49.596 +4.46 725.81+£68.86
8 1,545 47.017 £4.23 726.57+£68.93
10 2,314 32.423 £2.92 750.24+£71.18
12 2,488 13.90 £1.25 345.89+£32.83
14 2,916 6.763 £0.61 197.20+18.72
16 3,206 3.823 £0.34 122.55+11.65
18 3,568 2.921 £0.26 104.23+9.92
20 2,916 1.272 £0.12 37.10+£3.58
> 3658.57 +131.38

A titre d’exemple, un sol dont la contamination surfacique est de 3658.57 Bq/m? en *'Cs,
représente 3658 atomes de *'Cs qui se désintégrent a chaque seconde & ’intérieur de chaque
métre carré de sol ; et 3109 rayonnements gamma de 661.6 KeV sont émis au sein de chaque
métre carré de sol.

L’inventaire total du *3’Cs calculé pour la carotte de Chréa se situe dans les intervalles reportés
par Leroux et al. (2010) en Montagne noire en France (2300 - 6900 Bg/m?) et par Legrada et
al., (2011) en territoire espagnol (251- 6074 Bg/m?).

Cet inventaire est supérieur a celui mesuré dans la carotte de sédiment de 45 cm en baie d’ Alger
qui était de 1920 + 40 Bgq.m™.

Chréa est un site montagneux caractérisé par les conditions météorologiques extrémes lors de
la saison hivernale, notamment les précipitations, qui sont des principaux vecteurs de transfert
du $¥7Cs de I’atmosphére vers les sols sous forme de retombées radioactives, ce qui contribue a

I’augmentation de I’inventaire (activités surfaciques).

En absence de-mesures temporelles des quantités de précipitations au site de Chrea, nous avons
essayé de mettre en évidence I’influence des précipitations sur les inventaires du *’Cs en

considérant des données d’autres travaux dans les pays voisins.
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La relation entre la moyenne annuelle de précipitations et les inventaires de radionucléides dans
les sols dans des endroits non perturbés a été bien établie dans les travaux de Sanchez-Cabeza
et al. (2007).

De ce fait, une compilation des données regroupant les inventaires du 3’Cs et les quantités des
précipitations des travaux de Legrada et al. (2011), Le Roux et al. (2010), Hoglye et al. (2000)
et Olondo et al.(2017) a été effectuee (Fig.V.10).
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Figure V.10: Corrélation entre I’inventaire du 3’Cs et la quantité de précipitation

D’aprés la figure V.10, l'inventaire du 3’Cs est corrélé positivement avec la quantité de
précipitation. La relation entre I’inventaire du **’Cs (1) exprimé en Bg/m? et la quantité de
précipitations (QP) en mm est : 1= 343.51+2.3275 QP, R?=0.438, P<0.05.

Une investigation de I’influence des précipitations sur I’inventaire du *'Cs est nécessaire pour
comprendre son comportement dans les sols. Cette investigation nécessite la connaissance des

quantités de précipitations et les inventaires du *’Cs a différentes altitudes au site de Chréa.

6. Evaluation des risques radio-écologique et dosimétrique

Le code RESRAD-BIOTA version 1.8 a été utilise pour une évaluation radioécologique d’un
éventuel impact de la radioactivité résiduelle sur les biotes (faune et flore) au niveau de

I’environnement terrestre du Parc National de Chréa.
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Les radionucléides d’intérét environnemental, a savoir le ¥'Cs, 4°K, 219Pb, ??5Ra, et le **Ra,
ont fait I’objet d’une évaluation de la radioactivité naturelle et artificielle dans les sols au
niveau de Chréa. Les moyennes des activités spécifiques de ces radionucléides dans une
¢épaisseur de 10 cm de la carotte ont été considérées comme des données d’entrée dans le

code.
Les organismes de reférence considérés sont les plantes et les animaux terrestres.

Les débits de dose exprimés en Gy/j pour les deux organismes de référence pour 1’ensemble

des radionucléides d’intérét sont illustrés dans la figure V.11.

Le potassium 40 contribue avec un debit de dose relativement élevé par rapport aux autres
radionucléides pour les deux organismes suivis par le **’Cs pour les animaux et le 22Th pour

les plantes terrestres.

Le “°K a une origine tellurique avec des activités élevées par rapport aux autres radionucléides
(en moyenne 400 Bg/kg). Les activités des radionucléides dans 1’autre compartiment (eau) sont
estimées a 1’aide des coefficients de distribution (Kg) en prenant en considération les activités

spécifiques dans les sols.

Le ¥7Cs peut étre transféré rapidement vers les animaux & travers la consommation d’une eau

contaminée que vers les plantes a travers le processus lent de 1’absorption racinaire.
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B csi137 W K40 B Pb210 Ra226 M Ra228 Th-228

Terrestrial Animal Soil | Terrestrial Plant Soil

0.00012 H

0.00010 +

0.00008 +

0.00006

Dose Rate Gy/d

0.00004

0.00002 +

0.00000

Parc National de Chréa
Figure V.11: Débits de dose des différents radionucléides pour les organismes de références

L’évaluation dosimétrique d’un individu exposé a une radioactivité résiduelle au niveau du parc
National de Chréa a été effectuée a I’aide du code RESRAD-ONSITE version 7.2. Le calcul de
dose est basé sur un scénario. Ce dernier est limité uniquement a 1’exposition externe directe de
la contamination du sol. Le site de surveillance au niveau de la montagne de Chréa est un site
a haute altitude avec des conditions météorologiques extrémes, ce qui constitue un endroit

favorable aux retombées radioactives récentes et anciennes.

Les mémes radionucléides considérés pour 1’évaluation radio-écologique par le code RESRAD-

Biota ont été utilisés pour I’évaluation dosimétrique par le code RESRAD-On site.

De plus, les paramétres du code ont été utilisés par défaut a I’exception de deux paramétres : la
surface de la contamination et I’épaisseur de cette couche. Le ¥'Cs a été trouvé jusqu’a la
profondeur de 21 cm, donc 1’épaisseur de la couche considérée est de 20 cm. A titre

d’application et en absence de la surface exacte de la zone vulnérable ou le *3'Cs est présent, et
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d’une maniére approximative, cette surface a été estimée a 50.000 m? (représentant les lieux

d’habitation et de loisirs au site de Chréa).

Ce modeéle donne le choix d’utiliser les coefficients de conversion de dose des bases de données
ICRP (107) ou ICRP (38). La dose annuelle calculée par le code (en uSv/an) pour chaque

radionucléide et la dose totale sont illustrées dans la figure V.12.

DOSE: AllNuclides Summed,AllPathways Summed

20 = ¥

1 10 100
Years

-O— cs-137 —5— K40  —B— Pb-210 A~ Ra-226 -5/ Ra-228 —f— Th-228 —H— Total

S\RESRAD_FAMILY\ONSITE\7.2\USERFILES\SITE2.RAD 01/26/2020 19:25 GRAPHICS.ASC Includes All Pathway:
Figure V.12: Doses annuelles des différents radionucléides mesurés dans les sols de Chrea

L’ensemble des radionucléides ont une contribution de 100 puSv dans la dose annuelle.Cette

dose a tendance a diminuer d’un facteur de 2.5 apres une période de 10 ans (Fig.V.12).

Les radionucléides naturels ainsi que le *¥'Cs ont des contributions similaires dans la dose

annuelle (environ de 20 uSv) avec de légéres variations au cours du temps.

172

1000



Chapitre V : Radioactivité dans les sols

7. Conclusions et perspectives

Les radionucléides mesurés dans la carotte de sol ont montré des comportements différents. Les
profils verticaux du 3’Cs et du 2!°Pb ont montré une décroissance exponentielle en fonction de
la profondeur. Les concentrations des descendants de 1’>2U et du 2*2Th ainsi que le *°K

augmentent le long de la profondeur de la carotte.

Le taux d’humidité ainsi que la teneur en mati¢re organique diminuent également avec la
profondeur. Une homogénéité a été observée dans la distribution verticale des éléments

chimiques majeurs et des éléments mineurs a 1’état de trace.

Le carbone présente un profil similaire a celui de la matiere organique, en raison de son origine

qui provient de la décomposition de la matiére organique.

La silice augmente le long de la carotte, ce qui est tributaire de la quantité d’argile présente

dans les sols.

La composition minéralogique déterminée dans les couches de la carotte révele la dominance

des minéraux silicatés : la Muscovite, suivie par le quartz et I’albite.

L’influence de I’altitude sur la distribution de la radioactivité artificielle (13'Cs) a été examinée

a travers les échantillons de sol de surface collectés a différentes altitudes.

Les conditions météorologiques a Chreéa sont extrémes pendant 1’hiver (pluies et neige),
entrainant un lessivage intense de 1’atmospheére, qui va engendrer un dépot de la radioactivité
sur les sols de surface. Cette radioactivité a tendance a se déplacer d’une maniére horizontale

et/ou verticale.

L’inventaire calculé pour la carotte de sol était de 3658.57+131.38 Bg/m?. Il est supérieur a
celui de la carotte de sédiment marin de la baie d’Alger. Sur le plan vertical, le *¥’Cs a montré
une décroissance exponentielle le long de la carotte de sol. Ce comportement est la résultante
de I’effet conjugué de plusieurs paramétres : la percolation, les teneurs de la matiére organique,

les teneurs des minéraux argileux, etc.

