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Les enjeux de la mesure du plomb 210 dans les eaux
destinées a la consommation humaine

B Stratégie d’analyse:

Circulaire N° DGS/EA/2007/232 du 13 juin 2007 relative a la gestion et au

contrble du risque sanitaire liés a la présence de radionucléides dans les eaux
destinées a la consommation humaine

Etablissement d’un profil radiologique, détection d’une anomalie

Indicateurs de qualité Référence de qualité / valeurs guides
Activité en tritium 100 Bg/L
Activité alpha globale 0,1 Bg/L
Activité béta globale résiduelle 1 Bg/L
Dose Totale Indicative (DTI) 0,1 mSv/an
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Les enjeux de la mesure du plomb 210 dans les eaux
destinees a la consommation humaine

W Résultats de mesures / indicateurs calculés:

Béta global résiduel = béta global - 27,9® x [K],

avec [K] concentration totale en potassium exprimée en g/l

DT1 =730 * (Zi (Ci * h(g)i))

avec Ci : activité volumique exprimée en Bg/l pour le radionucléide i

h(g)i : dose efficace engagee par unité d’incorporation du
radionucléide i ingéré par un adulte de plus de 17 ans @

(1) IRSN/DEI/STEME 2008-04 Calcul de la contribution du 40K a I’activité béta globale
(2) Arrété du ler septembre 2003 définissant les modalités de calcul des doses Tableau 1.1
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Les enjeux de la mesure du plomb 210 dans les eaux destinées
a la consommation humaine

B Analyses complémentaires

Identification et quantification des radionucléides présents

Détermination des act|V|tes Qglobal, Pglobal résiduell

tritium (°H)
© R s :
Ogioba < 0,1 Ba/L %gopa > 0,1 B/L Ogiobal > 0,1 Ba/L

Olglobal <0,1 BqlL
Et Bglobal 1 Bq/L
®H <100 Bg/L

\4

et Bg|gba| <1 Bq/L
3H > 100 Bg/L

Mesure des radioéléments artificiels

spectroy( °Co, 131I s, *cs)
235 239 241
spectro o ( Pu, “"Am)

DTI réputée < 0,1 mSv

Calcul de
la DTI

et/ou Bglobal >1 BqlL

t/0U Byopar > 1
3H < 100 Bq/L etfou Baova > 1Bg/L

*H > 100 Bg/L

Mesure des radioéléments naturels l
226Ray ZZBRa, 234U, 238U, 210P0, 210 Pb

Mesure des radioéléments naturels ‘Ra,
234U 238U 210 Pb
et
Mesure des radionucléides artificiels

a’qubal Et C Sr 0, 131 134 137
— Oui B d’origine spectroy (623%0 239 C§41 Cs)
Oui glor::turellge Nonl - spectro o ( Pu, **'Am)

Mesure des radionucléides artificiels

- spectroy (°Co, **'1, *Cs, *¥'Cs)
- spectro a ** Pu 239P 241Am)

v

Calcul de Calcul de
la DTI laDTI

Délibération de I’ASN n° 2007-DL-003 du 7 mars 2007
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Les enjeux de la mesure du plomb 210 dans les eaux destinées
a la consommation humaine

W Radionucléides naturels présents dans les eaux de consommation humaine
Principalement Radium 226 et isotopes de I’uranium 234 et 238,
Bilan réalisé sur 3400 échantillons dont 765 analyses détaillées

Pourcentage d'échantillons ayant fait I'objet d'analyses
complémentaires pour lesquels les radionucléides
présentent une activité significative

80
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60 -

50 -

40

30

20 -

. N
0

226Ra 210Po 210Pb 234U 238U 228Ra

%

(3) IRSN/DEI + DRPH 2009 Eaux de boisson a teneur élevée en radionucléides naturels Analyse de la radioactivité, Doses par ingestion
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Les enjeux de la mesure du plomb 210 dans les eaux destinées
a la consommation humaine

B 210Pb et calcul de la DTI

Concentration dérivée de référence: activité qui serait a I’origine d’une dose de 0,1mSv
par an pour un adulte consommant 730 litres dans le cas de la présence exclusive du
radionucléide considéré ¥

Doses efficaces engagées par unité |  concentrations
Parametres d'incorporation dérivees de reference

(Sv/Bq) (Ba/L)

Plomb (Pb) 210 6,9 107 0,20
Polonium (Po) 210 1,2 10¢ 0,11
Radium (Ra) 226 2,8.107 0,50
Radium (Ra) 228 6,9.107 0,20
Uranium (V) 234 4,9.108 2,80
Uranium (U) 238 4,5.108 3,00

