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Problématique scientifique

Du fait de ces propriétés physico-chimiques spécifiques, I’'U est trouvé dans
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Problématique scientifique

Du fait de ces propriétés physico-chimiques spécifiques, I’U est trouvé dans
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Problématique scientifique

Les éléments accompagnateurs dans les UO, sont de plus en plus utilisés en geosciences/exploration pour étudier

les gisements et dans la filiere nucléaire pour le tracage des matériaux du cycle nucléaire

. : Low-T hydrotharmal
4t H ‘o ", vein type:
al ] & Jachymaw
O A Kowary
' A Wittichen
¥ a m Shinkolobwe
3t | ] 4 | Hign-T rycrothermal-
= O 3 A A | metamonghic
E
by =4 - breccia-hosted:
§ E f = & = A O Mary Kathleen
— & 0 ® a Pegmalite/granite-
Lud cE E &ﬂn A hosted:
'a:" 2t :;'c £ ; a A Tirschenreuth
N §io po o Ekomedion
. & @ Darrmorsbach
'l <.
B A
, St I T230°C
- 18] i
Yon - — BN A A T A
. Il . hydrothermal
o r :
0 O i i
i i a
0 : i i L
1 10 100 1000 10000 100000
U/Th

Frimmel et al., 2014, Applied Geochemistry, 48, 104-121

Sample / Chondrite / Total REE

1
—=— UQC (This Study)
—e— UO, Wyoming, USA (Powder River Basin)
—&— UO, Kazakhstan (Ordos Basin)
—&— UO, Nebraska, USA (Three Crows Deposit)
—»— U0, Mongolia (Dulann Uul Deposit)
0.1
001 1 L 1 1 [l L 1 1 1 1 1 1 1 1

[ETR] dans UOC (U ore concentrate)

La Ce Pr Nd Sm Eu Gd Tb Dy Ho Er Tm Yb Lu

Spano et al., 2017, Applied Geochemistry, 84, 277-285



Problématique scientifique

Les éléments accompagnateurs dans les UO, sont de plus en plus utilisés en geosciences/exploration pour étudier

les gisements et dans la filiere nucléaire pour le tracage des matériaux du cycle nucléaire
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L'étude des éléments accompagnateurs dans les UO, est de premiere importance pour mieux comprendre les

conditions géologiques de formation des gisements U. Leur analyse a aussi un role majeur pour un volet
sécuritaire contre la contrebande des produits nucléaires




Limitations actuelles de l'utilisation des éléments accompagnateurs dans les oxydes d’uranium

De nombreux parametres actifs au moment de la formation des gisements U peuvent influencer les
concentrations en éléments accompagnateurs (EA) dans les UO,. Ces facteurs sont par exemple :

D(T, P, X)

i) la nature des sources des éléments accompagnateurs by e
ii) la chimie des fluides (salinité, nature des ligands,...)
iii) les conditions de dépot (T, P, pH, oxydo-réduction,...) ca

iv) les contraintes d’ordre cristallochimique

Mo @ Ee ] [EA);  [EAlyon

Schéma de principe du fractionnement des
éléments accompagnateurs entre UO, et fluide
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A I'heure actuelle, le role et l'influence de ces différents parametres sur l'intégration des
éléments accompagnateurs et donc la composition chimique des UO, ne sont pas maitrisés

L'objectif du projet SYNTHEXU est d’apporter des réponses a ce questionnement scientifique




Le projet SYNTHEXU: une approche expérimentale innovante

Nous proposons d’étudier les mécanismes d’intégration des éléments accompagnateurs dans les UO, par une
approche expérimentale multi-paramétrique

Cette approche permet de controler les conditions PVTX et ainsi de définir le role des différents parameétres sur le
fractionnement des éléments accompagnateurs entre fluides et UO,

Autoclave expérimentale Titane a GeoRessources
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Pour chague expérience, la mesure des concentrations en éléments accompagnateurs (EA)
dans les solutions initiales ([EA]) et finales ([EA];) et dans les UO, ([EA],q,) permet de
déterminer les coefficients de fractionnement fluide-UO,

(

Cl solution

Preuve du concept: I'exemple de la fluorite 6

La synthese hydrothermale de fluorite (CaF,) et le tragage des
éléments accompagnateurs a permis de définir les coefficients
de fractionnement fluide-fluorite qui sont aujourd’hui
appliquer dans le cadre de la Lattice Strain Theory pour définir
les conditions de formation de fluorites naturelles

log D fluorite - fluid

05 0.7 0.9 1.1 13 1.5 1.7 19

lonic radius (A)
Van Hinsberg et al., 2010, Geology, 38, 847-850 )




Le projet SYNTHEXU: mise en ceuvre et problématiques

e

Le projet repose sur deux axes :

Expérimental: capacité de contréler nos conditions de synthéese et de produire des UO, « facilement » et « rapidement »
pour toutes les conditions envisagées

Analytique: capacité de mesurer de fagon assez précise des concentrations élémentaires pour de nombreux éléments
dans des solutions et minéraux, et pour de nombreuses expériences

J
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LA-ICP-MS

1 uo2
U + X élements (Cs)
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Solution finale - analyse VL
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- Analyse par capillaire
LA-ICP-MS




Le projet SYNTHEXU: mise en ceuvre et problématiques

e 1
Le projet repose sur deux axes :
- Expérimental: capacité de contrdler nos conditions de synthése et de produire des UO, « facilement » et « rapidement »
pour toutes les conditions envisagées
- Analytique: capacité de mesurer de fagon assez précise des concentrations élémentaires pour de nombreux éléments
L dans des solutions et minéraux, et pour de nombreuses expériences )

Des challenges majeurs:

Reproductibilité du processus de précipitation des UO, en conditions variables

Effet de matrice U vs. autres éléments en faibles concentrations [SI + UO,]
Quantification des éléments dans solution a forte concentration en ligand (Cl) [SI + SF]

Précision des mesures permettant la quantification de tres faibles différences de concentrations [SI + SF]



Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides _

L'étude des compositions chimiques des fluides géologiques, des UO, et des conditions géologiques associées ont permis de

définir la gamme des éléments accompagnateurs ainsi que la gamme de leurs concentrations a tester pour nos expériences
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Solution Finale
[UIf~ 0 ppm
[EA]**: Li—Na—-K< 20 ppm
[EA]**: Ni— Cu- Mg—-Zn—-Fe—Mn-Sr—Pb <5 ppm
[EA]**: Al-Ga—Cr—Sc—ETR< 1 ppm
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Solution Finale
[U]Jf~ 0 ppm
[EA]™*: Li — Na — K < 20 ppm
[EA]?*: Ni—Cu- Mg—Zn—Fe—Mn—-Sr—Pb <5 ppm
[EA]**: Al-Ga—Cr—Sc—ETR< 1 ppm

Les premiers travaux : capacité de mesurer ces éléments accompagnateurs (EA) a partir de solution synthétique

