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PLAN DE LA PRÉSENTATION

 Eléments de contexte:
o La lutte contre la prolifération nucléaire, le TNP et le NWAL.

o Les analyses particulaires : principe et difficultés.

 Les analyses à l’échelle de la microparticule d’uranium :
o Composition isotopique de l’uranium.

o La morphologie, la composition élémentaire et la composition
moléculaire des microparticules.
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LA LUTTE CONTRE LA PROLIFÉRATION NUCLÉAIRE EN QUELQUES DATES

19681968

TNP
Traité de Non-

Prolifération des
armes nucléaires

19911991

Découverte du
programme

nucléaire de l’Irak

Reste d’un "Calutron" utilisé par l’Irak
pour l’enrichissement de l’uranium

Application par l’AIEA

19951995

Analyse de masses
pondérables de matières

nucléaires, par l’AIEA

Analyse de masses
pondérables de matières

nucléaires, par l’AIEA

Nouveau concept pour la
détection des activités et
matières non déclarées

Nouveau concept pour la
détection des activités et
matières non déclarées

Création du NWAL
pour les analyses

de traces

20012001

CEA/DAM
accrédité et

intégré au NWAL

Analyses de traces de
matières nucléaires, par

le NWAL

Analyses de traces de
matières nucléaires, par

le NWAL

NWAL (NetWork of
Analytical
Laboratories) pour
l’analyse
d’échantillons
environnementaux

Vienna International Center,
siège AIEA
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LES ANALYSES DE TRACES POUR LA DÉTECTION DE LA PROLIFÉRATION
NUCLÉAIRE

o Procédé industriel  émission de
fragments nm - µm (« particules »)
issus des matériaux utilisés.

o Procédé industriel  émission de
fragments nm - µm (« particules »)
issus des matériaux utilisés.

o Dispersion des particules dans
(et autour de) l’installation et
in fine dépôt sur les surfaces.

o Dispersion des particules dans
(et autour de) l’installation et
in fine dépôt sur les surfaces.

o Analyses en laboratoire
 identification des
matériaux et procédés

o Analyses en laboratoire
 identification des
matériaux et procédés

Matière nucléaire non-déclarée Matière nucléaire déclarée

Zone non-
déclarée

Zone déclaréeZone déclarée

o Prélèvements de
matière particulaire par
les inspecteurs.

o Prélèvements de
matière particulaire par
les inspecteurs.
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DU PRÉLÈVEMENT À L’ANALYSE PARTICULAIRE

o Le plus souvent : « frottis » en coton pour prélèvement de matière particulaire sur des surfaces lisses.
Occasionnellement, prélèvements de végétaux et d’échantillons de terre.

o Le plus souvent : « frottis » en coton pour prélèvement de matière particulaire sur des surfaces lisses.
Occasionnellement, prélèvements de végétaux et d’échantillons de terre.

o Objectif des analyses particulaires : détecter des particules de matière nucléaire et les caractériser
individuellement aux niveaux élémentaire (U, Pu, …) et isotopique (U naturel ou ± enrichi, présence 236U, …).

o Objectif des analyses particulaires : détecter des particules de matière nucléaire et les caractériser
individuellement aux niveaux élémentaire (U, Pu, …) et isotopique (U naturel ou ± enrichi, présence 236U, …).

Particule de matière nucléaire déclarée

Particule de matière nucléaire non-déclarée

Poussières environnementales (minérales,
organiques, oxyde de fer, plomb, etc.)
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LES PRINCIPALES DIFFICULTÉS ET EXIGENCES DES ANALYSES
PARTICULAIRES

o Identification préalable des
particules d’intérêt.

o Identification préalable des
particules d’intérêt.

11

o Très peu de particules de matière
nucléaire dans le frottis.

o Très peu de particules de matière
nucléaire dans le frottis.

o Masse infime de matière dans une
particule.

o Masse infime de matière dans une
particule.

o Instruments de mesure isotopique
extrêmement sensibles.

o Instruments de mesure isotopique
extrêmement sensibles.

22

Φ = 1 µm

238U
(99,3%)

1 pg

50 ag

U naturel

1 picogramme (pg) = 10-12 g
1 femtogramme (fg) = 10-15 g
1 attogramme (ag) = 10-18 g

1 picogramme (pg) = 10-12 g
1 femtogramme (fg) = 10-15 g
1 attogramme (ag) = 10-18 go Nombreuses précautions et

traitement dans des
environnements type salle propre.

o Nombreuses précautions et
traitement dans des
environnements type salle propre.

33

o Risques de contamination élevés
des échantillons par des
poussières ambiantes.

o Risques de contamination élevés
des échantillons par des
poussières ambiantes.

Mesure des rapports isotopiques 234U/238U,
235U/238U et 236U/238U.
Mesure des rapports isotopiques 234U/238U,
235U/238U et 236U/238U.

