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[ CONTEXTE & ENJEUX

Variabilité naturelle de I"'uranium, présent dans les différents compartiments de I'environnement a |’état
de trace ou d’ultra-trace,

Certaines activités humaines sont émettrices d’'uranium dans I’environnement (ex. industrie nucléaire),
Enjeux de la variabilité de I’U dans I’environnement :

I:> Source(s) de 'uranium ?...

Objectifs de la présentation :

|:> Bilan de la variabilité (et de I'origine la variabilité = pourquoi ?) de I'uranium dans I’environnement,

|:> Intérét des isotopes naturels (?3*U, 23°U et 238U) et artificiels (>3°U et 233U) de I'uranium pour connaitre les
sources de I'U (U ajouté par 'industrie nucléaire).

...A partir de données produites par I'IRSN, complétées lorsque nécessaire par d’autres données.
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[ L’'URANIUM ET SES ISOTOPES NATURELS

L'uranium (z=92) appartient a la famille des actinides, comme I’actinium et
le thorium,

Deux isotopes primordiaux 238U (99,2%) et 23°U (0,72%) et de longues
périodes (4,5 milliards et 800 million d’années, respectivement) = deux
familles radioactives qui aboutissent au plomb stable,

1.0 -

234U (période = 24 000 ans) = produit désintégration de I'>38U,

0.8 -

Quatre états de valence (+3, +4, +5 et +6), mais les plus fréquents dans ]

) . :_5 0.4 4 §: -,
I’environnement sont : g s| g
= +4 en milieu réducteur : certains gisements (uraninite = UO,) ou eaux & °*] 5

anoxiques, >

, . \ . . {U(OH),”* :

= +6 forme oxydée de I'ion uranyl U02" trés mobile et le plus souvent 8 U(ou)g(o;"af“o”"

complexée dans les eaux ou dans des minéraux uraniféres (secondaires), "4y 3 &+ ¢ & 1o

|:> L’état de valence de I’U dépend du milieu = potentiel redox de . T lf’” R
\_ﬁ = Innnnly“l‘.lnd 1"( “ =10 b .lt‘ln‘(l}r;nn 1 .|ng|\nu‘ir.k|‘)7h')‘. Chabaij);et dl, 2008

I’environnement.
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Répartition de l'uranium dans
I’environnement
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L’uranium dans les sols et les sédiments

[ BILAN DE LA VARIABILITE DES ACTIVITES MESURES SOLS & SEDIMENTS
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Données IRSN (Syracuse) -tropisme environnement des sites nucléaires.
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L’uranium dans les sols et les sédiments

[ CARTOGRAPHIE DE L’ACTIVITE EN 238U DANS LES SEDIMENTS DE RIVIERES
sédiments
rivieres

Atlas géochimique européen :
teneurs en uranium (Bq/kg)

Analyses des sédiments (XRF)

[ Je (Ba/kg)

B 136-750
Sites d'échantillonnage

Socles
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T —

© BRGM (REM VADO), mai 2009

Données BRGM — Salpeteur & Angel, 2010
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[ LES EAUX DE SURFACE : LES RIVIERES

[U] eaux des rivieres des grands bassins
calcaires > [U] eaux des riviéres des zones
de socle hercyniens.

I_') Les milieux neutres ou légerement alcalins (pH = 8),
4 présentant une forte activité en CO2-HCO3- dissous (cas des

bassins calcaires), ol I'uranium, qui forme des complexes
solubles carbonatés ou hydroxylés, est relativement mobile

|_> Les milieux plus acides, avec une faible activité en CO2
(cas des rivieres sur socle siliceux), ol I’U est instable et
précipite dans les sédiments ou est adsorbé avec la matiére
organique et les oxydes de fer et de manganeése.

|_’) Relargage d’uranium par certaines formations
géologiques :
= les shales noirs du Jurassique inférieur (schistes carton
du Toarcien),
= |es marnes bariolées du Triasique supérieur et la
discordance permienne sur le socle avec cing rivieres
alimentées par ces formations (Lorraine, nord du
Morvan) montrent de fortes teneurs en uranium
dissous (1-10 ppb) associées a la signature Cl, Na, Sr,
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L'uranium dans I’hydrospheére