La concentration élevée de la matiére organique en surface, rend le *’Cs plus mobile et il aura

une faible rétention par les minéraux argileux.
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La percolation favorise la migration du **’Cs selon les caractéristiques granulométriques des
sols. Dans les sols argileux et durant 1’été, des fissures apparaissent dans 1’argile, ce qui facilite

la migration du *¥’Cs sous I’influence des conditions climatiques occasionnelles.

Les moyennes des activités spécifiques des radionucléides dans 1’épaisseur de 10 cm de la
carotte ont servi comme données d’entrée pour les deux codes utilisés : RESRAD-On site et

RESRAD-Biota.

Le RESRAD-Biota a permis de calculer les débits de doses des différents radionucléides pour

les plantes et les animaux terrestres du site d’intérét écologique et touristique.

La radioactivité naturelle représentée par le “°K et le ?22Th est la principale contribution aux

débits de dose pour les especes biologiques.

Le RESRAD-On site a permis de calculer les doses annuelles des différents radionucléides ainsi

que leurs évolutions en fonction du temps.

D’aprés les résultats obtenus, nous pouvons dire que la radioactivité naturelle constitue la

principale composante de la dose annuelle par rapport a la radioactivité artificielle dans ce site.
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Chapitre VI : Interactions des radionucléides entre les compartiments atmosphérique,
terrestre et marin

1. Introduction

Ce chapitre présente les interactions des radionucléides d’intérét ("Be, 3'Cs et 2°Pb) entre les

différentes matrices environnementales étudiées.

Les transferts des radionucléides entre les compartiments physiques (les géospheres) sont
importants. Leurs processus sont relativement rapides dans 1’atmosphére et 1’hydrosphére,

alors qu’ils sont tres lents dans la lithosphére.

De nombreux échanges intercompartimentaux peuvent exister, on peut citer a titre

d’exemple :

- de I’atmospheére vers la lithospheére et I’hydrosphére : les dépots secs et humides ;

- de I’hydrosphére vers I’atmosphére : les embruns, les gaz, les formes volatiles ... ;

- de I’hydrospheére vers la lithosphére : la sédimentation ;

- de la lithosphére vers 1’atmosphére : I’entrainement de particules, la volatilisation des formes
volatiles issues de I’altération des roches et des minéraux ;

- de la lithosphére vers I’hydrosphére : la lixiviation, érosion et interaction terre mer, apports
continentaux éoliens et par les cours d’eaux ;

- de la biosphére vers I’atmosphére : les feux de foréts, oxydation de la matiére organique et

I’entrainement des forme volatiles dans I’atmosphére ...

Les facteurs qui influencent les cycles biogéochimiques des radionucléides sont présentés

dans la figure 1.4 (8 Chapitre | : Etats des connaissances).

Il faut noter que I’atmosphére est un compartiment beaucoup plus petit que les autres
compartiments physiques en termes de masse. Cela implique qu’une masse d’un polluant
radioactif donné injectée dans 1’atmosphere représentera une proportion plus grande de la

masse totale que dans les autres compartiments (Amiard, 2017).

Les radionucléides dans 1’atmosphere sont sous forme gazeuse, ou encore d’aérosols ou de

particules fines.

La dispersion atmosphérique et la déposition des radionucléides sont gouvernées par de
nombreux facteurs. Les principaux sont la vitesse et la direction du vent ; la vitesse étant en

partie contrblée par la pression des gradients de dépression et les anticyclones. La direction
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étant imposée en partie par la force de Coriolis qui porte vers 1’est dans I’hémisphére Nord et

vers I’ouest dans I’hémisphére Sud.

La distribution spatiale des radionucléides introduits est principalement déterminée par quatre
phénomeénes qui sont la diffusion verticale, I’advection verticale, 1a plongée de masses d’eau
contenant les radionucléides (downwelling) vers les eaux intermédiaires et profondes et le
mouvement horizontal du matériel radioactif avec les masses d’eau intermédiaires et

profondes.

Les formes physico-chimiques des radionucléides lors de leur introduction dans 1’atmosphére
ou dans les eaux, et les formes physico-chimiques qui apparaissent immeédiatement apres cette
introduction, déterminent le comportement initial des radionucléides. C’est ainsi que dans le
cas de milieux aquatiques, les formes particulaires auront tendance a se déposer sur le fond

alors que les formes gazeuses et volatiles auront tendance a s’évader vers I’atmosphere.

Pour comprendre le comportement des radionucléides a 1’échelle globale, il est important
d’apprécier la taille des particules et les temps de mélange dans les différents compartiments

de ’environnement.

Les moyennes des activités spécifiques des radionucléides d’intérét (*1°Pb, 'Be et 13’CS) dans
les différentes matrices (aérosols, eaux de pluie, particules, sols et sediments marins) ont été

considérées dans ce chapitre afin de discuter les interactions potentielles.

2. Transferts intercompartimentaux du 2°Pb

Le 2%Pb, d’origine tellurique, a été détecté dans toutes les matrices environnementales
étudiées (aérosols, eaux de pluie, particules, sols et sédiments marins) avec des activités
variables d’une matrice a une autre- Son activité moyenne dans la carotte de sol de Chréa a
1500 m d’altitude est de ’ordre de 74 Bq-kg™. Les activités spécifiques diminuent en fonction
de la profondeur du sol comme 1’a montré la décroissance exponentielle du 2'°Pb dans la
carotte de sol (Fig.1V.4).

L’%8U dans les sols donne naissance au 2?Rn, un gaz radioactif qui émane du sol vers
’atmosphére. La désintégration du ?22Rn dans 1’atmosphére donne naissance au 21°Pb (*1°Phys)

qui s’attache a des particules submicroniques (Camacho et al., 2009).
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Dans le compartiment atmosphérique des deux sites étudiés, les activités élevées du 2*°Pb ont

été trouvées dans les particules collectées dans les dépbts mensuels secs et/ou humides.

Les activités pour les sites d’Alger et de Chréa sont de I’ordre de 2,80 Bq-g?, et 2,57 Bq-g?,

respectivement.

Les eaux de pluies contiennent de faibles activités de 2°Pb, de 1’ordre de 0,22 Bq:l? et

1,02 Bq-1! pour les sites d’Alger et Chréa, respectivement.

Le 2%Ph dans les aérosols était faible comparativement aux particules au niveau des deux

sites : 0,65 mBg-m™ pour Alger et 0,49 mBq-m™ pour Chréa.
La concentration du ?!°Pb diminue en fonction de I’altitude (Braziewiez et al., 2004).

Les activités sont influencées par la quantité du volume de I’air aspiré, la quantité d’aérosols
déposés sur les filtres et les conditions météorologiques provoquant la remise en suspension

des particules fines de sol et le transport atmosphérique.

Le transport atmosphérique sur de longues distances véhicule la radioactivité naturelle et

artificielle d’un site a un autre (Bourcier, 2009).

Les rétro-trajectoires des masses d’air déterminées par 1’outil HY SPLIT montrent 1’origine et

le parcours des masses d’air véhiculant des activités élevées du 21°Pb aux sites de surveillance.

Les résultats des rétro-trajectoires obtenus ont clairement montré que les activités élevées du
210Pp au site de basse altitude (Alger) ont été influencées par les masses d'air de l'ouest en
provenance de la péninsule Ibérique et de la mer Méditerranée, et pour le site de haute altitude
(Chréa), par les masses d'air du Nord de I'Arctique au-dessus de 60°N, les masses d’air du

Nord de I'Atlantique supérieure a 40°N et les masses d'air arrivant du Sud.

Le 22%Pb atmosphérique a tendance a se déposer par voie séche et/ou humide sur les milieux

continentaux et marins (Miralles, 2004).

La vitesse de dépOt est un outil utile pour décrire le transfert de radionucléides de
I’atmospheére a la surface de la terre. La vitesse moyenne totale de dépot pour un

radionucléide donné est calculée en utilisant la relation (Pham et al., 2011):

F
Vo= (VKD)

air
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OU Vjy est la vitesse de dépot (m.s?), F est le flux de dépot total (Bq.m2.s™), et Aair est

Iactivité spécifique moyenne du radionucléide (Bq.m™).

En se basant sur cette relation, les vitesses de dép6t du 2'°Pb dans les deux sites de

surveillance ont été calculées (Tab. VI1.1).

Tableau VI.1:Vitesses de dépdt du 2°Pb au site d’Alger durant la période de 2014 a 2018.

Flux moyen de dépbt du | Activité spécifigue moyenne Vitesse de dép6t du

Année 210pp du #°Ph 210p
(Bg-m2-mois™?) (mBg-m?3.) (m-s?)

2014 13,37 0,58 0,009

2015 10,94 0,61 0,007

2016 21,38 0,76 0,011

2017 19,89 0,68 0,011

2018 27,53 0,45 0,024

La vitesse de dépdt du 2°Pb au niveau du site d’Alger varie entre 0,007 et 0,024 m-s? et au

site de Chréa, elle est de 1’ordre de 0,002 m-s™.

La vitesse de dépot du 2°Pb au site de Chréa est inférieure aux vitesses de dépdt au site
d’Alger durant la période allant de 2014 a 2018.

Les vitesses de dépot du 2°Pb sont comprises dans 1’intervalle des vitesses rapportées par Mc
Neary et Baskaran (2003) (0,004-0,036 m-s?), et inférieures aux valeurs rapportées par Pham
etal., (2011) & Monaco (0,019-0,047 m-s™).