Considération prioritaire : [EA], [U], [U]/[EA] (effet de matrice U), salinité

. sérez |l  sére2 |  sére3 |
] [REE] [U]/[REE] [REE] [U]/[REE] [REE] [U]/[REE]
[ 001 | 0,01 1 0,1 0,1 1 0,01
[ 1,00 | 0,01 101 0,1 10,1 1 1,01
| 501 | 0,01 501 0,1 50,1 1 5,01
0,01 1001 0,1 100,1 1 10,01
0,01 2501 0,1 250,1 1 25,01
| 5001 | 0,01 5001 0,1 500,1 1 50,01
| 100,01 | 0,01 10001 0,1 1000,1 1 100,01
0,01 30001 0,1 3000,1 1 300,01
0,01 100010 0,1 10001 1 1000,1
0,01 300010 0,1 30001 1 3000,1

Tableau récapitulatif des solutions expérimentales testées par VL/ICP-OES et par capillaires/LA-ICP-MS



Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides

A) Solution analysée par capillaires + LA-ICP-MS

\\\\\\

" Laboratoire LA-ICP-MS a GeoRessources

Paroi capillaire
Solution

Capillaire de silice rempli de solution



Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides

A) Solution analysée par capillaires + LA-ICP-MS X Y ol
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Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides

A) Solution analysée par capillaires + LA-ICP-MS

Concentration {ppm)
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Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides
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Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides _

A) Solution analysée par capillaires + LA-ICP-MS
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Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides

B) Solution analysée par ICP-OES

[ETR] = 0,01

[ETR] = 0,1
0,1 < [U]<3000,1 |0,01 < [U]<3000,01

=1

[ETR]
1< [U]<3001

Tests avec [ETR] et [U] variables et U/REE entre 1 et 300001

1) Analyses des solutions

Ce Dy Er Eu Gd Ho La Lu Nd Pr Sm Tb Tm Y (mg/1) Yb
Y (mg/l) Y (mg/1) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l)
REE mg/L U mg/L U/REE

0,01 0,01 1 0,007 0,008 0,009 0,010 0,007 0,009 0,012 0,010 0,010 0,010 0,007 0,007 0,004 0,010 0,010
0,01 1,01 101 0,008 0,010 0,010 0,010 0,008 0,009 0,011 0,010 0,009 0,011 0,008 0,008 0,005 0,010 0,011
0,01 5,01 501 0,007 0,010 0,009 0,010 0,009 0,009 0,011 0,010 0,009 0,012 0,010 0,009 0,005 0,010 0,010
0,01 10,01 1001 0,009 0,011 0,009 0,010 0,008 0,010 0,011 0,010 0,009 0,011 0,010 0,008 0,005 0,010 0,010
0,01 25,01 2501 0,008 0,010 0,009 0,010 0,009 0,009 0,011 0,010 0,008 0,013 0,009 0,009 0,006 0,010 0,010
0,01 50,01 5001 0,005 0,011 0,010 0,010 0,008 0,009 0,010 0,010 0,008 0,010 0,009 0,010 0,007 0,010 0,010
0,01 100,01 10001 0,011 0,013 0,011 0,010 0,010 0,010 0,011 0,010 0,009 0,010 0,009 0,009 0,009 0,010 0,010
0,01 300,01 30001 0,021 0,013 0,012 0,010 0,014 0,013 0,010 0,010 0,011 0,006 0,011 0,011 0,017 0,010 0,010
0,01 1000,01 100001 0,014 0,011 0,014 0,010 0,005 0,012 0,008 0,010 0,008 0,004 0,015 0,012 0,020 0,010 0,010
0,01 3000,01 300001 -0,061 0,025 0,003 0,009 -0,027 0,022 0,023 0,007 -0,019 0,016 0,013 -0,013 -0,018 0,006 0,037
0,1 0,1 1 0,099 0,102 0,102 0,102 0,100 0,100 0,102 0,102 0,103 0,101 0,101 0,098 0,097 0,102 0,101
0,1 1,1 11 0,098 0,101 0,101 0,101 0,099 0,100 0,102 0,102 0,103 0,103 0,101 0,099 0,096 0,101 0,103
0,1 5,1 51 0,099 0,103 0,102 0,102 0,101 0,100 0,103 0,103 0,103 0,105 0,101 0,101 0,097 0,102 0,103
0,1 10,1 101 0,098 0,101 0,103 0,102 0,100 0,102 0,103 0,103 0,101 0,100 0,100 0,099 0,099 0,103 0,102
0,1 25,1 251 0,100 0,103 0,103 0,102 0,099 0,101 0,103 0,103 0,101 0,102 0,101 0,102 0,099 0,103 0,103
0,1 50,1 501 0,103 0,105 0,103 0,102 0,102 0,102 0,103 0,104 0,102 0,100 0,100 0,101 0,099 0,103 0,104
0,1 100,1 1001 0,105 0,105 0,103 0,102 0,101 0,102 0,103 0,103 0,102 0,101 0,101 0,099 0,101 0,103 0,103
0,1 300,1 3001 0,112 0,105 0,105 0,103 0,106 0,103 0,100 0,103 0,106 0,101 0,104 0,101 0,108 0,103 0,103
0,1 1000,1 10001 0,106 0,100 0,102 0,103 0,099 0,102 0,097 0,101 0,103 0,092 0,102 0,103 0,113 0,102 0,099
0,1 3000,1 30001 0,018 0,109 0,090 0,096 0,042 0,113 0,112 0,091 0,060 0,081 0,100 0,059 0,072 0,091 0,037
1 1 1 0,996 0,995 0,994 0,997 0,988 0,990 0,996 0,993 1,000 0,999 0,998 0,992 0,990 0,994 0,981

1 2 2 1,001 1,000 0,997 1,001 0,995 0,992 0,999 0,996 1,003 1,001 1,002 0,993 0,993 0,999 0,981

1 6 6 1,012 1,011 1,007 1,009 1,002 1,005 1,005 1,004 1,011 1,008 1,014 1,002 1,003 1,008 0,994

1 11 11 1,017 1,007 1,008 1,005 1,007 1,005 1,001 1,002 1,011 1,002 1,009 0,998 1,002 1,003 0,999

1 26 26 1,018 1,014 1,011 1,012 1,008 1,008 1,008 1,010 1,012 1,009 1,017 1,005 1,010 1,013 1,006

1 51 51 1,019 1,024 1,021 1,018 1,016 1,018 1,012 1,021 1,020 1,011 1,021 1,013 1,019 1,021 1,008

1 101 101 1,032 1,040 1,037 1,034 1,030 1,032 1,025 1,038 1,038 1,026 1,042 1,028 1,036 1,040 1,013

1 301 301 1,024 1,027 1,020 1,019 1,014 1,018 1,006 1,022 1,024 1,003 1,028 1,013 1,026 1,022 1,010

1 1001 1001 1,022 1,031 1,016 1,019 1,009 1,017 1,000 1,015 1,030 1,004 1,034 1,008 1,037 1,016 0,982

