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Equilibre séculaire 

 

 

Propriétés physico-chimiques 

- Rn  Gaz 

- U  soluble en conditions oxiques 

- Mobilité : U > Ra > Th 

Extraction / 

Traitement 

Perturbations anthropiques 

Modification de 

l’environnement 

Augmentation du déséquilibre 

radioactif 
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Vecteurs potentiels? 

 

 Vents/ 

     Atmosphère 

 

 Eaux de surface 

(précipitations, 

cours d’eau) 

 

 Eaux souterraines 

(infiltrations) 

MCO Stériles + 

résidus 

Traitement 

des eaux 

Traitement 

du minerai 

Ruisseau 

Transport 

éolien 

Transport de 

surface 

infiltration 
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Radionucléides 
+ ETM 

Localisation 
des 

accumulations 

Prédiction 
du 

relargage 

Recherche 
des 

sources 

• Zones d’accumulation? 
 

• Radioactivité? 

• Principaux 

contributeurs? 

• Radionucléides 

transférés? 
 

• Accumulation 

polymétallique? 

I - INTRODUCTION 

Développer une 

méthodologie basée 

sur l’étude de 

l’environnement et 

applicable aux 

anciennes mines 

d’uranium 
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II – MATERIEL ET METHODES 

Source : Infoterre 

MCO + TMS 

Zone de 

traitement 

des eaux 

Stériles + 

résidus 

Ruisseau des 

Balaures 

Mine d’uranium de Bertholène 

(Aveyron, France) 
 

• Exploitation : 1977-1995 

 

• Minéralisation :  Coffinite +  

minéraux U (IV) (altération de 

surface) 

 

• Traitement in situ (750 t de 

minerai extrait) : lixiviation en 

tas 

 

• 476 000 t de résidus(stockés sur 

site) 

 

• Actuellement  traitement des 

eaux (surfaces et souterraines) 

avant rejet dans les Balaures 

 

N 
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II – MATERIEL ET METHODES 

Identification des zones d’accumulation 

1 

1- Pré-screening de 

l’environnement 

du site par 

spectrométrie 

gamma in situ 

mobile 

(MARCASSIN) (IRSN) 
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II – MATERIEL ET METHODES 

Identification des zones d’accumulation 

2- Identification 

des accumulations 

en radionucléides 

2 

Flooding area 
Flow 

direction 

Mapping area 

= 10 000 m² 

Balaures stream 
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II – MATERIEL ET METHODES 

Identification des zones d’accumulation 

Flooding area 
Flow 

direction 

Mapping area 

= 10 000 m² 

Balaures stream 

3 

• Acquisition des 

données par 

spectrométrie 

gamma fixe et 

mobile 

1 

2 

3 

4 

 

Points de mesure par 

spectrométrie gamma in situ 

fixe 

Points d’échantillonnage 
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Sédiments amont 

Sédiments aval 

• Echantillonnage 
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III – RESULTATS ET DISCUSSION 

Partie 1 :  
Evaluation de l’impact du site 

minier sur la distribution des 

radionucléides naturels (U-238, Ra-

226, Th-230 et Th-232) 
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H*10 = 100 ± 20 nSv.h-1 

H*10 = 300 ± 50 nSv.h-1 
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Identification d’une zone à forte activité d’uranium et de radium en aval du 

site minier   

▌234mPa (Bq.kg-1) ▌214Bi (Bq.kg-1) 

1 

Sm 

2 

3 

1 

2 

3 

Sm 

Ruisseau 

des 

Balaures 

Mapping area : 

S = 10,000m² 

Sol marqué (Sm) 

20m 
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Sol de 

référence (Sr) 
Sr Sr 
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Sol marqué 

(Sm) 

Sols alluviaux, pH 6-7 

Sol de 

référence (Sr) 

