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Résumé :

Les boues utilisées dans le forage de puits de pétrole (boues de forage) génerent, au cours du
procédé, des résidus provenant des profondeurs et qui peuvent contenir de la radioactivité
naturelle, communément appelée NORM, a des concentrations significatives. Le présent
travail consiste a la caractérisation minéralogique et radiologique des résidus de boues de

forage utilisées dans I’industrie pétroli¢re et gaziére Algérienne.

Mots clés : Boues de forage, Résidus, Radioactivité, NORM.

Abstract
The muds used in the oil and gas wells drilling (drilling muds) generate, during the process,

residues coming from depths and containing natural radioactivity, commonly called NORM,
at significant activity concentrations. The work carried out in this study consists, in
mineralogical and radiological characterization of residues of drilling mud used in the

Algerian oil industry.

Keywords: Drilling muds, Residues, Radioactivity, NORM.
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Introduction générale

L’environnement naturel de 1’étre humain est majoritairement radioactif. On estime,
en effet, qu’environ 80% de toute I'exposition radioactive humaine provient du bruit de fond
naturel. A cette radioactivité s’ajoute les sources de rayonnements que 1’homme a créés. Ces
sources représentent la radioactivité artificielle.

Qu’elle soit naturelle ou artificielle, la radioactivité est utilisée dans plusieurs
domaines : recherche, médecine, industrie et production d’électricité. A I’instar des autres
activités humaines, ces applications génerent des sous-produits ou déchets radioactifs dont
aucune utilisation n’est prévue et dont le rejet peut avoir des effets nocifs sur la santé de
I’homme et I’environnement. Une gestion adéquate est, donc, nécessaire. Cette gestion passe
par plusieurs étapes. Parmi celles-ci, la décontamination des matériaux, des équipements, des
produits et des sols.

Certaines industries extractives telles que I'exploitation miniére et I'exploitation
pétroliere et gaziere, ont le potentiel d'augmenter le risque d'exposition aux rayonnements, de
I’homme et de I’environnement, en concentrant les quantités de radioactivité au-dela des
niveaux du bruit de fond naturel.

Les éléments radioactifs (radioéléments ou radionucléides) impliqués dans ces
industries sont communément appelés NORM (Naturally Occurring Radioactive Materials).
Ils proviennent des chaines naturelles de 1’uranium (U-238 et U-235) et du thorium (Th-232)
ainsi que le potassium-40 (K-40).

Dans I’industrie pétrolicre et gaziere et tout au long du procédé d’extraction (allant du
forage des puits jusqu’a la production), les NORM se retrouvent principalement dans le dépot
qui s’accumule au niveau des équipements et des installations de surface avec des
concentrations plus ou moins importantes. L’une des conséquences de la formation de ces
dépots est la production d’un volume important de déchets contenant des NORM, qui s’ils ne
sont pas géres comme tels, entraineraient une contamination du sol avoisinant les installations
pétroliéres. Les vents, favoriseraient la propagation de cette contamination sur de larges
étendues.

Le principal radioélément contenu dans ces déechets est le radium (Ra-226) et ses
descendants (radon, plomb...etc.) qui proviennent de la chaine radioactive naturelle de
I’uranium-238.

Comme pour d’autres polluants, les méthodes physico-chimiques de décontamination

des sols contaminés par les NORM, peuvent étre appliquées. Cependant, ces technologies
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d'ingénierie traditionnelles peuvent étre non écologiques et trop codteuses pour la restauration
de la plupart des sites. L'assainissement et la restauration des sols ou sites contaminés
nécessitent donc, une approche écologique et efficace pour la durabilité environnementale et
pour la protection de la sant¢ humaine. Pour cela, plusieurs études ont montré qu’il existe
d’autres méthodes pouvant étre des alternatives peu cotteuses.Ces méthodes sont :

- La bioremédiation microbienne qui utilise des micro-organismes (bactéries, algues et les
champignons) pour dégrader et transformer les composes dangereux du sol et de l'eau ;

Dans le cadre de ce mémoire, un exemple de déchets contenant des NORM sera étudie, en
I’occurrence des déchets provenant de différents puits de forage gazier du sud algérien.
L’étude consiste a déterminer les radioéléments (principalement le Ra-226) contenus dans ces
déchets et mesurer leur radioactivité.

Une analyse minéralogique des éléments chimiques dans ces déchets, sera réalisée par la
technique de la Fluorescence a Rayons X (FRX). La technique de Spectrométrie Gamma a
Germanium Hyper Pur (Ge(HP)) sera utilisée pour la mesure de la radioactivité.

Ce mémoire comprend deux parties, I’une bibliographique et I’autre expérimentale.

- La partie bibliographique comprend trois chapitres dont le premier introduit des généralités
sur la radioactivité, le deuxieme chapitre présente les déchets radioactifs, particulierement les
déchets contenant les NORM et enfin, un troisieme chapitre qui concerne des notions sur les
déférentes méthodes de remédiation.

- Dans la partie expérimentale, les échantillons subissent d’abord, une préparationavant de
subir des analyses par les techniques présentées ci-dessus.

Les échantillons de déchets utilisés, proviennent des puits de forage d’un champ gazier au sud
Algérien. Le travail de ce mémoire a été réalisé au laboratoire du département des déchets
radioactifs du Centre de Recherche Nucléaire d’Alger (CRNA).

L’analyse par spectrométrie gamma des échantillons a été réalisée au laboratoire de

I’environnement du CRNA.
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Chapitre | Geénéralités sur la radioactivité

I.1 Historique

La radioactivité a été découverte en 1896 par le Francais H. Becquerel. La découverte s'est
produite alors qu'il expérimentait la phosphorescence dans les composés d'uranium [1].En
1919, Rutherford a démontré la premiére production artificielle de l'isotope stable (oxygeéne-
17) en bombardant le noyau d'azote-14 avec des particules alpha.

En1934, Frédéric Joliet et Irene Joliet-Curie réalisent la premiére production artificielle de
radio-isotopes en bombardant divers éléments tels que : Be, B et Mg avec des particules alpha
a partir de polonium. [2]

1.2 Définition de la radioactivité

La radioactivité est une caractéristique des noyaux d'atomes. Les noyaux et les atomes,
subissent des changements spontanés appelés transformations radioactives ou nucléaires ainsi
que des désintégrations. L’énergie libérée par transformation nucléaire et emportée sous
forme de rayonnement nucléaire (Alpha, Béta et Neutrons, accompagnées émission de
rayonnements X et Gamma). Généralement, cette énergie est 103 a 106 fois supérieure a celle

libérée par I’atome impliqué dans des réactions chimiques.

1.3 Origine de la radioactivité

1.3.1 Radioactivité naturelle

Lors de la formation de la terre, il y a environ 5 milliards d’années, la matiére comprenait des
atomes stables et instables. Mais depuis, la majorité des atomes instables se sont désintégrés
par radioactivité et ont fini par se transformer en nucléides stables. Cependant, il existe encore
des radionucléides naturels ayant une trés longue période radioactive tels : le thorium-232
(Th-232) (14 milliards d’années), I’uranium-238 (U-238) (4,5 milliards d’années) et le
potassium-40 (K-40) (1,3 milliard d’années) qui n’ont pas encore eu le temps de se
désintégrer totalement.

Leurs descendants, sont en permanence régénérespar une chaine de désintégrations partant
soit de 1’U-238 soit de celle du Th-232. Le radium-226 (Ra-226) descendant de 1’U-238, par
exemple, se transforme lentement, en un gaz radioactif, le radon 222 (Rn-222). Ces
radionucléides naturels sont présents sur toute la planete : dans I’atmosphére (carbone 14 (C-
14), Rn-222 etc.), la croute terrestre (les trois chaines), notre alimentation et le corps humain
(potassium 40).[3]
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1.3.2 Radioactivité artificielle

La radioactivité artificielle est soit produite directement ou indirectement par ’homme. La
production de radionucléides artificiels se fait au moyen d’un accélérateur de particules ou
d’un réacteur nucléaire. Ces radionucléides permettent de nombreuses applications.Certains
radionucléides tels le cobalt 60 (Co-60), iridium 192 (1-192), peuvent étreutilisés en médecine
(radiothérapie ou radiodiagnostique), et dans les applications industrielles.Dans production
indirecte, les radionucléides sont créés lors du fonctionnement des réacteurs nucléaires, par
fission nucleaire. Les principaux radioéléments produits sont le strontium 90 (Sr-90) et le
césium 137 (Cs-137).[4]

1.4 Désintégration radioactive

Une désintégration radioactive se produit lors du retour d’un noyau d’atome a la stabilité, et

ce par trois types d’émission : alpha (o), béta (B) et gamma (y).

