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HYDROGEOLOGIE DES MILIEUX FISSURES

AVANT-PROPOS

r T

La prospection hydrogéologique des roches dures consiste
a4 détecter les discontinuités de massif sains et sélectionner
parmi ces discontinuités celles qui sontpperméables. Si l'on
admet que les zones perméables a l'eau“sont également au
dégagement gazeux, par ascension, qui émanent de la roche
mere, la détection des points d'émission devrait informer
passages perméables et fournir une méthode de prospection
indirecte.

Il se trouve que l'uranium, présent en traces dans de
nombreuses formations, donne en se dégradant du radon,
radioactif , détectable & tras faible concentration dans le sol.

Des tests probants ont été faits sur des sites ol la
fracturation avait été préalablement reconnue, en Bretagne et
en Corse.

Ces tests ont aussi montré que les altérites dispersent les
signaux, et que ces signaux apparaissent discontinus le long des
fractures identifiées. Ceci pose un certain nombre de questions
sur les déplacements du gaz dans le milieu non saturé, en
particulier le milieu altéré et le sol, et sur le role de la pression
atl8sphérique et de ses variations, qui ont quidé la présente
révision bibliographique.
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1. CARACTERISTIQUES GENERALES DU RADON

Parmi les nombreuses émanations gazeuses CO2, He, Hp, N2, Os...
provenant du sous-sol, le radon occupe une place spécifique, dans la recherche
d'informations sur les structures géologiques (fig.1).

Le radon de numéro atomique 86 est un gaz radioactif de courte
période. C'est un gaz inerte ; son analyse est du domaine de la physique. Sa
détection s'effectue au moyen de diverses techniques de métrologie nucléaire. Il a
été découvert en 1900 par Dorn, et isolé en 1908 par Ramsay et Gray.

1.1 - Origine du radon

Le groupe du radon est formé de 3 isotopes : le radon sensu-
stricto Zgan, le thoron Zgan et l'actinon Z%ZRn.

Les 3 isotopes du radon s'inscrivent dans la filiation des familles radio-
actives naturelles (fig.2) entre un isotope du radium et un isotope de polonium :

88-Ra— 86 Rn ——84 Po

Une de leurs caractéristiques essentielles est d'étre pratiquement les
seuls gaz radioactifs naturels. Si d'autres gaz peuvent se former également &
I'occasion de transmutations par fissions naturelles, les concentrations atteintes
sont difficilement mesurables.

Le radon étant issu de la famille de l'uranium, sa répartition dans les
différentes formations géologiques dépendra de celles de ses parents radioactifs.
Or une large distribution de l'uranium résultant des cycles géochimiques est
observable au sein des roches de la croute terrestre. La concentration moyenne en
uranium des roches magmatiques a été estimé & 3,5 ppm. Ce matériel magmatique
peut 3 la suite de remaniement intervenir dans les cycles sédimentaires. Ainsi, les
grés ont une concentration moyenne en uranium de l'ordre de 0,45 ppm. Les roches
carbonatées aux alentours de 2,2 ppm et les schistes argileux ont une concentration
moyenne comparativement plus forte de 3,7 ppm (Andrews, 1972).

1.2 - La radioactivité

Les isotopes du radon sont tous radioactifs par émission de particules
alpha. Ils aboutissent avec des périodes plus ou moins longues & des descendants
solides émetteurs de particules alpha et beta. C'est le radon 222, issu de l'uranium
238 qui a la période la plus longue avec 3,82 jours (fig.2). L'actinon 219, issu de
I'uranium 235, n'aura qu'une influence négligeable sur les mesures, du fait de la
courte période (3,9 s) et de la faible abondance (0,71 %). Quant au thoron 220, issu
du thorium 232, il aboutit également trés vite (55 s) au Th qui posséde une période
de 10,6 h avec une émission de particules beta.

Le radon et ses isotopes se dégagent des minéraux radioactifs contenus
dans le sol, mais seul le radon a une période assez longue pour diffuser ou &tre
entrainé a distance soit dans 'atmosphére, soit en solution dans les eaux souterrai-
nes.
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Figure 1 - Origine et migration de quelques gaz dans des fractures profondes
(extrait de : Vandeboom G. et Poppelbaum M. : Geochemistry in
Mineral Exploration .- 2nd Ed., 657 p. - New York, Acad. Press)
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1.3 - Valeurs numériques

Constantes de décroissance :

ARR219 - 1,8 . 10-1, 61
ARp220 = 1,27 .10°2, 51
ARRZ22 = 2,1 . 1076, "1

Masse spécifique du radon : 9,73 g/1 a 0°C.
A titre de comparaison, la masse spécifique du CO2 est 1,98 g/l & 0°C.
La masse spécifique de l'air est 1,29 g/l.

Densité Rn/air : 7,526
Densité Rn/Oxygine : 6,809.
A titre de comparaison, la densité du CO5p/air est de 1,53.

Malgré sa densité élevée, le radon a pu 8tre observé sur des profils
verticaux jusqu'a 10 km d'altitude par Wexler (1956) et Junge (1963) (fig.3).

1.4 - Solubilité du radon

Le radon est soluble dans l'eau et encore plus dans les solvants
organiques. Sa solubilité dépend dans une large mesure de la température du
solvant. Dans I'eau, le coefficient décroft quand la température augmente (fig.4) :

o = 0,105 + 0’4059'0’0502t
formule empirique de Meyer (Vuillemenot, 1982).

Dans I'eau & la température ambiante, le thoron est environ cing fois
plus soluble que le radon.

La solubilité du radon augmente avec la pression (Loi de Henry). Dans
les circuits hydrothermaux ou 2 1 km de profondeur, on trouve 100 bars de pression
approximativement, ce facteur est essentiel : le radon est donc transporté a l'état
dissous comme les autres gaz, et comme les autres gaz il se dégage a l'emmergence
par suite de la baisse de pression hydrostatique. Compte-tenu de sa période courte,
les eaux drainent des roches proches de la surface qui dégagent le radon. On estime
gu'une eau qui contient du radon doit avoir perdu le contact avec la roche-meére
depuis 20 a 30 j, pour garder une radioactivité notable (fig.5).

1.5 - Solubilité de I'uranium et du radium

Le radium ne présente pas le méme comportement physico-chimique
gue l'uranium. C'est ainsi qu'en milieu oxydant, la mobilité de Puranium est
supérieure a celle du radium. Cette mobilité différente peut entrailner des
reconcentrations différentielles. Par exemple, une eau oxydante chargée en
uranium peut, sous l'effet d'une barridre physico-chimique (front d'oxydo-réduction
par exemple), voir son uranium précipiter.
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Bien que l'uranium soit un élément courant dans les roches cristallines,
les eaux issues de granites riches en uranium n'en contiennent pas ou trés peu
(moins de 1 ppb ou de 1 g/l). Car c'est essentiellement par des eaux agressives (le
pH jouant simultanément avec le potentiel d'oxydo-réduction) que l'uranium va
entrer en solution. L'uranium a deux états de valences U4+ et U6+ dont les
solubilités sont trés différentes. La forme réduite (U%+) est pratiquement insoluble.
Maisonneuve et Rémy (1984) ont montré les relations entre le potentiel d'oxydoré-
duction avec les ions complexes de I'uranium et le type d'eaux minérales.

Les eaux thermominérales du type pyrénéo-corse (qui sont peu agressi-
ves, correspondant au domaine U%4+) contiennent peu d'uranium dissous, bien que
ces eaux lessivent du granite. Par contre, les eaux thermominérales du Massif
central, eaux agressives 2 potentiel doxydo-réduction positif, contiennent souvent

de l'uranium, car elles se situent dans le domaine de l'uranium & la valence ub+
(fig.6).

Le radium est un élément alcalino-terreux proche du baryum. Il poss&éde
comme lui un sulfate trés peu soluble. A 20°C, la solubilité du sulfate de baryum
est de 21.10-4 g/l.

Le carbonate de radium, bien que trés peu soluble, semble avoir une
solubilité plus grande que le carbonate de baryum.

Par contre, le sulfure est soluble, et le chlorure est trés soluble : & 20°
la solubilité du chlorure de radium est de 245 g/l. Dans certains cas, l'ion chiorure
est un agent actif de lessivage du radium des roches .



2. MIGRATION DES ISOTOPES DU RADON

2.1 - Migration dans les roches
2.1.1. Pouvoir d'émanation (pouvoir émanateur, taux d'émanation)

Les atomes de radon nouvellement formés ont pris la place d'atomes de
radium, initialement placés dans le réseau cristallin, 13 oll se trouvaient I'uranium
ou le thorium parent.

Le taux de production des atomes de radon par unité de temps et de
volume est égal a l'activité volumique du radium parent, exprimé en becquerel par
unité de volume de roche (ou en pico-curie/litre : pci/l).