1 3001 3001 0,853 0,989 0,957 0,960 0,875 0,983 0,943 0,940 0,930 0,936 0,983 0,908 0,945 0,942 0,039

Différence vs.
référence :

<10%

<20%

>20%



Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides

B) Solution analysée par ICP-OES

=0,01

[ETR]

[ETR] = 0,1

=1

[ETR]

Ce Dy Er Eu Gd Ho La Lu Nd Pr Sm Tb Tm Y (mg/1) Yb
Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l)

g REE mg/L U mg/L U/REE
d 0,01 0,01 1 0,007 0,008 0,009 0,010 0,007 0,009 0,012 0,010 0,010 0,010 0,007 0,007 0,004 0,010 0,010
(=) 0,01 1,01 101 0,008 0,010 0,010 0,010 0,008 0,009 0,011 0,010 0,009 0,011 0,008 0,008 0,005 0,010 0,011
o 0,01 5,01 501 0,007 0,010 0,009 0,010 0,009 0,009 0,011 0,010 0,009 0,012 0,010 0,009 0,005 0,010 0,010
‘;? 0,01 10,01 1001 0,009 0,011 0,009 0,010 0,008 0,010 0,011 0,010 0,009 0,011 0,010 0,008 0,005 0,010 0,010
— 0,01 25,01 2501 0,008 0,010 0,009 0,010 0,009 0,009 0,011 0,010 0,008 0,013 0,009 0,009 0,006 0,010 0,010
a 0,01 50,01 5001 0,005 0,011 0,010 0,010 0,008 0,009 0,010 0,010 0,008 0,010 0,009 0,010 0,007 0,010 0,010
0,01 100,01 10001 0,011 0,013 0,011 0,010 0,010 0,010 0,011 0,010 0,009 0,010 0,009 0,009 0,009 0,010 0,010
v 0,01 300,01 30001 0,021 0,013 0,012 0,010 0,014 0,013 0,010 0,010 0,011 0,006 0,011 0,011 0,017 0,010 0,010
g 0,01 1000,01 100001 0,014 0,011 0,014 0,010 0,005 0,012 0,008 0,010 0,008 0,004 0,015 0,012 0,020 0,010 0,010
=~ 0,01 3000,01 300001 -0,061 0,025 0,003 0,009 -0,027 0,022 0,023 0,007 -0,019 0,016 0,013 -0,013 -0,018 0,006 0,037
FL 0,1 0,1 1 0,099 0,102 0,102 0,102 0,100 0,100 0,102 0,102 0,103 0,101 0,101 0,098 0,097 0,102 0,101
o 0,1 1,1 11 0,098 0,101 0,101 0,101 0,099 0,100 0,102 0,102 0,103 0,103 0,101 0,099 0,096 0,101 0,103
8 0,1 5,1 51 0,099 0,103 0,102 0,102 0,101 0,100 0,103 0,103 0,103 0,105 0,101 0,101 0,097 0,102 0,103
o 0,1 10,1 101 0,098 0,101 0,103 0,102 0,100 0,102 0,103 0,103 0,101 0,100 0,100 0,099 0,099 0,103 0,102
'i 0,1 25,1 251 0,100 0,103 0,103 0,102 0,099 0,101 0,103 0,103 0,101 0,102 0,101 0,102 0,099 0,103 0,103
" 0,1 50,1 501 0,103 0,105 0,103 0,102 0,102 0,102 0,103 0,104 0,102 0,100 0,100 0,101 0,099 0,103 0,104
Sl 0,1 100,1 1001 0,105 0,105 0,103 0,102 0,101 0,102 0,103 0,103 0,102 0,101 0,101 0,099 0,101 0,103 0,103
\V4 0,1 300,1 3001 0,112 0,105 0,105 0,103 0,106 0,103 0,100 0,103 0,106 0,101 0,104 0,101 0,108 0,103 0,103
i 0,1 1000,1 10001 0,106 0,100 0,102 0,103 0,099 0,102 0,097 0,101 0,103 0,092 0,102 0,103 0,113 0,102 0,099
d 0,1 3000,1 30001 0,018 0,109 0,090 0,096 0,042 0,113 0,112 0,091 0,060 0,081 0,100 0,059 0,072 0,091 0,037
1 1 1 0,996 0,995 0,994 0,997 0,988 0,990 0,996 0,993 1,000 0,999 0,998 0,992 0,990 0,994 0,981
o 1 2 2 1,001 1,000 0,997 1,001 0,995 0,992 0,999 0,996 1,003 1,001 1,002 0,993 0,993 0,999 0,981
(=] 1 6 6 1,012 1,011 1,007 1,009 1,002 1,005 1,005 1,004 1,011 1,008 1,014 1,002 1,003 1,008 0,994
g 1 11 11 1,017 1,007 1,008 1,005 1,007 1,005 1,001 1,002 1,011 1,002 1,009 0,998 1,002 1,003 0,999
\V4 1 26 26 1,018 1,014 1,011 1,012 1,008 1,008 1,008 1,010 1,012 1,009 1,017 1,005 1,010 1,013 1,006
'5‘ 1 51 51 1,019 1,024 1,021 1,018 1,016 1,018 1,012 1,021 1,020 1,011 1,021 1,013 1,019 1,021 1,008
et 1 101 101 1,032 1,040 1,037 1,034 1,030 1,032 1,025 1,038 1,038 1,026 1,042 1,028 1,036 1,040 1,013
\Y4 1 301 301 1,024 1,027 1,020 1,019 1,014 1,018 1,006 1,022 1,024 1,003 1,028 1,013 1,026 1,022 1,010
| 1 1001 1001 1,022 1,031 1,016 1,019 1,009 1,017 1,000 1,015 1,030 1,004 1,034 1,008 1,037 1,016 0,982
1 3001 3001 0,853 0,989 0,957 0,960 0,875 0,983 0,943 0,940 0,930 0,936 0,983 0,908 0,945 0,942 0,039

Tests avec [ETR] et [U] variables et U/REE entre 1 et 300001

Méthodologie adaptée a la mesure des [EA] dans les solutions initiales considérées

Différence vs.
référence :

<10%

<20%

>20%



Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides

B) Solution analysée par ICP-OES

[ETR] = 0,01

[ETR] = 0,1

=1

[ETR]