L activité spécifique du 2*°Pb diminue avec I’augmentation de Daltitude des sites. La vitesse
de dépodt au niveau de ces sites de surveillance est influencée par la taille des particules et les
conditions météorologiques. Plus les particules sont lourdes, plus les vitesses de dépdt sont

élevées, et I’inverse est vrai.

En milieu marin, le 2°Pb a été mesuré dans une carotte sédimentaire collectée en baie d’Alger
a 73 m de profondeur avec une activit¢ moyenne de 1’ordre de 54,37 Bq-kg?, qui est donc

inférieure a celle de la carotte de sol de Chréa.

Le 21%Pb traverse la colonne d’eau pour atteindre les sédiments de surface via le processus de

‘scavenging’. Le profil du ?°Pb dans la carotte de la baie d’Alger montre une décroissance en

178



Chapitre VI : Interactions des radionucléides entre les compartiments atmosphérique,
terrestre et marin

fonction de la profondeur. A ce stade, il faut bien distinguer le 2°Pb produit in situ par la

désintégration radioactive du ??°Ra, de celui en provenance de I’atmosphére (>*°Phxs).

Les flux du 2%%Phys ainsi que les taux d'accumulation des sédiments en baie d’Alger ont subi
une variation au cours des cingq dernieres décennies. Le taux d’accumulation récent des
sédiments est de 0,74+0,22 g-cm?-an, ce qui correspond a une vitesse d’accumulation de
0,87+0,26 cm-an,

Le %Pbys a servi comme radio-chronométre pour les phénomeénes environnementaux
(Appleby et Oldfield, 1978 ; Pittauerova, 2013 ; Abril, 2016). La nouvelle méthodologie
basée sur les modéles classiques du 2°Phys par morceaux a été appliquée sur la carotte de la
baie d’Alger.

L'analyse combinée entre la fluorescence a rayons-X et la chronologie établie par le 2!%Phys a
révélé des changements notables au cours du temps dans les concentrations des métaux traces
( Si, Al et Fe).

Les profils des radionucléides dans les sols et les sédiments dépendent de 1I’importance de la
déposition atmosphérique qui dépend d’un certain nombre de processus météorologiques et

des caractéristiques orographiques (Tositti et al, 2020).

Le taux de déposition et les inventaires des radionucléides augmentent avec 1’altitude (Tositti

et al, 2020).

Le sol et les sédiments contiennent deux groupes de radionucléides : ceux d’origine terrigéne
(familles de 1’Uranium, le Thorium et *°K), et ceux transférés de 1’atmosphére vers le sol a

travers les processus de dépdt sec et/ou humides (“Be, 22°Pb et *¥7Cs).

Les profils de 21°Phys dans les carottes de sédiment et de sol, présentent une diminution avec
la profondeur (Fig. VI.1).
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Figure VI.1:Distributions verticales et inventaires du ?°Pbys dans les carottes de sol et de
sédiment marin.

Les inventaires totaux du 21°Phys dans les carottes de sol et de sédiment sont de 1’ordre de
11.78+0.46 kBg.m2 et 15.5 +0.4 kBg.m2, respectivement.

Les inventaires du 2°Pbys-dans les matrices de sol et de sédiments sont largement supérieurs a
ceux des flux atmosphériques moyens du ?!°Pb dans les deux sites d’Alger (223,4 Bg.m2.an™)
et de Chréa (138,2 Bg.m2.an™?).

Au niveau des compartiments de 1’environnement marin, I’interface eau-sédiment joue un role
dans le transfert du ?!°Pbys de la colonne d’eau vers les sédiments, qui est estimé a

465 + 13 Bgq.m2.an™.

3. Transferts intercompartimentaux du 'Be

Le "Be n’a pas été détecté dans toutes les matrices environnementales étudiées. L’analyse par
spectrométrie gamma a révélé sa présence dans les matrices du compartiment atmosphérique
(aérosols, eaux de pluie, et particules) et son absence dans les sols et les sédiments durant la

période de 1’¢étude.

L’origine du ‘Be est cosmogénique, il est produit en haute atmosphére. Sa concentration est
inversement proportionnelle a I’altitude (Masarik et Beer, 1999). Les résultats du 'Be ont
montré ce comportement dans les deux sites distants de 50 km et situés a différentes altitudes
(162 m pour Alger et 1500 m pour Chréa).
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L’activité spécifique moyenne du 'Be dans les aérosols & Chréa (7.50 mBq-m™) est supérieure
a celle d’Alger (5.75 mBgq'm™).

L’analyse des particules collectées aux sites d’Alger et de Chréa a révélé la présence de 'Be
avec des activités plus importantes que celles du ?'°Pb, de I’ordre de 18,81 Bq-g?t et

21.88 Bq-g?, respectivement.

Le peu d’échantillons d’eau de pluies traités par la technique d’évaporation et analysés ont

montré la présence du ‘Be a I’état de traces de I’ordre de 0,32 Bq-1*! au site d’Alger.

Les rétro-trajectoires des masses d’air véhiculant des activités élevées du 'Be a été déterminé

par I’outil HYSPLIT 4 dans les deux sites de surveillance.
Les masses d’air influencant le #!°Pb, agissent aussi sur les activités spécifiques du 'Be.

Il est & noter que les augmentations du rapport 'Be/?*°Pb sont associées a des influences

océaniques tandis que les diminutions sont associées aux influences continentales.

Les précipitations constituent le vecteur de transfert du ‘Be de 1’atmosphére vers les sols de

surface (loannidou et Papastefanou, 2006).

En connaissant les flux moyens de dépot et les activités volumiques du 'Be, les vitesses de

dépdt ont eté calculées selon la formule VI-1. (Tab. 1V.2).

Tableau V1.2: Vitesses de dépot du ‘Be au site d’ Alger durant la période 2014-2018

avee | Flxmoyndedspoaure | ALl TR | e sg ER
T (mBg.m3) (m.s?t)
2014 78,18 5,08 0,006
2015 69,65 4,10 0,007
2016 88,31 6,24 0,005
2017 131,94 6,83 0,007
2018 191,08 5,10 0,014

Le flux de dép6t du 'Be au site de Chréa est de 2024,64 Bg.m2.an, ce qui a permis d’estimer
une vitesse de dépdt de 1’ordre de 0,021 m.st. Cette derniére est supérieure aux vitesses

annuelles moyennes du site d’Alger durant la méme période d’étude.
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Les vitesses de dépot estimées dans ce travail sont comparables aux valeurs rapportées par
Fogh et al.,(1999) au Danemark (0,0005-0,022 m.s?), et par Rosner et al., (1996) en
Allemagne (0,0007-0,0042 m.s™2).

Le "Be n’a pas été détecté dans les sols de Chréa et les sédiments de la baie d’Alger. Les sols
de Chréa (sols de surface et carotte) ont été prélevés en périodes séches en absence de

précipitations.

La carotte sédimentaire de la baie d’Alger a été prélevée a une profondeur de 73 m. Le 'Be
ne peut pas traverser cette profondeur de colonne d’eau pour atteindre les sédiments en raison

de sa courte période de 53 jours.

4. Transferts intercompartimentaux du 3’Cs

Le 13’Cs n’a pas été détecté dans toutes les matrices environnementales étudiées. L analyse
par spectrométrie gamma a révélé sa présence dans les matrices de I’hydrospheére (sédiments),
la lithosphére (sols) et I’atmosphere (particules) et son absence dans les aérosols et les eaux de

pluie.

Contrairement aux deux précédents radionucléides, le *¥'Cs est bien d’origine anthropique.
Les tests d’armes et les accidents nucléaires ont introduit le **’Cs dans les compartiments de

I’environnement du territoire Algérien (Noureddine et al., 1997, Baggoura et al., 1998).

Dans le compartiment atmosphérique, le ¥'Cs a été détecté uniquement dans les particules
des sites d’Alger et de Chréa avec des activités largement inférieures a celles du 2°Pb et

du’Be, elles sont de 0,013 Bq-g™ et 0,04 Bq-g™, respectivement.

L’absence du '¥’Cs dans les aérosols et les eaux de pluies des deux sites confirme 1’absence
d’un événement nucléaire récent rejetant du 3’Cs dans ’atmosphére, particuliérement lors des

périodes ayant précédé 1’échantillonnage.

Le *'Cs dans le compartiment atmosphérique a tendance a étre transféré par des processus de

dépbts secs et humides vers les milieux continentaux et aquatiques (Robeau et al., 2000).

L’absence du *’Cs dans les aérosols collectés dans les deux sites durant la période d’étude
n’a pas permis de calculer les vitesses de dépot de ce radionucléide. A ce niveau-13, les flux
mensuels de dépot du *¥'Cs calculés a partir des dépots secs et/ou humides ont été présentés
(Tab. VI.3).
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Tableau V1.3: Flux mensuel moyen de dépot du **'Cs au site d’ Alger durant la période allant
de 2014 4 2018

Année Flux mensuel moyen de dépot du 187Cs
(mBg.m2.mois™)

2014 90

2015 70

2016 150

2017 80

2018 380

Le flux de dép6t du 3’Cs au site de Chréa est de I’ordre de 0,84 Bg.m2.an?, ce qui est

inférieur au flux moyen de 1,85 Bg.m™2.an™ obtenu au niveau du site d’Alger

Au site de Monaco, les vitesses de dépot du 3'Cs sont comprises entre 0,01 et 0,03 m.s™ avec
une valeur enregistrée de 0,12 m.s™, relative a I’accident d’Algesiras en Espagne (Pham et al.,
2011).