Gamme 

d’activité du 

sol de 

référence 

• Sol de référence : distribution homogène, équilibre séculaire 

• Sols marqués : accumulation préférentielle dépendant de la profondeur et 

des radionucléides, déséquilibre début-fin de chaine 
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0.1

1
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0.01 0.1 1 10

Th-230/Ra-226 

Ra-226/U-238 

uncontaminated soils

contaminated soil

Apports de Th-230 > Ra-226 

Apports d’U-238 > Ra-226 

Sol de référence 

Sol marqué 

Equilibre séculaire :  

𝑻𝒉−𝟐𝟑𝟎

𝑹𝒂−𝟐𝟐𝟔
 = 

𝑹𝒂−𝟐𝟐𝟔

𝑼−𝟐𝟑𝟖
 = 1 
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Résidus de traitements (Carvalho et al. 
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Boues rouges (Carvalho et al. 2007) 
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Echantillons marqués = fraction réductible 

Echantillons de référence = fraction résiduelle 

Rauret et al. 1999 : 4 steps : acido-soluble = pH variation, reducible = Eh variation , F3 = 

organic matter + sulfides (pH, oxidation), F4 = residual (crystal matrix) 

Sols de référence Sols marqués Sédiment aval Sédiment amont 
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III – RESULTATS ET DISCUSSION 

Partie 2 :  
Evaluation de l’impact du site 

minier sur la distribution des 

éléments traces métalliques (ETM) 

A. Cuvier, L. Pourcelot, A. Probst, J. Prunier, G. Le Roux, 2016 : 

Trace elements and Pb isotopes in soils and sediments impacted by uranium mining, 

Science of The Total Environment, Volumes 566–567, Pages 238-249, 
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III – Résultats et discussion : Evaluation de l’impact du site minier sur la distribution des ETM 

EF =  

 
Element

Reference element
 

sample

 
Element

Reference element
 

reference  material

 

(Chester and Stoner 1973) 

 Matériel de référence : sol de référence  (25-35 cm) 

 Elément de référence : Ti 

Enrichissement extrême (EF > 40) 

Enrichissement significatif (5 ≤ EF ≤ 10) 

Enrichissement 

faible (2 ≤ EF ≤ 5) 

 

Absence 

d’enrichissement 

(EF <2) 

Sol marqué (0-10 cm) 

Sédiment aval 

 Enrichissement important en U 

et Ba 

 Enrichissement modéré des autres 

éléments 
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III – Résultats et discussion : Evaluation de l’impact du site minier sur la distribution des ETM 

Sol de 

référence 

Sol  

marqué 

Sédiment  

aval 

Sédiment  

amont 
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III – Résultats et discussion : Evaluation de l’impact du site minier sur la distribution des ETM 

Sol de 

référence 

Sol  

marqué 

Sédiment  

aval 

Sédiment  

amont 
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III – Résultats et discussion : Evaluation de l’impact du site minier sur la distribution des ETM 

Sol de 
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Sol  
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Sédiment  
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Sédiment  
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III – Résultats et discussion : Evaluation de l’impact du site minier sur la distribution des ETM 

Sol de 
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Sol  
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Sédiment  
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Sédiment  
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III – Résultats et discussion : Evaluation de l’impact du site minier sur la distribution des ETM 

c 

Fond géochimique 

Sol de référence 

Sédiment aval 

Galène (Lévêque, 1990) 

Pyrite 

 

 

 

c 
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III – Résultats et discussion : Evaluation de l’impact du site minier sur la distribution des ETM 
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Sédiment aval 

Galène (Lévêque, 1990) 

Pyrite 
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III – Résultats et discussion : Evaluation de l’impact du site minier sur la distribution des ETM 

Fond géochimique 
 

Sol de référence 
 

Sédiment aval 
 

Sol marqué 
 

Galène (Lévêque, 1990) 
 

Pyrite 
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III – Résultats et discussion : Evaluation de l’impact du site minier sur la distribution des ETM 