Ce Dy Er Eu Gd Ho La Lu Nd Pr Sm Tb Tm Y (mg/1) Yb
Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l)

g REE mg/L U mg/L U/REE
d 0,01 0,01 1 0,007 0,008 0,009 0,010 0,007 0,009 0,012 0,010 0,010 0,010 0,007 0,007 0,004 0,010 0,010
(=) 0,01 1,01 101 0,008 0,010 0,010 0,010 0,008 0,009 0,011 0,010 0,009 0,011 0,008 0,008 0,005 0,010 0,011
o 0,01 5,01 501 0,007 0,010 0,009 0,010 0,009 0,009 0,011 0,010 0,009 0,012 0,010 0,009 0,005 0,010 0,010
‘;? 0,01 10,01 1001 0,009 0,011 0,009 0,010 0,008 0,010 0,011 0,010 0,009 0,011 0,010 0,008 0,005 0,010 0,010
— 0,01 25,01 2501 0,008 0,010 0,009 0,010 0,009 0,009 0,011 0,010 0,008 0,013 0,009 0,009 0,006 0,010 0,010
a 0,01 50,01 5001 0,005 0,011 0,010 0,010 0,008 0,009 0,010 0,010 0,008 0,010 0,009 0,010 0,007 0,010 0,010
0,01 100,01 10001 0,011 0,013 0,011 0,010 0,010 0,010 0,011 0,010 0,009 0,010 0,009 0,009 0,009 0,010 0,010
v 0,01 300,01 30001 0,021 0,013 0,012 0,010 0,014 0,013 0,010 0,010 0,011 0,006 0,011 0,011 0,017 0,010 0,010
g 0,01 1000,01 100001 0,014 0,011 0,014 0,010 0,005 0,012 0,008 0,010 0,008 0,004 0,015 0,012 0,020 0,010 0,010
=~ 0,01 3000,01 300001 -0,061 0,025 0,003 0,009 -0,027 0,022 0,023 0,007 -0,019 0,016 0,013 -0,013 -0,018 0,006 0,037
FL 0,1 0,1 1 0,099 0,102 0,102 0,102 0,100 0,100 0,102 0,102 0,103 0,101 0,101 0,098 0,097 0,102 0,101
o 0,1 1,1 11 0,098 0,101 0,101 0,101 0,099 0,100 0,102 0,102 0,103 0,103 0,101 0,099 0,096 0,101 0,103
8 0,1 5,1 51 0,099 0,103 0,102 0,102 0,101 0,100 0,103 0,103 0,103 0,105 0,101 0,101 0,097 0,102 0,103
o 0,1 10,1 101 0,098 0,101 0,103 0,102 0,100 0,102 0,103 0,103 0,101 0,100 0,100 0,099 0,099 0,103 0,102
'i 0,1 25,1 251 0,100 0,103 0,103 0,102 0,099 0,101 0,103 0,103 0,101 0,102 0,101 0,102 0,099 0,103 0,103
" 0,1 50,1 501 0,103 0,105 0,103 0,102 0,102 0,102 0,103 0,104 0,102 0,100 0,100 0,101 0,099 0,103 0,104
Sl 0,1 100,1 1001 0,105 0,105 0,103 0,102 0,101 0,102 0,103 0,103 0,102 0,101 0,101 0,099 0,101 0,103 0,103
\V4 0,1 300,1 3001 0,112 0,105 0,105 0,103 0,106 0,103 0,100 0,103 0,106 0,101 0,104 0,101 0,108 0,103 0,103
i 0,1 1000,1 10001 0,106 0,100 0,102 0,103 0,099 0,102 0,097 0,101 0,103 0,092 0,102 0,103 0,113 0,102 0,099
d 0,1 3000,1 30001 0,018 0,109 0,090 0,096 0,042 0,113 0,112 0,091 0,060 0,081 0,100 0,059 0,072 0,091 0,037
1 1 1 0,996 0,995 0,994 0,997 0,988 0,990 0,996 0,993 1,000 0,999 0,998 0,992 0,990 0,994 0,981
o 1 2 2 1,001 1,000 0,997 1,001 0,995 0,992 0,999 0,996 1,003 1,001 1,002 0,993 0,993 0,999 0,981
(=] 1 6 6 1,012 1,011 1,007 1,009 1,002 1,005 1,005 1,004 1,011 1,008 1,014 1,002 1,003 1,008 0,994
g 1 11 11 1,017 1,007 1,008 1,005 1,007 1,005 1,001 1,002 1,011 1,002 1,009 0,998 1,002 1,003 0,999
\V4 1 26 26 1,018 1,014 1,011 1,012 1,008 1,008 1,008 1,010 1,012 1,009 1,017 1,005 1,010 1,013 1,006
'5‘ 1 51 51 1,019 1,024 1,021 1,018 1,016 1,018 1,012 1,021 1,020 1,011 1,021 1,013 1,019 1,021 1,008
et 1 101 101 1,032 1,040 1,037 1,034 1,030 1,032 1,025 1,038 1,038 1,026 1,042 1,028 1,036 1,040 1,013
\Y4 1 301 301 1,024 1,027 1,020 1,019 1,014 1,018 1,006 1,022 1,024 1,003 1,028 1,013 1,026 1,022 1,010
| 1 1001 1001 1,022 1,031 1,016 1,019 1,009 1,017 1,000 1,015 1,030 1,004 1,034 1,008 1,037 1,016 0,982
1 3001 3001 0,853 0,989 0,957 0,960 0,875 0,983 0,943 0,940 0,930 0,936 0,983 0,908 0,945 0,942 0,039

Tests avec [ETR] et [U] variables et U/REE entre 1 et 300001

Méthodologie adaptée a la mesure des [EA] dans les solutions initiales considérées

Difficulté de quantifier [EA] < 0,01 ppm, ce qui pourrait étre les concentrations pour des

Différence vs.
référence :

<10%

<20%

>20%



Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides

B) Solution analysée par ICP-OES
Tests avec [ETR] et [U] variables et U/REE entre 1 et 300001