En milieu terrestre, les sols constituent un compartiment favorable pour les retombées
radioactives anciennes du '*'Cs. La remise en suspension de ces retombées par les vents,
engendre une rémanence du *’Cs, son adsorption sur les particules fines ainsi que son
transport sur de longues distances. Ce sont ces processus qui sont a 1’origine de sa détection

dans les particules atmosphériques (Piga, 2010).

Le temps de déplacement (ou de migration) du *3’Cs dépendra de la vitesse du vent et de la
taille de la particule. Ainsi, plus le vent est fort et/ou plus la taille de la particule est petite,
plus la distance parcourue sera importante (Amiard, 2017). De méme, plus la période

physique du radionucléide sera longue, plus la masse d’air contaminé sera importante.

La durée moyenne théorique de séjour d’une particule ‘insédimentable’ est de 2 ans dans la
stratospheére, 4 mois dans la tropopause, 30 jours dans la haute troposphére et de 06 a 10 jours

pour les altitudes inférieures a 3 km (Amiard, 2017).

L’activité moyenne du ¥'Cs dans les sols de Chréa est de ’ordre de 26,8 Bq-kg™, ce qui est
un peu élevé par rapport au niveau radiologique des sols en Algérie tel que rapporté dans les

travaux de Baggoura et al. (1998).

L’altitude influe sur les dépdts radioactifs du *3’Cs, ce qui a été constaté a travers les mesures
dans les sols de surface a différentes altitudes. L’activité du *’Cs a Chréa augmente avec

I’altitude selon le type de sol, étant donné que 1’argile retient plus de *’Cs.

183



Chapitre VI : Interactions des radionucléides entre les compartiments atmosphérique,
terrestre et marin

Le '3’Cs dans les sols, se déplace sur le plan horizontal sous 1’effet de 1’érosion hydrique, et

peut également s’infiltrer en profondeur a travers la migration (Al Masri, 2006).

La percolation, les caractéristiques physico-chimiques et granulométriques ainsi que les
facteurs biotiques des sols influencent la migration du 3’Cs en profondeur (Mamikhin et al.,
1997). Sa distribution verticale montre une nette décroissance exponentielle le long de la

carotte de Chréa jusqu’a la profondeur de 21 cm.

Essentiellement due au “°K, la radioactivité naturelle de ’eau de mer est de 1’ordre de 13000
Bg.m™ (Amiard, 2017). A celle-ci s’ajoute la radioactivité artificielle, dont le **’Cs est I’un

des principaux radionucléides.

En milieu marin, le ¥¥'Cs est introduit dans la colonne d’eau par les processus physiques de

dépot, et transféré aux sédiments de la baie d’Alger par ‘scavenging’.

Le profil du *¥’Cs dans la carotte sédimentaire montre des concentrations plus élevées en
profondeur qu’en surface. Les distributions normalisées des radionucléides ainsi que les
teneurs des matieres organiques n’ont pas révélé des perturbations notables dans la séquence

sédimentaire.

Le 1¥7Cs a été utilisé comme un marqueur stratigraphique indépendant pour valider la datation
effectuée par le 2!°Phys (Von Gunten et al., 2009 ; Abril , 2004).

Les profils du *’Cs dans les carottes de sédiment et de sol présentent des distributions
verticales différentes avec la profondeur : décroissante pour le sol (maximum en surface) et

croissante pour les sédiments (maximum en profondeur)(Fig.V1.2).
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Figure V1.2: Distributions verticales et inventaires du **'Cs dans les carottes de sol et de
sédiment marin

Les inventaires totaux du ’Cs dans les carottes de sol et de sédiment marin sont de 1’ordre de

3658,5 + 131,38 Bg.m™ et 1920 + 40 Bg.m?, respectivement.

L’inventaire de ce radionucléide dans le sol dépasse celui des sédiments d’un facteur de
I’ordre de 2, ce qui est peut-étre expliqué par les facteurs de dispersion qui engendre une
dilution et de sédimentation a long terme vers les eaux profondes et ensuite vers les couches

sédimentaires.

5. Evaluations radio-écologique et dosimétrique

La compréhension des comportements des trois radionucléides d’intérét est d’une importance

cruciale pour les études radioécologiques.

Dans les programmes ayant pour objectifs la protection de 1’environnement, 1’évaluation de
I’impact radio-écologique est effectué tandis que dans ceux ayant pour objectifs la protection

des humains et du biote, I’évaluation des impacts dosimétriques est effectuée (Fig. V1.3).
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Figure VI1.3: Etapes générales de 1’évaluation des conséquences radiologiques

La mesure des activités des radionucléides d’intérét (>1°Pb et 13’Cs) ainsi que celles d’autres
radionucléides naturels dans les sols de Chréa et les sédiments de la baie d’Alger a permis de
procéder a des évaluations radioecologiques et dosimétriques des ecosystemes forestier et

marin.

En milieu marin, I’évaluation radio-écologique a été estimée a I’aide de I’outil ERICA. Les
débits de dose totaux pour tous les organismes de référence ont été trouvés en dessous de la
valeur limite de 400 mGy-h, ce qui n’est pas susceptible d'entrainer des effets néfastes
(UNSCEAR, 2008).

L’estimation des concentrations des radionucléides par le biais de cet outil dans les
organismes biologiques représentatifs de la baie d’Alger a permis & une évaluation

dosimétrique en se basant sur des taux de consommation annuels moyens.
La dose trouvée de 32 uSv est loin de produire des effets néfastes sur I’homme.
En milieu forestier, les évaluations radioécologiques des biotes et dosimétrique d’un individu

exposé a une radioactivité résiduelle du site de Chréa ont été effectuées a I’aide des codes de
la famille RESRAD : RESRAD-Biota et RESRAD-Onsite, respectivement.

Les moyennes des radionucléides (**'Cs, “°K, 21%Pb, 2?°Ra et ??®Ra) dans les couches de sol

(0-10cm) ont été considerées comme des données d’entrée pour les deux codes RESRAD.
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Le “°K contribue avec un débit de dose relativement élevé (4,16 pSv/h équivalent de 100
mGy/j) par rapport aux autres radionucléides pour les deux organismes de référence suivis par

le $37Cs pour les animaux et le 22Th pour les plantes terrestres.

Le calcul de dose est basé sur un scénario limité uniquement a 1’exposition externe directe de

la contamination du sol.

De plus, les paramétres du code ont été utilisés par défaut a I’exception de deux parameétres :

la surface de la contamination (50000 m?) et son épaisseur de de 20cm.

Les radionucléides détectés dans le sol de Chréa ont une contribution majeure dans la dose
annuelle présentant une valeur de 100 pSv/an. Cette dose a tendance a diminuer d’un facteur

de 2.5 aprés une période de 10 ans.

Les radionucléides naturels ainsi que le 3’Cs ont des contributions similaires dans la dose

annuelle (environ de 20 uSv/an) avec de légeres variations au cours du temps.

6. Analyses complémentaires de la radioactivité

Afin de comprendre le comportement des radionucléides ciblés dans les différentes matrices,
un travail de mesures complémentaires a été effectué. Il englobe I’analyse de la matiére
organique des sols et des sediments marins, I’analyse de la composition hydro-chimique des
eaux de pluies et les compositions chimique et minéralogique des particules, des sols et des

sédiments marins.

La matiére organique dans les sols et les sédiments marins regroupe les composés humiques

et non humiques, ceux qui influent fortement sur la mobilité des radionucléides.

Les composés organiques se lient aux argiles et bloquent I’accés aux sites spécifiques du
137Cs, les teneurs en matiére organique dans les carottes de sol et de sédiments sont
relativement plus élevées en surface qu’en profondeur, ce qui favorise la mobilité du **’Cs et

sa migration vers les couches profondes.

L’analyse de la composition ionique a révélé la dominance des chlorures (C1Y) dans les eaux

de pluie des deux sites, le sodium (Na*) au site d’ Alger et le calcium (Ca*?) au site de Chréa.

Ces informations relatives aux compositions ioniques sont tres utiles pour identifier 1’origine

des masses d’air véhiculant les eaux de pluie et les radionucléides aux sites d’étude.
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Les chlorures et le sodium proviennent principalement des aérosols marins, ce qui est le cas
pour les masses d’air d’origine marine, tandis que le calcium est utilisé comme une référence

pour la crodte continentale (origine continentale).

La connaissance de la composition minéralogique nous fournit des informations sur la
rétention des radionucléides par les minéraux argileux, élément indispensable pour

comprendre leurs comportements dans les sols et les sédiments.

La composition minéralogique des phases cristallines reste assez uniforme le long des carottes
de sol et de sédiment. Elle est dominée par I’illite, le quartz, la muscovite et de carbonates de
calcium pour les sédiments marins et par le Muscovite, le Quartz et ’albite pour le sol.

Les radionucléides sont souvent utilisés comme des traceurs pour 1’étude de la composition

chimique des différentes matrices : particules, sols, sédiment,etc.

Les particules collectées aux basses altitudes révelent la dominance de la silice (Si) tandis que
celles collectées en haute altitude révélent la dominance du fer (Fe).