L'expérience montre qu'une fraction notable des atomes de radon
formés ne reste pas confinée & l'intérieur du réseau ol se trouvait prisonnier
I'atome de radium initial. La situation est donc différente de ce qui se passe pour
Ar 40 qui, prenant dans le réseau cristallin la place de K40, y reste piégé au point
que le taux de Ar 40 fournit une méthode de datation des roches.

Le pouvoir d'émanation se définit comme étant la fraction des émana-
tions du radon formé par la désintégration des substances radioactives contenues au
sein des particules minérales et libérées de la roche hote, par rapport 2 l'autre
partie qui reste piégée et qui se désintdgre & lintérieur méme de la roche hote
(Oddou, 1982).

Roche Sols
Conglomérat 2 &4 27 % Alluvions 1734850 %
Gneiss 2815% Calcaires 18a55%
Granite 3217 % Granitique 372345 %
Gres 4312 % Sableux 103 20 %

Tableau 1 - Exemple de coefficient d'émanation
(Barreto et al., 1972)

2.1.2. Processus d'émanation par I'énergie de recul

A partir de la désintégration d'un atome de radium, la plus grande
partie de I'énergie en excés est transportée par la particule , le résidu (104 a 10°
fois plus grand que l'énergie de liaison typiquement chimique) est porté par l'atome
de radon qui en résulte,

A l'intérieur d'un grain minéral ol la désintégration prend place,
I'énergie de recul du radon se traduit par un déplacement sur distance de 20 2
70 nm pour les minéraux de densité commune (Quet, Rousseau-Violet, Bussiere,
1975).
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Si un atome de radium est situé & la périphérie du grain (ou du réseau
cristallin), 1'énergie emportée par l'atome de radon formé le rend susceptible de
quitter le grain pour pénétrer avant décroissance radioactive dans l'espace des
pores ou des fissures (fig.7).

Si le pore est rempli de gaz, la distance de recul de l'atome de Rn est
égale a la fraction de son éner%ie cinétique restante, par sa distance de recul dans
l'air , qui est de 63 m-pour le 2ZZRn, 83 m pour le 220Rn et 92 m pour le 219Rn.

Dans beaucoup de matériaux naturels compacts, les tailles de grains
sont beaucoup plus grandes que la distance des énergies de recul, parcourue par les
atomes de radon, a tel point que peu d'atome de radon s'échappent des grains dans
lesquels ils ont pris naissance.

Si les pores sont trop petits, I'énergie de recul peut &tre suffisante pour
que l'atome de radon pénétre dans le grain situé & proximité.

En conséquence, dans les cas défavorables, compacité de la roche et
faible porosité, le pouvoir d'émanation peut 8tre inférieur 2 1 %.

Si les pores sont remplis d'eau ou par tout autre liquide, la distance
parcourue par l'atome de radon mu par son énergie de recul sera au maximum de
0,1 m. La probabilité pour que l'atome de radon éjecté du grain soit retenu, dans la
phase liquide du pore, est bien plus grande que pour des pores remplis d'air. Ainsi la
présence d'un liquide dans les pores augmente le taux du pouvoir d'é€manation.

Radon Radon Radon Radon
release, release, release. release,
pCi/g % pCi/g %
Particle diameter, um Carboniferous Limestone® Old Red Sandstone?
25 000 average — —_ 0-038 13-4
9525-12 700 0-0040 0-99 —_ -
6350-9525 0-0047 1-16 — -—
4445-6350 0-0078 1-92 - —_
2411-4445 0-008" 1-99 0-0332 11-45
12042411 0-0155 3-82 0-0330 11-38
599-1204 0-0135 3-32 0-0277 9-55
295-599 0-0158 3-89 0-0223 7-69
149-2895% 0-0288 7-09 0-0262 9-03
<149 0-0878 12-56 0-0720 14-43
Midford Sand?
96-150 0-064 15-3
60-90 0-059 6-4
30-60 0-121 16-2
5-30 0-237 26-5

*Ragium content 0540 oCi/g for tess tnan 149 um and 0-406 for otner particle sizes
*Raawm content 04939 oCi/g for fess than 145 um and 0 280 for otner paructe sizes
tRaagium content 0-82 pCi/g

Tableau 2 - Emanation du radon en fonction de la nature de la roche et du
diametre des grains de sable dans une phase liquide(d'aprés Andrews
et Wood, 1977, p.B.202)
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Two very fine spherical grains of 2- m diameter are in contact near B. Water is
present in the stippled zone of the pore ; the open zone is air-filled. Radium-226
atoms (.) decay in the upper grain, each yielding an alpha particle (as shown at A),
an a 22ZRn atom (O). Atom A lies at greater depth within the grain than the recoil
range, R ; recoil 222Rn atom A' is contained within the grain. Atom B' espaces
from the upper grain but buries itself in the lower grain. After escape from the
upper grain, atom C' loses the remainder of its recoil energy in the water and is
free to diffuse through the pores. Atom D' loses little of its recoil energy in the air
and buries itself in the lower grain. Atoms B' and D' may escape from their recoil
pockets by diffusion before condensation of the excited atoms of the grain
(indirect-recoil effect). Within a mean life of 222Rn (5.5 days), its diffusion
distance in the solid grain is less than the width of any line in the figure. The
circles greatly exaggerate the atomic dimensions. :

Figure 7 - Schéma du processus d'émanation (extrait de : Tanner, 1980, p.7)

y RN
’ 6 //\
@ l’ ACEN
\ - I
\ /
\ /
\ //
Figure 8 - Echappement du radon par énergie de recul a partir d'une surface

plane (extrait de : Andrews et Wood, 1977, p.B203)

Domaine 1 position initiale de I'atome de Radium
Domaine 2 positions possibles de I'atome de Radon résultant de la
désintégration
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Andrews et Wood (1977) ont calculé le taux d'émanation théorique de
'atome du radon due & I'énergie de recul. La probabilité de l'échappement du radon
a partir d'une structure cristalline limitée par une surface plane, est calculée par le
ratio de la surface du dome ABC a l'aire de la surface de la sphere de rayon R
(fig.8). La probabilité d'échappement est :

2 w Rh h

ot h= R(l-cos)

La probabilité d'échappement intégrée pour tous les atomes de radon
formés a l'intérieur d'une distance R de la surface, est donnée par la formule :

/0= 30"
1-cosf

6=0°

La résolution de cette intégrale montre, ainsi que 23,5 % des atomes de
radon formé a l'intérieur de la structure, peuvent s'échapper par énergie de recul.

2.1.3. Processus d'émanation d0 a I'effet indirect de I'énergie de recul

Si un atome de radon est mue par une énergie suffisante pour trouver
I'espace poreux et pénétrer la surface solide adjacente, il peut former une "poche"
dont la profondeur est égale 2 l'énergie nécessaire pour la traversée, réduit de la
fraction d'énergie de recul déja dépensée.

Selon les auteurs, cette poche peut atteindre 10 nm en profondeur et en
diametre (Flugge et Zimmens, 1939) ou 10 nm de profondeur et 1 nm de diamétre
(Zimen et Mertens, 1971). Ils ont calculé que l'énergie adsorbée par le grain, le long
du parcours était suffisant pour désorganiser le réseau et permettre ainsi & l'atome
de radon de s'échapper & nouveau vers le milieu pareux.

2.1.4. Processus de diffusion

Les conclusions tirées de la littérature indiquent que les canstantes de
diffusion des gaz & l'intérieur des minéraux sont caractéristiques de ces minéraux
plutdt que des gaz de diffusion (exemples tirés des expériences sur l'origine de
I'hélium) et les études effectuées pour des gaz inertes comme I'hélium sont valables
pour le radon.

Les coefficients de diffusion dans le zircon et la monazite ont des
valeurs comprises entre 10-21 et 10-23 cm/s. De tels coefficients de diffusion
limitent le mouvement des isotopes du radon & l'intérieur des structures cristallines
d'un minéral, et compte-tenu de leurs petites durées vie, les isotopes du radon ont
peu de chances de sortir des cristaux.

Si la possibilité de diffusion du radon 222 au travers des zones
endommagées par les dégats de radiation, due au processus du recul, est I'une des
théories expliquant le phénomene de diffusion dans les pores de la roche, les
expériences réalisées par Lambert et Bristeau (1973) montrent que ce phénomane
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ne participerait que de quelques pourcents dans le phénoméne de diffusion. Le
principe de l'expérience est basé sur l'exposition d'un film de Radium 226 sur un
cristal ou une roche pendant une durée de 1 & 5 semaines & la température
ambiante ou & 573°K. Apres irradiation, la surface de la roche ou du minéral était
analysée par un spectromeétre alpha, pour une évaluation de la diffusion du radon dQ
a I'énergie de recul indirecte. Les pertes en radon ont &té de:

1,7+ 0,7 % & la température ambiante pour un monocristal de NaCl
3,1+2,7% & T =573%°K pour un calcaire a grains fins
0a 2% aT-=>573°K pour un basalte.

