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L’'uranium (U) présente un défi unique pour les évaluations des risques écologiques autour
des installations liées au cycle du combustible nucléaire en raison de sa toxicité chimique et
radiologique. Leur importance relative dépend de la spéciation chimique et de la composition
isotopique de ce radioélément, cette derniere étant fortement dépendante de son origine
naturelle ou anthropique (uranium appauvri ou enrichi) [1].

La technique « Diffusive Gradient in Thin-films » (DGT) constitue un dispositif susceptible
d’étre approprié pour le suivi de la qualité des eaux autour des usines de traitement de
'uranium, des installations nucléaires ou des anciens sites miniers uraniféres [2-4]. En effet,
les espéces cinétiquement labiles d’'UO2?* sont préconcentrées in situ et leur remise en
solution dans une matrice simple (e.g., HNOsz 1 mol L?), exempte d’espéces/éléments
majeur(e)s non accumulé(e)s, améliore la justesse des analyses élémentaires et/ou
isotopiques. La combinaison du prélévement DGT aux analyses isotopiques peut renseigner
sur la concentration labile et I'origine de I'uranium grace a ses isotopes (?*4U, 2%U, 25U et 2%8U)
[5, 6], ce qui rend vraiment attrayant 'usage de la technique DGT pour diagnostiquer les
risques écologiques autour des installations liées aux activités nucléaires.

La communauté de développeurs/d’utilisateurs DGT est vraiment active depuis 2003 avec c.
quarante publications. Parmi les seize méthodes DGT existantes, celles a base de Chelex®-
100 (résine avec un groupement fonctionnel acide iminoacétique) et Metsorb® HMRP 50
(adsorbant contenant un dioxyde de titane) sont les plus fréquemment employées en raison
de leur disponibilité commerciale. Elles seront qualifiées par la suite de « méthodes de
référence ». Cependant, leur sélectivité n’est pas seulement limitée a UO,?* [7, 8]. De plus,
suivant la composition physico-chimique de la solution de déploiement, des espéeces/ions
interférant(e)s (e.g., Ca?*, Mg?* ou HCOs [9, 10]) peuvent réduire, voire arréter en cas de
saturation, I'accumulation des espéces labiles d’'UO,?*. Dans les deux cas de figure, la
concentration labile en UO2?* est par conséquent sous-estimée tout comme le risque
environnemental. De plus, le tracage de I'origine de I'uranium est moins précis si la quantité
accumulée d’espéces labiles d’'UO.;** n’est pas suffisante. Le nombre conséquent de
méthodes DGT développé n’est pas donc anodin. Il y a en effet une volonté de définir une
méthode DGT la plus fiable et robuste.

Dans le cadre du projet ANR PLUTON (ANR-17-CE08-0053), une étude a porté sur
I'applicabilité des méthodes de référence, ainsi que de nouvelles méthodes DGT, dans des
eaux modérément basiques (pH 8). D’aprés nos calculs thermodynamiques, la spéciation de
'uranium dans les solutions de déploiement testées est dominée par des complexes
inorganiques Ca?"-U0,?*-CO3z% et/ou Mg?*-U0,?*-CO3z%. Ces complexes inorganiques sont
considérés comme totalement labiles, ce qui facilite la prédiction de la réponse DGT et la
détection des espéces/ions interférent(e)s, raison pour laquelle nous avons travaillé dans de
telles conditions. Des résultats d’inter-comparaison de laboratoire et de terrain seront
présentés pour mettre en lumiere les capacités des différentes méthodes DGT. Concernant
'application de terrain, la riviere CEuf (Essonne, France) a été sélectionnée pour tester la
combinaison prélevement DGT avec les analyses isotopiques. Le rapport d’activité 23*U/?%8U
évolue le long de cette riviere avec des valeurs comprises entre 0,4 et 1. Pour finir, sur la base
de ces résultats, les méthodes DGT les mieux adaptées dans le cadre de la surveillance
d’eaux ayant des propriétés physico-chimiques voisines a celles testées seront identifiées.
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