Des changements notables ont été observés dans le comportement de certains éléments le long
de la carotte de sol de Chréa (C, Si, P, S et Ca), alors que pour d’autres éléments, on observe
le méme comportement vertical avec de légeéres variations pour les éléments Na, Mg, Al, K,
Ti et Fe (Tab.12, annexe A).

La composition élémentaire révele des changements notables de concentrations en Carbone et
en Mn, Zn, Br, Rb, Sr, Y et Pb avec la profondeur de la carotte de sédiments marins (Fig.
IV.8).

La datation radiométrique des sédiments faite en utilisant les deux radionucléides (**'Cs et
219Ph,s ) a permis d’étudier 1’évolution des concentrations des éléments chimiques (historique

de la pollution) au sein des sédiments de la baie d’Alger (Fig.1V.7).
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De par sa position géographique, 1’Algérie, comme tous les pays de la région, n’est pas a
I’abri d’une contamination radioactive venant des pays nucléarisés a travers les accidents

et/ou les incidents nucléaires.

Dans le cadre de la surveillance radiologique, de I’environnement en général et de
I’atmosphére en particulier, deux sites de différentes altitudes (Alger et Chréa) ont été choisis
pour effectuer cette surveillance. Un site urbain a Alger, et un site montagneux a haute
altitude pour une visualisation rapide de toute anomalie radioactive venant de I’extérieur du

territoire algérien.

Les matrices du compartiment atmosphérique (aérosols, eaux de pluies et particules) ont été
analysées dans les deux sites de surveillance. La caractérisation radiologique dans ces sites a
montré la présence du 'Be plus abondant a Chréa qu’Alger et un comportement inverse pour
le 2°Pb.

Le 137Cs n’a été détecté ni dans les aérosols ni dans les eaux de pluies, malgré I’utilisation de
la technique de la co-précipitation qui pré-concentre les traces de la radioactivité dans des

grands volumes d’eau.

Le ¥Cs a été détecté dans les particules atmosphériques des deux sites d’Alger et de Chréa
avec des activités spécifiques moyennes de l’ordre de 0,013 Bgg?! et 0,04 Bqgg?,

respectivement.

Le monitoring de la radioactivité naturelle (*°Pb et 'Be) dans les aérosols a révélé des
concentrations élevées enregistrées durant certaines périodes en se basant sur des criteres

statistiques de sélection.

Les parcours pour chaque masse d’air ou bien rétro-trajectoires ont été tracés selon une
méthodologie appropriée en utilisant la technique de classification non superposée

(clustering) vu le nombre important des rétro-trajectoires générées par le code HYSPLIT.

Les masses d'air de I'Ouest en provenance de la péninsule ibérique et de la mer méditerranée

influencent les activités du "Be et du 21°Pb sur le site d’Alger.

Pour le site de haute altitude (Chréa), les activités élevees des deux radionucléides ont été

principalement influencées par les masses d'air du Nord de I'Arctique. Au-dela de 60° de
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latitude N, les masses d’air en provenance du Nord de I’Atlantique, et les masses d'air en

provenance du Sud avec une contribution mineure.

Les chlorures dominent pour les eaux de pluie des deux sites. Pour les cations, les
concentrations élevées de sodium, significatives de 1’empreinte marine, sont enregistrées au
site d’Alger, tandis que pour le site de Chréa c’est le calcium qui prédomine, significatif de

I’empreinte continentale.

La composition chimique des particules atmosphériques révéle la dominance de la silice pour
Alger et le fer pour Chréa.

Le site de Chréa est marqué par la présence en concentrations élevées par rapport au site
d’Alger, des éléments traces meétalliques suivants : Mn, Zn, Cu, Pb, Ba. Le site d’Alger est
marqué par la présence en concentrations élevées par rapport au site de Chréa des éléments
métalliques : Al, K, Ca, Cl et Mg.

Au site de Chréa, le *¥'Cs a été recherché dans les sols de surface a différentes altitudes pour
voir l’influence de Ialtitude sur la distribution de la radioactivité artificielle. Les
concentrations radioactives du 3’Cs ont été trouvées élevées par rapport au niveau

radiologique des sols comme reportées par Baggoura et al., (1998).

L’investigation sur la distribution verticale du *’Cs dans la carotte de sol a montré une

décroissance exponentielle avec la profondeur.

La migration du *¥’Cs dans les sols dépend des teneurs en matiére organique, des minéraux

argileux et des conditions climatiques, principalement les précipitations.

La percolation & Chréa favorise la migration du *¥’Cs en profondeur, s’ajoutant a cela les

fissures dans les minéraux argileux pendant 1’été.

La composition minéralogique des phases cristallines des sols est dominée par la muscovite,
le quartz et 1’albite avec une distribution verticale assez uniforme. Ces phases minérales ont
une affinité avec le 13’Cs quant a sa rétention et le ralentissement de sa vitesse de migration en

profondeur.

Les niveaux des radionucléides mesurés dans la couche de surface du sol (0-10 cm) ont
permis de procéder a une évaluation radioécologique et dosimétrique par le biais des codes de
la famille RESRAD.
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Le “°K contribue avec un débit de dose relativement élevé par rapport aux autres
radionucléides pour les deux organismes terrestres (animaux et plantes) suivis par le **'Cs

pour les animaux et le 222Th pour les plantes terrestres.

Les radionucléides présents dans le sol de Chréa ont une contribution dans la dose annuelle
avec un ordre de grandeur de 100 uSv, qui tend a diminuer par un facteur de 2.5 apres une

période de 10 ans.

Les radionucléides naturels ainsi que le 3’Cs ont des contributions similaires dans la dose

annuelle (environ de 20 uSv) avec de légéres variations au cours du temps.

Les sédiments marins sont connus comme des réceptacles finaux auxquels s’acheminent tous

les polluants radioactifs et non radioactifs en milieu marin.

Le site marin de la baie d’Alger qui est situé a presque 3 km du site urbain de surveillance de
I’atmosphere, a été choisi afin de suivre le devenir de la radioactivité atmosphérique en

environnement marin.

La carotte de sédiments marins prélevée en septembre 2015 a révelé la présence des
radionucléides naturels et artificiels (**’Cs). Un essai pour I’établissement d’une chronologie
des sédiments marins avec les modéles classiques (CRS, CIC et CF-CS) n’a pas donné de

résultats satisfaisants.

Une nouvelle méthodologie de modeles classiques par morceaux (piecewises) développée et
décrite dans les travaux de Abril (2019) a été appliquée sur cette carotte avec des résultats

convenables.

La composition minéralogique des phases minérales reste uniforme le long de la carotte et est

dominée par I’illite, le quartz, la muscovite et le carbonate de calcium.

A I’aide de la géochronologie établie par le 2*°Phys et le *3'Cs, ’historique de la contamination
chimique de la baie d’Alger a été étudié. Cet aspect a mis en évidence 1’évolution temporelle

du carbone et des métaux traces.

Le code ERICA a permis de faire une évaluation radio-écologique au niveau de la baie
d’Alger. En paralléle, une évaluation dosimétrique a été abordée en ciblant les produits de la

mer représentatifs de cette baie.
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Avec les taux de consommations considéres pris sur la base de statistiques du ministére de la
péche et des productions halieutiques, il a été montré que ces produits sont loin d’avoir des

effets néfastes sur la santé humaine.

Des incertitudes au niveau des interprétations invitent a poursuivre cette étude par
I’approfondissement de la compréhension du comportement des radionucléides dans les
différentes matrices environnementales et des métaux traces dans le sédiment marin. Pour ce

faire, il faudrait :

- En compartiment atmosphérique, de mieux étudier 1’origine du '¥’Cs détecté dans les
particules des deux sites de surveillance durant plusicurs périodes d’échantillonnage. Cette
origine nécessite d’autres techniques d’analyse ainsi que le parcours des masses d’air,

déterminé par 1’outil HYSPLIT 4 pour les périodes de détection.

- En compartiment terrestre, mieux examiner la contribution des précipitations a I’inventaire
du ¥'Cs. La migration de ce dernier est d’une importance cruciale et son étude par les
différents modeles existant, est vraiment souhaitée, étant donné que les activités mesurées ont

servi pour le niveau de référence.

