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En France, 'Agence Nationale pour la gestion des Déchets Radioactifs (ANDRA) exige une quantification fiable
des complexants organiques présents dans les effluents et boues radioactives en raison de leur utilisation lors des
procédés de décontamination. En effet, les complexants organiques ont une grande affinité avec les radionucléides
et peuvent faciliter leur mobilité, et ainsi potentiellement entrainer une migration de ces espéces des centres de
stockage vers I'environnement. Par conséquent, il est demandé aux producteurs de déchets radioactifs d’analyser
et de quantifier les complexants organiques dans leurs déchets, et TANDRA a identifié quatre molécules en priorité :
'acide éthyléne diamine tétraacétigue (EDTA), l'acide diéthyléne triamine pentaacétique (DTPA), l'acide
nitrilotriacétique (NTA), et I'acide triéthyléne tétramine hexaacétique (TTHA).

De prime abord, la séparation de quatre molécules peut paraitre aisée. Mais lorsque ces molécules sont des
complexants organiques présents dans des effluents radioactifs caractérisés par une concentration en matiéres en
suspension élevée (160 g/L), une forte acidité (pH inférieur a 2), une charge saline en nitrate de sodium élevée (2
mol/L), une présence significative de métaux (jusqu’a 10 mmol/L) et un niveau de radioactivité relativement
important (environ 5 GBg/m?® en émetteurs B et y) ; lorsque les études de spéciation sont limitées par un manque
de constantes de complexation dans la littérature ; lorsque les étapes de préparation de I'échantillon et de
séparation doivent étre compatibles avec une détection par spectrométrie de masse ; et enfin lorsque les étalons
utilisés pour la quantification ne sont pas toujours fiables *, cette séparation n’apparait plus si simple.

La chromatographie d’'appariement d’ions avec une détection par spectrométrie de masse avec une source
electrospray a été sélectionnée pour réaliser I'analyse simultanée des quatre complexants organiques 2. Avant cela,
une étape de préparation de I'échantillon est nécessaire afin d’obtenir chaque molécule sous forme d’'un complexe
majoritaire et ainsi pouvoir effectuer une analyse quantitative. Cette étape repose sur une co-précipitation de
certains métaux grace a une augmentation de pH suivie par I'ajout de nickel en excés. Apres une comparaison de
différentes phases stationnaires qui a donné lieu a des surprises, la composition des phases mobiles et les
parameétres du spectrométre de masse ont été optimisés, puis les performances de la méthode développée ont été
évaluées en termes de linéarité, répétabilité et sensibilité. Cette méthode a également été appliquée a des
échantillons réels.
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