Barreto (1973) a évalué que le pouvoir d'émanation pour un zircon en
radio-activité était de 12,1 % pour le radon 222, Or la plupart des zircons
contiennent de l'eau. L'auteur en a conclu que le pouvoir d'émanation d0 a I'énergie
de recul indirect était augmenté par la présence de l'eau au travers des chenaux
provoqués dans la structure cristalline par les effets de 1'énergie de recul indirect.

Les mesures du taux d'émanation du radon 222 effectué par le CEA
(Zettwood, 1984) sur des minerais d'uranium et des résidus radiferes donnent des
valeurs comprises entre 1 et 99 %. L.es mesures ont été effectuées aprés broyage
de blocs dont l'activité radiogenique était connue. Les valeurs alors trouvées pour
le pouvoir d'émanation ne sont explicables (d'aprgs l'auteur) que parce que les
atomes de radium 226 ne sont pas profondément insérés dans le réseau cristallin.
L'uranium 238 n'est pas compatible avec les réseaux cristallins de la majeure partie
des espdces minérales formant les roches usuelles, et se retrouve en fait dans les
petites formations minoritaires, dans les joints des grains, ou adsorbés sur les
argiles. Quelques mailles alors séparent le radon 222 formé de l'espace des pores.

En 1957, Starik et Melikova ont montré que les échantillons de roches
saines, sans altération, avaient un faible pouvoir d'émanation ; par contre les

échantillons altérés et exposés aux intempéries avaient un pouvoir d'émanation
glevé,

Les isotopes du radon situés & l'intérieur des cristaux ne sont pas
disponibles, sans développement de la surface interne, tel qu'elie peut résulter de la
corrosion chimique, du climat, ou d'une intense fracturation sur une échelle
microcoscopique.

2.1.5. Influence de I'humidité et de I'adsarption sur le pouvoir
d'émanation

L'eau présente dans les pores, les capillaires et les espaces structuraux
dans les cristaux des minéraux, augmente la probabilité que les atomes d'isotopes
de radon terminent leur chemin d'énergie de recul dans ces espaces.

Who! et Bonner (1951) ont établi une relation entre le pouvoir d'émana-
tion et l'adsorption du radon dans la diabazite (zéolite naturelle dont le degré
d'hydratation naturelle peut varier sans changer sa structure cristalline). Les
expériences ont été réalisées & une température de 293°K et un degré d'hydratation
variant de 7,3 & 0 moles d'eau. Le pouvoir d'émanation du radon 222 s'échelonnait
entre 63 et 1 %, et le pouvoir d'adsorption entre 1 et 73 % (en unité relative). Ces
résultats permettent d'affirmer que I'hydratation d'un minéral augmente le taux
d'émanation d0 aux €nergies de recul directe et indirecte.
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Zettwood (1982) a étudié la relation entre le taux d'humidité et les
pouvoirs d'émanation du radon 222 sur les minéraux d'uranium broyés, il n'a tiré
aucune conclusion nette sur ces résultats.

2.1.6. Influence de la taille du grain sur le pouvoir d'émanation

De nombreuses recherches ont démontré la relation entre la taille du
grain et le pouvoir d'émanation.

Andrews et Wood (1972) ont étudié 'émanation du radon 222 dans I'eau
a partir d'échantillons de roche sédimentaire de différentes tailles préalablement
broyés et tamisés. En partant de I'hypothese d'une distribution homogéne du radon
dans les grains, ils ont travaillé sur les échantillons dont la taille la plus petite des
grains était supérieure a la distance d'énergie de recul. Ils ont calculé que le
pouvoir d'émanation issu du processus d'énergie de recul ou de la diffusion 2 travers
les mailles du cristal serait proportionnel a 1/\[5(d = diam&tre du grain) (fig.9).

L'extrapolation dés relations sur le pouvoir d'émanation et sur le
diamétre de la particule donnerait un résultat de 100 % d'émanation pour une
particule de taille inférieure & 1 nm pour les calcaires étudiés (fig.10).

Par contre, pour des grés, le pouvoir d'émanation est pratiquement
indépendant de la taille du grain de sable, ou des agrégats de grains. Ceci tient 2 la
position de l'uranium dans ce type de roche. L'uranium est localisé principalement
dans un ciment composé d'oxydes, de carbonates et de silicates.

Megumi et Mamuro (1974) ont étudié I'émanation des isotopes du radon
dans deux sols issus du granite. L'augmentation des concentrations du radon 220 et
du radon 222 était inversement proportionnelle & la taille des grains, pour un
diamétre compris entre 20 et 2800 microns. Pour un des sols le pouvoir d'émanation
mesuré sur la fraction la plus fine de grain était de 25 % pour le radon 222 et de
10 % pour le radon 220. Pour !'autre sol, le pouvoir d'émanation était de 13 % pour
le radon 220, Le pouvoir d'émanation du radon 220 était pratiquement indépendant
de la taille des grains (c'est dans les parties les plus fines que la concentration des
atomes précurseurs du radon 220 était la plus élevée).

2.2 - Migration du radon dans le milieu poreux

L es variables les plus importantes qui participent & la migration du
radon dans le sol sont :

- le taux de désintégration de l'isotope

- la constante de diffusion dans le liquide remplissant le pore

- la composition du fluide

- le mouvement du fluide

- le nombre de phase du fluide et la distribution de I'isotope parmi les phases.

Un liquide, en général de l'eau, augmente le processus d'émanation, et
réduirait l'adsorption des isotopes du radon. Une fois que l'isotope du radon a perdu
son énergie de recul, le liquide empéche sa migration en abaissant le coefficient de
diffusion et en l'absorbant.
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Il faut donc distinguer deux mécanismes différents pour la migration du
radon :
- la diffusion : c'est le processus par lequel l'isotope de radon se meut dans le
liquide qui remplit les pores ;
- le transport : c'est le processus par lequel le liquide lui-m&me se meut 3
travers le milieu poreux et transporte les isotopes du radon.

2.2.1. Distribution des isotopes du radon parmi les fluides

Des le début du siécle, des expériences avaient mis en évidence la
distribution des isotopes du radon dans des systémes a phases liquide et solide, avec
des températures différentes.

Pour des températures moyennes a la surface de la terre, les concentra-
tions des isotopes du radon sont plus importantes dans un liquide organique que dans
la phase gazeuse, et les concentrations les moins importantes sont observées dans
la phase liquide.

Dans un systdme & deux phases, liquide et gaz, la concentration dans la
phase gazeuse augmente avec la température,

Le ratio de concentration du raden 222 d'une phase liquide par rapport a
une phase gazeuse est de 0,52 & 0°C et de 0,16 & 40°C (fig.4).

2.2.2. Diffusion du radon dans le milieu poreux

Les études sur la diffusion des gaz ont été effectuées pour I'hydrogene
et peuvent étre généralisées pour le radon.

Soit D le coefficient de diffusion, p la pression et T la température. Le
coefficient de diffusion Di dans un gaz ou dans la vapeur par rapport & des
conditions standard Do est donné par la fonction:

- )

n= 1,75 pour les gaz
n= 2,0 pour la vapeur.

lLa diffusion & travers un matériau poreux, granuleux et sec, dépend de
la porosité, du compactage et de la taille des grains ainsi que de la compaosition, de
la température et de la pression du liquide remplissant les pores.

Dans les solides, le coefficient de diffusion est de la forme :
i
D/Di =~vE€
est le coefficient de diffusion standard,
est la porosité,

est une constante de 0,8 a 1,
est une constante supérieure ou égale 3 1, fonction de la forme du pore.

T R MQD
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Des valeurs des constantes a et b ont été utilisées lors d'applications
pratiques. Pour des colonnes de laboratoire, les constantes ont données :

a=0,9 et b=-0,12.

1l faut tenir compte aussi de la tortuosité (rapport entre la longueur du
chemin moyen a la longueur de la ligne droite dans la direction de diffusion :

D/Di = €/§2

Cette équation donne un meilleur ajustement expérimental que la relation linéaire
habituellement utilisée.

D/Di = a.€+b

Dans la nature, I'hétérogénité des matériaux géologiques, en particulier
des minéraux feuilletés, donnerait des résultats bien inférieurs & ceux obtenus en
laboratoire. Dans le cas du mica et de la vermiculite, le rapport D/D] donnera des
valeurs qui seront égales & la moitié ou au tiers, de celles que l'on aurait da avoir
théoriquement.

lLes argiles et les schistes contiennent des proportions importantes de
minéraux feuilletés, et généralement leur orientation géne les mouvements verti-
caux. La diffusion et le transport des isotopes du radon dans ces milieux devront
donc &tre moins importants que dans des milieux de méme porosité, mais constitués
de particules sphériques.

L'étude de la forme de la particule est de moindre intérét lorsque le
milieu est humide. Le coefficient de diffusion dans un milieu poreux humide est
moins important pour un milieu de m&me porosité uniquement rempli d'air. La
cause est due probablement au blocage des chemins interpores par l'eau.