- En compartiment marin, mieux étudier le régime de sédimentation en baie d’Alger ainsi que
les radionucléides associés par 1I’échantillonnage d’une a deux carottes de plus. La datation a
servi a étudier I’historique de la contamination métallique. Cependant, il est souhaitable
d’étudier les variations temporelles des éléments traces métalliques sur, au moins, une carotte
sédimentaire compléte. Ceci pourra élucider le comportement et les fluctuations observées des
métaux traces sous la pression anthropique d’une unité urbaine et industrielle en évolution

continue depuis presque un demi-siecle.
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Annexe A : Données relatives a I’échantillonnage et I’analyse

Tableau 1:Synoptique des prélévements d’aérosols au niveau du site d’Alger durant la

période de juin 2014 a Juin 2018

Code | Date début de | Date fin de | Temps de | Volume | Parametres météorologiques
Ech. | prélévement prélevement | prélevement | prélevée
Températures | Précipitations
(h) (m?) moyennes (mm)
)

1 12/06/2014 22/06/2014 2449 | 16661.9 23.1 0
2 22/06/2014 03/07/2014 262.2 | 17835.9 24.5 0
3 03/07/2014 16/07/2014 312.3 21234 24.4 0
4 16/07/2014 07/08/2014 527.4 | 35882.2 26.6 1.8
5 07/08/2014 18/08/2014 265.5| 18059.9 26.7 0
6 18/08/2014 01/09/2014 334.2 | 22738.17 25.7 0.4
7 01/09/2014 15/09/2014 336.4 | 22887.1 27.3 0
8 15/09/2014 29/09/2014 336.6 | 22894.3 26.3 17.8
9 29/09/2014 15/10/2014 383.1 | 26035.24 25.4 64
10 16/10/2014 30/10/2014 332.7 | 22639.9 22.7 0
11 30/10/2014 13/11/2014 314.8 | 21309.6 18.7 47.4
12 13/11/2014 30/11/2014 406.2 | 27559.5 21.0 5.8
13 30/11/2014 18/12/2014 4315 | 29252.1 15.2 141
14 18/12/2014 05/01/2015 430.5 | 29198.7 18.1 147
15 05/01/2015 26/01/2015 503.0 34110 135 72
16 26/01/2015 12/02/2015 412.9 | 27992.5 13.2 92.5
17 12/02/2015 01/03/2015 405.1 | 27475.3 13.4 89.1
18 01/03/2015 12/03/2015 268.5 | 18207.9 15.1 0.3
19 12/03/2015 24/03/2015 282.5| 19151.9 15.4 27.8
20 24/03/2015 12/04/2015 742.8 | 50385.11 16.3 20
21 12/04/2015 28/04/2015 408.1 | 276715 18.6 0
22 28/04/2015 24/05/2015 600.4 | 40720.5 19.8 3
23 24/05/2015 11/06/2015 427.4 28978 20.1 11
24 11/06/2015 25/06/2015 336.4 | 22809.2 23.2 8.9
25 25/06/2015 09/07/2015 338.8 | 22976.07 26.0 0
26 09/07/2015 23/07/2015 335.9 | 22776.1 25.7 0
27 23/07/2015 11/08/2015 452.1 | 30656.4 27.7 0.9
28 11/08/2015 30/08/2015 456.6 | 30964.7 27.1 1
29 30/08/2015 20/09/2015 1955 | 132525 26.4 5.4
30 20/09/2015 04/10/2015 3425 | 232275 24.2 4.6
31 04/10/2015 22/10/2015 430.8 | 29210.3 23.1 147
32 22/10/2015 15/11/2015 572.5 | 38827.48 19.9 3
33 15/11/2015 01/12/2015 387.3 26270 16.5 102
34 01/12/2015 20/12/2015 452.4 | 30681.17 16.7 0
35 20/12/2015 07/01/2016 434.9 | 26846.7 17.0 23.3
36 18/02/2016 25/02/2016 189.2 | 11291.3 16.2 2.2
37 25/02/2016 06/03/2016 239.9 | 16304.8 14.3 127
38 06/03/2016 14/03/2016 191.0 12980 12.6 43
39 14/03/2016 24/03/2016 191.0 | 16276.46 14.4 49.2
40 24/03/2016 31/03/2016 239.5 | 16276.46 19.2 0
41 31/03/2016 14/04/2016 340.3 | 23050.78 16.7 28
42 14/04/2016 21/04/2016 340.3 | 23050.78 19.2 0
43 21/04/2016 28/04/2016 167.4 | 11371.34 18.2 0
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Code | Date début de | Date fin de | Temps de | Volume | Parametres météorologiques
Ech. | prélévement prélevement | prélévement | prélevée
Températures | Précipitations
(h) (m?) moyennes (mm)

G
44 28/04/2016 05/05/2016 168.4 | 11439.96 18.0 0
45 05/05/2016 12/05/2016 168.5 | 11262.5 20.2 19
46 12/05/2016 26/05/2016 338.5 | 23005.51 19.8 0.2
47 26/05/2016 02/06/2016 159.4 | 10835.8 21.0 20.8
48 02/06/2016 09/06/2016 164.7 | 11192.94 22.4 0
49 09/06/2016 20/06/2016 242.2 | 16460.7 24.3 0
50 20/06/2016 30/06/2016 234.3 | 15925.13 22.7 0.6
51 30/06/2016 11/07/2016 248.0 | 16850.96 24.8 2.6
52 11/07/2016 21/07/2016 224.1 | 15228.76 23.4 0
53 21/07/2016 28/07/2016 145.8 | 9908.15 25.5 0
54 28/07/2016 04/08/2016 138.1 | 9384.56 27.4 0
55 04/08/2016 15/08/2016 255.1 | 17334.25 24.4 0.3
56 15/08/2016 31/08/2016 318.6 | 21654.41 25.6 0
57 31/08/2016 11/09/2016 232.0 | 15763.96 25.7 0
58 11/09/2016 22/09/2016 4925 | 33473.3 24.6 9
59 22/09/2016 02/10/2016 235.4 15999 24.4 32.5
60 02/10/2016 13/10/2016 263.7 | 17919.9 23.8 5.3
61 13/10/2016 23/10/2016 240.7 | 16233.3 23.3 0.3
62 23/10/2016 06/11/2016 330.8 | 16476.1 24.2 6
63 06/11/2016 17/11/2016 268.3 | 18232.5 17.7 112
64 17/11/2016 28/11/2016 282.1 | 19165.9 18.7 35.6
65 28/11/2016 11/12/2016 287.6 | 19539.0 17.0 17.3
68 11/12/2016 22/12/2016 263.4 | 17898.4 15.6 48.8
69 22/12/2016 05/01/2017 338.5| 22997.3 14.8 0.2
70 05/01/2017 12/01/2017 1714 | 11643.9 13.8 49.5
71 12/01/2017 18/01/2017 167.6 | 11386.7 12.2 42.5
72 18/01/2017 28/01/2017 210.7 | 143172 12.3 107
73 28/01/2017 05/02/2017 194.4 | 13203.2 16.4 18.3
74 05/02/2017 12/02/2017 168.0 | 11408.7 16.2 14.5
75 12/02/2017 23/02/2017 262.2 | 17793.8 16.3 0.8
76 23/02/2017 07/03/2017 292.6 | 19710.1 16.6 13.8
77 07/03/2017 23/03/2017 355.4 | 24149.6 17.6 15.8
78 22/03/2017 04/04/2017 311.1 21139.5 16.6 41
79 04/04/2017 16/04/2017 287.9 | 19280.7 17.6 6.5
80 16/04/2017 08/05/2017 534.7 | 36207.0 18.7 1
81 10/05/2017 25/05/2017 361.3 | 24549.1 21.0 1.3
82 25/05/2017 01/06/2017 169.4 | 11508.2 20.9 3.3
83 01/06/2017 08/06/2017 171.2 | 11635.4 22.2 8.3
84 08/06/2017 15/06/2017 165.9 | 10885.9 22.9 0
85 29/06/2017 13/07/2017 335.3 | 21468.1 26.3 4
86 09/10/2017 16/10/2017 166.2 | 11293.2 21.3 0
87 16/10/2017 23/10/2017 172.5 11725.9 22.5 16.5
88 23/10/2017 31/10/2017 364.1 | 24749.4 20.3 15
89 09/11/2017 16/11/2017 168.8 | 11470.0 16.4 47.5
90 16/11/2017 23/11/2017 166.0 | 11281.0 17.0 0
91 23/11/2017 03/12/2017 2425 | 16479.5 14.9 89
92 03/12/2017 14/12/2017 258.2 17547.9 14.7 37
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Code | Date début de | Date fin de | Temps de | Volume | Parametres météorologiques
Ech. | prélévement prélevement | prélévement | prélevée
Températures | Précipitations
(h) (m?) moyennes (mm)
G
93 14/12/2017 25/12/2017 266.1 | 18082.0 13.9 48.3
94 25/12/2017 04/01/2018 243.6 | 16555.1 16.9 43
95 04/01/2018 14/01/2018 239.5 | 16275.1 15.0 42
96 14/01/2018 29/01/2018 359.5 | 24435.7 14.9 11
97 29/01/2018 15/02/2018 407.8 | 27715.2 13.6 103
98 15/02/2018 28/02/2018 312.6 | 21242.8 13.8 32.8
99 28/02/2018 19/03/2018 451.6 | 30691.3 17.7 79.7
100 19/03/2018 01/04/2018 315.7 | 214553 14.9 83.1
101 01/04/2018 15/04/2018 333.0 | 22628.6 17.8 89.3
102 15/04/2018 03/05/2018 434.6 | 29538.2 16.9 21.8
103 03/05/2018 22/05/2018 452.3 | 30743.7 18.1 17.1
104 22/05/2018 05/06/2018 336.0 | 22839.2 21.2 54.3
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Tableau 2: Synoptique des prélévements d’aérosols au site de Chréa durant la période de
Novembre 2017 a Février 2018

Code | Date début de | Date fin de | Temps de | Volume prélevé (m?)
Ech. prélevement prélevement prélevement (h)

F1 06/11/2017 08/11/2017 45.66 2327.6
F2 08/11/2017 09/11/2017 23.15 1179.96
F3 12/11/2017 13/11/2017 28.31 1358.35
F4 13/11/2017 14/11/2017 20.31 1035.54
FS 22/11/2017 23/11/2017 25.3 1289.54
F6 23/11/2017 27/11/2017 90.23 4599.2
F7 27/11/2017 29/11/2017 48.41 2056.5
F8 29/11/2017 30/11/2017 24.88 1268.3
F9 30/11/2017 04/12/2017 94.66 4825.18
F10 04/12/2017 07/02/2017 72.1 3674.95
F11 07/12/2017 09/12/2017 45.83 2338.68
F12 12/12/2017 14/12/2017 48.23 2458.46
F13 14/12/2017 16/12/2017 36.11 1840.87
F14 18/12/2017 20/12/2017 45.46 2317.4
F15 20/12/2017 21/12/2017 28.55 1455.20
F16 21/12/2017 25/12/2017 93.58 4769.96
F17 25/12/2017 28/12/2017 71.31 3634.67
F18 28/12/2017 31/12/2017 / /