.41 Désintégration alpha («)

La désintégration alpha (o)) concerne les radionucléides trop chargés a la fois en protons et en
neutrons. L’émission alpha est un noyau d’hélium avec un numéro atomique de 4 (2 protons
et 2 neutrons,) ayant une trés grande énergie. Le nucléide initial se transmute en isotope d’un
autre ¢lément chimique plus léger. Par exemple, I’'uranium 238 se désinteégre par émission

radioactive o et se transmute en thorium 234 (Th-234).
A A4 4
ZXN — Z-EYN-E + 50,

1.4.2 Deésintégration béta

1.4.2.1 Désintégration béta moins ()
La désintégration béta moins (") est un électron, charge négativement. Certains atomes, dont
les noyaux sont trop chargés en neutrons, émettent un rayonnement " : un des neutrons se
transforme spontanément en un proton plus un électron qui est éjecté avec une grande energie.
Le nucléide initial se transforme en un autre isotope d’un autre élément chimique. Le Sr-90,

par exemple, se desintégre par émission B et se transforme en yttrium 90 (Y-90). [5]

A - A
zXnte = 2 Yy TV

1.4.2.2 Désintégration béta plus
La désintégration béta + (B*) est un positon. Certains atomes, dont les noyaux sont trop

chargés en protons, émettent un rayonnement (B*): un des protons se transforme

4
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spontanément en un neutron plus un positon qui est €jecté avec une grande énergie. Ainsi,
I’atome s’est transformé en un autre ¢lément chimique. L’oxygeéne 15 (O-15), par exemple, se

désintégre par émission B* et se transforme en azote 15 (N-15).
A A +
S Xy = 7Y tE TV

1.4.2.3 Désintégrationgamma (y)
Le rayonnement gamma est une onde électromagnétique comme la lumiére visible ou les
rayons X, mais beaucoup plus énergétique. Ce rayonnement suit souvent une désintégration
béta voire alpha. Aprés 1’émission de la particule alpha ou béta, le noyau résiduel est encore
excité car ses protons et ses neutrons n’ont pas trouvé leur équilibre. Il se libere alors

rapidement du trop-plein d’énergie par émission d’un ou plusieurs rayonnements gamma. [6]

A~r® A
7 Xy = 7 Xy HY

Ay, T=2,7d

0,985 %

B 2% 1087,7 keV
B- 98,99 %
23p
4118 keV
Y Y
v Y
198Hg

Figure 1 : Schéma de désintégration radioactive de Au-198

1.5 Loi de la décroissance radioactive

La quantité¢ d’un radionucléide diminue avec le temps du fait de la désintégration radioactive
progressive de ses noyaux. Ce phénomene aléatoire et spontané.

Cette décroissance radioactive suit une loi exponentielle telle que :
dN(t) = -L N(t) dt 1)

En intégrant 1’équation (1), on obtient le nombre de noyaux présents a I’instant t, soit :
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N(t) = Noe-xt N(t) = Nge ™ 2)

Ou:

No : Nombre d’atomes a t=0 ;

N(t) : Nombre d’atomes a I’instant t ;

A : Constante radioactive du corps ; elle représente la probabilité de désintégration d’ unatome
par unité de temps (s

1.6 La période radioactive (T)

La période radioactive (T) est le temps au bout duquel la moitié des atomes sontdésintégrés.
C’est une grandeur caractéristique de chaque radioélément. Elle varie de 10" ansa 10°
®secondes.Le tableau n°1 illustre quelques exemples de période radioactive.

D’aprés la relation de décroissance radioactive (2), on a :

N 1
Ny 2
e—lt_l
2
Son - — In2
D’ou : T—l1
A

N(t) _ pente = N'(t)=dN (1) /dr

dNrt)

N((t+dt)

dNrr)

. t drot+dr dr -

Figure 2 : courbe de désintégration radioactive
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Tableau 1: exemples de demi-vie de certains radioéléments

Radionucléide Periode Radionucléide Période

Cobalt 60 5,2 ans Radium 226 1 600 ans

Tritium 12,2 ans Carbone 14 5730 ans
Strontium 90 28,1 ans Plutonium 239 24 110 ans
Ceésium 137 30 ans lode 129 15 700 000 ans
Américium 241 | 432 ans Uranium 238 4 470 000 000 ans

.7 Activité
L’activité A d’un élément radioactif a un instant t est la vitesse de désintégration a cet instant :

A(t) = — % 3)

En remplacant (3) dans la relation (2), on obtient :

A(t) = Age™ 4)
Unités de mesure de ’activité
- Becquerel (BQ) :Un becquerel est I’activité d’un noyau qui subit une transformationpar
seconde : 1 Bqg = 1dps (désintégration par seconde).
-Curie (Ci) :Le Curie est I’ancienne unité de 1’activité, encore utilisée. Elle
représentel’activité d’un gramme de Ra-226. 1Ci=3.7.10"Bq

1.8 Interaction des rayonnements avec la matiére

Lorsqu’un rayonnement (particules en mouvement ou rayonnement électromagnétique)
traverse un milieu matériel, il peut interagir avec les atomes du milieu en leur transférant de
I’énergie.

Les rayonnements, suivant leur nature, sont classés en différentes catégories. On dit qu’un
rayonnement particulaire ou électromagnétique est ionisant lorsqu’il est susceptible d’arracher
des électrons a la mati¢re. Pour cela, il est nécessaire que I’énergie individuelle d’un photon
ou cinétique des particules soit supéricure a 1’énergie de liaison minimale des électrons du

milieu.



Chapitre | Geénéralités sur la radioactivité

Les rayonnements ionisants sont classés en deux catégories :

.8.1 Rayonnements directement ionisants

IIs sont constitués de particules chargées, tels les électrons (B+, B-), les protons, les deutons et
les particules ades ions lourds. lls délivrent directement a la matiére leur énergie, en
provoquant son ionisation par le jeu des forces coulombiennes s’exergant entre elles et les
atomes du milieu.

1.8.2 Rayonnements indirectement ionisants

Ce sont des rayonnements électromagnétiques (y ou X) en mouvement, électriquement
neutres, susceptibles de transférer une importante fraction ou la totalité de leur énergie en une
seule interaction a des particules chargées. Ce sont des particules secondaires qui ionisent le
milieu.L’interaction de ces rayonnements s’effectue principalement par trois processus : effet
Compton, effet photoélectrique et effet de matérialisation (création de paires (€électron-
positron)).

1.9 Détection de la radioactivité :

1.9.1 Les détecteurs
La détection de la radioactivité est basée essentiellement sur le phénoméne d'ionisation qui
permet de détecter facilement le passage de particules dans la matiere (interaction
rayonnement-matiere).
Depuis le premier écran fluorescent qui a permis a Rontgen en 1895 d’observer indirectement
les rayons X, de nombreux détecteurs de différents types : gazeux, scintillateurs liquide ou
solide et semi-conducteurs, ont été congus pour permettre d’observer les différents
rayonnements de la radioactivité naturelle ou artificielle.
Suivant I’objectif visé, un détecteur peut avoir une ou plusieurs fonctions :
- Mettre en évidence un « point chaud » de radioactivité dans I’environnement ;
- Mesurer précisément 1’activité d’une source ou d’un échantillon ;
Mesurer 1’énergie d’un rayonnement et identifier le noyau radioactif émetteur ;
- ldentifier la nature du rayonnement (par la mesure de sa masse et de sa charge par
exemple).
1.9.2 Mode de fonctionnement d’'un détecteur
Quel que soit le mode de fonctionnement d'un détecteur et donc le principe sur lequel s'appuie
la détection des rayonnements, il est toujours constitué de méme éléments :

o Un capteur au niveau duquel le rayonnement interagit avec la matiére ;
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o Un systeme d'amplification qui met en forme et amplifie le signal produit par la
sonde ;
o Eventuellement un systéme de traitement du signal ;
o Un systeme d'affichage qui indique :
1. Un flux de particules : le compteur ;
2. L'énergie des particules : le spectrométre ;
3. Ladose absorbée ou le débit de dose absorbée : le dosimetre ou le débitmetre.

1.9.3 Caractéristiques d’un détecteur

Dans chaque cas, il faut que le détecteur possede des caractéristiques bien adaptées, parmi
lesquelles on peut citer :

- une grande efficacité de détection.

- une bonne résolution en énergie (capacité a distinguer deux rayonnements d’énergies trés
voisines).

- un temps de réponse rapide.

- un bruit de fond faible.

1.10 Risques radiologiques des rayonnements ionisants

L’exposition aux rayonnements ionisants peut étre externe (source a distance ou au
contact)et/ou interne (ingestion, inhalation ou passage percutané de substances
radioactives).Ces rayonnements peuvent provoquer des effets sur la matiére vivante. Ces
effets peuvent altérer les tissus a court terme (effets déterministes) ou a long terme (risque de

cancer)(effets stochastiques).

.11 Radioprotection

La radioprotection consiste a évaluer les risques sanitaires liés a 1’exposition aux
rayonnements ionisants et si nécessaire, a mettre en ceuvre des mesures de protection et de

préventiondestinées a limiter ces risques.
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I1.1 Définition

L’Agence Internationale de I’Energie Atomique (AIEA) définit les déchets radioactifscomme
« des matieres contenant des radionucléides ou contaminéees par des radionucléidesdont la
concentration ou I’activité sont supérieures aux niveaux de libération fixés parl’organisme de
réglementation et pour lesquelles on ne prévoit pas d’utilisation ». [8]

11.2 Forme des déchets radioactifs

Les déchets radioactifs se présentent sous trois formes différentes :

e Forme solide ;

e Forme liquide ;

e Forme gazeuse.

Origines des déchets radioactifs

La plupart des déchets radioactifs des activités civilesdécoulentde la
productionélectronucléaire, néanmoins un large éventail d’autres activités dont Ia
médecine,l’agriculture, la recherche, I’industrie et 1’enseignement utilisent des radio-

isotopes,produisent des déchets radioactifs.

11.3 Classification des déchets radioactifs

Les déchets radioactifs sont classés suivant plusieurs criteres [9]
11.3.1 Classification suivant les propriétés des déchets

11.3.1.1 Propriétés radioactives
On distingue quatre propriétés radioactives qui sont :
» L’activité ;
* Le demi de vie ;
* Le type de rayonnement (a, B, y) ;
* Le débit de dose.

11.3.1.2 Propriétes physico-chimiques
Liquide
- Organique (huiles, solvant, ...etc.)
- Aqueux.

Solide
- Combustibles ;

10
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11.3.2

Non combustibles ;
Compactables ;
Non compactable ;

Putrescible (carcasses d’animaux).

Particule ;
Aérosols.