Ce Dy Er Eu Gd Ho La Lu Nd Pr Sm Tb Tm Y (mg/1) Yb
Y (mg/1) Y (mg/1) Y (mg/1) Y (mg/1) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/1) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/1) Y (mg/l)
g REE mg/L U mg/L U/REE
= 0,01 0,01 1 0007 0,008 0,009 0,010 0,007 0,009 0,012 0,010 0,010 0,010 0,007 0,007 0,004 0,010 0,010
o5 0,01 1,01 101 0,008 0,010 0,010 0,010 0,008 0,009 0,011 0,010 0,009 0,011 0,008 0,008 0,005 0,010 0,011
QS 0,01 5,01 501 0,007 0,010 0,009 0,010 0,009 0,009 0,011 0,010 0,009 0,012 0,010 0,009 0,005 0,010 0,010
©m 0,01 10,01 1001 0,009 0,011 0,009 0,010 0,008 0,010 0,011 0,010 0,009 0,011 0,010 0,008 0,005 0,010 0,010
nY, 0,01 25,01 2501 0,008 0,010 0,009 0,010 0,009 0,009 0,011 0,010 0,008 0,013 0,009 0,009 0,006 0,010 0,010
e .2. 0,01 50,01 5001 0,005 0,011 0,010 0,010 0,008 0,009 0,010 0,010 0,008 0,010 0,009 0,010 0,007 0,010 0,010 . ff V4
- v 0,01 100,01 10001 0,011 0,013 0,011 0,010 0,010 0,010 0,011 0,010 0,009 0,010 0,009 0,009 0,009 0,010 0,010 Di erence vs.
w - 001 300,01 30001 0021 0013 0012 0,010 0014 0013 0010 0,010 0011 0,006 0011 0,011 0017 0,010 0010 .
o 0,01 1000,01 100001 0,014 0,011 0,014 0,010 0,005 0,012 0,008 0,010 0,008 0,004 0,015 0,012 0,020 0,010 0,010 refe rence .
= 0,01 3000,01 300001 -0,061 0,025 0,003 0,009 -0,027 0,022 0,023 0,007 -0,019 0,016 0,013 -0,013 -0,018 0,006 0,037
- 0,1 0,1 1 0099 0,102 0,102 0,102 0,100 0,100 0,102 0,102 0,103 0,101 0,101 0,098 0,097 0,102 0,101
- o 01 11 11 0,098 0,101 0,101 0,101 0,099 0,100 0,102 0,102 0,103 0,103 0,101 0,099 0,096 0,101 0,103 < 10%
~ 8 01 51 51 0,099 0,103 0,102 0,102 0,101 0,100 0,103 0,103 0,103 0,105 0,101 0,101 0,097 0,102 0,103
© & 0,1 10,1 101 0,098 0,101 0,103 0,102 0,100 0,102 0,103 0,103 0,101 0,100 0,100 0,099 0,099 0,103 0,102
n v 01 25,1 251 0,100 0,103 0,103 0,102 0,099 0,101 0,103 0,103 0,101 0,102 0,101 0,102 0,099 0,103 0,103
= '5 01 50,1 501 0,103 0,105 0,103 0,102 0,102 0,102 0,103 0,104 0,102 0,100 0,100 0,101 0,099 0,103 0,104
- 01 100,1 1001 0,105 0,105 0,103 0,102 0,101 0,102 0,103 0,103 0,102 0,101 0,101 0,099 0,101 0,103 0,103 < 20%
w v 01 300,1 3001 0112 0,105 0,105 0,103 0,106 0,103 0,100 0,103 0,106 0,101 0,104 0,101 0,108 0,103 0,103
- 01 1000,1 10001 0,106 0,100 0,102 0,103 0,099 0,102 0,097 0,101 0,103 0,092 0,102 0,103 0,113 0,102 0,099
o 01 3000,1 30001 0,018 0,109 0,090 0,096 0,042 0,113 0,112 0,091 0,060 0,081 0,100 0,059 0,072 0,091 0,037
1 1 1 099% 0,995 0,994 0,997 0,988 0,990 0,996 0,993 1,000 0,999 0,998 0,992 0,990 0,994 0,981 >20%
- 1 2 2 1,001 1,000 0,997 1,001 0,995 0,992 0,999 0,996 1,003 1,001 1,002 0,993 0,993 0,999 0,981
- 8 1 6 6 1,012 1,011 1,007 1,009 1,002 1,005 1,005 1,004 1,011 1,008 1,014 1,002 1,003 1,008 0,994
T 1 11 1 1,017 1,007 1,008 1,005 1,007 1,005 1,001 1,002 1,011 1,002 1,009 0,998 1,002 1,003 0,999
—_ Vv 1 26 26 1,018 1,014 1,011 1,012 1,008 1,008 1,008 1,010 1,012 1,009 1,017 1,005 1,010 1,013 1,006
a9 '5‘ 1 51 51 1,019 1,024 1,021 1,018 1,016 1,018 1,012 1,021 1,020 1,011 1,021 1,013 1,019 1,021 1,008
E — 1 101 101 1,032 1,040 1,037 1,034 1,030 1,032 1,025 1,038 1,038 1,026 1,042 1,028 1,036 1,040 1,013
—_—V 1 301 301 1,024 1,027 1,020 1,019 1,014 1,018 1,006 1,022 1,024 1,003 1,028 1,013 1,026 1,022 1,010
- 1 1001 1001 1,022 1,031 1,016 1,019 1,009 1,017 1,000 1,015 1,030 1,004 1,034 1,008 1,037 1,016 0,982
1 3001 3001 0,853 0,989 0,957 0,960 0,875 0,983 0,943 0,940 0,930 0,936 0,983 0,908 0,945 0,942 0,039

« Méthodologie adaptée a la mesure des [EA] dans les solutions initiales considérées

o Difficulté de quantifier [EA] < 0,01 ppm, ce qui pourrait étre les concentrations pour des

pour [U] =3000 ppm et [ETR] < 0,1 ppm, mais cas non attendu



Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides

B) Solution analysée par ICP-OES
Tests avec [ETR] et [U] variables et U/REE entre 1 et 300001

