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DETERMINATION DE LA RADIQACTIVITE DES EAUX NATURELLES s

20 Titres du prelevement sont additionnés de 1 ml par litre de HNO

3

pour Timiter la fixation sur les parois. Ils sont ensuite filtrés sur

filtre millipore de 0.45 p.

Radioactivité o et B des eaux de sources, nappes, riviéres

Sur le reliquat du prélevement initial :

a)

b)

Eau brute :

Mesurer 200 ml a 1'éprouvette. Evaporer en cristallisoir de
400 - 500 ml en etuve ou sur plaque chauffante a 60 - 70° C.

Arréter 1'évaporation lorsqu'il reste 5 a 10 ml ; reprendre
par quelques ml de HNO3 . N/20.

Transférer le contenu du cristallisoir dans une capsule en
acier inoxydable.

Renouveler deux fois 1'opération de ringage ; faire sécher en
étuve.

Comptage sur compteur NU-15 Intertechnique durant 120 minutes,
7 jours apres le prélevement pour permettre la décroissance
des produits de filiation a vie courte tels le Radon et Tle
Thoron.

Eau filtrée :

Mesurer 200 ml a 1'éprouvette ; filtrer sur filtre millipore
de 0.45 p.

Evaporer comme ci-dessus.

¢

7



Comptage au bout de 7 jours sur compteur NU-15 Intertechnique
durant 120 minutes.

La différence du comptage entre 1'eau brute et 1'eau filtrée
donne 1'activité volumique des matieres en suspension.

c) Matieres en suspension. (M.E.S.) :

Le résidu de la filtration de 20 1 d'eau sur filtre millipore
de 0.45 p est pesé et incinéré a 450° C durant 12 H.

La cendre obtenue est ensuite repesée et soumise au comptage B
(idem eau brute). |

On obtient 1'activité massique des matieres en suspension.

Radioactivité B total des eaux de pluie

L'évaluation de 1'activité s'effectue apres évaporation.

Une mesure d'activité est faite sur le résidu de 200 ml du préle-
vement comme ci-dessus. Une autre mesure est réalisée dans les mémes

conditions apres filtration.

Comptage sur compteur NU-15 7 jours apres le prélevement durant 120

minutes.

La comparaison des deux résultats fournit 1'évaluation de 1'acti-
vité des fractions "soluble." et "insolubie".
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Radioactivite v des eaux de pluie, nappes, sources, rivieres

Evaporer les 20 litres d'eau prélevée et filtrée ; réduire Iie

volume initial a 500 ml.

90

Une fraction de 250 ml sera utilisée pour le dosage du “"Sr.

La seconde fraction sera concentrée jusqu'a 15 ml ; c'est celle-ci
qui est utilisee pour le comptage y.

Pour 1'eau de pluie, le volume initial qui est fonction de 1la
pluviométrie, est directement concentré a 15 ml.

Comptage dans flacon plastique de 125 ml en spectrométrie Nal ou
Ge-Li.

Radioactivite 3H des eaux de pluie, sources, rivieres

10 m1 sont prélevés sur un échantillon de 600 ml apreés distillation

a 1'évaporateur rotatif.

Ces 10 ml sont mélangés a 10 ml de liquide scintillant "Insta-Gel"

en tubes plastiques.

Comptage durant 100 minutes en compteur a scintillation liquide
Packard 3255.

Radioactivité 3H des eaux de nappe et d'irrigation par enrichissement

électrolytique

Le dosage du tritium est effectué par la méthode de scintillation
liquide avec enrichissement électrolytique préalable. L'opération a
pour but de concentrer en tritium 1'échantillon d'eau a analyser, le
reésidu du bac d'électrolyse étant en effet plus riche en eéléments lourds

(deutérium, tritium) que 1'échantillon initial.
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L'enrichissement est voisin de 10. La quantité d'eau neécessaire est
de 250 ml.

Dans ces conditions le seuil de detection de la methode se situe au
niveau de 3 unites tritium soit 360 mBq par litre.

L'appareil utilisé pour le comptage est du type "Packard-Tricarb
3301". La solution scintillante est composée de 10 ml d'eau mélangée a

10 m1 d'Insta-Gel.

Le temps de comptage est fixé a 300 minutes par échantillon.

Dosage du Strontium 90 dans les eaux naturelles

Apres filtration au millipore de 0.45 p les eaux sont concentrees

par evaporation de 20 1 a 500 ml. On utilise 250 ml pour le dosage du
90
Sr.

La méthode utilisée est identique a celle que nous exposons plus

loin pour les végétaux.
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DETERMINATION DE LA RADIOACTIVITE DES VEGETAUX P

Radiocactivite 8 total

Tarer un creuset de silice, le remplir d'un poids connu de veégétaux
et porter 1'étuve & 80 - 100° C durant environ 24 H.

