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Séparation et spéciation des éléments dans des échantillons nucléaires par couplage entre l'électrophorèse capillaire et la spectrométrie de masse à source plasma et à multicollection

Contexte et objectifs

La détermination précise des compositions isotopiques et élémentaires d'échantillons nucléaires est nécessaire pour la gestion des combustibles nucléaires et des déchets radioactifs. Les principaux éléments à analyser sont l'uranium, le plutonium et les lanthanides (produits de fission). Les mesures isotopiques sont réalisées par spectrométrie de masse à source plasma et à multicollection (MC-ICPMS) après séparation chimique des éléments afin d'éliminer les interférences isobariques. L'électrophorèse capillaire (CE) est une technique de choix pour réaliser cette séparation du fait des très hautes efficacités, des faibles volumes et temps d'analyse mis en jeu. [1] L'objectif de ce travail est d'identifier les facteurs influençant le comportement électrophorétique des éléments d'intérêt, en réalisant notamment une analyse de la spéciation de ceux-ci. Cette approche permettra de réduire le temps nécessaire au développement de méthodes par une sélection préalable des paramètres.

Mobilité des complexes calculée avec le modèle d'Anderko et al [3][4][5][6] Avec 𝛼 𝑀𝐿 𝑖 = Equilibres en présence

Conclusions et perspectives

Un protocole d'analyse par CE-ICPMS d'échantillons nucléaires a été mis en oeuvre. La réalisation de séparations uranium/thorium/lanthanides à différentes concentrations en agent complexant a permis de mettre en évidence l'influence de la complexation sur la mobilité électrophorétique des analytes. Parallèlement, les mobilités des analytes en fonction de la concentration en agent complexant ont été calculées avec un modèle et des données issues de la littérature. [2][3][4][5][6] La comparaison des résultats expérimentaux avec les mobilités calculées a montré la validité du modèle pour interpréter l'ordre de migration des éléments, ainsi que pour prévoir le comportement du plutonium. La mise en oeuvre de cette démarche permettra un gain de temps lors du développement de méthodes électrocinétiques de séparation pour des échantillons nucléaires.

Electrophérogramme acquis par ICPMS; Electrolyte: AcOH 0.25M pH 3 ; 0,1M NH 4 NO 3 Séparation U-Pu-Lanthanides [1] 
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