[ LES EAUX DE SURFACE : LES RIVIERES

| Concentration volumique en uranium (en pg/L), issue de 126 échantillons d’eaux de rivieres classées
en deux sous-populations (données FOREGS, d’apres Salpeteur & Angel, 2010) :

lithologie médiane (pg/L) écart-type (pg/L)

R. sédimentaire 0,44 1,41

socle hercynien 0,15 0,34
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L'uranium dans I’hydrospheére

[ LES EAUX DE SURFACE : LES FLEUVES, LES ESTUAIRES, LES MERS ET LES OCEANS eau de mer
+
| L'uranium dans les fleuves : 3 .
ooy et Lommuat [ | e [
Seine (13 mesures) 0,89 0,82 0,97 Schmidt, 2005 ﬁo 5 ® oo
3 @
Garonne (23 mesures) 0,68 0,53 0,87 Saari et al. 2008 > ole
Rhin (3 mesures) 0,67 0,67 0,68 Durand et al. 2005 ° ° '. -
1 oq o ® Gironde
Rhéne (9 mesures) 1,05 0,68 1,5 Zebraki et al. 2017 P" L] o
[ ]
0
| Fortes variations de I’'U dans les estuaires (d’aprés 7 0 10 20 30 40
Schmidt, 2005; Saari et al. 2008) : Salinité (psu)
3,6
E 3,3
| Concentration peu variable de I'U dans les eaux de mer oL
(d’apres Delanghe et al. 2002) : 3 3
= Moyenne U = 3,23 ug/L d’eau de mer 29 e
Salinity (g NaCl/L)
2,6 s L L N
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L’uranium dans la biospheére

[ L’238U DANS DIFFERENTS PRODUITS VEGETAUX ET ANIMAUX
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0,001+ I

2380 234U  230Th  226Ra  210Pb 235U  232Th  228Ra  228Th
Carte géologique de France. (BRGM 6eme Edition, 1996) Radionucléides d’aprés Jeambrun, 2012
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L'uranium dans I'atmospheére

[ DANS L’AIR

Activité volumique en 238U dans l'air - plusieurs pays
. (en uBg/m? d’air)

232Th (Ba/ke)

10

g - 0,2 20,8 uBg/m3d’air
LI S —DAllemagne __________ e s
g Espagne Japon -? i D
~ @] O Arabie

G - L —— france 4 L

0,1
T USA
Norvége
Italie |

Russie
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[ DANS LES AEROSOLS ET DANS LES SOLS
Activité massique en 238U et en 232Th des aérosols
comparée a celle des sols (en Bqg/kg) a Bure & Gardanne...

10
A sols OHM-BMP
O aérosols OHM-BMP
A sols OPE-Bure

B °
F ] @ aérosols OPE-Bure
°
o
°
[
0,1 &
0,1 1 10 100

238U (Ba/ke)

influence de l'industrie de I'Al sur les activités
massiques de certains des aérosols de Gardanne.

Z38U 232Th

(Ba/kg) | (Ba/kg)
bauxite 8318 185+8
résidu bauxite  189+19 423+74

(boues-rouge)
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Les isotopes de l'uranium dans
I’environnement
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Fractionnement entre I’233U et I’234U a l'interface géospheére/hydrospheére

[ REPRESENTATION CONCEPTUELLE D’UN PHENOMENE NATUREL
24.1d 245 kyr

| Géospheére en équilibre séculaire entre 238U

et 234U (roches > 1 Ma), grain minéral @ ﬁB

| Désintégration a de 38U -> recul de 234Th
en périphérie des grains des minéraux,

| Lessivage préférentiel 234U par rapport a
238

recoil distance

. _— , =34 nm
- Conséquence : enrichissement + ou — marqué

des eaux souterraines, eaux de surface & eau
de mer (234U/?38U = 1,15) et de la biosphere
en 234U,

d’aprés De Paolo et al. 2012
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Enrichissement en 234U par rapport a I’228U dans I’hydrosphére & la biospheére

[ CONSEQUENCES DANS LA BIOSPHERE

1 234Y/238U des fromages > 1 (Froidevaux et | 234U /238U cheveux est corrélé avec les eaux de
al., 2004), car I’eau abreuvage > 1 boisson (Israelsson and Pettersson, 2014)
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Les isotopes de l"'uranium dans I’environnement