Peser le creuset avec les végétaux secs ; en déduire leur poids.

Incinérer au four a moufle & 520° C jusqu'a obtention d'une cendre

gris clair.
Tarer une capsule en acier inoxydable ; y déposer une quantité de
cendres de 1'ordre de 1 g. Fixer celles-ci avec une solution d'acetate

de cellulose.

Attendre 7 jours entre les dates de prélevement et de comptage que
1'on effectue sur NU-15 Intertechnique (120 minutes).

Radioactivite vy

Disposer les cendres dans une boite de comptage en plastique

"crystal" de 20 cm3.

Comptage Nal ou Ge-Li durant un temps moyen de 1000 minutes. .

t poids de cendre
poids sec

La connaissance du rappor nous permet de donner

1'activité en gramme-sec.
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Radioactivite “H -

Les végetaux laves et séchés sont distillés en évaporateur rotatir.
10 ml de 1'eau intersticielle recueillie sont mélangés a 10 ml de liqui-
de scintillant "Insta-Gel".

Comptage durant 100 minutes sur compteur Packard 3255 a scintilla-
tion liquide.

Dosage du Strontium 90 dans les végétaux

Les veégetaux sont réduits en cendres a 580° C.
Le dosage s'effectue par double précipitation des hydroxydes :

Aprés purification de 1'oxalate par précipitation des terres rares
sous forme d'hydroxydes et stockage de la solution purifiée, une nou-
velle precipitation d'hydroxydes entraine 9OY renouvellement formeé a
partir de 9OSr.

L'étude de la décroissance radioactive de ce nouveau precipite

9OSr. Les

permet de déterminer la teneur en 9OY et d'en déduire celle en
diverses précipitations effectuées selon la technique décrite dans le

rapport C.E.A. N° 2339 (1) sont sdres et éprouvées.

Les faibles niveaux d'activité que 1'on rencontre en général res-
tent la cause principale d'imprecision.

(1) COULON R. - "JEANMAIRE L. - MICHON G. (1963)
"Méthodes d'étude de la contamination radioactive des végétaux"
Rapport C.E.A. 2339.
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ODETERMINATION OE LA RADIOACTIVITE DU LAIT. DU VIN, DES PROQUITS
TRANSFORMES

Lait : Radicactivité °H

Ajouter une goutte de liguide antimousse par litre de lait.

Extraction sous vide a 1'aide d'un évaporateur rotatif. L'opératicn

est poussée jusqu'a obtention d'un résidu solide.

Le liquide obtenu est conditionné et compté comme précédemment
sur compteur a scintillation ligquide PACKARD 3255.

Lait : Radiocactivité B total

Le comptage au compteur NU-15 s'effectue sur 1 g de cendre prove-
nant de 1'incinération a 520° C du résidu ci-dessus.

Comptage durant 120 minutes 7 jours apres le prelevement.

Lait : Radioactivite vy

La spectrométrie Nal ou Ge-Li sur ies cendres de lait, s'effectue

suivant le méme schéma que pour les vegetaux.

Lait : Dosage du Strontium 90

Dessication en capsule-porcelaine de 2 litres de lait sur bain de
sable puis réduction en cendres a 700° C au four a moufle.

90

On utilise 5 g de cendres pour le dosage du ““Sr qui s'effectue pér

extraction de 90Y dans le tributylphosphate (1).

(1) BALLADA J. - JEANMAIRE L. (1968)
"Dosage du 905r dans les cendres de lait"
Rapport C.E.A. - R - 3653.
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OETERMINATICON DE LA RADIOACTIVITE DEs TERRES ET DES BOUES DE DECANTATICN

Radioactivite 8 total

Faire secher la terre en étuve a 60° C.

Broyer aussi finement que possible au mortier ou au broyeur a
couteaux.

Tamiser et stocker dans des boites vernies intérieurement.

La terre seche est alors traitée en vue du comptage, par solubili-

sation fluoronitrique qui entraine la volatilisation de la silice :

1 g de sol + 5 ml HNO3 concentré + 15 ml acide Fluorhydrique concentré.
Cette attague se fait sur bain de sable en bécher téflon jusqu'a

siccité. Reprendre avec 1 ml HNO3.N ;i1 ne doit rester aucune particule

de silice (floculat blanc) sinon reprendre avec acide fluorhydrique.
Déposer sur capsule en acier inoxydable. Sécher a 1'air libre et

compter sur NU-15 7 jours apres le prélevement (120 minutes).