Salles blanches ISO 4 : < 10 poussières par pied
cube (air ambiant : 106-109 particules / pied cube)

Quelques particules d’intérêt parmi des
milliards de poussières

235U
(0,72%)

7 fg

234U
(0,005%)

50 ag
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MESURE DE LA COMPOSITION ISOTOPIQUE DE L’URANIUM

7

U naturel (UN)
U

légèrement
enrichi (ULE)

U hautement enrichi (UHE)

U appauvri (UA)

U
Isotopie U
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MESURE DE LA COMPOSITION ISOTOPIQUE DE L’URANIUM

La spectrométrie de masse à ions secondaires - large géométrie (LG-SIMS)

• Principe :

o Pulvérisation du microéchantillon par un faisceau d’ions
primaires (O2-) avec une résolution micrométrique.

o Ionisation d’une partie des atomes (ions secondaires).

o Focalisation et tri en masse par des lentilles ioniques et des
secteurs électrostatique et magnétique.

o Collections simultanées des différents faisceaux ioniques.

• Performances :

o Efficacité de mesure : 10-2 pour l’U.

o Limites de détection : quelques attogrammes
(1 ag = 10-18 g) pour les isotopes de l’U.

o Haute précision pour les mesures de rapports
isotopiques : 0,4% 235U/238U naturel.

• Caractéristiques :

o 4,3 m  3,8 m, laboratoire de 100 m2.

o 8 tonnes (dont 3 tonnes pour l’aimant).

o Haute résolution
en masse :
séparation
isotopes de l’U -
espèces
interférentes.
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LES ÉTAPES DE L’ANALYSE PARTICULAIRE PAR LG-SIMS

Etape n°1 : extraction des
particules par aspiration

et dépôt sur un disque de
graphite

Etape n°3 : détermination précise de la
composition isotopique des particules d’intérêt

Etape n°2 : détection et
localisation automatique des
particules d’intérêt– sélection
des particules à analyser

U naturel (0,72%)

U enrichi REP (4%)

U hautement enrichi (> 20%)
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Particule minérale naturelle contenant de l’U

ANALYSES PARTICULAIRES : OBSERVABLES COMPLÉMENTAIRES

Analyse morphologique et chimique avec un microscope électronique
à balayage équipé d’un spectromètre de rayons X (SEM-EDS)

Particule d’oxyde d’uranium purifié

U

U

O

Particule d’U contenant du fluor (conversion de l’U)

Morphologies particulières induites
par des procédés industriels

Microscope électronique à
balayage FEI "Quanta 3D"

U

U

F
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 Phases chimiques de l’uranium :
caractéristiques des étapes du « cycle du
combustible » et de nombreux procédés
industriels.

 Spectrométrie micro-Raman : résolution
micrométrique et analyse non-destructive.

ANALYSES PARTICULAIRES : OBSERVABLES COMPLÉMENTAIRES

Détermination des phases chimiques de l’U par spectrométrie micro-Raman

 Signatures Raman spécifiques pour tous les
composés uranifères utilisés ou produits dans
l’industrie, détectables dans des microparticules.

Spectromètre micro-Raman Renishaw "In Via" Spectres Raman
typiques obtenus à
partir de particules
micrométriques
pour cinq
concentrés miniers
d’uranium différents
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ANALYSES PARTICULAIRES : OBSERVABLES COMPLÉMENTAIRES

Analyse par spectrométrie micro-Raman dans un microscope électronique

Morphologie
(images électroniques)

Composition élémentaire
(spectrométrie de rayons X à
dispersion en énergie - EDS)

Phases chimiques
(spectrométrie Raman)

Détection automatique et
localisation des particules d’U (GSR)

Analyses corrélatives entre 3 informations obtenues pour le même spot micrométrique
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ANALYSES PARTICULAIRES : OBSERVABLES COMPLÉMENTAIRES

(UO2)8O2 (OH)12·12(H2O) (oxo-hydroxide d’uranyle, schoepite), Ca constituant mineur, morphologie lamellaire

UO2(NO3)2 (nitrate d’uranyle), pas de Ca ou traces (<<1%), morphologie arrondies avec des surfaces lisses

Analyse par spectrométrie micro-Raman dans un microscope électronique

Exemple d’application : mise en évidence de deux populations de particules d’U dans un échantillon
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ANALYSES PARTICULAIRES PAR LG-SIMS
ETAPE N°2 : DÉTECTION ET LOCATION DES PARTICULES D’URANIUM

Utilisation du logiciel “Automated Particle
Measurement” développé par CAMECA

Screening de
l’échantillon par
champ de 500
µm x 500 µm

Acquisition et
traitement des
images ioniques
aux masses de
l’uranium (234U,
235U, 236U, 238U)

Obtention des
coordonnées des
particules et
estimation de leur
abondance
atomique en 235U
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ANALYSES PARTICULAIRES PAR LG-SIMS
ETAPE N°3 : DÉTERMINATION DE LA COMPOSITION ISOTOPIQUE

Acquisition des
signaux aux masses
des isotopes de
l’uranium

Calcul des
rapports
atomiques

Détermination de
l’ensemble des
compositions
isotopiques
présentes sur un
échantillon
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TRACES DE FISSION – SPECTROMÉTRIE DE MASSE À THERMO-
IONISATION (FT – TIMS)

En salle propre,
localisation des particules contenant

des isotopes fissiles et micro-
prélèvements des particules d’U

Irradiation
neutronique dans un

réacteur nucléaire

Traitement des frottis en salle propre
ISO 4 (classe 10), extraction des

particules et dépôt sur support adapté

Mesures isotopique
par Spectrométrie de

masse (TIMS)

Lot de frottis sous
double emballage
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