Classification de ’AIEA des déchets radioactifs

La classification des déchets radioactifs selon I’Agence International de 1’Energie Atomique

est donnée dans le tableau n° 2[30].

Tableau 2 : Classification des déchets radioactifs par I’ATEA

Nature Catégorie Activité spécifique Ci/m®
Faible activité
1 A<10°
2 10°%<A<10°®
3 10°<A<10?
Liquide Moyenne activité
4 10'<A<10*
Haute activiteé
5 A >10*
1 A<10™
Gaz 2 107<A<10°
3 A>10°
Débit de dose (R/h)
Faible activité
1 D<0.2
Moyenne activité
Solide 2 02<D<2

Haute activité

11
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3
Emetteurs a

4

D>2

Emetteur a

1.4 Gestion des déchets radioactifs

La découverte puis I'utilisation de la radioactivit¢ dans de nombreux secteurs d’activitésa

entrainé la production de déchets radioactifs. De part, leurs propriétes radioactives, ilspeuvent

présenter des risques pour la santé humaine et pour 1’environnement. Pour cesraisons, les

déchets nécessitent une gestion adaptée. [10]

La gestion des déchets radioactifs obéit aux principes suivants :

e Produire le moins possible de déchets ;

e Réduire autant que possible leur dangerosité ;

e Prendre en compte les spécificités de chaque catégorie de déchets et choisir desdispositions

qui minimisent les charges pour les générations futures (surveillance etmaintenance).La

gestion des déchets radioactifs correspond a une série d’étapes :

e Le prétraitement ;

e Le traitement ;

e Le conditionnement ;
e [’entreposage ;

e Le stockage définitif ;

La gestion de ces déchets est représentée par le diagramme ci-dessous.

12
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:f Déchet radioactifs ]

)

[ Caractérization J

Limites de rejet

dans
I’ erivironnerment

Réduction des Evaluation
caractéristiques des d'un systéme
déchets de traitement
Traitement des déchets
L 4
Evacuation des déchets E"E'I"‘:":'“ j”"
canditionnés fysteme de

conditionnement

3

Immobilisation Rejet dans le milieu
ambiant

Figure 3 : Diagramme de la gestion des déchets radioactifs solides
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11.4.1 Etapes de gestion des déchets radioactifs
I1.4.1.1 Prétraitement des déchets
Le prétraitement est définit comme une étape par laquelle doivent passer les déchets avant les
opérations de traitement, conditionnement ou stockage definitif [11].
Les objectifs du prétraitement sont :
e La séparation des déchets en actifs et non actifs ;
e Conversion des déchets en une forme convenable pour le traitement, le conditionnement ou
[’évacuation ;
e La conversion des déchets pour le recyclage. Les principales opérations du prétraitement des
déchets radioactifs sont :
«Collecte et tri : Les opérations de collecte et de tri consistent en la réception des déchets a
partir de leur lieu de génération et leur séparation selon :
e Les caractéristiques physiques et chimiques des déchets ;
e Le type et la demi-vie de I’activité ;
e [ .a concentration de 1’activité ;
e Les spécifications applicables aux voies d’évacuation.
11.4.1.2 Traitement des déchets radioactifs

Les caractéristiques et les propriétés physico-chimiques de déchets radioactifs déterminent le
choix de la technique de traitement. L’objectif du traitement est d’isoler les contaminants
radioactifs de I’environnement ou réduire leur quantité a des niveaux qui permettent leur rejet
sOr, suivant les normes internationales. 1l repose sur les principes suivant : la réduction de
volume, I’extraction des radionucléides et la modification de la composition. Les déchets
radioactifs qu’ils soient liquides ou solides peuvent étre concernés par les opérations de
traitement [12].
11.4.1.2.1 Traitement des effluents liquides
Les principaux procédés de traitement d’effluents liquides sont :

e La précipitation chimique ;

e [ ‘échange ionique ;

e [’¢évaporation.
D’autres procédés sont :

e Procédés a membranes ;

e Procédés électriques.

14
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11.4.1.2.2 Traitement des déchets solides
eCompactage ;

e Incinération.

11.4.1.3 Conditionnement
Le conditionnement des déchets radioactifs comprend des opérations telles que
I’immobilisation et I’emballage. 1l a pour but de produire une forme de déchet solide emballée
compatible avec 1’option retenue pour le stockage définitif et satisfaisant aux exigences de

transport et d’entreposage [13].

11.4.1.4 Entreposage
L’entreposage est une étape provisoire. Il peut intervenir entre et pendant les étapes de
gestion. Les déchets radioactifs solides ou liquides peuvent étre entreposés dans 1’attente d’un

prétraitement ou apres un traitement ou conditionnement.

11.4.1.5 Stockage définitif
Le stockage définitif implique la faculté de récupérer les déchets aisément. Les installations
de stockage des déchets radioactifs doivent étre congcues de maniére a éviter I'exposition de
I'nomme aux rayonnements et a garantir le confinement physique. Il est nécessaire de

procéder a une surveillance continue pour s'assurer que ces deux conditions sont satisfaites.

1.5 Déchets contenant de la radioactivité naturelle (NORM : Naturally Occurring
Radioactive Materials)

11.5.1 Introduction

La quasi-totalité des roches, des sols, et des eaux contiennent naturellement quantités de
radioéléments tel que 1’uranium, le thorium, le radium, les radio-isotopes du potassium, et
leurs descendants.

Ces matériaux contenant des radionucléides présents naturellement dans la crodte terrestre
sont appelé NORM qui est I’acronyme de «Naturally Occurring Radioactive Materials». Les
faibles concentrations en radionucléides de ces NORM et leur isolement dans des formations
géologiques profondes font que, dans leur état naturel, ces matériaux sont inoffensifs pour
I’homme et son environnement.

Lors des activités humaines d’exploitation de ces matériaux ou NORM comme matiéres
premiéres dans divers secteurs industriels, la radioactivité se trouve concentrée dans les

produits et/ou les résidus.
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Ces produits ou residus sont appelés TENORM qui est I’acronyme de «Technologically
Enhanced Naturally Occurring Radioactive Materials». On définit les TENORM comme étant
tout matériau naturellement radioactif dont la concentration en radionucléides ou le risque
potentiel d’exposition de I’homme ont été augmenté a des niveaux Supérieurs a ceux
rencontrés a 1’état naturel. [14]Parmi ces activités on peut citer, I’extraction et le traitement
des minerais, la production de gaz et de pétrole, les industries de céramiques réfractaires et
abrasifs, I’industrie des phosphates et des engrais, les eaux (thermales, mineérales et usées), les

matériaux de construction (ciment, carriere, briques,..) et la récupération des métaux.

11.5.2 Origine des NORM

Les activités technologiques qui peuvent concentrer les NORM sont les industries
d’extraction et de production.

Les principales industries extractives touchées par les NORM sont :

e Industrie pétroliere et gaziére ;

e Industrie de phosphate ;

e Installation de traitement des eaux ;

e Extraction de charbon ;

e Extraction et traitement des métaux.

11.5.3 NORM dans les installations pétroliéreset gaziéres

Au cours des années 80, desconcentrations élevées de NORM ont été identifiées dans les
équipements de production du pétrole et du gaz en mer du Nord et au sud des Etats-Unis.Au
cours du processusd’extraction du pétrole et de gaz, et sous I’effet des changements de
température et de pression les NORM remontent a la surface ets‘accumulentsous forme de
boueset de dépbts de tartresur différents équipements. Les dépdts sont solides contenant des
sulfates et/ou des carbonates de calcium, de baryum et de strontium. Leur formation est due,
principalement a I’incompatibilitédes eaux de formation et de production.Les principaux
radionucléides présents dans boues et dép6ts sontles isotopes du radium et le gaz radon-222
descendant du radium-226. [15]
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Figure 4 : Transport de descendants d’U-238 dans la production de pétrole et de gaz
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Figure 5 : Transport de descendants de Th-232 dans la production de pétrole et de gaz

11.5.4 Reésidus NORM

L’industrie pétrolicre et gaziere génere différents résidus dont les principaux sont :
1. Boues retirées des tuyaux, des bacs et des réservoirs ;

Dépot solide en suspension dans 1’eau ;

Liquides contenant du tartre dissous et des produits chimiques ;

Dépots solides récupérées des processus de décontamination ;

Filtres utilisés pour éliminer les particules en suspension dans 1’air ;

o g ~ w D

Poussiéres de fumée et effluents gazeux (contenant les radionucléides volatils).
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1.6 Techniques de la remédiation des sols.

Les sites contaminés nécessitent des procédures particulieéres pour restaurer 1’aspect naturel du

sol.

11.6.1 Electro-remédiation.

Le principe de ce procédé réside sur I’attraction de particules chargées dans le sol. Deux
électrodes, une cathode et une anode sont insérées dans le sol contaminé. Un courant
électrique y est appliqué et traverse le sol. Le champ magnétique généré propulse les métaux
lourds présents sous forme ionique a travers les électrodes respectives. Arrivées aux
électrodes, les particules métalliques sont extraites par adsorption sur les électrodes elles-

mémes ou par une resine échangeuse d'ions [16].

11.6.2 Rincgage des sols.

Le rincage des sols est une technique de remédiation chimique appliquée in situ. Elle est
basée sur I’extraction des métaux lourds par I’injection d’un fluide dans le sol contaminé. Le
fluide extracteur est pompé a la surface. Il contient ainsi les contaminants absorbés. Le
rincage des sols est appliqué pour tous types de contaminants mais seulement utilisé pour des

sols perméables qui facilitent la pénétration du fluide [16].