Si I'on considere le ratio D/Di comme le rapport entre le coefficient de
diffusion dans un milieu humide et dans un milieu sec, et si on appelle:
le rapport entre la fraction de porosité d'air du milieu humide sur la porosité
lorsque le milieu est sec, on aura la formule suivante :

= g
D/Dd = (CO/Cd) g

12
5~

Si les grains eux-mé&me sont poreux, la formule n'est plus adaptée.

La porosité doit nécessairement intervenir dans les calculs de diffusion
et de transport dans le milieu poreux. La plupart des auteurs ont déterminé les
coefficients de diffusion sans tenir compte de la porosité. Et les publications
établies & ce sujet ne précisent pas comment le coefficient de diffusion a été
obtenu. Pour la plupart, il doit s'agir du coefficient de diffusion dans un milieu
considéré comme continu (appelé coefficient de diffusion effective) (D*). Le
coefficient de diffusion effective est plus grand que le coefficient de diffusion
vraie dans un rapport égal a l'inverse de la porosité.

Bulashevich et Kartashov (1967), avec Bashorin (1970), ont mesuré les
coefficients de diffusion dans des roches en place, en introduisant artificiellement
du radon en un point. Les résultats donnent des coefficients de diffusion D* = 2,9 a
3,3.10-2 cm/s dans les roches.



18

Ghosh et Sheikh (1976) ont mesuré les coefficient de diffusion du radon
222 3 travers des roches non radioactives :

D* = 1,4 .10-5> cmZ/s pour des schistes & chlorite et muscovite,
D* = 1,15.10-6 cm2/s pour une épidiorite,
D* = 0,79.10-6 cmZ2/s pour une quartzite.

Pour P. Zettwood (1984), la concentration en atome de radon dans
l'espace des pores est donnée par :

A
N | J S —
A

RN
Rn €

o E  estletaux démanation,
€  est la porosité,
A est l'activité volumique du radium pére
ARn est la constante de décroissance du radon.

Le terme E/C est en général pour les roches compactes, trés grand
devant 'unité, En tout état de cause pour le radon 222, E reste supérieur 2 10-2, et
dans la gamme 10-3 & 10-> pour beaucoup de roches. Le rapport E/€ peut donc
varier de 10 & 10°. NR, peut donc varier de 4.108 2 4.1012Z atomes/I.

Ces valeurs peuvent &tre comparées avec celles que l'on rencontre dans
I'atmosphere libre : 2 000 2 50 000 atomes de radon 222 par litre d'air (500 000
atomes de radon 222 représente une activité de 1 Bq = 270 pci/D).

Pour les autres isotopes, le rapport devrait &tre moins grand, E220 et
E219 étant plus faible que E222.

Zettwood a étudié le processus de transfert dans l'espace des pores par
diffusion moléculaire, en utilisant la loi de Fick:

2
dN. DN A, E
o4 TR - ARR N+ =2 = D
0t ox €

ot D estle coefficient de diffusion moléculaire du radon
D = 1,02.10-> m?2/s dans l'air
et D= 10-7 mZ/s dans I'eau.
L'auteur utilise la longueur H appelée longueur de relaxation :

HD =D /)\Rn

en écoulement permanent. L a solution est de type :

e-x/HD ex/H
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avec :

A
Rn

Nj et N2 étant des constantes dépendant des conditions aux limites.

Si I'on considere une fissure plane minéralisée, I'épaisseur de la fissure
étant x, si ARe est 'activité volumique de U23g dans les roches encaissantes, elle
est égale 8 ARg + AARg dans les fissures.

La distance maximale entre le plan de fissure minéralisée en Uo3g et
I'anomalie de la concentration des isotopes du radon en diffusion moléculaire sera :

Hp = 2,2 m pour Rn 222
Hp = 2,8 cm pour Rn 220
Hp = 8,2 mm pour Rn 219.

Dans un deuxidme cas de situation, Zettwood calcule la quantité du
radon provenant d'une distance x = Hp a l'intérieur d'un grain et arrivant 3 la paroi
de ce grain. En estimant que l'activité volumique est uniforme, il a effectué ses
calculs dans un systtme monodimensionnel. En admettant que la concentration des
atomes de radon est nulle a la surface de la paroi, placéeen x=0:

0 _ ~X«HD)
Nen Nen 1 -e D

A une profondeur x = Hp, la concentration est &égale a la concentration d'équilibre :

Dans l'espace des pores, le flux & la paroi vaut :

(o}
NRn A .ExD H

D =— = ———- = AE =

o € ARrn Hp, €

Le résultat des développements mathématiques montre que 63 % des atomes de
radon arrivant a la paroi a été produit sur la couche d'épaisseur Hp et 86 % dans la
couche d'épaisseur 2 Hp.

2.3 - Migration dans les roches non saturées, anisotropes et les sols
2.3.1. Mécanisme du mouvement

Le transport et la diffusion dans les fluides en mouvement sont
caractéristiques des mouvements du radon dans les sols. En général, la diffusion est
le mécanisme dominant dans les chenaux intergranulaires, les capillaires et les plus
petits pores. Dans les plus grands pores et les plans de fractures, c'est le transport
par entrainement qui est le mécanisme le plus important.
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Les contributions relatives de la diffusion ou du transport dans la
migration des isotopes du radon et des autres gaz, sont assez difficiles a
déterminer dans la pratique.

Robertson (1969), en procédant & des injections Kr8> dans le sol, a
trouvé des coefficients de diffusion de 0,02 cmZ/s (résultats en accord avec les
calculs basés sur des modeles de diffusion).

Schroeder, Kraner et Evans (1965) ont trouvé des coefficients de
diffusion Dt = 0,036 cmZ/s pour le Rn 222 dans des trous de profondeur de 0,37 m,
1,50 m et 2,86 m. Dans les derniers centimeétres du sol, le transport et la diffusion
ont donné un coefficient de diffusion effectif de 0,1 cm2/s proche de la valeur pour
le radon dans I'air.

2.3.2. Influence des conditions météorologiques

Les conditions météorologiques ont une influence non négligeable sur le
transport des isotopes du radon dans les couches superficielles du sol. Le mouve-
ment du radon vers le haut est complémentaire de 'aération du sol.

Les facteurs météorologiques les plus importants dans la modification
des concentrations du radon dans le sol sont :

- la pluie et la neige (fig.11 et fig.12),
- la variation de la pression barométrique (fig.13),
- la variation de température dans le sol (fig.13).

Collectivement, ces facteurs contribuent pour moins de 10 % & l'aéra-
tion normale du sol. Mais les effets de transport et de diffusion ne sont pas dans la
méme proportion que ceux participant & I'aération du sol.

Pearson et Jones (1966) ont observé une décroissance du taux d'exhala-
tion du radon 222 dans les périodes ol le sol était froid ou gelé. Par contre, durant
le dégel, le taux d'exhalation du radon 222 doublait.

Meguni et Mamuro (1973) ont noté dans la région d'Osaka que le taux
d'exhalation du radon 222 était 2 a4 3 fois supérieur en hiver, compte-tenu
uniqguement du taux d'humidité plus important dans le sol pendant ces périodes.

Bakulin (1969) a trouvé que les variations saisonnitres du radon 222
étaient inférieures & 10 % et les teneurs les plus importantes étaient observées en
été,

Gabelman (1972) a observé que l'activité de rayonnement des gaz du
sol était en corréiation directe avec la température, et en corrélation inverse avec
la pression barométrique et la pluviosité : une pluie "lourde" imperméabilise la
surface du sol et a comme conséquence d'augmenter l'activité dans les gaz du sol
pendant les 12 h suivant la pluie.

Clements et Wilkening (1974) ont établi une équation différentielle
combinant la diffusion et les composantes du transport induit par la pression
barométrique. Pour cela, ils utilisent les parameétres de la porosité et de la
perméabilité du sol, les parametres de densité et de viscosité des fiuides intersti-
tiaux, les paramétres de décroissance radicactive du radon 222 et de son taux de
percolation, le coefficient de diffusion vraie, ainsi que l'expression analytique du
champ de vélocité provenant d'un changement de dépression.
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Les mesures expérimentales du taux de radon 222 qui étaient en accord
avec leur modele, utilisaient des vitesses de transport maximales de 4.10-6 m/s et
dépendaient de la direction et de I'amplitude des changements de pression.

2.3.3. Migration dans les roches non saturées, fracturées, et dans les
sols dérangés

Les systemes de fractures et de chenaux peuvent aussi permettre la
migration des isotopes du radon a partir de leur source d'émission et de points
localisés, avec une dispersion moindre que par une diffusion dans toutes les
directions & partir de la source d'é¢mission elle-mé&me.

Le transport devrait jouer un réle progressivement de plus en plus grand
dans la migration du radon de son emplacement d'origine vers l'extérieur. Dans les
échanges avec ['atmosphere, le réle de !'air dans le sol devrait &tre beaucoup plus
grand le long du chemin de moindre résistance comme les fractures et les chenaux
qu'a travers les zones non dérangées.