(4) IRSN/DEI/STEME 2009-11 Analyse de la radioactivité dans les eaux destinées a la consommation humaine, bilan 2008
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Les enjeux de la mesure du plomb 210 dans les eaux destinees
a la consommation humaine

B Ordre de grandeur des valeurs mesureées (3)

11% des valeurs > 0,2 Bg/L

Activité en 210Pb dans les eaux d'adduction
2004-2008

0,80

0,70

0,60 -

0,50
0,40 -
0,30

0,20

-
0,00 -
301

1 51 101 151 201 251

Bg/L

351

Numéro d'échantillon
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Les enjeux de la mesure du plomb 210 dans les eaux destinées
a la consommation humaine

B Exemples de calcul DTI dans des eaux du département de la Corréze ¥

Contribution a la DTI des différents radionucléides pour I'échantillon
14 EA 19: 0,11 mSv/an

B Radium 226: 13,7%

‘lPolonium 210: 9,6%

‘DUranium 234: 1,4%

W Uranium 238: 1,5%

W Plomb 210: 73,8%

Alpha global Bet,a.global Radium 226 | Polonium 210 | Uranium 234 | Uranium 238 Plomb 210
résiduel
Bq/l Bl Bql/l Bql/l Bq/l Bq/l Bag/l
0,29+/- 0,03 0,39+/-0,05 0,073 +/- 0,009/0,012 +/- 0,004]0,043 +/- 0,006(0,050 +/- 0,007(0,160 +/- 0,040
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Les enjeux de la mesure du plomb 210 dans les eaux destinées
a la consommation humaine

B Exemples de calcul DTI dans des eaux du département de la Corréze ¥

Contribution a la DTI des différents radionucléides pour I'échantillon
2 EA19: 0,19 mSv/an

@ Polonium 210: 5,9 %

‘IPIomb 210: 94,1 %

Alpha global |Béta globalrésiduel| Polonium 210 Plomb 210
Bq/l Bq/l Bqg/l Bq/l

0,088+/- 0,013 0,35+/-0,04 [0,013 +/- 0,005/0,360 +/- 0,060
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Les enjeux de la mesure du plomb 210 dans les eaux destinees
a la consommation humaine

B Origine du 210Pb dans les eaux de consommation humaine

(4,47.10° ans) |
-y 24, | (2,455.10° ans) L'uranium 238
28, (1,17 min) /ﬁ( . et ses descendants
o * 234mp Y 48Mev

B
4.2 eV 4 2o | (7,538.10° ans)
234
Th "
(24.1]) 4,7 MeV ‘
%24 | (1600 ans)

________________________________ <
| |
| |
| I
| I
| (165 ps) (1384 ) :
% 28, | (3,05 min) /13-/ 2145, (5,013 ) 2105, }
1 ’ |
| a 214g; a 2105, /)3'( a |
|i 6,0Mev | e L |7 ! Y 5,30 Mev }

¥ (198 mi

{ sy, [ HEROIR 21, Wy {
L (26,8 min) (22,3 ans) (stable) J'

L'uranium 238 et ses descendants
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Les enjeux de la mesure du plomb 210 dans les eaux destinées
a la consommation humaine

B Origine du 210Pb dans les eaux de consommation humaine ®
Uranium, radium et radon solubles / Thorium, polonium et plomb moins solubles
Plomb tres réactif et issu du radon 222
Principale source dans I’atmosphere:
- fixé sur les aérosols

- lessivé lors des précipitations.

= Flux atmosphérique

= Flux continental issu de I’érosion (fraction colloidale)

= Exces de radon 222 dissous dans |I’eau

(5) Thése de doctorat de I’université Paris 6, CNRS-CEA/LSCE C Cazala, 2003
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Métrologie du plomb 210 : généralites

*Ph

Descendant(s) : (B-) BIi-210 (5,013 d),
(o) Hg-206 (8,15 min)

210 2

Alpha (1 émission) Bl

83
Energle (keV) Intensité (%) Type  Origine —

3720 0,0000021 « Pb-210

T,,:5,013(5)d

Descendant(s} : (37) Po-210 (138,4 d),
Electrons (5 émissions) - £(|_) omis : 0,8 % (c) TI-206 (4,202 min)

Energle (keV) Intensité (%) Type  Origine

Alpha (2 émissions)
8,0 38,1  AugerL Bi-210
316 81 eclL Bi210 R (A N R
; 4649 0,000075__ o  Bi-210
43,3 14,49 ecM Bi-210 4 000050 .
_45.90———s78pe-hl_Bi-210 L 0000 a B J
/’ﬁa - (2 émissions) ‘, Filte £ emisain) N v
: Emax, (keV)  Emoy. (keV) Intensité (%) , 210 ((
Emax. (keV) Emoy. (keV) Intensité (%) T,.:138,4(2)d
< i o ) N 11621 3890 9999987 e P i 2)