11.6.3 Stabilisation.

La technique par stabilisation est la réduction de la toxicité, la mobilité et la solubilité du
contaminant pour minimiser son risque de propagation aux alentours. Un exemple de
technique de stabilisation est le mélange d'asphalte. Cette technique chimique est utilisée pour
le traitement des contaminants d’hydrocarbures. Il s'agit d'ajouter a un sol contenant du
pétrole, un mélange de bitume chaud. La solution résultante forme un agrégat qui est ensuite

traité pour extraire les contaminants du sol [16].

11.6.4 La vitrification

La vitrification est une technique qui implique I'application de hautes températures (1600-
2000C®), pour faire fondre le sol et ses polluants, dans le but de bloquer la migration des
composés nocifs vers des zones non polluées. La vitrification des polluants du sol s'effectue

selon trois méthodes différentes [16]:

- Méthode thermique: utilisation de la chaleur d'une source externe avec un réacteur.
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- Méthode électrique: insertion d'électrodes en graphite pour fournir de la chaleur sous forme

d'une énergie électrique.
- Méthode de plasma: trés favorable pour atteindre des températures élevées a environ 5000C°

11.6.5 Phytoremeédiation.

La phytoremédiation est définie comme [’utilisation de végétaux pour extraire, stabiliser ou
dégrader des substances polluantes.

Cette technique peut étre appliquée a des métaux lourds, a des radioéléments ou a des
polluants organiques présents dans le sol ou dans I’eau.

Quelquefois, des micro-organismes rhizosphériques ou des produits chimiques (ligands
chélateurs) sont utilisés pouraugmenter la biodisponibilité et de I'absorption des polluants sur

la base des capacités naturelles des plantes.

11.6.5.1 Mécanismes de phytoremédiation
La phytoremeédiation regroupe plusieurs techniques selon le type d’action des plantes, la

nature du milieu contaminé et la nature des contaminants.

11.6.5.1.1 Phytoextraction

La phytoextraction est I'absorption de contaminants des sols ou des eaux par les racines des
planteset leur translocation vers les parties aériennes. Ces derniérespeuvent ensuite étre
récoltées, puis traitées. Dans le cas des métaux, par exemples, ils peuvent étre récupérés et

réutilisés a but économique (le phytomining).

Certaines plantes sont naturellement capables d’accumuler de fortes teneurs en contaminants :

ce sont des plantes accumulatrices ou hyper accumulatrices. [17]

11.6.5.1.2 Phytostabilisation

La phytostabilisation est I'immobilisation d'un contaminant du sol par adsorptionsur les
racines, l'absorption et l'accumulation par les racines, ou la précipitation dans la zone
racinaire. Cette technique estutilisée pour réduire la mobilité et la biodisponibilité des
polluants dans I'environnement,empéchant ainsi leur lessivage dans les eaux souterraines et

leur entrée dans la chaine alimentaire.
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11.6.5.1.3 Phytovolatilisation
La phytovolatilisation est I'absorption des polluants volatils (Hg, Se) du sol par les plantes et
leur conversion en forme gazeuse puis leur rejet subseéquent dans I'atmosphére par

évapotranspiration.

11.6.5.1.4 Phytodégradation

La phytodégradation fait référence a la dégradation ou transformation microbienne des
polluants organiquestoxiques en substances moins toxiques dans la zone racinaire
(rhizosphére). Cette technique se rapproche plus de la bioremédiation assistée par les
plantes.[17]

11.6.5.1.5 Phytofiltration

La Phytofiltration est également appeléephytoépuration.La pytofiltration est I'élimination, des
polluants des zones humides par les plantes aquatiques. La phytofiltration peut étre une
rhizofiltration (utilisation de racines de plantes) ou blastofiltration (utilisation de semis) ou
caulofiltration (utilisation depousses). Dans cette technique, les systemes racinaires
(rhizofiltration) favorisent la dégradation et la minéralisation de composés organiques. lls

absorbent, précipitent et concentrent les polluants[18].

@Phytovolatilization
' .
L) ..®

> = ytodegradation
Phytoaccumula& \ y

Phytostabilization Rhizodegradation

Figure 6 : Modele conceptuel montrant diverses techniques de phytoremédiation
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11.6.5.2 Sélection de plantes pour la phytoremédiation
Le principal objectif du procéde de sélection est de choisir une espéce de plantes avec des
caractéristiques de croissance sous des conditions du site qui satisfait aux objectifs de la
phytoremédiation. Le processus de cette sélection passe par certaines étapes :
1. Identifier la technologie de phytoremédiation et les objectifs de réhabilitation
2. Recueillir des informations sur le site.
3. Identifier les critéres importants pour la sélection des plantes.
4. faire correspondre les criteresci-dessus avec la liste des plantes disponibles/proposees.

5. Sélectionner la plante et mettre en ceuvre la phytoremédiation.[19]

11.6.5.3 Avantages
Par rapport aux techniques conventionnelles physico-chimiques de traitement des matrices
polluées (stabilisation, lavage, mise en décharge, confinement, incinération, etc.), la
phytoremédiation présente de nombreux avantages d’ordre environnemental et économique.
En effet, les techniques de phytoremédiation :
1. sont économiquement viables (cout faible), esthétiques et faciles a mettre en ceuvre.
2. sont applicables a un grand nombre de polluants
3. ne provoquent qu’un minimum de perturbations dans 1’environnement
4. elles apparaissent comme des méthodes alternatives ou complémentaires aux méthodes

conventionnelles.

11.6.5.4 Limites

Malgreé les avantages susmentionnés, la phytoremédiation présente certaines limites :
1. ne peut €tre applicable qu’aux sites faiblement contaminés.

2. Taux de croissance lent et faible biomassedes espéces.

3. La durée du traitement estcontexte-dépendante : caractéristiques du sol, nature des
polluants considérés, niveau de la pollution, espéces végétales utilisées.

4. Tolérance limitée des especes végetales: Seule la fraction biodisponible de polluant
peutétre prelevée par les plantes.

5. Inhibition de I’accumulation d’un polluant par la plante lorsque le sol contient une
pollution polymétallique.

6. la capacité des plantes a accumuler les metaux décroit lorsque la concentration des métaux
dans leurs tissus augmente.

7. Daction de la plante est généralement limitée au sol de surface et dépend fortement de la

biodisponibilité des polluants dans cette zone.[20]
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111.1 Introduction

Ce travail a eété réalise au Laboratoire des déchets radioactifs du Centre de
RechercheNucléaire d’Alger (CRNA). Notre objectif est la détermination des radioéléments
naturels (NORM), principalement le Ra-226, contenus dans les déchets de boues de forage
d’un champ gazier du sud algérien ainsi que la mesure de leur radioactivité par spectrométrie
gamma. Une synthesede différents travaux réalisés par différents auteurs sur la
phytoremédiation du Ra-226 est présentée.

111.2 Echantillonnage

Les échantillons faisant 1’objet de notre étude ont été prélevés lors d’une compagne de mesure
radiologique effectuée par le Centre de Recherche Nucléaire d’Alger sur les puits de forage
d’unecompagnie gaziére sise a Adrar. La technique d’échantillonnage par jugement a été
utilisée. Chaque échantillon final des deuze est un mélange de cing prélévements pour

s’assurer une bonne représentativité.

Figure 7 : Résidus de boue de forage

111.3 Les lieux de préléevement d’échantillons

Bourbiers :

Bassins d’entreposage destinés pour recevoir les résidus de traitement de boues de forage. Ces
résidus se présentent sous forme de sable huileux.

Sable noire (LGS) : Sable de couleur noire ou en anglais, LGS acronyme de Low Gravity
Solids entreposés sous forme de tasou parfois étalés sur le sol au niveau de la quasi-totalité

des puits. Ils sont issus du traitement des boues huileuses de forage.
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Figure 8 : Bourbiers de stockage de LGS

Bassins d’eau : Utilisés comme réservoir d’eau pour les besoins de 1’opération de forage.

Figure 9 : Bassin d'eau pour le forage
Lieu de stockage des déchets huileux solidifiés

Ouvrage en béton contenant des déchets huileux solidifiés avec du ciment. Ces déchets sont

générés par 1’opération de traitement des boues de forages.

Figure 10 : Solidification des résidus de boue de forage
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111.4 Préparationdes échantillons

Matériels utilisés

e Tamiseuse de huit calibre : 100, 200, 300, 500, 600, 800, 900, 1400 um (modele
Fisher Scientific) ;

e Etuve (modele Memmert) ;

e Flacon 20 ml ;

e Spatule ;

¢ Balance (modele KERN pes, d=0,019) ;

e Chaine de spectrométrie gamma avec un détecteur Ge HP (CANBERRA, AFTmodel
2025) ;

e Chaine de spectrométrie de Fluorescence X de marque PGT (Princeton Gamma

Technology).

111.4.1 Séchage
Pour les besoins d’expériences, les quantités prélevées sont soumises a un séchage dans

I’étuveal05°C suivi d’un tamisage.

111.4.2 Tamisage
Pour I’homogénéisation granulométrique, les échantillons ont subi un tamisage avec un calibre

de 200pumde diametre. Leur granulométrie est donc inférieure ou égale a 200 pm.

Figure 11 : Tamisage des échantillons

I11.5 Préparation des échantillons pouranalyse

Pour les besoins d’expériences, deux types de préparation des échantillons sont réalisés. La
premicre préparation est destinée a 1’analyse par spectrométrie a fluorescence X (FRX) et la

deuxiéme destinée a I’analyse par spectrométrie gamma.
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111.5.1 Préparation d’échantillons pour analyse par FRX
Aprés leur tamisage, 3.5 g de chaque échantillon, ont été mis dans des capsules a pastilles

adaptés a I’analyseur FRX (figurel3). Ces capsules sont alors analysées.