Les analyses mathématiques de la diffusion sont généralement établies
pour un milieu homogene et isotrope. La présence de fractures et de chenaux dans
les roches rendent ces formulations inappliquables.

Dans les roches et les sols non fracturés et non dérangés, le coefficient
de diffusion partielle est considérablement plus petit que dans les fractures et les
chenaux eux-méme.

Empiriquement, la migration du radon peut étre décrite qualitative-
ment. Plusieurs exemples nous sont donnés :

* Kraner (1963) a mesuré les concentrations en radon pres de la surface du sol
dans des tuffs soudés, des tuffs soumis aux intempéries et dans des alluvions,
avant et apreés des explosions souterraines nucléaires. Les résultats ont
montré un mouvement plus rapide du radon vers le haut aprés la déflagration
nucléaire.

* Tanner (1958) a étudié le comportement du radon dans des trous de forages
pénétrant un minerai d'uranium. L'auteur a trouvé une relation entre la
teneur totale du radon dans le trou et les variations de la pression atmosphé-
rique. Dans le trou du forage, le mécanisme du transport est prédominant, car
le flux du radon observé est supérieur a celui qui pourrait &tre dG & la seule
diffusion.

* Holoday (1957) a noté que le radon se trouve & des concentrations moyennes a
élevées dans les mines d'uranium faiblement ventilées.

2.4 - Migration dans les roches saturées et dans les sols

Les coefficients de diffusion des isotopes du radon dans un milieu
poreux saturé d'eau sont extrémement petits.

Baranou (1949) a montré que les coefficients de diffusion dans un milieu
poreux saturé sont & peine inférieurs aux valeurs observées dans l'eau. Par contre,
la température joue, et le coefficient de diffusion double avec une élévation de
température de 10 & 20°C,

Si les isotopes du radon dans le sol et les roches saturées doivent migrer
3 des distances significatives, le mécanisme de transport par un fluide doit &tre
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prédominant. Or la circulation des liquides souterrains varie sur de grandes
distances, et dépend des conditions locales.

Dans les milieux ou l'eau circule & travers des matériaux plus ou moins
perméables, deux cas peuvent se présenter. Si l'on considere le transport du radon
dans un puits, on observe :

a - une circulation gravitaire dans une direction : c'est le cas ot le débit extrait
du puits est si faible que la circulation de l'eau n'est pas dérangée ;

b - une circulation radiale (de vitesse supérieure & la circulation gravitaire).

La distance de migration de l'isotope du radon sera la distance
traversée par le liquide transporteur durant la période de durée de vie de l'isotope
1/

Pour le cas a, la distance de migration est accrue par 'importance de la
circulation de I'eau souterraine qui peut atteindre, dans des cas trés favorables, 30
m/j, mais qui se situe habituellement entre 1,5 m/an et 1,5 m/j.

Les distances auxquelles on détectera les différents isotopes ne seront
donc pas les m&mes, car leur durée de vie est différente : RnZ2Z = 5,5 jour,
RnZ20 = 75 s et FlnZlé =5,7 s.

Pour le cas b, la distance de migration est proportionnelle 2 la racine
carrée du taux de circulation de l'eau 2 travers le puits.

Andrews et Wood (1972) ont établi une formule mathématique concer-
nant le mouvement du radon par transport dQ0 & une lente percolation de l'eau &
travers un milieu poreux.

Le gradient de concentration du radon & la surface de la roche sera:
Ny = Ng e W/v

ol Ny estle nombre d'atomes de radon 2 la distance x de la surface
Ng est le nombre d'atomes de radon a la surface
v est la vitesse du mouvement de l'eau en surface.

La figure 14 compare les gradients de concentrations qui ont été établis
dans l'eau pour une migration due 2 la diffusion et au mécanisme de transport, pour
des vitesses de transport différentes. Le coefficient de diffusion du radon dans
I'eau étant de l'ordre de 10-> cm?2/s. Les différentes vitesses d'écoulement du fluide
sont comprises entre 10-6 et 10-3 cm/s. Ce diagramme confirme que le mécanisme
de transport est prédominant lors de la migration dans une phase aqueuse.

Toujours dans cette méme publication, Andrews et Wood ont calculé
l'activité du radon dans les eaux des formations aquiféres étudiées. Nous citerons
I'étude sur la formation des sables de Midfort : "C'est un milieu trés poreux a
travers lequel il y a une lente infiltration de l'eau. La porosité est de 50 %, mais
dans les niveaux compacts elle est de 25 & 50 %. Le temps de séjour de l'eau dans
l'aquifére peut &tre de plusieurs mois, mais plus long que le temps nécessaire pour
établir I'équilibre du radon dans I'eau des pores."



25

10

05

Relative radon concentration in water

0

o) 10 100 200
Distance trom rock surfoce, cm

Fiqure 14 - Gradients de concentration du radon dans l'eau normaux & la surface
de la roche, pour le phénomene de diffusion et trois vitesses
différentes de transport (cm/s.) (d'aprés J.N. Andrews, 1972, p.B205)
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Figure 15 - Influence des différentes utilisations de sol pour les teneurs en

thoron (extrait de Muller R., 1982, p.131)
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Figure 16 - Influence de I'humidité du sol sur la teneur en thoron (extrait de:
Muller, 1982, p.130)
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La concentration du radon exprimée en pci/em? dans 'eau en mouve-

ment & travers un tel matériel est donné par la relation :

ol

a PR
[ a] 1 - e )\x/v) (e~ )\x'/v')

[Rn] =

Ra est la teneur en radium dans le sable (pci/gr),
est la densité du sable,

f est la porosité du sable,
est la vitesse de I'eau dans le sable,
v est la vitesse de l'eau aprés avoir quitté le sable,
X est la longueur du trajet de I'eau & travers le sable,
x' est la longueur du trajet de I'eau aprés avoir quitté le sable,
a est le facteur variable qui tient compte du calibre des particules, de

leur distribution dans le sable et il est €gal au ratio de l'équilibre de
l'activité du radon dans I'eau et du radon dans le sable ; il est déterminé
expérimentalement pas la libération du radon d'un échantillon de sable
dans l'eau.

A Midfort, le coefficient a est de 0,15 ; la densité volumique est de

2,65 g/em3. Le radon contenu dans I'eau de l'aquifere calculé par la formule est
300 3 800 pci/l pour une teneur en radon de 0,7 pci/gr dans le sable. Le temps
minimal de séjour dans le sable pour que la teneur en radon dans l'‘eau atteigne
I'équilibre est de 25 j, et I'épaisseur de sable nécessaire pour une vitesse de
transport de 0,86 m/j est d'environ 22 m.

R. Muller (1982) a souligné l'importance du contexte pédologique dans

les mesures des isotopes du radon dans les gaz du sol :

l-

Influence due 2 I'utilisation du sol. Seion l'utilisation du sol, on pourra avoir
des tassements différents : un sol ol I'on vient d'effectuer la récolte sera plus
dense et plus compact qu'un sol qui vient d'étre labouré., Il y aura une
perméabilité différente et donc un pouvoir d'exhalation différent (fig.16).

Influence due A I'humidité du sol. Les plus fortes concentrations en radon sont

obtenues sur des sols moyennement humides. Dans un sol & eaux stagnantes,

les prélevements sont impossibles. Dans un sol trop sec, les teneurs en radon

seront les plus faibles, pour deux raisons principalement :

a)le radon s'échappera facilement dans I'atmosphere et ne sera pas retenu
dans les couches supérieures par l'intermédiaire de film d'eau interstitiel.

b)le gaz radon formé & grande profondeur est transporté par l'eau souterrai-
ne, le taux de diffusions du gaz est trop petit pour que de grandes distances
soient couvertes en période seéche, I'entrainement par l'eau souterraine est
donc restreint. Le comportement du radon et du thoron est affecté ar
I'numidité. Pour les sols humides, les concentrations en thoron sont
relativement moins importantes. Sur la figure 15, le thoron disparait 12 ou
apparait une forte humidité du sol.