Radioactivite y

Les spectrométries Nal ou Ge-Li s'effectuent sur 350 cm3 de terre
tamisée disposée en pots vissants en plastique "crystal" durant un laps
de temps moyen de 1000 minutes.
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Dosage du Strontium 390 dans les terres

Suivant la methode exposée dans le volume "H.A.S.L. 300 E.M. _.
procédure manual" technique N° E Sr 01.16 (1).

Ce procede est utilisé par le Laboratoire de Radiotoxicologie au
D.Pr.

(1) Edited by John H. HARDLEY environmental measurement laboratory ;
U.S. Department of Energy. 376 Hudson Street New York 1.00.14.
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DESCRIPTION DES APPAREILS

DE DETECTION 1y Ge Li
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CARACTERISTIQUES COMPARATIVES

-

DES APPAREILS DE MESURE D'ENVIRONNEMENT

- MESURE 8 TOTAL

DIAMETRE COMPTEUR
FENETRE

BRUIT OE FOND (B de F)
ALIMENTATION DU COMPTEUR
PROPORTIONNEL

COMPTAGE

RENDEMENT

SEUIL OE DETECTION

- MESURE TRITIUM

- POTASSIUM

COMPTEUR S.C.P.R.I.

Marque :

50 mm
0,4 mg/cm2

2 ¢c/min

Heélium-isobutane
2 M

Osr + 0y« 50 %

0,5 ¢/min. tres gde
stabilite du B de F

COMPTEUR S.C.P.R.I.

SL 300 INTERTECHNIQUE
Seul de detection :

< 400 pCi/

< 14.800 mBg/1

APPAREIL S.C.P.R.I.

PHOTOMETRE "EPPENDORFF"
Seuil de détection. :

0,5 mg

‘COMPTEUR C.E.A.

Marque : Intertechnique
Type : NU.15
84 mm
0,9 mg/cm2
2,5 c/min

argon-meéthane

2R
Nsp + Dy 4 39 %
avec coupelle de
80 mm

5 pCi/1 ou 5 pCi/g
tres gde stabilite
du B de F

COMPTEUR C.E.A.

PACKARD 3255 (scintil-
lTation liquide)

Seuil de détection :
< 11.100 mBq/1

APPAREIL C.E.A.

PHOTOMETRE "EPPENDORFF"
Seuil de détection :
< 0,5 mg
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Le laboratoire de Radiometrie d'ORSAY lequel dépend du Deépartement

de Protection du C.E.A. qui est spécialisé sur les mesures en spectro-

meétrie Ge-Li, a été choisi en tant que laboratoire de référence.

A - Caractéristiques generales

Les détecteurs jonction utilisés sont installés dans une
chambre blindée (10 cm Pb - Faible activité + 5 mm de cuivre élec-
trolytique). Cette chambre, située en sous-sol (- 7 m) est proté-
gee par une dalle de béton de 2,5 métres d'épaisseur.

La chaine de mesure type peut é&tre décrite par le schéma

ci-dessous :
Ge-Li Préampli Ampli Codeur Sélecteur
Amplitude
RTC - SAIP Schlumberger I.N. I.N.
7 115 1 CT 103 BA 163-8 000 Cx

: ' i

| ORTEC - 472 | |

b an P

Sous=so] R. de Ch.

Détecteurs : volume 30 cm® - résolution 2 keV a 1 MeV.
L'ensemble de la chaine de mesure est climatisée a 2° C.

Les spectrogrammes couvrent une plage d'énergie comprise entre
0,060 et 3 MeV et sont obtenus avec un échantillonnage de 0,5

KeV/canal.
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Le dépouillement des spectrogrammes est effectué a_1'aide d'un
calculateur PHILIPS PR 8 000 qui utilise un programme original

Philippot (Biblio - Rér. 2 et 3).
Le traitement recouvre 1'ensemble des opérations suivantes :

- Identification des pics photo-électriques : présence et
energies,

- Calcul des intensités des pics,

- Calcul des activités des nucléides présents,

- Evaluation des erreurs sur chaﬁde résultat.

B - Performances

a) - Limite de détection

La Timite de détection est une grandeur toujours diffile 2
évaluer avec certitude. Elle est 1iée en particulier a la fluctua-

tion statistique du fond continu du spectre, donc a 1'activité
globale de 1'échantillon, et au temps de mesure.

En outre, le bon isolement de la raie photo-électrique con-
cernée a une influence certaine sur cette limite de détection.

Compte tenu de ces remarques, nous admettons que le pic photo-
électrique aura une signification physique lorsque ce dernier
"émergera" d'une quantité au moins égale a 1'amplitude de la fluc-
tuation du fond environnant.

[1 y aura donc autant de limites de détection qu'il y aura de
nucléides dosés, et pour simplifier on donnera celles-ci pour un
temps de mesure de 1'ordre de 1 000 minutes, les activités des
différents échantillons étant supposées du méme ordre de grandeur.