1.420
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P
b
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0
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/P

b
-2

0
7

 

Pb-208/Pb-206 

acido-soluble reducible

oxidizable residue

bulk soil

Sol marqué 
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IV – CONCLUSIONS 

• La zone de stockage naturel des radionucléides identifiée en aval 

du site constitue un enregistrement de l’activité minière : 

 
- Passée  l’enrichissement en Th-230 est un indicateur des processus 

opérés sur site (lixiviation en tas)  

 

- Actuelle  le traitement des eaux de verses et souterraines se traduit par 

un enrichissement en isotopes de l’uranium et l’accentuation du 

déséquilibre U/Ra 

 

- La perturbation de la signature isotopique du plomb souligne un apport de 

matériel radiogénique (fraction acido-soluble et réductible) 

 

• Un faible enrichissement métallique associé à l’activité minière est 

enregistré (EF < 5)  sauf pour U et Ba mais une augmentation de 

la mobilité (biodisponibilité) des métaux est mise en évidence 

 

• Sols (stockage à long terme)  ≠  Sédiments (« instantanés ») 
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IV – CONCLUSIONS 

mobile 

spectrometry 

site assessment 

fixed 

spectrometry 

mapping 

validation 

laboratory  

spectrometry 

Sequential 

extraction + 

activity 

measurement 
potential 

mobility 

soil phases  

identification 

of 

accumulation 

area/depth 

MARCASSIN 

Fixed in situ gamma 

spectrometer 

Laboratory in situ 

gamma spectrometer 

Sequential extraction : 

 ICP-OES/ICP-MS 

 Low background gamma 

spectrometer 

+ 

+ 

km 

(x,y) 

m 

(x,y,z) 

cm  

mm 

(x,z) 

µm  

nm  

Objective Tool Scale 

from Cuvier et al. 2015 
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▌235U (Bq.kg-1) 

▌234mPa (Bq.kg-1) 

▌214Bi (Bq.kg-1) 

MARCASSIN 

 

Spectrométrie 

gamma in situ 

immobile 

 

Mesure en 

laboratoire 

Variations de 

l’activité: 

temps de 

comptage 

 volume de sol 

niveau 

d’activité 

radionucléide 

considéré 

Couplage 

MARCASSIN / 

spectrométrie 

gamma in situ 

immobile: 

points chauds 

échantillonnage : 

activité 

représentative 
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Soil, sediment, peat 

Sample preparation (dried, quartered and sieved < 2 mm) 

Sequential 

extraction (Rauret 

et al., 1999) 

Laboratory gamma 

spectrometry 

(LMRE, IRSN) 

Mineralization 

of total sample 

(HF/HNO3/HCl/

H2O2) 

ICP-OES (major) 

+ ICP-MS (trace) 
HR-ICP-MS 

(Pb-isotopes) 

Low background 

gamma 

spectrometry 

(LAFARA) 

XRD + 

SEM/EDS 

Water 
Filtrated at 0,22 µm 

ICP-OES (major) + ICP-MS (trace) 

HR-ICP-MS (Pb-isotopes) 

Vegetation 
Sample preparation (rinsed, 

dried and powdered) 

 
 

Pseudo-total digestion  

(HNO3 + H2O2) 

 

 

ICP-OES (major) + ICP-MS (trace) 

HR-ICP-MS (Pb-isotopes) 

+ C-14 (ARTEMIS) (peat) 

Black = for soil, sediment and peat samples 

Brown = for soil and sediment samples only 

Traitements physico-chimiques 
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 Choix de l’élément de référence 

Depletion 

Enrichment 

UCC = Upper Continental Crust 
(Wedepohl 1995) 

Reference layer = P3 (25-35 cm) 

 Choix du matériel de référence 

Calcul du Facteur d’Enrichissement 
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Calcul du Facteur d’Enrichissement 

 Choix de l’élément de référence 

 Choix du matériel de référence 