Figure 12 : Echantillons pour analyse FRX

111.5.2 Préparation d’échantillons pour analyse par spectrométrie gamma

Des flacons en polyéthylene de 20 mL chacun ont été remplis par les échantillonsrespectifs,
hermétiquement scellés par la silicone(figure 14) et pesés (tableau 2). Avant leur analyse par
spectrométrie gamma, ces flacons sont laisser pour équilibreséculaire pendant environ 3

semaines au bout desquelles les échantillons sont analysés.

Figure 13 : Conditionnement des échantillons pour spectrométrie gamma

Tableau 2 : Nature et masse des échantillons

Echantillon | 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12

Nature Bourbiers LGS Bourbiers

Masse () 20.8 | 20.6 | 195 16.6 20.1 | 20.7 24.6 20.1 19.2 | 193 19.6 | 189

111.5.3 Procédures d’analyse
Apreés leur conditionnement, les résidus NORM sont soumis a une analyseminéralogique et une

analyse radiologique par spectrométrie gamma.
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111.5.3.1 Les conditions opeératoires
L'analyse d'un spectre peut se diviser en sept étapes principales :
1. Les opérations précédant I'analyse du spectre : I’étalonnage en énergie et en efficacité de la
chaine de mesure ;
2. L'acquisition d'un spectre de bruit de fond ;
3. L'acquisition du spectre de 1’échantillon a analyser ;
4. La soustraction du bruit de fond ;
5. La recherche des pics ;
6. L analyse des pics ;
7. L’identification des radionucléides et le calcul d'activite.
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Chapitre IV

Résultats et discussions

Dans ce qui suit, les différents échantillons NORM sont numérotés de 1a 12 le sol prélevé en

dehors de la zone de rejet des déchets est noté Blanc.

IV.1 Résultats de I’analyse minéralogique (FRX)

Les résultats d’analyse élémentaire des différents échantillons sont regroupés dans le tableau

3.

Tableau 3 : Concentrations des eléments chimiques dans les échantillons et le blanc

Concentration (ppm)

E:ﬁ::;n:e Blanc 1 2 3 4 5 6

Na *kk 1408,35 38,28 119,78 777,52 1240,90 2083,21
Mg 11483 9534,22 577,44 0,00 2211,74 5155,19 10009,30
Si 478000 183714,59 | 143833,03 | 132588,12 | 156065,55 | 162003,27 | 219481,50
P 772 850,22 . . 1261,38 259,35 830,31

K 10291 15207,59 11765,40 12955,39 7135,54 13164,91 10254,89
Ca 18780 13067,97 28531,04 17996,73 42729,83 24729,88 33407,67
Sc 3.04 0,44 1,13 0,87 1,58 0,48 1,20

Ti 1475 4952,53 8123,45 9066,69 3612,08 7712,13 3063,53
Vv 106 55,46 202,70 201,65 47,14 123,53 91,32

Cr 83.9 126,49 49,85 50,94 66,79 56,26 53,59

Mn 120 817,72 457,95 423,99 741,19 368,30 185,92
Fe 8188 59582,90 36928,72 54943,60 55120,65 38085,78 17359,83
Co 3.9 13,19 6,57 10,19 15,49 8,99 6,89

Ni 45.7 87,65 90,73 99,10 97,99 93,20 109,06
Cu 20.1 6,50 5,92 5,73 8,61 5,77 6,34

Zn 56.4 45,00 43,09 54,86 272,58 53,82 23,53

Br 24 5,99 7,19 7,46 10,14 7,03 1,68

Rb 20.9 58,88 80,83 79,91 53,53 91,68 45,68

Sr 124 211,34 286,07 327,25 230,38 257,99 127,85

Y *ok ok 53,93 29,57 60,92 47,67 24,19 5,90

Zr 639 221,48 320,17 224,86 407,34 336,89 647,11
Nb 8.5 19,36 13,95 36,38 107,81 10,00 16,93

Ba ok ok 451,11 2920,66 2135,72 792,42 1204,08 449,70
Pb 2.6 41,74 71,22 66,02 452,39 59,65 15,59

Th 0.3 6,43 7,66 5,20 6,69 11,33 2,72

u 0.8 2,29 3,54 1,94 16,03 3,40 1,23
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Tableau 3suite) : Concentrations des éléments chimiques dans les échantillonset le blanc

Concentration (ppm)
;:ﬁﬁ::i 7 8 9 10 11 12

Na 1470,41 729,13 819,69 765,74 1980,14 1087,52
Mg 5094,03 2043,77 3356,60 1100,10 10752,81 4502,77
Si 212243,16 122754,04 166867,52 155803,89 186802,09 177776,50
P 258,35 NF 376,99 31,95 946,01 137,65

K 8458,60 11652,84 11728,60 11252,28 11543,48 9505,55
Ca 36944,91 13427,74 12011,83 23118,07 58016,93 20851,15
Sc 1,48 0,51 0,40 0,52 2,58 0,56

Ti 2805,25 11046,83 11122,85 10773,83 4003,18 8150,98
Vv 98,26 330,94 245,03 285,13 85,79 241,30
Cr 56,46 50,90 48,08 32,38 60,10 42,09
Mn 264,85 325,57 508,67 408,88 367,10 359,73
Fe 18375,31 45645,92 38222,67 39009,52 40041,90 38834,71
Co 4,00 10,85 7,35 6,33 8,60 6,97

Ni 110,78 93,40 94,40 92,83 87,08 92,72

Cu 6,86 6,06 5,36 5,32 7,37 5,50

Zn 39,62 72,10 46,66 44,35 80,83 44,78

Br 1,78 7,01 6,62 7,01 8,68 7,33

Rb 36,76 71,64 74,68 82,09 74,33 83,06

Sr 111,45 559,72 341,79 454,89 181,64 387,45

Y 4,56 45,82 33,12 30,27 28,99 26,26

Zr 269,30 178,53 396,64 359,82 163,95 270,22
Nb 9,79 26,97 18,73 14,01 8,65 9,84

Ba 595,88 5017,60 3625,87 5274,91 594,76 4058,65
Pb 21,02 64,08 52,51 62,45 75,89 64,93

Th 2,52 5,23 6,58 5,07 8,09 6,76

U 1,03 2,80 3,42 3,37 3,40 3,71
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A partir du tableau 3, nous constatons que les échantillons sont riches en minéraux tels que :
K, Ca, Mg, Na et P. D’autre part, ils contiennent des éléments traces métalliques (ETM) : Cr,
Co, Cu, Ni, Zn, Pb qui,a partir d’un certain seuil,sont connus pour leur toxicité respective. Les
valeurs de ces métaux sont relativement élevées. Pour le Pb par exemple, les teneurs varient
de 15.59 ppm (éch. 6) a 75.89 ppm (éch. 11) avec une valeur maximale de 452.39ppm (éch.
4). Celles-ci, sont non seulement supérieures a celle du blanc (20.9ppm) mais elles dépassent
les teneurs moyennes de la crodte terrestre continentale de 16 ppm [21].

L’U et le Th en tant que radioéléments naturels de la croute terrestre se retrouve a des niveaux
de concentrations normales existantes dans les sols.

Le bruit de fond du baryum (Ba) dans les sols varie de 100 a 3000 ppm, avec une moyenne de
500 ppm[22]. Le tableau 3 montre deux gammes de valeurs. La premiére est la gamme des
teneurs inferieures a 3000 ppm allant 451,11 (éch. 1) a ppm a 2920,66ppm (éch. 2). La
deuxiéme gamme est celles supérieures a 3000ppm (3625,87 ppm (éch. 9)- 5274,91ppm

(éch.10)). Du point de vue sanitaire, ces concentrations pourraient étre toxiques.
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Figure 14 : Spectre caractéristique de I’échantillon 10
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IV.2 Résultats des analyses par spectrométrie gamma

Apreés passage de chaque échantillon a la spectrométrie gamma pour analyse, un spectre

donnant le nombre de coups en fonction de I’énergie des radioéléments est obtenu sur 1’écran

du traitement du signal (figure 15).

Figure 15 : Spectre illustrant les pics des radioéléments

Sur chaque spectre, les éléments radioactifs naturels de 1’échantillon analysé sont identifiés.
Le tableau (06) montre les principaux radioéléments avec leurs énergies respectives. Sur ce
tableau, nous constatons la présence des principaux NORM a savoir, le potassium (K-40), les
descendants des chaines naturelles de ’uranium 238, a savoir : le Ra-226, le Pb-210, le Pb-
214 et le Bi-214 et celle de thorium 232 : le Pb-212 et 1’ Ac-228.

Tableau 4 : Principaux radioéléements naturels (NORM) identifiés

Radionucléide Energie (KeV)
Pb-210 46.539
Ra-226 186.21
Pb-212 238.632
Pb-214 351.925
Bi-214 609.318
Ac-228 911.16

K-40 1460.83
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Pour chaque radioélément du spectre, la surface nette de la raie correspondante a été mesurée
(apres déduction du bruit de fond) dans le but de calculer I’activité spécifique de cet élément
par la formule (7). Les résultats de ces activités sont donnés dans le tableau (5).

A noter qu’avant le calcul de cette activité, les efficacités de détection respectives des
radioéléments ont été déterminées en utilisant 1’équation apparaissant sur la figure (25) de la
courbe d’efficacité.

Parmi ces radionucléides, seuls, le Ra-226, qui est reconnu 1’élément prédominant dans
déchets NORM de I’industrie pétroliére et gaziére [25], le Pb-210 et le K-40 sont pris en

compte dans cette étude, et ce, pour leur impact radiologique sur I’homme et I’environnement.

- Sur le tableau donnant I’activité des radioéléments, les valeurs du Ra-226, varient de (61.41
+ 3.07) et (252.37 + 12.62 Bq.Kg™) avec une valeur maximal de 30785.01 + 1539.25 Bq.Kg™.
Ceci est bien illustré sur les figures 16 et figure 17(pour la valeur maximale).