Influence de la composition du sol. Des forages effectués sur les sites ot ont
été mesurés les gaz du sol, ont permis de déterminer la compaosition des
matériaux et la granulométrie du sol. Dans les sols argilo-sableux, les
concentrations en radon sont les plus faibles, ce qui s'explique facilement par
I'action d'écran des argiles. Ce sont les sols sableux ou sablo-argileux qui
donnent les plus fortes concentrations. Des intercalations argilo-sableuses ne
semblent pas géner de fagon significative les migrations du radon.
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En conclusion, Muller précise les conditions optimales pour réaliser des
mesures correctes : "Il faut effectuer des mesures de concentrations des isotopes
de radon dans les gaz du sol, sur des sols ayant une méme forme d'utilisation et de
préférence sur des surfaces libres 4 usage agricole. Les mesures (dans un pays
comme l'Allemagne) devront avoir lieu & l'automne et au printemps pour que le sol
présente une teneur en humidité moyenne. Afin de tenir compte de l'influence de la
composition du sol sur la migration des isotopes du radon, il faudra éviter les sols
trop argileux”,

Fleisher et Mogro-Campero (1976) ont introduit le concept de mouve-
ment de convection du radon au travers des fluides dans le sol (fig.17). Ces
mouvements de convection d'origine thermique pourraient avoir selon les saisons
des effets différents. En été, la température plus élevée dans les couches
supérieures du sol produirait une barriere a l'émanation du radon. En hiver,
I'émanation élevée dans certaines zones et basses dans d'autres, en l'absence de
toute autre cause, serait d0 & ces circuits de convection.

Ces mémes auteurs ont montré l'effet d'un flux convectif du gaz
ascendant ou descendant sur la courbe de diffusion (fig.18) du radon dans les sols
(Fleisher et Mogro-Campero, 1980). Pour Sabroux M.C. (1984), l'intérét d'un tel
schéma montre son application dans les techniques de prospection : "Dans un sol
homogéne, un flux de gaz ascendant n‘augmente pas de plus d'un facteur 3 une
concentration en radon mesurée & 50 cm de profondeur dans le sol : en effet, un tel
flux déforme le profil de diffusion, mais ne déplace pas son asymptote". Diminuer
la profondeur d'investigation augmenterait la capacité de détecter de telles
anomalies, mais augmenterait l'incertitude sur les mesures, car la courbe de
diffusion a une pente treés forte au voisinnage immédiat de la surface. En
conséquence, il ne parait pas souhaitable de réduire la profondeur d'investigation &
moins d'une cinquantaine de centimétres.
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Figure 17 - Schéma de connexion du fluide en subsurface et influence sur le taux
d'émanation du radon (extrait de : Gingrich, 1984, p.26)
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3 - APPLICATIONS GEOLOGIQUES

Les isotopes du radon, et principalement le radon 222 gréce a la
combinaison de ses propriétés radioactives et physiques, constituent un signal
potentiel caractéristique d'événements géologiques, signal dont la détection est
facilitée par le développement intensif des techniques de métrologie nucléaire,

Les mesures de concentrations des émanations du radon provenant du
sous-sol, appliquées aux sciences de la terre, sont actuellement :

- lalocalisation de gisements uraniféres,

- la prévision d'événements géologiques dans les domaines de la volcanologie et
de la sismologie,

- la localisation de failles et de structures géologiques dans la recherche de
résevoirs géothermiques et en hydrothermalisme.

3.1 - La prospection de l'uranium

Le radon étant un produit de désintégration de la famille de I'uranium,
il a été utilisé depuis longtemps comme guide de prospection des gites uraniféres.

Parmi les premiers travaux établissant la relation : "concentration des
teneurs en radon dans les eaux" et "prospection géochimique de l'uranium", figurent
les travaux de G. Jurain (1962). Pour cet auteur, le dosage systématique du radon
dans les eaux souterraines (fig.19), en vue de servir de guide & la prospection de
I'uranium doit 8tre effectués si trois conditions peuvent &tre réalisées simultané-
ment :

1- La distribution statistique des teneurs doit présenter deux modes, correspon-
dant & deux populations de teneurs (fig.20),

2 - Les teneurs d'une des populations doivent &tre supérieures & 1000-1200 pci/l ,
cette valeur représentant le fond géochimique (Clarke),

3- La population des hautes teneurs doit représenter environ 40 % de la
population totale des préldvements.

11 faut souligner une limite aux méthodes de prospection classique, Le
radon provient de la désintégration de radium, or ce radioélément migre dans les
eaux souterraines plus rapidement que ses progéniteurs. Dans un gisement uranifere
sédimentaire (site de Treville, Aude, France), on observe une distribution des
radioéléments suivant le gradient hydraulique de l'aguifere. D'amont en aval, on
trouve une répartition des familles radioactives régie par les propriétés radiochimi-
gues de chacun de ses membres. Ainsi une forte teneur en radon dans les gaz du sol
n'implique pas forcément l'existence d'un gite uranifgére a I'aplomb du site. Il faut
alors se référer au régime hydraulique de la nappe, ainsi qu'aux propriétés
chimiques des radioéléments pour essayer de localiser la position du corps
radioactif supposé.
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3.2 - Prévision des éruptions volcaniques et des séismes
3.2.1. Eruptions volcaniques

L'étude des variations des concentrations du radon appliquée aux
volcans en activité se propose d'étudier dans quelle mesure ce gaz radioactif

représente un éventuel signal précurseur des éruptions volcaniques.

L'idée fondamentale est que la montée du magma entraine une augmen-
tation significative de la concentration des émanations du radon sur un volcan
donné, par une élévation de la température, par l'augmentation des pressions au
sein de I'appareil volcanique, di par la montée du magma elle-mé&me
(Monnin, 1970).

Les premiers résultats marquants ont été obtenus quinze jours avant
I'éruption en septembre 1977 du Krafla (Islande). Le taux d'émanation du radon a
augmenté de 3 3 18 fois durant la période précédant cette éruption (Monnin, 1981).

3.2.2. Prévisions de séismes

Parmi les phénoménes (mouvements crustaux, perturbations de la
vitesse des ondes sismiques, de la fréquence des séismes, du niveau et de la
température des eaux souterraines, des champs magnétiques et électriques) qui
précdédent l'activité sismique, les émanations gazeuses, en particulier celles du
radon montrent dimportantes variations. A partir de leur enregistrement, les
géologues ont envisagé de préciser les corrélations entre les variations de la
concentration en radon et le cadre sismotectonique afin de développer une méthode
de prévision des séismes.

Il est probable que l'ensemble des signes précurseurs d'un séisme
(¢mission de radon, mouvements terrestres, résistivité électrique, vitesse sismique)
soit engendré par un phénom&ne géophysique unique affectant le sous-sol. En effet,
lors de sollicitations sismotectoniques, les variations du champ de contraintes des
roches provoquent des perturbations notables de leurs propriétés physiques intrinse-
ques (résistivité, porosité, fracturation...), ainsi que des parameétres hydrauliques
(pression, température, vitesse de circulation...) des fluides qui les impregnent.

De nombreuses publications ont décrit les relations reliant les varia-
tions de la concentration de radon sur des sites témoins peu de temps avant les
séismes. Les anomalies de concentration en radon pouvaient &tre soit positives soit
négatives, par rapport a la valeur moyenne. Une théorie "dilatance-diffusion" basée
sur les mesures de mécanique des roches en laboratoire, a été proposée par Scholz
(fig.21). Le modele théorique a permis d'expliquer physiquement et d'une manigre
globale 'apparition et l'évolution au cours du temps des signaux prémonitoires de
I'activité sismique.

Press (1975) a proposé des modeles plus élaborés "dilatance-diffusion et
"dilatance-instabilité" pour expliquer I'évolution des signaux précurseurs de I'acti-
vité sismique, et des anomalies en radon (fig.22).

L'existence simultanée d'anomalies positives et négatives des émana-
tions du radon précédant un séisme pourrait 8tre due aux différences de positions
des stations de mesure, par rapport aux quadrans de compression et de dilatation de
la région épicentrale.
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Figure 23 -  Concentration de radon dans les gaz du sol au dessus des failles
(extrait de Gringrich, 1984, P.36)
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Dans un secteur en compression, la diminution de la porosité du sol
augmenterait la vitesse de migration du radon, entrafnant ainsi une anomalie
positive alors dans un secteur en dilatation. L'accroissement de la porosité
diminuerait la vitesse du flux de radon, et par conséquent sa teneur dans les eaux
souterraines ou prés de la surface du sol (Birchard, 1978 et Talwani, 1980).

3.3 - Localisation de failles enterrées et de structure géologique

De nombreux exemples dans la littérature ont montré que des hautes
activités en rayons anormales et les fortes teneurs en radon 222 dans les gaz du sol
sont associées a des failles cachées ou & des dislocations.

Les premiers travaux, sur l'utilisation des concentrations de radon dans
les gaz du sol pour la localisation de failles, ont été réalisés par Abronn en 1921.

Gingrich (1984), dans son article "Radon as a geochimical exploration
tool", donne un exemple de relation "radon-faille" (fig.23).

Vogler (1960) a présenté plusieurs arguments pour prouver la migration
de l'uranium et du radon 226 a partir des failles et l'accumulation de ces éléments
par échanges d'ions avec les argiles du sol. Ces deux phénomenes sont les causes
principales des anomalies sur des failles.

Budde (1961) émet I'hypothese que les failles créent une surface
beaucoup plus grande et par conséquent provoquent une libération plus importante
de radon.

Jirkovsky (1962) a présenté des exemples de l'utilisation énamométrique
pour localiser des failles et des contacts géologiques masqués par des alluvions,
comme une aide a la cartographie géologique.