[ LES ANOMALIES ISOTOPIQUES ET LES ISOTOPES ARTIFICIELS DE L'URANIUM

I Enrichissement en 235U (et en 234U) des combustibles // uranium appauvri (DU),

| Lirradiation neutronique produit des isotopes artificiels de I"'uranium :
= 236 = Capture de I’235U (neutrons thermiques = réacteurs) ou capture de I’238U (neutrons rapides = tests
nucléaires) ou décroissance de 24°Pu,

Abondance des isotopes de I'uranium (% mass.) d’aprés Wood (2008),

Naegli (2004). Rapport des isotopes artificiels de I’'U (atom./atom.),
—mmmm S
I 7R
U naturel 0,0055 <102 99,2745
Retombées atmosphériques  (1,40+0.15)x1072

U appauvri 0,001 0,2 - 99,8 « globales »

combustible REP 0,03 2,9 s 97,0 REP 0,12x102

URT 0,02 0,90 0,4 98,68

= 233y = Capture de I’>>>U ou de I’238U (neutrons rapides) et surtout du ?3°Th (neutrons rapides).
NB 233U a été employé pour certains tests US (« tea pot MET » NTS).
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Les isotopes de l"'uranium dans I’environnement des installations du combustible

[ LES RAPPORTS ISOTOPIQUES DANS L'ENVIRONNEMENT
| Exemple (1) : rapport des isotopes « naturels » 3°U/?38U et rapport >2°U/>3*U dans les aérosols (site

Orano de Tricastin)

Contexte : Orano - Tricastin

10 =

01 +

[ rejet isotopes U
+ TRIGBg/an

0,001 -

0,01

- TRI ng/mS

238U moy. air )
238U air

hors-influence pBg/m3

T\’\/

2012 2013 2014 2015 2016 2017 2018 2019 2020 2021

235U/238U

0,020 -
0,018 -
0,016 -
0,014 -
0,012 -
0,010 -
0,008 -

0,002 -

0,000

Unat.= 0,72 %

¢’

+ Uenr|

Uappl

Données IRSN (Syracuse)
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« zoom » sur 2018-2021 :
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[ ]
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%o ® o
e P ee |* ® 9 rd
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Les isotopes de l"'uranium dans I’environnement des installations du combustible

[ LES RAPPORTS ISOTOPIQUES DANS L'ENVIRONNEMENT

| Exemple (2) : isotopes artificiels (226U & 23°Pu) normalisés a un isotope naturel (238U) dans les sols & les
sédiments de I’environnement du site Orano de Malvési,

1,E401 -
Contexte des sols de
I’environnement de Malvési : 1E-01
238(] - >
- U:353a70Bqg/kg - R
- U naturel ?3 1E-03
-> Les rejets anciens de 'URT N +
~~~ 1E-05- L
(1960-1982) ??? ) +
©
(%2] 1,E-07 1 A Soils Malvési
N B Sediments Malvési
O Uranium ares
1,609 + Depleted uranium
o £ A Nuclear fuel (burn up : 33 %)
1E-114{
o°
1,E-13 T T T T T T .
1E-13 1,E-11 1,E-09 1,E-07 1,E-05 1,E-03 1,E-01 1,E+01

239pyy/ 238
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Sols et sédiments : U issu de la géosphere,

Hydrosphere :

= concentration variable en U dans I’eau des rivieres (réle de la complexation de I'U, relargage de I’U par
la géosphere),

= comportement conservatif de I'U dans le continuum fleuve-estuaire-eaux de mer,

Denrées végétales & animales :
= [U]végétaux >> [U]productions animales
= Végétaux : U < 226Ra << 210pg, 210pp

Bioindicateurs terrestres : tropisme sites nucl., variabilité inter-espece,

Aérosols : 238U = 0,2 a 0,8 uBg/m?3 d’air (influence des sols), intérét de I’activité massique des aérosols,
Intérét des isotopes naturels (?3*U, 23°U et 238U) & artificiels de I’'U (*3°U & 233U) dans I'’environnement des
sites nucléaires,

= Faible abondance des isotopes artificiels (233U) = obstacle a la métrologie,
» Nécessaire connaissance des termes sources en isotopes artificiels de I'U...
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