On distingue deux cas :

1° - Nucléides appartenant au bruit de fond (BdF) ou i la

..16-

contamination du détecteur. On admet dans ce cas, que la
limite de détection (LdD) est égale a la valeur du B.D.F,

ou de la contamination.

238

232

U Th
40K 13?CS SOCO 234Th 234Pa 225Ra 235U 228Ac
limite de
détection en
(6C1) par 150 3 7 300 300 100 15 10

echantillon

2° - Nucléides n'appartenant pas au B.D.F.
Pour ces nucléides la L.D.D. est évaluée conformément aux

remarques précédentes, étant entendu que ces valeurs ne

sont valables qu'au jour de la mesure.

L

51Cr 134Cs 131I 140La 54Mn 121Sb 952r SSZr
limite de
détection en _
oCi par 50 5 5 6 12 5 8 10
échantillon
b) - Précision des résultats
La fluctuation statistique qui entache la valeur de

1'activité est donnée par

2N
28

ot N est Tle nombre de désin-

tégrations recueillies par le détecteur, et définissant le pic

photo-électrique.




Le rendement du detecteur et les probabilites de desin-

tegration pour chaque nucleéide sont connus respectivement 3

+ 3% et 1%,

La pesee des echantillons est affectuee avec une preci-

sion de 2.10—3 donc negigeable devant les autres erreurs.
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METHODE DE PRESENTATION DES RESULTATS RADIOACTIFS

Les activités mesurées sur les échantillons soumis a analyse,
peuvent étre exprimées de quatre fagons différentes dont la significa-
tion respective est la suivante :

Ata : dans les conditions de 1a mesure, 1'activite de

1'échantillon mesuré pour le radionucléide consi-
déré, a 95 % de chances d'étre comprise entre A + a
et A - a.

dans les conditions de la mesure, le radionucléide

A
I

considére n'a pu étre dosé ; son niveau d'activite
est estimé inférieur ou égal a A, mais il n'est pas
possible d'etre affirmatif quant & la présence du
nucléide.

—_ : le radionucléide considéré n'a pu étre dosé ; on ne

sait pas évaluer son seuil minimum d'activite et on
n'affirme rien quant a sa présence possible.

case blanche : dosage non effectué.

Tous les résultats pour les radionucléides identifiés sont exprimés
en mBg/g de produit incinéré, sec ou frais, sauf en regle générale pour
les liquides (eaux, lait) ou les résultats sont donnés en mBq/1.

Les activités o et B totales sont exprimées en mBg/1 ou mBq)g
(a équivalent 239Pu et B équivalent goSr/gOY). '

Les dosages sont tous effectues par spectrométrie y Ge-Li sauf pour
le strontium 90 dosé par radiochimie et le tritium dose par scintilla-
tion liquide.



NOTA
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Pour EEEJJ et %321h . les émissions gamma de 238, et 232+ Stane
difficilement utilisables en spectrométrie y Ge-Li ou Nal, 1'acti-

vite de ces deux nucléides est estimée grdce a leurs descendants

respectifs 234Th et 234Pa d'une part et 228

activités sont rapportées au nucléide pere (ou téte de groupe).

Ac d'autre part. Les

226

Le dosage du Ra s'effectue en utilisant la raie composite a 186

Kev (186,17 Kev du 22%Ra et 185,76 de 1'23%U) aprés déduction de la

contribution de 1'235U.
Pour évaluer 1'expression 106Ru + 106Rh on multipliera par 2 la
valeur indiquée dans les tableaux qui correspond au seul lGERh
emetteur y.
Pour évaluer 1'expression 144Ce + 144Pr, on multipliera par 2 la
144
Ce

valeur indiquée dans les tableaux qui correspond au seul

émetteur y.
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ANNEXE I

CARTES ET PLANS
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LISTE DES PLANS

1 - PLAN DE SITUATION DES PRELEVEMENTS

2 - SYNTHESE GEOLOGIQUE DES ENVIRONS DU SITE

PLAN DE SITUATION DETAILLEE DES
LIEUX DE PRELEVEMENTS

EAU DE BOISSON

EAU D' IRRIGATION

EAU DE PLUIE - HERBE - LAIT - SOL
LEGUMES - SOLS

MATS - BETTERAVES - SOLS

PRODUITS TRANSFORMES

COUPES DETAILLEES DES FORAGES

ECHELLE
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Débit de dose di au rayonnement cosmique aux latitudes
moyennes en fonction de l1'altitude. (Lowder et Beck, 1966).

Figure 2
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Ionisation par les photons en fonction de l'énergie (Rockwell,

1956) .

Figure 3