Tanner (1964) a trouvé que les anomalies de radon 222 dans les eaux
souterraines a proximité des failles étaient probablement dues 3 la précipitation du
radium 226 au niveau de l'interaction entre I'eau circulant le long de la faille et
I'eau de la nappe libre.

Lévéque (1971) a utilisé le radon 222 comme traceur naturel complé-
mentaire en hydrologie souterraine (fig.24). L'activité du radon augmente sensible-
ment au droit des horizons perméables, dans lesquels I'eau circule 2 une vitesse
appréciable, cette activité du radon étant proportionnelle & la vitesse de l'eau.
Mais les horizons perméables des couches traversées par les forages ne paraissent
constituer dans la majorité des cas la source du radon. Pour les nappes aquiferes
profondes exploitées par des forages situés & proximité de failles ou d'accidents
structuraux, des quantités anormalement importantes de radon étaient détectées a
proximité de ces accidents.

Les recherches les plus intéressantes ont été effectuées par Israel et
Bjornsson (1966) sur les concentrations en thoron et en radon dans le gaz des sol au
dessus des failles, dans la région de Aachen (Aix-la-Chapelle) et 2 la station des
bains de Bad-Nauheim en Allemagne :

1- Région dAix-la-Chapelle (fig.25)

Des profils de prélevements ont été effectués perpendiculairement aux
directions de fractures dont la localisation a été déterminée avec précision
sur le terrain. 10 profils de prélevements ont été effectués sur 4 sites
différents. La longueur des profils est de 60 m, et les prélévements de gaz
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sont effectués tous les 10 m. L.es prélévements sont plus rapprochés au droit
des fractures. Les concentrations du radon et du thoron dans le sol 3 1 m de
profondeur ont été de 100 & 1600 pci/l et de 100 & 600 pci/l respectivement.
Sur le premier site un seul profil a été réalisé. Aucune anomalie en radon et
en thoron n'a été détectée. La raison est due & un colmatage argileux de la
faille peu perméable a la circulation de I'eau et des gaz.

Le deuxidme site est localisé au niveau d'une faille dans les formations de
grés et des schistes ardoisiers du dévonien inférieur. Sur les profils II & IIb
séparés de 5 m, l'emplacement de la faille a été nettement marqué par une
anomalie en radon. Le profil [ic a été effectué au niveau du profil IIb, mais a
quelgues jours d'intervalle, et aucune anomalie en radon et thoron n'a pu étre
décelée au niveau de la faille.

2 profils séparés de 50 m Illa et IlIb ont été réalisés sur le site III, et ont
montré des anomalies nettes au niveau d'une faille située dans des schistes
ardoisiers avec des bancs interstratifiés de grés et conglomérats.

Le site IV est situé au niveau d'une faille importante limitant un horst du
socle et un graben tertiaire.

Le profil M1 a été réalisé au niveau d'une faille mettant en contact des sables
et des argilites. L'anomalie en radon est plus nette que celle du thoron. La
faible augmentation des teneurs en thoron au niveau de la faille a été
expliquée comme étant une conséquence du mélange des deux types de sol
dans la zone frontidre. Le profil M2 a été réalisé sur la méme faille, mais
séparant des calcaires du carbonifere inférieur des sables du tertiaire. Les
mesures du radon ont localisé avec précision la position de la faille alors que
les mesures en thoron n'ont présenté aucune anomalie. Le profil M3 est
positionné au niveau de la faille mettant en contact les grés et sables
argileux du dévonien supérieur et des sables tertiaires. L.es concentrations en
thoron et en radon ont donnés des variations similaires. Toujours sur la méme
faille, le profil M4 n'a pas présenté d'anomalies aussi nettes que dans les
profils précédents. Les mesures ont été effectuées avec un appareil différent.
En conclusion, Israel et Bjornsson attribuent l'origine d'anomalies semblables
dans les teneurs en radon et en thoron sur un méme site au niveau d'une
faille, & un enrichissement des parents de ces isotopes dans la formation de
couverture plutdt gqu'a un phénomene de migration. Les seules anomalies du
radon devraient &tre attribuées & une migration de ce gaz, mais avec la
réserve suivante : la géochimie des parents du radon et du thoron est
différente et l'absence d'un enrichissement en thorium du milieu n'implique
pas une évolution paralléle de l'uranium et du radium.

Région de Bad Nauheim (fig.26)

Ce site déja étudié en 1935 par Israel et Beche, est caractérisé par une trés
haute teneur en radon dans les gaz du sol au niveau de la faille responsable
des sources d'eau salée de Bad Nauheim. Le substratum est constitué par des
quartzites et des schistes argileux du dévonien inférieur et des calcaires
fissurés de dévonien moyen. Ces formations sont surmontées par des sables et
graviers tertiaires de 30 & 40 m.

Les teneurs en thoron (fig.27) détectées sur les profils de préldvements sont
du méme ordre de grandeur que dans le site d'Aachen : de 100 & 1000 pci/l,
mais aucune anomalie n'a été mise en évidence. Par contre les concentrations
en radon varient de 1000 pci/l & 33000 pci/l au niveau de I'anomalie sur le
profil 1. Des valeurs similaires pour les deux isotopes ont été obtenues en
mesurant les concentrations de ces gaz & partir des dépbts de travertins des
sources.
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D'autre part, des mesures de radon ont été effectuées sur plusieurs endroits 3
des profondeurs différentes. Les résultats ont montré que les teneurs étaient
plus élevées 8 2 m qu'a 1 m.

|
Localisation
Profondeur
du sol
A B C D E
1m 7 000 2 940 2 880 15 200 12 100
2m 12 600 3720 4 020 56 000 31 600

Tableau 3 - Concentration du radon dans le sol (pci/l) 2 1 et 2 m de profondeur &
5 lieux différents & Bad Nauheim

3.4 - Prospection de champ géothermique

Les anomalies thermiques ou structurales de la crolte superficielle se
traduisent en principe par une modification des phases gazeuses des sols, dés lors
que certains parametres physiques ou chimiques de ces sols sont changés, ce qui
modifie 'équilibre écologique naturel. Ces paramétres sont : la température, la
teneur en eau, le flux des gaz inertes (le radon) ou actifs (CO2, SO2, ...).

La prospection géochimique des gaz des sols s'est avérée &tre un outil
qui indique des discontinuités structurales et localisées, des flux d'énergie entre la
cro(te superficielle et 'atmosphére.

De nombreuses études en géothermie mettant a contribution la mesure
du radon dans le sol ont été réalisées depuis 10 ans, et ont fait exclusivement appel
a4 la méthode des détecteurs solides basée sur la révélation par un traitement
chimique des dommages ou traces (tracks), causés sur un support de type
photographique (nitrate de cellulose ou polycarbonate) par les particules alpha.

Baubron et Sabroux ont utilisé pour la premigre fois avec succes la
méthode des fioles scintillantes en juin et juillet 1984, pour une prospection
géothermique en Guadeloupe (rapport BRGM 84 SGN 400 GTH). La prospection par
le radon a été intégrée dans une prospection géochimique par analyse in situ des
gaz des sols : avec principalement I'nélium, le CO2 et I'Argon dans le rapport
CO2/A7 et l'oxygene et l'azote dans leur rapport O2/Nj. La conjonction des
anomalies de ces trois paramdtres a été interprétée en terme de fuite thermique du
sol, I'anomalie de I'hélium indiquant I'aplomb de l'accident guide de la fuite. Cl'est
un marqueur de surface directe de discontinuités sub-verticales de la croute
superficielle, alors que le gaz carbonique semble lié & des flux de gaz croute-
atmosphere, le radon, lui, étant l'indicateur d'un flux correspondant & un champ
actif. Ces trois anomalies, He, €09, Rn, peuvent &tre superposées ou découplées.
Les transferts latéraux par les eaux superficielles semblent &tre les facteurs
déterminant de la dissociation des anomalies.
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La prospection géochimique par le radon a été réalisée avec une maille
d'investigation de 50 m pour un total de 116 sites étudiés. Sabroux insiste sur la
nécessité d'effectuer deux prélévements successifs de gaz (fig.28) dans le sol, afin
d'apporter une plus grande assurance a la représentativité du prélevement. Pour les
résultats, il utilise la valeur maximale obtenue, plutbt que la moyenne des deux
mesures. Les valeurs représentées sur un diagramme (fig.29) montrent une distribu-
tion sensiblement log-normale, ce qui traduit bien une prospection & anomalies. La
distribution des mesures dans une zone parfaitement homogéne serait en effet de
type gaussienne. Les parametres de la distribution des mesures sont les suivantes :

- activité volumique moyenne : 154 pci/l,
- activité volumique médiane : 95 pci/l,
- activité volumique modale : 73 pci/l.