Toutes ces valeurs sont supérieures a celle trouvée dans 1’échantillon blanc. Elles sont assez
élevées par rapport a celle données dans la littératurecomme valeur moyenne mondial dans
I’environnement (sol) par P'USCEAR, elle est de 33 Bg.Kg™ [26].

Les résultats mettent en évidence la présence importante du Ra-226 dans les résidus des boues

de forage de I’industrie gaziére étudiés.
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Figure 16 : Concentration du radium 226 dans les échantillons

Cependant, en vue des différents résultats obtenus dans la littérature, le Ra-226,ceux obtenus

dans les résidus des boues de forage sont inférieurs a ceux trouvés dans les dépdts des
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différents équipements et installations de surface au cours de production du pétrole et du gaz.
En effet, dans ces derniers les valeurs ont atteint dans certains endroits15000 Bqg.g™ (15 10°
Bq.Kg™). En Algérie, par exemple, les travaux de M. S. HAMLET (2002) ont montré une
gamme de valeurs allant de 1 & 950 Bg.Kg™.

Les raisons de cette différencerésident dans le fait qu’au cours du procédé d’extraction du
pétrole ou du gaz, il ya incompatibilité des eaux de gisement avec les eaux d’injection a des
différentes températures et des pressions.En effet, les eaux produites et celles injectées dans
les puits sont respectivement riches en ions alcalino-terreux (ex. baryum) et sulfate [24], ce
qui a pour conséquence, la formation du sulfate de baryum qui coprécipite le radium en son
sein.Ce qui engendre des concentrations élevées du Ra-226 et la plupart des résidus générés
sont gérés comme déchets radioactifs.

Dans le cas de notre travail, seul 1’échantillon n® 4 peut étre considéré comme déchet
radioactif vue son activité (30785,01 + 1539,25) Bq.Kg™ qui dépasse de trois (03) fois la
limite d’exemption du Ra-226 est qui est de 10°Bq.Kg™ (10 Bg.g™) [25].Néanmoins, les
valeurs trouvées, comme elles dépassent les valeurs moyennes de I’environnement, peuvent

étre considérées comme valeurs polluantes.

Ra-226, Pb-210 (Bq.Kg!)
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Figure 17 : Concentrations de Ra-226 et Pb-210

-Les valeurs du Pb-210 varient de 44,29 + 2,21 Bq.Kg™ (éch. 5) & 529,48 + 26,47 Bq.Kg
'(éch.11) avec une valeur maximale de ’échantillon n° 4 qui est de 57199,63 + 2859,98

Bq.Kg'. Cette valeur renforce I’idée que I’échantillon 4 doit étre considéré comme déchet
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radioactif et géré comme tel puisque son activité est plus de cing (05) fois la limite
d’exemption du Pb-210 qui est aussi de 10 Bg.g™.

De méme que pour le Ra-226, des concentrations élevées ont été trouvées au cours des
procédés d’extraction pétroliére et gazicre. En Algérie, des activités de Pb-210 allant de (50 a

10°) Bg.Kg'ont été mises en évidence dans les différents dépots [25].
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Figure 18 : Concentration du Pb-210 dans les échantillons

-L’UNCEAR a fourni la valeur de 420 Bq.Kg™ de potassium-40 (K-40) comme moyenne
mondiale dans le sol. Comme I’activité du K-40 varie d’un sol a un autre et d’un horizon a un
autre, par exemple, dans le sol belge des données ont fourni des valeurs allant de 70-900
Bq.Kg' résultats trouvésdans cette étude peuvent étre considérées comme des valeurs d’un

naturel.
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Figure 19 : Concentration du K-40 dans les échantillons
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Conclusion

La protection radiologique de la santé humaine et de I’environnement est le principal
objectif de la gestion des déchets radioactifs.

Cette gestion passe par plusieurs étapes. Parmi celles-ci, la décontamination des
matériaux, des équipements, des produits et des sols.

L'exploitation pétroliére et gaziere, a le potentiel d'augmenter le risque d'exposition
aux rayonnements, de I’homme et de I’environnement, en concentrant les quantités de
radioactivité au-dela des niveaux du bruit de fond naturel. Cette concentration est due aux
NORM, principalement au Ra-226, présents dans les résidus.

Dans cette étude, nous nous sommes intéressés a la caractérisation des résidus
contenant des NORM, des boues de forage de I’industrie pétroliere et gaziere du sud algérien.

Les résultats d’analyse minéralogique par la FRX, a montré que les résidus
contiennent des polluants autres que radioactifs, a savoir, des Eléments Traces Métalliques
polluants (ETM) principalement du plomb (Pb).

Les résultats d’analyse radiologique, par la technique de spectrométrie gamma, a mis
en évidence la présence des principaux radioéléments naturels : le Ra-226, le Pb-210 et le K-
40.

A partir des résultats des activités spécifiques obtenues de ces radioéléments, il
apparait que les résidus peuvent étre considérés comme des déchets a traiter avant leur rejet
dans I’environnement, a 1’exception de 1’échantillon n°4 dont I’activité dépasse de plus de
trois fois la limite d’exemption (10 Bq.g™) pour le Ra-226 (30,8 Bg.g™) et de plus de 5 fois
pour celle du Pb-210 (57,2 Bq.g™). Cet échantillon devrait étre considéré comme un déchet
radioactif et donc, géré comme tel. Le K-40, quant a lui, est de I’ordre du bruit de fond naturel
dans les sols.

Au vue de ces données, les résidus devraient subir des traitements adéquats que ce soit

pour leur pollution aux ETM ou pour leur contamination aux NORM.
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Annexe 1 : Analyse minéralogique par la fluorescence a Rayons X (FRX)

La Fluorescence a Rayons X (FRX) est une technique analytique largement utilisée pour
I'analyse élémentaire ou chimique rapide et non destructive dans les domaines de la science
des matériaux, de la science des polymeres, des sciences de I'environnement, de la géochimie,
de I'électronique, de la médecine légale, de lI'archéologie et récemment pour des applications
biologiques et médicales. Les progres récents de la technologie des rayons X ont conduit au
développement de I'analyse FRX capable d'une résolution spatiale élevée, fournissant ainsi
une caractérisation a haute sensibilité dans un format d'image pour chaque élément.

La fluorescence a rayons X (FRX) est genéralement associée a I'émission de rayons X
«secondaires» (fluorescents) caractéristiques d'un matériau excité a l'aide de rayons X ou
gamma a haute énergie.

Le spectrometre de fluorescence X utilisé est de type Panalytical PW 2440 MagiX Pro, sous les
conditions suivantes : anode en rhodium ; puissance du tube : 2.5 kW ; détecteurs : flux gazeux a
scintillation.

La spectroscopie de fluorescence X est une méthode non destructive, rapide, sélective et
précise permettant la détermination qualitative et quantitative des éléments présents dans

I’échantillon a examiner.
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Figure 20 : Schéma descriptive de la chaine FRX



ANNexes

Principe de la FRX
Le principe de cette méthode est basé sur la loi fondamentale de Bragg. Un faisceau de rayons
X primaire irradie 1’échantillon a analyser. Ce dernier émet des rayons X secondaires de
fluorescence dont les longueurs d’ondes sont caractéristiques des éléments constituant
I’échantillon (Figure 20).
L’identification des €¢léments présents dans 1’échantillon est donnée par 1’analyse qualitative
(identification des pics). Par contre, la teneur des éléments est effectuée par I’analyse

quantitative (mesure de 1’aire du pic).

A 4

Source des X |  Détecteur Préamplificateur Amplificateur

Y

A 4

X primaires MCA

X secondaires ¢

'

Figure 21 : Schéma de la chaine spectroscopie de fluorescence X Spectre

Etalonnage de la FRX

Le systeme FRX doit étre étalonné avant de pouvoir étre utilisé pour une analyse quantitative
de routine. Il y a deux parties principales a cet étalonnage.

1. Le premier est I'étalonnage du spectromeétre, qui garantit que les pics de rayons X se
trouvent aux bons endroits par rapport a une échelle d'énergie connue.

2. Le second est I'étalonnage des sensibilités élémentaires individuelles, également connu

sous le nom de coefficients d'étalonnage.

Calcul de la concentration
L’analyse chimique des échantillons par FRX donne des intensités des ¢léments chimiques

existant dans la matrice .pour deéterminer les concentrations de ces éléments on utilise la

. I
formule suivante : Cx =Cs % (%)

CX : concentration de 1’élément chimique
Cs : concentration du standard
IX : Intensité de I’¢élément chimique

Is : Intensité du standard
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Annexe 2 : Analyse radiologique par la spectrométrie gamma

L’Analyse par spectrométric gamma est une méthode non destructrice, elle permet
dedéterminer qualitativement et quantitativement D’activité des éléments del’échantillon a
analyser.

La chaine de spectrométrie gamma utilisée dans cette étude est une chaine a Germanium
Hyper Pur Ge(HP) (figure 17), selon le mode d’acquisition de mesure des rayonnements
gamma. Elle est composée (figure 16) de :

- Détecteur Ge(HP), avec son électronique associée ;
- PC pour traitement des données ;

- Azote liquide & -196°C.