Ce Dy Er Eu Gd Ho La Lu Nd Pr Sm Tb Tm Y (mg/l) Yb
Y (mg/1) Y (mg/l) Y (mg/1) Y (mg/1) Y (mg/1) Y (mg/I) Y (mg/I) Y (mg/1) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/l) Y (mg/1) Y (mg/l)
S REEmg/L  Umg/L U/REE
- o 0,01 0,01 1 0,007 0,008 0,009 0,010 0,007 0,009 0,012 0,010 0,010 0,010 0,007 0,007 0,004 0,010 0,010
S 9 joo1 1,01 101 0,008 0,010 0,010 0,010 0,008 0,009 0,011 0,010 0,009 0,011 0,008 0,008 0,005 0,010 0,011 |
- o 001 501 501 000/ 0010 (0 009 0010 0 009 (0 009 0011 0010 (0 009 0012 0 010 (0 009 0 00> (0 010 0 010
o '\? lo01 10,01 1001 0,009 0,011 0,009 0,010 0,008 0,010 0,011 0,010 0,009 0,011 0,010 0,008 0,005 0,010 0,010 |
n = 0,01 25,01 2501 0,008 0,010 0,009 0,010 0,009 0,009 0,011 0,010 0,008 0,013 0,009 0,009 0,006 0,010 0,010
'_‘n: > 0,01 50,01 5001 0,005 0,011 0,010 0,010 0,008 0,009 0,010 0,010 0,008 0,010 0,009 0,010 0,007 0,010 0,010 D- f f s
- v 0,01 100,01 10001 0,011 0,013 0,011 0,010 0,010 0,010 0,011 0,010 0,009 0,010 0,009 0,009 0,009 0,010 0,010 Ifrerence vs.
LL 0,01 300,01 30001 0,021 0,013 0,012 e s s s i s i s -1 0,017 0,010 0,010 PR
S 0,01 1000,01 100001 0,014 0,011 0,014 0013 © 00110 12 0,020 0,010 0,010 refe rence :
e 0,01 3000,01 300001  -0,061 0,025 0,003 0 0011 13 -0,018 0,006 0,037
_____________________________________________ dai e o o o o o o
FL 0,1 0,1 1 0,099 0,102 0,102 38 0,097 0,102 0,101
- o 0,1 1,1 11 0,098 0,101 0,101 9 0,096 0,101 0,103 <1o%
19 0,1 5,1 51 0,099 0,103 0,102 0011 fugy 1 0,097 0,102 0,103
o
© & 01 10,1 101 0,098 0,101 0,103 _ ‘ _ X 9 0,099 0,103 0,102
n v 0,1 25,1 251 0,100 0,103 0,103 § I | : T [ o 2 0,099 0,103 0,103
2 0,010 4 1 + T ‘I | o
'_'n: ':' 0,1 50,1 501 0,103 0,105 0,103 = ° | | o | [ 1 0,099 0,103 0,104
- = 0,1 100,1 1001 0,105 0,105 0,103 & g | ? ] i 1 ? ‘ ‘ 9 0,101 0,103 0,103 20%
w v 0,1 300,1 3001 0,112 0,105 0,105 £ o000 /B o T I . o | | 1 0,108 0,103 0,103 <
— g o ° © o
- 0,1 1000,1 10001 0,106 0,100 0,102 5 o o f | P ! o 3 0,113 0,102 0,099
o 0,1 3000,1 30001 0,018 0,109 0,090 o o o | 59 0,072 0,091 0,037
_____________________________________________ ® . e o e
1 1 1 0,996 0,995 0,994 : . - 2 0,990 0,994 0,981 >20%
i 1 2 2 1,001 1,000 0,997 0,007 3 0,993 0,999 0,981
(= 1 6 1,012 1,011 1,007 2 1,003 1,008 0,994
- o
noen 1 11 11 1,017 1,007 1,008 )8 1,002 1,003 0,999
_—V 1 26 26 1,018 1,014 1,011 0,006 — T . v " " TR A )5 1,010 1,013 1,006
[-'4 ':' 1 51 51 1,019 1.024 1.021 8 & ar M Bm: R dad T B Ber  En Im Wbl 13 1.019 1,021 1,008
E —_— 1 101 101 1,032 ] N . 1,040 1,013
= + o o e Capillaires — LA-ICP-MS ~ [ETR]=0,01 ppm [U] =1 0u 10 ppm 2 100
) 1 1001 1001 1,022 1 ) ) ) ) ) ] ) ) ) ) ) 1,016 0,982
1 3001 3001 0,853 0,989 0,957 0,960 0,875 0,983 0,943 0,940 0,930 0,936 0,983 0,908 0,945 0,942 0,039

Capacité assez similaire des deux approches, facilité de mise en ceuvre pour capillaire + LA-ICP-MS

Questionnement sur les spécificités des solutions finales




Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides 2) Syntheése des UO,

Preuve de concept de la réduction U par H, : thése + post-doc M. Dargent (CREGU)

10p--—-®—-oo L T N el el -
0.8 No precipitation
o 06!
= .
= | -
= 044! Uran_m_lte.
! precipitation
! T=200 C
| 1 M LiCl
024!
[ ‘ ® 14 bar Ar-10% H, (Run #2)
\ ® 14 bar Ar (Run #1)
0.0 — <o T Y T " T . T ¥ 1
0 2 4 6 8 10

Time (day)



Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides 2) Syntheése des UO,

Preuve de concept de la réduction U par H, : these + post-doc M. Dargent (CREGU)

T T B e g e - Utilisation du méme protocole et méme instrumentation
08-:' No precipitation cons .. o ]
1 Tests de différentes conditions: H, dilué ou pur [P, variables], avec
g ou sans bol téflon [oxydant], ajout d’un nucléus minéral [graphite],
(=] 06 _|: V4 s
= durée de I'expérience
=) 1 -
= 044! Uran_m_lte.
' precipitation
T=200 C
: 1 M Licl
02!
! ® 14 bar Ar-10% H, (Run #2)
J ! 4 m 14 bar Ar (Run #1)
0.0 +2==a T T T T T T T T 1
0 2 4 6 8 10
Time (day)
Expé Solutions Conditions
. Quantité prélevée a P
Nat fité (mL. Gaz Pression vap st | Pression TOTALE | Pression H, | Pression HyS T <rat oc Durée (jours) chaud Précipites Remargues
ature Quantité (mL) (bar) (bar) (bar) (bar) empérature (°C)
Eau pure 100 H2(10%%mol) /Argon 6,9 484 4,15 170 6 50mL NON
Stest 100 H2(10%%mol) /Argon 8,4 53,9 455 170 6 40mL NON
3 Stest 200 H2 pur 15 355 20 180 6 100mL NON Barbonagi;n't“bitgﬁ”d”at 1
4 Stest 100 | H2(10%%mol) /Argon 81 54,4 463 170 8 40mL NON Pasl,gfpf:i's:]‘c‘lans
5 Stest 170 H2(10%%mol) /Argon 10 61,4 5,14 180 6 40mL NON
Stest 100 H2(10%%mol) /Argon 8,7 54,3 4,56 180 1 40mL NON Présence de Graphite pur




Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides

Preuve de concept de la réduction U par H, : thése + post-doc M. Dargent (CREGU)

(U],

2) Syntheése des UO,

T SR B geceeogroegeemmmmme- o Utilisation du méme protocole et méme instrumentation
No precipitation cops .. o .
%87 Tests de différentes conditions: H, dilué ou pur [P,,, variables], avec
§ ou sans bol téflon [oxydant], ajout d’un nucléus minéral [graphite],
0.6 , ’ .
: durée de l'expérience
044 i Uran_in_ite .
! precipitation
‘ T=200 C
i 1 M LiCl
' 7 V 4 [ ° . )
024 .
i § 44 e s e Résultat: aucune précipitation d’UO,
'\‘. ® 14 bar Ar (Run #1)
00 — T T T T T 1 ¥ ]
. & A . g % Aucune explication a cet échec
Time (day)
Expé Solutions Conditions
Gaz Durée (jours) Quantité prelevée a Précipités Remarques
Nature antité (mL) Pression vap st | Pression TOTALE | Pression H, | Pression HyS Température (°C) chaud P g
au Quanti (bar) (bar) (bar) (bar) peratu
Eau pure 100 H2(10%%mol) /Argon 6,9 484 4,15 170 50mL NON
Stest 100 H2(10%%mol) /Argon 8,4 53,9 455 170 40mL NON
3 Stest 200 H2 pur 15 355 20 180 6 100mL NON Barb"ttagi;n't'“bitgﬁ”d”at th
4 Stest 100 H2(10%%mol) /Argon 8,1 54,4 4,63 170 8 40mL NON Pasl,gfpf:i'sr?c‘lans
5 Stest 170 H2(10%%mol) /Argon 10 61,4 5,14 180 6 40mL NON
6 Stest 100 H2(10%%mol) /Argon 8,7 54,3 4,56 180 1 40mL NON Présence de Graphite pur




Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides 2) Synthese des UO,

Test de réduction U par un autre gaz : H,S (suspicion de réduction rapide UO,)