F19 02/1/2018 04/01/2018 45.98 2343.6
F20 04/01/2018 06/01/2018 49.21 2508.23
F21 07/01/2018 10/01/2018 67.45 3437.92
F22 11/01/2018 14/01/2018 / /

F23 15/01/2018 20/01/2018 / /

F24 21/01/2018 24/01/2018 57 2905.29
F25 25/01/2018 29/01/2018 24.15 1230.29
F26 29/01/2018 01/02/2018 71 3618.87
F27 01/02/2018 05/02/2018 47.96 1080.97
F28 05/02/2018 06/02/2018 11.33 962.77
F29 18/02/2018 20/02/2018 58.8 2960.52
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Tableau 3:Synoptique des prélevements de dépots secs et/ou humides (particules et caux de pluies) au niveau du site d’Alger durant la période

de juin 2014 a Juin 2018

Code

Durée de

Volume total des

Ech. Date de collecte collecte (j) Nature Ech. Masse (g) ou volume (1) eaux de pluies (1) Observations
31 Particules 10
1 12/06/2014 I Couleur noiratre des particules
Eaux de pluie I
95 Particules
2 17/09/2014 8,88 p
Eaux de pluie I
32 Particules
15,10
3 19/10/2014 /1 Couleur rougeatre des particules
Eaux de pluie 1
52 Particules 332
4 11/12/2014 : 115 Eau trouble
Eaux de pluie 20
24 Particules
5 05/01/2015 3,05
45
Eaux de pluie 1
44 Particules
6 18/02/2015 0.75
20
Eaux de pluie I
34 Particules
7 23/03/2015 9.23
20
Eaux de pluie I
78 Particules
8 11/06/2015 9.28 -
/ Dép6t sec
Eaux de pluie /
9 13/06/2015 2 Particules 1.49
5 Couleur noiratre des particules

Eaux de pluie

1
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52

Particules

6,48
10 05/08/2015 / Dépot sec (poussiéres non séchées)
Eaux de pluie /
n 55 Particules 7.82
30/09/2015
Eaux de pluie 1
Particules
12 18/11/2015 75 Couleur rougeatre
Eaux de pluie 301
32 Particules
13 20/12/2015 10,42 20
Eaux de pluie 1
38 Particules
14 28/01/2016 4,84
15
Eaux de pluie 1
31 Particules 586
15 29/02/2016 ' 80 Couleur noiratre des particules
Eaux de pluie I
30 Particules
16 31/03/2016 14.65 "
Eaux de pluie 1
28 Particules
15,85
17 28/04/2016 /! Couleur noiratre des particules
Eaux de pluie 1
31 Particules
18,11
18 29/05/2016 /! Couleur noiratre des particules
Eaux de pluie 1
Lo 30/06/2016 31 Particules 528 )
/ Dépot sec
/

Eaux de pluie
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30 Particules
20 31/07/2016 11,05 -
/ Dépot sec
Eaux de pluie /
30 Particules
21 31/08/2016 4,91 / -
Dépot sec
Eaux de pluie /
29 Particules
22 29/09/2016 3.18 p
Eaux de pluie 1
32 Particules
23 31/10/2016 2,44 -
/ Dépot sec
Eaux de pluie /
30 Particules . .
24 30/11/2016 4,31 03 échantillons : 1) sans évaporation 2) 13 nov 2016
_ 3) 30/11/2016
Eaux de pluie 20
29 Particules
25 29/12/2016 2.05
60
Eaux de pluie 20
32 Particules
2.64
26 31/01/2017 130
Eaux de pluie 20
28 Particules
10.95
27 28/02/2017 7 Couleur rougeétre des particules
Eaux de pluie 1
30 Particules 9.92
28 30/03/2017 ' 20 Couleur noiréatre des particules
Eaux de pluie 1
31/05/2017 60 Particules 504
29 / Dépot sec

Eaux de pluie




Annexe A : Données relatives a I’échantillonnage et ’analyse

72 Particules 1497
30 12/08/2017 / Depot sec
. /
Eaux de pluie
70 Particules 6.29
31 ' 9 Couleur noiratre des particules
22/10/2017 Eaux de pluie 1
38 Particules 555
32 ' 60 Couleur rougeétre des particules
30/11/2017 Eaux de pluie U
30 Particules 12,04
33 ' 125 Couleur rougeatre des particules
31/12/2017 Eaux de pluie 1
7 Particules 6.21
34 ' 8 Couleur rougeatre des particules
07/01/2018 Eaux de pluie 1
5 51 Particules 11.02
28/02/2018 Eaux de pluie Il
29 Particules 731
36 ' 80 Perte des eaux de pluies
29/03/2018 Eaux de pluie 1
34 Particules
37 12.76 /I
03/05/2018 Eaux de pluie Il
57 Particules
38 2.48 / Dépot sec
30/06/2018 Eaux de pluie /

/ : Echantillon non prélevé

/I - Echantillon non analysé
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Tableau 4:Synoptique des prélévements d’eau de pluie et de particules effectues au site de
Chréa durant la période de Déc.2017 a Mai 2018.

Code. Ech. Date de prélevement | Volume prélevé(l) observations
Ech.1 D-26 Décembre 2017 68 Présence de particules
F-02 Février 2018
Ech.2 D-2 Février 2018 174 Présence de particules.
F-14 Mars 2018 Plus de 300 litres dans
la table de collecte,
apres
homogénéisation ,
I’eau de pluie a été
prélevee
Ech.3 D-14 mars 2018 160 Présence de particules.
F-15 Mai 2018 Plus de 300 litres dans
la table de collecte,
apres homogénéisation,
I’eau de pluie a été
prélevée
Ech 4 D-15 Mai 2018 / Dépbt sec, particules
F-23 Juillet 2018 de couleur rougeatres
D:Début ;F:Fin

Tableau 5: Efficacités des radionucléides d’intérét dans les standards filtres circulaires.

Radionucléide Efficacités
210pp 0.1572 + 0.0094
Be 0.0472 + 0.0026
137Cs 0.037 £ 0.0018
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Tableau 6: Efficacités des radionucléides d’intérét dans les standards - eau Marinelli 130 G.

Radionucléide Efficacités
Détecteur 1 Détecteur 2
210pp 0.0143 +0.0008 0.0129 + 0.0007
Be 0.0181 + 0.0009 0.0145 + 0.0008
137Cs 0.0139 + 0.0007 0.0106 + 0.0005

Tableau 7: Efficacités des radionucléides d’intérét dans les standards particules d’un volume 20 cm?®

Rad. Efficacités
Détecteur 1 Détecteur 2
30 69 9¢ 129 30 69 9¢ 129
210ppy | 0.1178+0.007 | 0.0703+0.0042 | 0.05 0.0527+0.0031 | 0.009+0.0005 | 0.0075+0.000 | 0.006+0.00 | 0.0045+0.0002
78+0.0034 4 03

Be 0.0504+0.0027 | 0.0413+0.0022 | 0.0344+0.0019 | 0.0294+0.0016 | 0.0351+0.001 | 0.0303+0.001 | 0.0255+0.0 | 0.0207+0.0011
9 6 014

137Cs | 0.036+0.0018 | 0.03+0.0015 0.0250+0.0012 | 0.0213+0.0011 | 0.0249+0.001 | 0.0213+0.001 | 0.0177+0.0 | 0.0141+0.0007
2 1 008
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Tableau 8: Efficacités des radionucléides d’intérét dans les standards ‘sédiments’

Efficacités des standards -Sédiment -

Radionucléide 259 509 759 100 g

210pp 0.1251+0.0070 0.1103+0.0025 0.0987+0.0058 0.0872+0.0049
212pp 0.0883+0.0039 0.0802+0.0016 0.0735+0.0032 0.0654+0.0028
214pp 0.0636+0.0030 0.0582+0.0012 0.0534+0.0024 0.0477+0.0022
214Bj 0.0384+0.0020 0.0353+0.0008 0.0325+0.0016 0.0292+0.0014
137Cs 0.0356+0.0018 0.0327+0.0007 0.0302+0.0015 0.0271+0.0013
28 0.0268+0.0014 0.0246+0.0005 0.0229+0.0011 0.0206+0.0010
K 0.0188+0.0008 0.0171+0.0003 0.0163+0.0007 0.0145+0.0006
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Tableau 9: Caractérisation des sédiments et des activités spécifiques des radionucléides d’intérét dans la carotte sédimentaire de la baie d’Alger.