N 635 16,1 150 /1

Gam

XTromission), __— Energle (keV) Intensité (%) Type  Orlgine |I

ndant(s) : (¢) Pb-206

Energle (keV) Intensité (%) Type  Origine 2657  0,000050 y  TI-208 ('Alphe (2 émissions) - Z(1.) omis < 0,01 % |
12,9 Bi-210 SR4. SIS0, 00007 SIERIIT 2 o \|  Energie koV) intensité () Type  Origine
Aamma (1 émission) Mode de production  Impuretés possibies \.530438 99,99893 a Po-210/
¢ Bi-209 (n, ) B-210  none . e —
‘\ Energle (keV) Intensité (%) Type Origine Ra-226 decay chain  Bi-214 H

\46,54 4,25 ¥ Bi- Eriergie (keV) Intensité (%) Type  Origine

Reéférence: CEA/LNE-LNHB - 2003

-2
Miide g FrSONeT rotas possIbies 803,10  0,00107 v  Pb-206
Ra-226 decay chain - Mode de prodi I és possiblet
Bi-210 (B7) TI-206 -
Référence: CEA/LNE-LNHB - 2003

Référence : CEA/LNE-LNHB - 1998




Métrologie du plomb 210 : généralites

B Schéma de désintégration ©) :
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(6) Tables du LMRI de 1983
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Métrologie du plomb 210 : screening

W Screening basé sur les mesures d’activités alpha globale et béta globale

Normes NF M60-800 et 801 g?

_ , pour le béta équivalent %Sr-%Y (émissions béta moyennes
respectivement 196 keV et

27 keV) ©

Compte tenu de I’énergie de I’émission moyenne béta du ?1°Pb (16,1 kev), peu détecté
(environ 14%):

Echantillon Activité en 210Pb de la solution Activité béta globale
de référence a I’equilibre (Bg/L) mesurée(Bqg/L)
Eau dopee 1,08 £ 0,08
Eau dopée apres séparation 1,03 £0,03 0,14 = 0,01
chimique Pb/Bi

W Valeur guide B; résiduel: 1 Bg/L et CDR du 2'°Pb: 0,2 Bg/L

Or, il se peut gu’il soit seul en solution sans les précurseurs et sans son descendant
émetteur alpha 2°Po a I’équilibre (exemple 2 EA 19 précédent)

Un echantillon présentant une DTI supérieure a

la référence de qualité de 0,1 mSv/an du fait de
la présence de plomb 210 “seul’ en solution
peut passer au travers du screening
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Métrologie du plomb 210 : mesure par spectrométrie gamma

B Une mesure délicate

Le plomb 210 est émetteurs gamma a une énergie de 46,54 keV avec une
intensité de 4,6%

» Le laboratoire devra s’équiper d’un détecteur basses énergies (type N)
» La mesure ne sera pas tres performante en terme de limite de détection

> L’etalonnage doit se faire idéalement avec du plomb 210 ou au moins des
émetteurs gamma de basses énergies (**1Am)

» Les phénomenes d’auto-atténuation doivent étre pris en compte

B Mesure apres concentration

Suivant la norme NF M60-807, il est possible de concentrer par eévaporation
lente un volume d’eau important a sec pour faire une mesure de
spectrometrie gamma sur le résidu.

Principale difficulté: maitrise de la géométrie finale de mesure et
I’étalonnage
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Métrologie du plomb 210 : mesure par spectromeéetrie gamma

Phase d’évaporation Fabrication de la géométrie Spectrométrie gamma

norme NF M60-807, LD: 0,050 Bg/L pour 5 litres évaporeés

Atout: laboratoire d’étalonnage possédant des sources raccordées de 210Pb

‘ Biais de non reproductibilité / étalon modélisé a environ 10%
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Métrologie du plomb 210 : mesure par spectrométrie gamma

500

S -
(%) |
o

Coups / canal

100
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Energie: 46.40 keV
Isotope: PB-210
Activité: 0.1226 Ba/l

Energie: 46.40 keV

Activité: 0.1226 Bg/l




Métrologie du plomb 210 : mesure par spectrométrie gamma

B Comment obtenir une géométrie de comptage reproductible ?

S’éloigner de la norme NF M60 807 et changer de protocole: la co-précipitation ()

Idée: concentrer I’échantillon en entrainant la totalité des radionucléides d’intérét par
une co-précipitation non sélective et fabriquer une géométrie de comptage par
spectrométrie gamma reproductible

L’hydroxyde de fer entraine les actinides et le plomb

Fe(NO,), + 3 H,0— Fe(OH), + 3 NO,~ + 3 H*
~eOh)

(7) Coleccion informes tecnicos 11.2005, Serie vigilancia radiological ambiental,Procedimiento 1.9 CSN
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Métrologie du plomb 210 : mesure par spectrométrie gamma
Caractéristiques de la geométrie de comptage obtenue:

Reproductible,
Homogene,

Facile a mettre en ceuvre,

v Vv Vv v B~

Peu de gain au niveau de la LD= 0,055Bqg/L, pe =5 L.