Expé Solutions Conditions
o Quantité prélevée a A
Nature Quanité (mL) Gaz Pression vap st | Pression TOTALE | Pression H, | Pression H,S Température (°C) Duree (jours) chaud Precipites Remarques
(bar) (bar) (bar) (bar) P
Eau pure 100 H2(10%%mol) /Argon 6,9 48,4 4,15 170 6 50mL NON
Stest 100 H2(10%%mol) /Argon 84 539 4,55 170 6 40mL NON
3 Stest 200 H2 pur 15 355 20 180 6 100mL Non | Barbottage arH2 pendnat 1n
avant batch
4 Stest 100 H2(10%Y%mol) /Argon 81 54,4 4,63 170 8 40mL NON Pas de teflon dans
I'experience
Stest 170 H2(10%%mol) /Argon 10 61,4 514 180 6 40mL NON
Stest 100 H2(10%%mol) /Argon 8,7 54,3 4,56 180 1 40mL NON Présence de Graphite pur
Stest 100 H2S pur 8,6 10,9 2,3 180 2 60mL oul




Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides 2) Synthése des UO,

Test de réduction U par un autre gaz : H,S (suspicion de réduction rapide UO,)

Expé Solutions Conditions
o Quantité prélevée a A
Nature Quanité (mL) Gaz Pression vap st | Pression TOTALE | Pression H, | Pression H,S Température (°C) Durée (jours) chaud Precipites Remarques
(bar) (bar) (bar) (bar) P
Eau pure 100 H2(10%%mol) /Argon 6,9 48,4 4,15 170 6 50mL NON
Stest 100 H2(10%%mol) /Argon 84 539 4,55 170 6 40mL NON
3 Stest 200 H2 pur 15 355 20 180 6 100mL oy | Barbottage alH2 pendnat 1h
avant batch
4 Stest 100 H2(10%%mol) /Argon 8,1 54,4 4,63 170 8 40mL NON Pas de teflon dans
I'experience
Stest 170 H2(10%%mol) /Argon 10 61,4 514 180 6 40mL NON
Stest 100 H2(10%%mol) /Argon 8,7 54,3 4,56 180 1 40mL NON Présence de Graphite pur
Stest 100 H2S pur 8,6 10,9 2,3 180 2 60mL oul
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SEM HV: 15.0 kV SEM MAG: 350 x VEGA3 TESCAN SEM HV: 15.0 k\.;' SEM MAé: 10.0 kx
WD: 15.00 mm Det: BSE 200 pm WD: 10.00 mm Det: BSE
View field: 791 ym SYNTHEXU_3 GeoRessources - SCMEM View field: 27.7 pm SYNTHEXU_5 GeoRessources - SCMEM
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Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides 2) Synthése des UO,

Test de réduction U par un autre gaz : H,S (suspicion de réduction rapide UO,)

Capacité de synthétiser des UO, en utilisant H,S dans des conditions adaptées a nos objectifs : quantité importante, rapide,
récupérable

Il Limitation majeure !!l: synthése de minéraux porteurs de soufre (a identifier) mais dont la précipitation fausse
I'évaluation des coefficients de partage UO, — fluide par incorporation probable d’une partie des éléments
accompagnateurs

Conclusion : Synthése des UO, n’est pas encore maitrisée, a la recherche de conseils (si vous en avez...)
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SEM HV: 15.0 kV SEM MAG: 350 x VEGA3 TESCAN SEM HV: 15.0 kV

WD: 15.00 mm Det: BSE 200 pm WD: 10.00 mm Det: BSE
View field: 791 ym SYNTHEXU_3 GeoRessources - SCMEM View field: 27.7 pm SYNTHEXU_5 GeoRessources - SCMEM

1000pm



Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides
Test de mesure des [EA] dans les produits de I'expérience 7 (H,S)
Méthode :

* Solution finale [EA]; : capillaires + LA — ICP-MS

e UOZ [EA]UOZ . LA"CP‘MS

SEM HV: 15.0 kV SEM MAG: 350 x VEGA3 TESCAN

WD: 15.00 mm Det: BSE 200 pm
View field: 791 ym SYNTHEXU_3 GeoRessources - SCMEM




Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides 3) Analyse des UO,

Test de mesure des [EA] dans les produits de l'expérience 7 (H,S)

bdf Analyse UO2 Retour bdf
1,E+10
1,E+09
1,E+08
X 1,E+07
(7]
Q
>
S 1,406
p=
€ 1,E+05 14 ST
2" ! fl. —gi> Mty .
= PVt anid \,?‘{lf *‘l

{ )
1,E+04 ‘ & “ - VP! » |- v,&‘ e ! SEM HV: 15.0 kV SEM MAG: 350 X VEGA3 TESCAN
l ‘ , ; ( ¢ e WD: 15.00 mm Det: BSE 200 pm
J ! "‘ “ # ‘ R ‘ VI N BN 102\ X View field: 791 pm SYNTHEXU_3 GeoRessources - SCMEM
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Temps (s)
—o—Li7 ——-Na23 -—+-Mg24 Al27 —o—Sc45 ——Cr52 ——Mn55 —e—Fe57
—o—Co59 —e—Ni60 ——Cub3 —o—-Zn66 Ga71 Sr88 In115 ——Lal39

—o-Cel40 —o—Pr14l1 -—+-Nd146 -—+-Sm147 -—+—Eul53 —e-Gd157 —e-Th159 Dyl63



Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides 3) Analyse des UO,

Test de mesure des [EA] dans les produits de l'expérience 7 (H,S)

bdf Analyse UO2 Retour bdf

1,E+10
1,E+09
1,E+08
1,E+07
1,E+06

1,E+05

Intensité (coups/s)

1,E+04

SEM HV: 15.0 kV SEM MAG: 350 x VEGA3 TESCAN

. WD: 15.00 mm Det: BSE 200 pm
| # { ‘l ,L View field: 791 pm SYNTHEXU_3 GeoRessources - SCMEM
1,E+03 ‘ i ‘

Sm-Zn
1,E+02 T

40
Temps (s)

—o—Li7 —e—Mn55 —o—27Zn66 —e—Lal39 —e—Sm147 —e—Pb208 -s=|J238



Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides 3) Analyse des UO,

Test de mesure des [EA] dans les produits de l'expérience 7 (H,S)

Analyse UO2
00l 7 =  —eeeme e — e ——————

1 %'VMWV'\J%“‘M“’&

Pb \J\[\V""‘ A seelo “’MA-&YW
20,0001 - tz M}ﬁ VQ‘X.JA:}KYMV?;"% ny%#‘:‘#l\ﬁ\\*ﬂf?
Zn

0,00001 T T T T T T 1

30 35 40 45 50 55 60 65
Temps (s)

0,001 -

Intensité (EA)/ intensité [U]

—o—Li7 —e—Mn55 Zn66 —o—-Lal39 Lul75 —e—Pb208



Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides 3) Analyse des UO,

Test de mesure des [EA] dans les produits de I'expérience 7 (H,S)