Les niveaux des plus fortes anomalies traversées sont de 20 fois le mode
sur un so! géologiquement récent et pétrographiquement homogéne. En prospection
d'uranium, une valeur supérieure & deux fois la valeur modale (background) est
généralement considérée comme une "anomalie". La plupart des gisements d'ura-
nium détectés par la méthode du Tracketch ont donné lieu & des anomalies de 4 a
10 fois la valeur modale (Gingrich et Fisher, 1976).

Des mesures de la concentration en radon dissous dans les eaux ont été
effectuées sur des sources thermales situées dans le champ géothermique prospec-
té. La trés faible teneur en radon dans ces eaux thermales (< 55 pci/l) indique une
origine relativement superficielle et/ou un important dégazage en amont du point
d'émergence.

La figure 30 démontre l'application de la prospection du radon dans les
sols pour la recherche d'une faille active matérialisée en certains endroits par des
fumerolles.

La prospection géothermique par le radon doit s'affranchir des anoma-
lies géochimiques de répartition du radium 226 dans le sol, puisque ce radium -et
son parent l'uranium 238- ne constitue pas la cible de la prospection. Afin que les
anomalies d'origine relativement profonde (radon importé) ne soient pas confondues
avec des anomalies locales dues & des concentrations anormales de radium dans le
sol superficiel, les mesures d'émanation spécifiques sur des sols secs ont été
effectuées. Les mesures obtenues (1060 pci/kg et 123 pci/kg) sont d'un ordre de
grandeur compatibles avec des valeurs raisonnables du pouvoir émanateur (un sol
contenant 1 ppm d'uranium et pour lequel I'équilibre radium/uranium est satisfait,
posséde une activité spécifique en Ra226 de 340 pci/kg).

La prospection géothermique par le radon ayant été réalisée sur
plusieurs jours, des mesures journalidres de concentration dans le sol ont été
effectuées sur un site témoin, afin de noter l'influence des conditions météologi-
ques (température, humidité du sol, pression barométrique, vitesse du vent...). Une
certaine corrélation entre la concentration du radon dans le sol avec l'importance
des précipitations a été mise en évidence (fig.1l1l), mais avec une faible
amplit/ude.La concentration en radon s'est établie autour d'une valeur de 119 +
55 pei/l,



42

/ I' ) ’l \\\ -~
CLTNSY I~
' M - - .
AN -
<8~
L* ECHELLE
~
, NS e
[} ~ - 7
] \s s
1 Pumerolle i
' ’
’:,/

-

ton (',
\\\\ '/ !

\
\ \

w Préiévement

-
-

—— e, eemaa

¢ /

Sovsne
o Muieie

- O

Fumerolles Matylis 96°C (% volume gaz secs)
09 22Z2Rn(pCi/l)

CO2 H»2S H2 CHgy N2
88,47 3,63 3,11 0,003 1,31 0,42 9471

F‘

A B C D E
247

Site
2611 6512 2183 821

pCi 29

Figure 30 - Mise en évidence d'une faille active par la prospection du radon
(extrait de Baubron et Sabroux, 1984, pp.46/55/56)



43

Chovelon et Marty (1985) ont procédé & des analyses de gaz dans le sol
en Martinique, dans le cadre d'une prospection géothermique. Des analyses d'hé-
lium, de radon, de dioxyde de carbone et de monoxyde de carbone ont été
effectudes sur les prospects du Lamentin (au centre de l'lle de la Martinique) et de
Morne Rouge - Montagne Pelée (au nord de I'tle). Au Lamentin, I'existence d'un flux
thermique (fig.31) actuel & I'aplomb des fractures majeures est mise en évidence
par des anomalies importantes de radon, d'hélium et de CO. Au nord de I'tle (Morne
Rouge - Montagne Pelée), la prospection ne permet pas de localiser des remontées
gazeuses significatives. Les mesures ont été effectuées par la méthode énamomé-
trigque utilisant les chambres & scintillation.

3.5 - Prospection des eaux thermominérales en vue d‘un captage ou d'un
recaptage

La remontée des eaux minérales et thermales vers la surface s'accom-
pagne d'une baisse de pression et de dégagements plus ou moins intensifs de gaz
(COg, radon, He, S...). La prospection des teneurs anormales des gaz des sols
permet de localiser les venues deaux thermominérales dans le sous-sol
(détermination de failles productrices, implantation de forages, périmdtre de
protection..). Dans le contexte fortement urbanisé des stations thermales, 12 ol les
méthodes légeéres dinvestigation en profondeur (électrique, VLF...) se révelent
souvent défaillantes (accessibilité, canalisation enterrée, lignes électriques), les
mesures de gaz du sol représentent un marqueur relais de bonne qualité (lundt,
Berthier, 1985).

Recaptage des eaux thermales des thermes de Salut & Bagnéres de
Bigorre/65 (fig.32). Parallelement aux outils classiques utilisés pour une investiga-
tion hydrogéologique d'un site hydrothermal (géologie structurale, hydrochimie et
analyses isotopiques, prospections géophysiques VLF et électriques), une prospec-
tion des concentrations de radon a été effectuée 2 titre d'essai (Soulé, 1985). La
méthode utilisée est celle des fioles scintillantes. Les prélévements ont été réalisés
selon la procédure définie par la note de Iundt (1985). La prospection par la
détection des anomalies des concentrations du radon dans les gaz du sol a permis de
mettre en évidence des zones i haute émanation de radon (supérieure & 2000 pci/l)
par rapport 3 un "bruit de fond" d'environ 300 pci/! traduisant le passage d'une
veine thermale en profondeur que les indices superficiels ne permettaient pas de
déceler.
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CONCLUSION

Cette étude bibliographique sur la géochimie du radon permet d'avoir un
apergu sur la complexité du cheminement suivi par ce gaz depuis la maille
cristalline des minéraux a l'intérieur desquels il a pris naissance jusqu'au moment
ol il sera prélevé dans le sol en vue de son dosage.

La présence du radon est fonction de celle de ses parents radio-actifs
(uranium 238 et 234, thorium 282, radium 225) qui se trouvent 3 des teneurs
voisines de ppm dans pratiquement toutes les roches. Or le radon est un émetteur
de rayonnements alpha trés énergétique (5,49 MeV). Sa détection basée sur cette
radioactivité permet de le doser par des méthodes spectaculairement sensibles, si
on les compare aux méthodes chromatographiques ot méme spectrométriques
employées pour les autres gaz.

La nature des minéraux, leurs formes, leur position dans les roches et
dans les sols, la texture de la roche, la taille des grains, le degré d'altération de la
_roche, la porosité sont, entre autres, des facteurs importants, qui conditionnent le
taux d'émanation du radon. La connaissance approfondie de la géologie du site de
recherche des anomalies des isotopes du radon dans les gaz du sol, est une approche
indispensable pour toute interprétation des mesures.

La spécificité de ce gaz rare réside dans sa courte durée de vie (période
de 3,8 jours pour le radon 222) et & sa mobilité par diffusion et par transport. Des
calculs simples ont montré que la migration du radon, si elle se limite & la seule
diffusion, ne permet pas de détecter en surface des anomalies enfouies sous plus
d'une dizaine de matres de recouvrement. D'autres modes de transport peuvent-ils
accélérer ce transfert, et permettre une détection sur de fortes épaisseurs
d'altération ? C'est un facteur contraignant dont il faudra tenir compte pour la
détection d'anomalies structurales sous une importante couverture.

Les facteurs météorologiques, tels que la pluie, la neige, la
température, la pression barométrique, jouent un réle important dans la diffusion
de ce gaz dans le sol. Il faudra : disposer d'une base météo de référence, analyser
ces parameatres pour les prospections se déroulant sur plusieurs jours et affecter
d'un coefficient de pondération les variations du taux de radon due & ces
phénomenes.

De méme, il faudra noter l'utilisation des sols (labour, prairie, forét...),
et de son taux d'humidité qui influencent fortement la migration du radon.

Le facteur le plus important qui conditionne la mobilité du radon est
son transport par entrainement par un fluide porteur en mouvement. Cette
caractéristique lui confere la propriété de pouvoir 8tre utilis€ comme un traceur
d'une fracture aquifére dans un encaissant quasi-imperméable, et donc d'dtre
employé pour la recherche d'eau en milieu fissuré.
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Les différentes applications géolagiques relatives & la détection des
teneurs anormales de radon : localisations de gisements uraniferes, prévisions de
séismes ou de volcanisme, prospection de champ géothermique, localisation d'eaux
thermo-minérales, utilisent les caractéristiques spécifiques de ce gaz
(radioactivité, inertie, durée de vie, solubilité...), associées aux parametres
physiques du terrain.

L'utilisation de ce gaz dans des domaines aussi variés montre tout
I'intérét du choix de cet élément en tant que traceur d'événements ou d'anomalies
géologiques. Les prochaines applications en prospection hydrogéologique des
milieux de socle devraient confirmer l'intérét de cette technique et fournir les
données qui permettront d'en étendre la méthodologie.
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