Figure 22 : Chaine de spectrométrie gamma

Principe de la spectrométrie Gamma

Lorsqu’un rayon gamma passe a travers le détecteur, il y a ionisation et création de paires
électron-positron. Les charges sont collectées par la tension appliquée au détecteur. Le
préamplificateur et I’amplificateur assurent la mise en forme et ’amplification des impulsions
produites par ’interaction des photons. L’ADC mémorise les impulsions digitalisées dans
différents canaux en fonction de leurs amplitudes. La lecture du nombre d’impulsions
enregistrées par logiciel de contrdle, qui permet de visualiser le spectre en temps réel
(Figure 17).
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Figure 23 : Schéma de principe d’une chaine de spectrométrie gamma

Calibration de la chaine de mesure
Toute mesure de radioactivité doit étre précédée d’une calibration de la chaine de mesure. Cette

calibration doit se faire en énergie et en efficacite.

a- Calibration en énergie :
Afin de pouvoir identifier les différents radioéléments présents dans un échantillon, il est
nécessaire d’identifier avec exactitude les pics présents dans le spectre. Les impulsions
enregistrées par le détecteur, a la suite d’une émission de rayonnement gamma, sont classées selon
I’énergie par 1’analyseur multicanaux dont chaque canal représente une fenétre d’énergie (figure
24).
Une calibration en énergie traduit, donc, la correspondance qui existe entre les canaux et leur
énergie. Elle est effectuée a 1’aide d’une source standard présentant une large gamme
d’énergie (50 2 2000 KeV).
Pour cela, trois sources €talons couvrant cette gamme d’énergie sont utilisées :

- Source de Cobalt-60 (60Co) : activité de 2.03 uCi a la date de 03/02/1986 ;
- Source d’ Américium-241 (241Am) : activité de 0.92 uCi a la date de 03/02/1986 ;

- Source de Césium-137 (137Cs) : activité de 1.09 uCi a la date de 03/02/1986 ;
Procédure de calibration en énergie
- Introduire les trois sources étalons dans le détecteur, en fixant un temps de comptage et

démarrer 1’acquisition ;
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- apres I’arrét de I’acquisition, marquer les pics visualisés et les faire correspondre a ceux donnés

par le logiciel intégré Genie2000. Celui-ci fournit la droite de calibration en énergie.
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Figure 24 : Droite de calibration en énergie

b- Calibration en efficacité
La détermination de 1’activité contenue dans un échantillon nécessite la connaissance de

I’efficacité de détection qui dépend de la nature de la source, de la géométrie de comptage et
de I’énergie du rayonnement.

Pour déterminer I’efficacité de détection, on doit disposer d’une source standard ayant les
mémes caractéristiques que 1’échantillon a mesurer (densité, volume), en se placant dans les

mémes conditions de mesure (figure 25).
Procédure de calibration en efficacité

Dans le cas de notre étude, la détermination de la courbe d’efficacité de détection comprend
les étapes suivantes :

- Préparation d’un échantillon standard dans lequel est injectée une solution radioactive
d’europium-152 (152Eu), d'activité connue (105 Bg/mL a la date du 15/11/1995) ;
Introduction de I’échantillon dans le détecteur et lancement de 1’acquisition pendant un temps
de comptage déterminé ;

- Détermination de la courbe d’efficacité de détection aux énergies spécifiques de 1’152Eu, et
ce, a partir du spectre mesuré et des données de référence de 1’échantillon standard utilisé.

Le calcul de l'efficacité aux différentes énergies d'intérét est effectué a partir de :
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€= — (6)
Ou:
t (s) : temps de comptage ;
A (Bg/L ou kg) : activité de I’échantillon standard corrigée a la date de comptage ;
I (%) : probabilité d’émission de I'énergie E (tabulée) ;

N (coups) : surface nette du pic correspondant a I'énergie E (déduction faite du bruit de fond)

Courbe d'étalonnage en efficacité 2
Courbe
Basze énergie B Mesuwée Haute énergie v APOLOG " APOCORE

005 " Empiique T Interpolation
0.07 1} Echelle
0.08
o054} (¢ APOCOPE ¢ Log
0.04 "*.,h
o3
D0z {{—e
0o

! —— e -0 Egl:jlrlrsﬁcrl#e 1 . )

1] A00 1000 1500 2000 2500 _

Energie [ke¥) Fic:: |_

Source CAGEMIEZKACAMFILES- 11 January 201 8425-30-0ct-2003-EK-REG-BECH\ech -plaquemet aliqu
In[EF] =-1.876e+002  +1.246e+002*IE] - 3.069e+0014R[E]"2 + 3.285=+000¢n(E] "3
- 1.302e-001 *In[E) "4

Ok Ahandon | Aide | Lizte des points | rprirmer

Figure 25 : Courbe d'étalonnage en efficacité

Calcul de Pactivité

L’activité par la spectrométrie gamma est calculée par la formule suivante[27] :

Nrnet (7)
A= ¢&l.tm

Nret - Surface nette du spectre (coups).

e : Efficacité de détection (%)

I : Taux d’émission du radioé¢lément (%).

t : Temps de comptage ou d’acquisition (S)

m : Masse de 1’échantillon a analyser
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Tableau 5 : Activités specifiques des radionucléides NORM

Activité (Bg/Kg)
Ech. |Pb-210 Ra-226 Pb-212 |Pb-214 Bi-214 Ac-228  |K-40
1 171,63 + 8,58 64,48 + 3,22 21,23+1,06 | 35,19+1,76 23,34 +1,17 20,82 +1,04 410,24 + 20,51
2 103,47 £ 5,17 119,98 + 6 37,12 +1,86 | 46,88 + 2,34 38,48 + 1,92 44,67 + 2,23 404,87 + 20,24
3 371,12 + 18,56 235,40 £ 11,77 25,88 +1,29 | 127,57 +6,38 123,80 + 6,19 59,64 + 2,98 493,54 + 24,68
4 57199,63 + 2859,98 30785,01 + 1539,25 156,09 + 7,8 | 16721,67 + 836,08 | 14426,30 + 721,32 | 78,01 +£39 347,40 £ 17,37
5 4429 +221 69,16 + 3,46 9,68 +£0,48 26,69 +1,33 19,34 £ 0,97 15,83 +0,79 290,93 + 14,55
6 137,13 £ 6,86 61,41 + 3,07 33,51+1,68 | 50,16 +251 43,88 +2,19 65,31 + 3,27 579,03 + 28,95
7 204,54 £ 10,23 65,98 + 3,3 5,41 +0,27 27,32 +1,37 30,18+ 1,51 17,57 £ 0,88 273,80 £ 13,69
8 211,26 + 10,56 252,37 £ 12,62 55,46 + 2,77 | 123,06 £ 6,15 134,19 + 6,71 191,44 +9,57 | 1821,68 +91,08
9 174,45 £ 8,72 123,04 + 6,15 27,12 +1,36 | 59,30 +2,97 54,96 + 2,75 62,40 £ 3,12 464,54 + 23,23
10 78,76 £ 3,94 115,62 +5,78 28,70+ 1,44 | 48,21 +2,41 41,50 + 2,08 50,27 £+ 2,51 497,75 + 24,89
11 529,48 + 26,47 158,27 + 7,91 14,09 £0,7 17,33 +£0,87 53,07 + 2,65 20,92 + 1,05 345,09 £ 17,25
12 183,77 £ 9,19 158,69 + 7,93 29,49 +1,47 | 64,21 +3,21 51,54 + 2,58 4994 +25 368,59 + 18,43
Blanc | 77 3,2 11+0.45 58+ 3,6 7+0,8 2,5+ 0,5 58+0,1 270+5,2
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Annexe 4 : Déchets NORM générés par ’industrie pétroliére
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Annexe 5 : Calcul de efficacité

L’efficacité est le rapport entre le nombre de photons mesuré dans un spectre et le nombre de

photons émis par 1’échantillon.

L'efficacité est obtenue par la relation suivante :

Avec:

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

A : Activité de la source standard corrigée a la date de comptage en Bqg.
I : Probabilité d’émission radioactive de chaque énergie, donnée tabulée.
t : Temps de comptage en seconde.

Standard utilisé

Nature : sol

Radioélément : Eu-152

Géométrie : 20 cc

Activité : 105 Bq en date du 15/11/1995

Période : 13,53

Densité : 1,016 g/cm®

Date du comptage : 27/09/2020

Activité en date du comptage : 118 Bq (29,365 Bg/ml*4,05ml)
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Intensity Time
Energy (%) N Activity meas (s) Efficiency
121,7824 28,4 34607 | 118,91|13989,78|0,0733 £ 0,0037
244,6989 7,54 3674| 118,91|13989,78|0,0293 + 0,0015
344,2811 26,52 9756| 118,91|13989,78|0,0221 + 0,0011
411,126 2,246 441 118,91|13989,78 |0,0118 + 0,0006
443,965 3,1 625| 118,91|13989,78|0,0121+ 0,0006
778,92 12,94 1657| 118,91|13989,78|0,0077 + 0,0004
867,39 4,23 345| 118,91|13989,78|0,0049 + 0,0002
964,055 14,6 1250| 118,91|13989,78|0,0051 + 0,0003
1112,087 13,56 1106| 118,91|13989,78|0,0049 + 0,0002
1408,022 20,8 1278| 118,91|13989,78|0,0037 + 0,0002
Radionucléide Energie (KeV) Efficacité
Pb-210 46,539 |0,0187 + 0,00093
Ra-226 186,21 |0,0565+ 0,00282
Pb-212 238,632 |0,0394+ 0,00197
Pb-214 351,925 |0,0219+ 0,00109
Bi-214 609,318 | 0,0108% 0,00054
Ac-228 911,16 | 0,0073% 0,00037
K-40 1460,83 | 0,0050% 0,00025
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Annexe 6 : Limites d’exemption de quelque radioélément

Radioélément Activité spécifique (Bg/g) Activité (Bq)
Ra-226 10 10000
Rn-222 10 100000000
Pb-210 10 10000
Bi-210 1000 1000000
Po-210 10 10000
Ra-228 10 100000
Ac-228 10 1000000
Th-228 1 10000
Ra-224 10 100000
Rn-220 10000 10000000
Pb-212 10 100000
Bi-212 10 100000
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Annexe 7 : Parameétres de calcul des activités