Analyse UO2

0,01 7 = =memeem e e
Eléments accompagnateurs intégrées dans le

Li %&M {&vw%m‘uv’ A réseau cristallin de UO,

0,001 -
Pb \J\[\\[‘s" "J"-WWWMXW ~ tous les éléments accompagnateurs détectés
Mn Solution initiale

O R i i

[U]i = 4600 ppm
Zn

[EA]**: Li—Na—-K=20 ppm
[EA]**: Ni— Cu- Mg—-Zn—-Fe—Mn-Sr—Pb =5 ppm
[EA]3*: Al-Ga—Cr—Sc—ETR (P¥) =1 ppm

Inten5|té (EA)/ intensité [U]

0,00001 T T T T T T 1
30 35 40 45 50 55 60 65
Temps (s)
—e—Li7 —e—Mn55 Zn66 —o—-Lal39 Lul75 —e—Pb208



Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides

Test de mesure des [EA] dans les produits de I'expérience 7 (H,S)

Concentrations mesurées dans UO,_(n=5)

3) Analyse des UO,

Li Na Mg Al K Sc Cr Mn Fe Co Ni Cu Zn Ga
M (ppm) | 2504,31| 939,37 | 65,93 | 167,50 |4997,86| 0,96 204,58 | 48,54 | 316,61 1,95 370,96 | 632,73 | 139,82 | 13,84
c 709,91 | 490,61 | 27,31 | 289,53 (3377,17| 0,04 22,39 5,80 106,26 1,62 298,09 | 188,00 | 52,68 20,72
Sol Ini 5 1 1 1 5 5 5 5 5 5 1

Sr La Ce Pr Nd Sm Eu Gd Tb Dy Ho Er Yb Lu
M (ppm)| 1,19 | 54,96 | 70,41 | 0,09 | 14,19 | 84,16 | 87,70 | 112,47 | 73,73 | 56,96 | 75,82 | 79,84 | 81,94 | 75,80
c 0,74 4,96 3,86 0,11 1,61 8,27 4,98 16,56 9,69 9,04 7,59 12,21 9,73 12,99
Sol Ini 5 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1




Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides

Test de mesure des [EA] dans les produits de I'expérience 7 (H,S)

Concentrations mesurées dans UO,_(n=5)

[ETR] / [chondTrites]

10000

1000

100

10

3) Analyse des UO,

Li Na Mg Al K Sc Cr Mn Fe Co Ni Cu Zn Ga
M (ppm) | 2504,31| 939,37 | 65,93 | 167,50 |4997,86| 0,96 204,58 | 48,54 | 316,61 1,95 370,96 | 632,73 | 139,82 | 13,84
o 709,91 | 490,61 | 27,31 | 289,53 |3377,17| 0,04 22,39 5,80 106,26 1,62 298,09 | 188,00 | 52,68 20,72
Sol Ini 5 1 1 1 5 5 5 5 5 5 1
Sr La Ce Pr Nd Sm Eu Gd Tb Dy Ho Er Yb Lu
M (ppm)| 1,19 | 54,96 | 70,41 | 0,09 | 14,19 | 84,16 | 87,70 | 112,47 | 73,73 | 56,96 | 75,82 | 79,84 | 81,94 | 75,80
o 0,74 4,96 3,86 0,11 1,61 8,27 4,98 16,56 9,69 9,04 7,59 12,21 9,73 12,99
Sol Ini 5 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
f non intégré
non mesurable
la C¢ Pr Nd Sm Eu Gd Tb Dy Ho Er Tm Yb Lu

Spectre ETR dans UO, précipité



Le projet SYNTHEXU: protocole et analyse des solutions et solides 3) Analyse des UO,

Test de mesure des [EA] dans les produits de I'expérience 7 (H,S)

Concentrations mesurées dans UO,_(n=5)

Li Na Mg Al K Sc Cr Mn Fe Co Ni Cu Zn Ga
M (ppm) | 2504,31 | 939,37 | 65,93 | 167,50 [4997,86| 0,96 | 204,58 | 48,54 | 316.61 | 1.95 | 370.96 | 632.73 | 139.82 | 13.84
c 709,91 | 490,61 | 27,31 | 289,53 |3377,17| 0,04 | 22,39 | 5,80 [ ]
o DGO | . B | [ ETR] dans UO,
10000
Sr La Ce Pr Nd Sm Eu Gd
M(ppm)| 1,19 | 54,96 | 70,41 | 009 | 14,19 | 84,16 | 87,70 | 112,47 10001 ‘ /M\
o 074 | 49 | 386 | 011 | 161 | 827 | 498 | 16,56 e -N\
Sol Ini 5 1 1 1 1 1 1 1
0 | Type Synmétamorphique
H H qgu
10000 - o Type intrusif ype >y phiq
= y P I
=]
5
& 1000 |
1000 kel
- 5 100}
£ =
e] c
g \ e 10 ¢ § I
S 100 - K Type veine Type discordance
E I e e EEE—
o intéaré Type volcanique
W f non integre 1566 | yp q
10 -
non mesurable 100 |
ol o
1 T T T T T T T T T T T T T 1 Type Ro[l-Front
la C¢ Pr Nd Sm Eu Gd Tb Dy Ho Er Tm Yb Lu 1 i B R
la Pr Sm Gd Dy Er Yb La Pr Sm Gd Dy Er Yb
T4 Ce Nd Eu Tb Ho Tm Lu Ce Nd Eu Tb Ho Tm Lu

Spectre ETR dans UO, précipité
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domaine de la géochimie des oxydes d’uranium
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Conclusions et perspectives

Projet ambitieux et novateur pour répondre a une question scientifique de premier ordre dans le

domaine de la géochimie des oxydes d’uranium

2 ans de travaux en dents de scie (Covid et pas de chercheurs dédiés au projet) avec une équipe

compétente et équipée dans les domaines expérimentaux et analytiques visés

Des objectifs atteints (capacité de mesure des éléments accompagnateurs) a confirmer pour des
contextes géologiques hydrothermaux « difficiles » (par exemple haute salinité ou haute température)

mais un blocage majeur inattendu sur le protocole de précipitation via H, (pas de solution a I'actuel)



Conclusions et perspectives

Projet ambitieux et novateur pour répondre a une question scientifique de premier ordre dans le

domaine de la géochimie des oxydes d’uranium

2 ans de travaux en dents de scie (Covid et pas de chercheurs dédiés au projet) avec une équipe

compétente et équipée dans les domaines expérimentaux et analytiques visés

Des objectifs atteints (capacité de mesure des éléments accompagnateurs) a confirmer pour des
contextes géologiques hydrothermaux « difficiles » (par exemple haute salinité ou haute température)

mais un blocage majeur inattendu sur le protocole de précipitation via H, (pas de solution a I'actuel)

Apres 2 ans de soutien par NEEDS et un investissement important,

SYNTHEXU est un projet au milieu du gué
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