B Validation:

Participation a un essai inter-laboratoire CETAMA GT 18

Echantillon 210Pb Bqg/L Valeur de référence Bg/L Test de compatibilité
A 556+ 1,6 7,2+ 1,0 <1
B 3,0+ 0,5 3,6 £0,5 <1

B Poursuite du développement:

Eaux riches en Ca, autres précipitations, autres essais inter-laboratoires...
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Métrologie du plomb 210 : mesure par scintillation liquide
B Principe ®
- Concentration de I’échantillon par précipitation des hydroxydes de fer
- Séparation chimique sélective du plomb des autres élements de la matrice
et en particulier du Bi sur une résine contenant un éther couronne dilué

dans I’isodécanol

- Etablissement du rendement de manipulation sur la base d’un entraineur
de Pb stable mesuré par ICP-AES

- Mesure par scintillation liquide immédiate (et aprés recroissance du 219Bi)

- LD = 0,030Bqg/L, pe = 1L

Figure 1 Figure 2 Figure 3
Pb Resin Nitric Acid Dependency of k' for Selected Nitric Acid Dependency of k' for Selected Divalent
Metal Ions of P sin
di-tbutyleydohexano 18-crown-6 Monovalent Mel:nl lons on Pb Resin

o e 1000 3 .,
(\0/\ . N } . M ]
O 0 h '/'/ [ 10 F
y 10 4 \“ K' .
i e Vi Y ;

0 0 R " /
o1 g
bO\) r\ oo ‘ A
e N— ' 0.001 0.01 1
0.001 0.01 u 1 [HNOS] M
" . :ans] M
Diluent: isodecanol Horwitz, et al. (HP 194)

(8) Dosage du 210Pb par scintillation liquide, M. Mokili Subatech, 2005




Métrologie du plomb 210 : mesure par scintillation liquide

B Protocole

Concentration Séparation Rendement chimique | Scintillation liquide

B Exploitation des mesures
- Blancs de méthode
- Courbe de quenching (évaluation du rendement de détection)

- Budget incertitudes

Pb.
A [Nbrut(cpm) — bdf (cpm)] Rdt = Pa:es radioshimie
60 * EffC *VtOt * Rdt entraineur traceur
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Métrologie du plomb 210 : mesure par scintillation liquide

B Mesure par scintillation liquide

Difficultés: étalonnage et recroissance du 219Bij

210Bj + 210pQ {

|

| II 210ph
210pp

210Bj + 210Po

S - - T T i T T S Y TS "'T |

di L T
) "',If”‘ U"‘L'l“"’!m ‘il_iJ. g )L |
g5 os  )es 275  ass 1
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Métrologie du plomb 210 : comparaison des 3 méthodes

B FEaux du Limousin Bg/L

Echantillon Gamma évaporation | Gamma précipitation Scintillation liquide
1 0,12 = 0,04 0,12 = 0,04 0,17 =+ 0,03
2 0,12 = 0,04 0,17 = 0,07 0,17 = 0,03

B Comparatif

Gamma évaporation Gamma précipitation Scintillation liquide
+ Normalisé Rapide Assez rapide
Simple Géométrie maitrisée Norme en projet

Pe diminuée

- Long, Pe importante Plus complexe Etalonnage

Géométrie / étalonnage Pe importante Recroissance du 210Bj
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Conclusions

B Mesurer le plomb 210 dans I’eau est un reel défi métrologique,

B Compte tenu des enjeux d’impacts sanitaires, le laboratoire a mis en
ceuvre des deéveloppements et dispose désormais de 3 protocoles
présentant chacun des avantages et des inconvénients: ils sont
complémentaires,

B L’indicateur de qualité activité béta globale résiduelle peut dans certains
cas particuliers ne pas permettre de détecter la présence de 210Pb
pourtant a I’origine d’une DTI supérieure a 0,1 mSv/an,

B |l conviendrait de faire évoluer la reglementation sur la base de ce retour
d’expérience pour imposer une mesure de plomb 210 dans le cas d’une
premiére adduction dans certains zones geographiques et dans le cas de
ressources superficielles alimentées directement par les précipitations.
La connaissance des données de terrain (origine hydrologique des
ressources, nature du sous sol...) sera cruciale pour aboutir a un dispositif
efficace.
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Le travail de toute une equipe de chimistes et de physiciens:

Merci de votre attention !
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