Taux M.O. Am #1%Pb *Ra B7Cs *Ra ?12Pb K
Prof. d’hum. (%) (Q-CM?)  memmmmmmmmm e L T ——
(cm)
%

0-1 454 150 0576 133 + 9 202 +11 38 +04 26 =10 364 * 11 479 £ 15
12 474 75 0701 136 + 6 193 +£09 35 +£03 25 +4 260 08 441 27
2-3 459 72 0628 149 + 7 202 +10 34 +03 27 7 280 *09 481 £ 30
3-4 472 0817 127 + 7 199 +£09 33 +£03 26 +6 278 08 461 * 29
4-5 441 75 0714 136 + 6 188 +£09 35 +02 26 +4 278 08 447 =+ 28
56  45.1 72 0906 131 + 5 181 +08 38 +£02 26 +4 267 =07 466 =+ 30
6-7 428 75 0644 122 + 5 175 +£09 40 +£03 26 +4 267 08 462 =+ 28
7-8 416 71 0747 116 + 5 189 +£09 38 +£02 27 +£5 267 + 08 466 + 29
8-9 418 71 1076 110 + 5 184 +09 38 +02 24 +4 257 =08 462 * 30
9-10 413 47 0923 89 + 4 197 +£09 40 +£03 29 +£8 260 =07 474 30
10-12 406 62 1806 80 + 8 187 +21 46 +04 30 +£6 268 20 471 35
12-14 402 - 1941 70 + 8 198 +26 47 +£05 30 +£10 268 * 24 490 + 38
14-16  39.1 - 1614 69 + 6 201 +18 54 +04 31 x5 288 x 17 500 =+ 36
16-18  39.0 - 1.895 60 + 7 201 +27 51 05 32 +6 276 *23 504 =+ 38
18-20 397 - 1753 56 + 6 203 +22 54 05 31  +10 309 22 468 £ 35
20-22 415 - 1842 51 + 6 200 +24 49 +04 32 +6 271 *22 480 + 36
22-24 415 - 1959 39 + 5 188 +25 43 +04 28 +5 183 17 430 + 33
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24-26
26-28
28-30
30-32
32-34
34-36
36-38
38-40
40-42
42-44

41.4
40.8
42.2
43.1
44.4
43.0
42.6
41.6
40.3
38.0

8.4

8.3

1.750
1.806
1.758
1.609
1.967
1.899
1.803
1.773
1.844
1.783

33
38
37
28
28
28
33
26
33
36

L S S S S S S E O o

I+

EE N S T S T T - - N O B - S S SV

19.6
21.2
20.1
20.2
171
17.6
19.0
20.4
20.9
21.1

+ + + + + + + H+ 4+

I+

2.1
2.4
2.2
1.8
2.3
2.2
2.2
2.2
2.5
2.3

5.0
4.9
4.1
4.3
4.4
5.6
6.0
6.6
7.5
7.4

+ + + + + + + H+ 4+

I+

0.4
0.4
0.4
0.3
0.5
0.6
0.5
0.6
0.7
0.7

22
30
33
32
24
28
33
33
35
34

+ + + + + + + H+ 4+

I+

o oo o o1 b~

34.6
22.8
28.1
28.0
22.0
29.3
29.2
33.9
31.5
35.6

L O S S S o S N E O o

I+

2.5
1.7
2.0
1.7
2.0
2.5
2.2
2.5
2.5
2.6

493
510
506
531
432
443
526
500
531
506

L O S S S o S N E O o

I+

37
38
38
38
34
34
39
37
40
38

Moyenne et erreurs 1o.

Am est ’épaisseur de la masse séche estimée a partir de la masse séche totale de chaque couche de sédiment et la surface du carottier (56.72 cm?)
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Tableau 10: Activités spécifiques des radionucléides avec leurs incertitudes dans la carotte de sol de Chréa

Prof. (cm) 210pp 212py, 214pp 214B;j 226R3 187Cg 28 0K

1.5 281.45 +£54.82 26.2+5.13 12.5+2.67 | 10.04 £1.43  11.28+3.03 34.95%3.15  25.21+6.69  307.65 +33.88
2.5 283.05£55.12 | 26.69+5.18 16.61+3.42 16.02+2.30 16.32+4.12  41.37+3.73 24.42+6.51 338.83+37.13
35 241.61 +46.93 | 27.98+5.42 16.92+3.37 12.40+1.73 14.66+£3.79 = 45.71+4.12 23.23+6.03 385.66+41.67
4.5 191.66 +37.07 = 30.58+5.88 15.86+3.10 13.00+1.72 14.43+3.54  41.91+3.77 25.41+6.41 402.44+43.07
6 166.6 £32.23 39.64+7.61 19.42+3.76 17.46+2.26 18.44+4.39  49.60+4.46 33.41+8.37 539.98+57.63
8 116.85 +22.59 | 44.32+8.50 24.35+4.69 19.64+2.50 22.00+5.31 | 47.02+4.23 36.59+9.12 625.06+66.49
10 77.88 £15.21 50.18+9.63 25.54+4.92 21.65+2.76 23.60+5.64 | 32.42+2.92 = 43.16+10.75 728.18+77.45
12 39.29+8.08 39.91+7.66 29.05+5.59 23.98+3.06 26.51+6.38 | 13.90+1.25  45.35+11.31 738.86x78.70
14 21.74+4.71 39.89+7.65 30.83+5.93 25.72+3.27 28.27+6.77 6.76+0.61 = 48.47+12.06 794.01+84.45
16 15.08+3.42 52.83+10.13 31.40+6.03 27.72+3.51 29.56+6.98 3.82+0.34  48.91+12.34 785.90+83.61
18 8.53+2.42 56.61+10.86 31.32+6.02 25.38+3.22 28.35%6.83 2.92+0.26 = 50.02+12.45 822.59+87.46
20 7.21+2.46 58.09+11.14 30.41+5.85 25.52+3.24 27.96%6.69 1.27+0.12 | 47.48+11.83 810.42+86.17
22 14.86+3.36 55.04+10.56 27.99+5.39 24.88+3.17 26.44+6.25 - 46.85+11.67 794.19+84.46
24 15.92+3.45 55.05+10.56 29.26+5.62 24.54+3.12 26.90+6.43 - 46.73+11.64 776.75%£82.59
26 10.43+2.85 43.34+8.32 33.77+6.50 30.52+3.89 32.15+7.57 - 50.59+12.62 842.04+89.67
28 19.73+4.55 45.33+8.70 36.73+7.07 30.40+3.88 33.57+8.06 - 52.95+13.21 864.89+92.12
30 20.45+4.66 44.96+8.63 34.25+6.59 29.01+£3.70 31.63+7.56 - 50.58+12.62 861.63+91.76
32 23.84+5.27 47.61+9.14 34.94+6.72 31.23+3.98 33.09+7.81 - 52.93%13.20 855.22+91.08
34 16.32+3.56 45.94+8.81 32.03+6.15 27.09%£3.43 29.56+7.05 - 52.70+13.11 868.55+92.33
36 18.19+4.39 43.87+8.43 31.57+6.08 29.49+3.77 30.53+7.16 - 49.46+12.35 844.15+89.97
38 19.93+4.26 43.34+8.31 31.41+6.04 26.38+3.35 28.90+6.90 - 49.42+12.31 819.74+87.19
40 17.38+3.75 42.73+8.20 30.55+5.87 26.66+3.38 28.60+6.77 - 48.03+11.95 807.69+85.88
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Tableau 11: Composition chimique des différentes couches de la carotte de sol

Couches (0-1cm) |(4-5cm) | (13-15cm) | (21-23 cm) | (39-40.5 cm)
Profondeur (cm) 0.50 4.50 14.00 22.00 39.75
Poids initial (g) 1.87 1.89 1.90 1.96 1.87

Poids apres

pressage (9) 2.43 2.36 2.38 2.45 2.34
C (%) 46.50 41.33 25.36 21.10 18.70
Na (%) 0.11 0.14 0.17 0.22 0.18
Mg (%) 2.56 2.51 2.26 2.31 2.61
Al (%) 3.39 3.95 5.00 5.44 6.02
Si (%) 44.08 49.31 64.77 68.51 69.91
P (%) 0.31 0.21 0.07 0.07 0.05
S (%) 0.34 0.21 0.42 0.03 0.02
K (%) 0.32 0.35 0.42 0.47
Ca (%) 0.96 0.49 0.08 0.07 0.04
Ti (%) 0.11 0.10 0.17 0.14 0.16
Fe(%) 1.19 1.29 1.60 1.66 1.78
Cl(%) 0.02 0.01 0.01
Mn (%) 0.06 0.07 0.03 0.03 0.03
Cu (ppm) 22.90 25.90 25.80 17.30
Zn (ppm) 42.70 21.40 6.50 33.30 8.70
Rb (ppm) 8.20 9.30 18.80 14.40 15.50
Sr (ppm) 17.80 13.60 8.10 10.50 7.80
Y (ppm) 273.70 7.60 19.20 3.70 2.00
Ba (ppm) 102.30 27.80 31.00 36.10 36.40
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Tableau 12: Teneurs en matiere organique des différentes couches de la carotte de sol

Prof.moyen
Code Ech. (cm) Poids (g) | Poids pré-calcination (g) Poids apres calcination (g) % Matiere Organique
sol (0-2) 1.5 2.001 71.563 70.604 47.976
sol (2-3) 2.5 2.001 71.345 70.646 34.960
sol (3-4) 3.5 2.001 75.562 74.734 41.398
sol (4-5) 4.5 2.001 75.196 74.477 35.972
sol (5-7) 6 2.001 19.495 18.945 27.470
sol (7-9) 8 2.001 76.296 75.833 23.187
sol (9-11) 10 2.001 18.415 18.107 15.379
s0l(11-13) 12 2.051 18.542 18.374 8.209
sol (13-15) 14 2.001 20.166 20.022 7.212
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