210Pb
temps
comptage
Code Ech. | (s) Masse (g) | Intensité Efficacité | 6¢ N réel(cps) | BF N Net (cps) | Activité (Bg/Kg)
1] 8510093 20,8 0,0425 0,0187 0,0009 271 30 241 171,63+ 8,58
2| 7984917 20,6 0,0425 0,0187 0,0009 163 28 135 10347 +5,17
3| 86082,72 195 0,0425 0,0187 0,0009 525 30 495 371,12 * 18,56
4| 16513562 16,6 0,0425 0,0187 0,0009 124673 57 124616 |  ©7199,63+2859,98
5| 120408,96 20,1 0,0425 0,0187 0,0009 127 4 85 44.29£2.21
6| 8604349 20,7 0,0425 0,0187 0,0009 224 30 194 137,13 +6,86
7| 81680,89 24,6 0,0425 0,0187 0,0009 355 28 327 204,54 +10,23
8 89199 201 0,0425 0,0187 0,0009 332 31 301 211,26 +10,56
9 172800 19,2 0,0425 0,0187 0,0009 520 60 460 17445£8,72
10| 84868,09 19,3 0,0425 0,0187 0,0009 132 29 103 7876394
11| 1543904 19.6 0,0425 0,0187 0,0009 1327 54 1273 529,48 26,47
12 172800 18,9 0,0425 0,0187 0,0009 537 60 477 183,77£9,19
226Ra
temps
comptage
Code Ech. | (s) Masse (g) | Intensité Efficacité | 6¢ N réel(cps) | BF N Net (cps) | Activité (Bg/Kg)
1| 8510093 208|  0,03555 0,0565 0,0028 280 51 229 64,48 3,22
2| 7984917 206 | 003555 0,0565 0,0028 444 48 396 119,98 6
3| 8608272 195|  0,03555 0,0565 0,0028 845 51 794 23540 £11,77
4| 16513562 166 | 003555 0,0565 0,0028 169601 98 169503 | 30785,01+1539,25
5| 120408,96 2011 003555 0,0565 0,0028 408 72 336 69,16 + 3,46
6| 8604349 2071 0,03555 0,0565 0,0028 o7 51 220 61,41+3,07
7| 81680,89 246| 003555 0,0565 0,0028 315 49 266 6598433
8 89199 2011 003555 0,0565 0,0028 962 53 909 252,31 +12/62
9 172800 1921 003555 0,0565 0,0028 923 103 820 123,04 6,15
10| 84868,09 193] 0,03555 0,0565 0,0028 431 51 380 115,62+ 5,78
11| 1543904 196 | 003555 0,0565 0,0028 1054 92 962 158,27 + 7,91
12 172800 189| 003555 0,0565 0,0028 1144 103 1041 158,60 +7,93
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212Pb
temps
comptage
Code Ech. | (s) Masse (g) | Intensité Efficacité | 6¢ N réel(cps) | BF N Net (cps) | Activité (Ba/Kg)
1] 8510093 20,8 0,436 0,0394 0,0020 653 7 646 21,23+1,06
2| 7984917 20,6 0,436 0,0394 0,0020 1056 7 1049 37,12+1,86
3| 8608272 19,5 0,436 0,0394 0,0020 754 7 747 2588+1,29
4| 16513562 16,6 0,436 0,0394 0,0020 7365 14 7351 156,09+ 7,8
5| 120408,96 20,1 0,436 0,0394 0,0020 413 10 403 9.68+048
6| 86043,49 20,7 0,436 0,0394 0,0020 1033 7 1026 3351+1,68
7| 81680,89 24,6 0,436 0,0394 0,0020 194 7 187 541027
8 89199 201 0,436 0,0394 0,0020 1716 8 1708 55,46 +2,77
9 172800 19,2 0,436 0,0394 0,0020 1561 15 1546 2112+1.36
10| 84868,09 19,3 0,436 0,0394 0,0020 815 7 808 2870144
11| 1543904 19,6 0,436 0,0394 0,0020 746 13 733 14,09+07
12 172800 18,9 0,436 0,0394 0,0020 1670 15 1655 29,49+ 147
214Pb
temps
comptage
Code Ech. | () Masse (g) | Intensité Efficacité | 6¢ N réel(cps) | BF N Net (cps) | Activité (Bg/Kg)
1] 8510093 20,8 0,356 0,0219 0,0011 495 9 486 3519+176
2| 7984917 20,6 0,356 0,0219 0,0011 610 9 601 46,88+ 2,34
3| 8608272 19,5 0,356 0,0219 0,0011 1679 9 1670 127,57 £ 6,38
4| 16513562 16,6 0,356 0,0219 0,0011 357392 18 357374 | 16721,67+ 836,08
5| 12040896 20,1 0,356 0,0219 0,0011 517 13 504 26,69 +1,33
6| 8604349 20,7 0,356 0,0219 0,0011 706 9 697 50,16 2,51
7| 81680,89 24,6 0,356 0,0219 0,0011 437 9 428 2132+137
8 89199 201 0,356 0,0219 0,0011 1730 10 1720 123,06 +6,15
9 172800 19,2 0,356 0,0219 0,0011 1553 19 1534 59,30+2,97
10| 84868,09 19,3 0,356 0,0219 0,0011 625 9 616 4821241
11| 1543904 19.6 0,356 0,0219 0,0011 426 17 409 17,33+0,87
12 172800 18,9 0,356 0,0219 0,0011 1654 19 1635 6421+321




Annexes

214Bi
temps
comptage
Code Ech. | () Masse (g) | Intensité Efficacité | 6¢ N réel(cps) | BF N Net (cps) | Activité (Ba/Kg)
1] 8510093 20,8 0,4549 0,0108 0,0005 203 0 203 2334£117
2| 7984917 20,6 0,4549 0,0108 0,0005 311 0 311 38,48+1,92
3| 8608272 19,5 0,4549 0,0108 0,0005 1021 0 1021 12380+ 6,19
4| 16513562 16,6 0,4549 0,0108 0,0005 194287 0 194287 | 14426,30 £721,32
5| 120408,96 20,1 0,4549 0,0108 0,0005 230 0 230 19,34+0,97
6| 8604349 20,7 0,4549 0,0108 0,0005 384 0 384 43881219
7| 81680,89 24,6 0,4549 0,0108 0,0005 298 0 298 3018+1,51
8 89199 201 0,4549 0,0108 0,0005 1182 0 1182 134196,71
9 172800 19,2 0,4549 0,0108 0,0005 896 0 896 54,96 £2,75
10| 84868,09 19,3 0,4549 0,0108 0,0005 334 0 334 41,50 +2,08
11| 1543904 19.6 0,4549 0,0108 0,0005 789 0 789 53,07+265
12 172800 189 0,4549 0,0108 0,0005 827 0 827 51,54£2,58
228Ac
temps
comptage
Code Ech. | (s) Masse (g) | Intensité Efficacité | 6¢ N réel(cps) | BF N Net (cps) | Activité (Bg/Kg)
1] 8510093 20,8 0,262 0,0073 0,0004 71 0 71 20,82+ 1,04
2| 7984917 20,6 0,262 0,0073 0,0004 141 0 141 44671223
3| 8608272 19,5 0,262 0,0073 0,0004 192 0 192 59,64+2,98
4| 16513562 16,6 0,262 0,0073 0,0004 410 1 409 78,0139
5| 120408,96 20,1 0,262 0,0073 0,0004 74 1 73 1583+0,79
6| 86043,49 20,7 0,262 0,0073 0,0004 223 0 223 65314327
7| 81680,89 24,6 0,262 0,0073 0,0004 68 0 68 17,57+0,88
8 89199 20,1 0,262 0,0073 0,0004 657 1 656 | 19144957
9 172800 19,2 0,262 0,0073 0,0004 397 396 62,40+3,12
10| 84868,09 19,3 0,262 0,0073 0,0004 158 0 158 50,27+251
11| 1543904 19,6 0,262 0,0073 0,0004 122 1 121 2092+1,05
12 172800 18,9 0,262 0,0073 0,0004 313 1 312 4994125




Annexes

40K
temps
comptage
Code Ech. | (s) Masse (g) | Intensité Efficacité | 6¢ N réel(cps) | BF N Net (cps) | Activité (Bg/Kg)
1] 8510093 20,8 0,1055 0,0050 0,0003 387 4 383 410,24 £ 20,51
2| 7984917 20,6 0,1055 0,0050 0,0003 355 4 351 404,87 + 20,24
3| 8608272 19,5 0,1055 0,0050 0,0003 441 4 437 493,54 + 24,68
4| 16513562 16,6 0,1055 0,0050 0,0003 510 8 502 347,40 £17,37
5| 120408,96 20,1 0,1055 0,0050 0,0003 377 6 n 290,93 £ 14,55
6| 8604349 20,7 0,1055 0,0050 0,0003 548 4 544 579,03 £ 28,95
7| 81680,89 24,6 0,1055 0,0050 0,0003 294 4 290 273,80 £ 13,69
8 89199 20,1 0,1055 0,0050 0,0003 1727 4 1723| 1821,68+91,08
9 172800 19,2 0,1055 0,0050 0,0003 821 8 813 464,54 £ 23,23
10|  84868,09 19.3 0,1055 0,0050 0,0003 434 4 430 497,75 % 24,89
11| 1543904 19,6 0,1055 0,0050 0,0003 558 7 551 345,09 £17,25
12 172800 18,9 0,1055 0,0050 0,0003 643 8 635 368,59 £ 18,43




