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Dosage isotopique de I’eau lourde par résonance nucléaire

par Maurice GOLDMAN
S.E.R.M., C.E.N. de Saclay

INTRODUCTION.

Le signal de résonance nucléaire d’une espéce donnée de noyaux est,
toutes choses égales d’ailleurs, proportionnel au nombre de ces noyaux
contenu dans I'échantillon observé. Ce phénoméne permet done d’effectuer
des dosages isotopiques absolus. Il a déja été mis & profit pour le dosage
1sotopique des mélanges d’eau lourde et d’cau légere [1, 2].

L’objet du présent travail a été de mettre au point le dosage isotopique
courant des eaux de piles et de déterminer le titre absolu d’une eau étalon,
d’une teneur approximative de 99,8%, de D, O.

Ce titre a été déterminé avec une incertitude absolue de 0,0059%, de D, O,
soit une précision deux fois supérieure a celle atteinte précédemment [1].

MoODE OPERATOIRE.

Nous avons observé le signal d’absorption nucléaire des protons de nos
échantillons dans un aimant Varian V 4012 A, a 'aide d'un spectrométre
Varian V 4200 A.

Ce signal a été obtenu par modulation sinusoidale du champ magné-
tique, lent balayage du champ a travers la valeur de résonance, amplifi-
cation au «lock-in » et enregistrement graphique.

Les conditions opératoires ont été les suivantes:

Fréquence: 8 Mc.[sec.

Fréquence bloquée au moyen d’un oscillateur & quartz.

Intensité du champ RF : 0,09 gaués

(composante tournante).
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Largeur de rate: 0,32 gauss.

Entre extréma de la dérivée.
Dopage: Avec SOMn, 1/6 M.
Amplitude de modulation : 1,07 gauss pic & pic.
Vitesse de balayage du champ : 0,073 gauss/min.
Constante de temps de Uenregistreur : 12 sec.
Temps écoulé entre enregistrement du maximum et du minimum: 7 min.
Diamétre des tubes échantillons : environ 13 mm de diamétre int.
Rapport signal sur bruit: 200 pour une eau a 99,8%, du D, O.
Reproductibilité entre deux enregistrements: environ 29,.

La largeur de raie, amenée a 0,32 gauss en dopant I’eau au moyen de
sulfate manganeux paramagnétique, est notablement plus grande que la
largeur d'inhomogénéité du champ magnétique et ne rend pas critique la
position de 1’échantillon dans ’aimant.

L’amplitude de modulation du champ magnétique est celle qui rend
maximum le signal enregistré et supprime I'effet, sur la hauteur du signal,
des différences de largeur provenant de petites variations de dopage.

I.’amplitude du champ de radiofréquence correspond a la condition de
saturation:

YgH:T]_Tzzi‘

qui rend le signal maximum, et stationnaire par rapport aux petites varia-
tions de dopage. Ce n’est que pour une faible amplitude de modulation
qu’on enregistrerait la dérivée de la courbe d’absorption. Dans ce cas, le
signal serait maximum pour:

Le temps de passage entre extréma de la courbe enregistrée, de 7 mi-
nutes, est suffisamment long pour que la constante de temps de 'appareil,
de 12 secondes, ne déforme que trés peu celle-ci.

La hauteur de I’eau dans les tubes a été choisie suffisamment grande
(7 & 8 cm), pour que I’échantillon soit « infiniment long », c’est-a-dire qu’il
s’étende au-dela de la zone ou les noyaux induisent un signal dans la bobine
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réceptrice. Dans ces conditions, le signal est proportionnel a la section du
tube. Celle-ci a été déterminée a environ 1/200 par mesure au cathétomeétre
de la hauteur de tube occupée par une quantité connue d’eau.

La précision du dosage est limitée & 29, par la reproductibilité des
enregistrements.

RESULTATS EXPERIMENTAUX.

Nous avons utilisé une série de 8 eaux de synthése de titre échelonnés
entre 999, et 99,89, de D, O. Elles ont été réalisées par addition d’eau
légére a 'eau étalon & analyser, de titre approximatif 99,89, de D, O.

Les différences de titre de ces eaux a4 'eau étalon étaient connues avec
précision.

Nous avons pu vérifier ainsi que la hauteur du signal varie linéairement
avec la concentration de protons. La droite a été déterminée au moyen de
37 points expérimentaux, par une méthode de moindres carrés pondérés.
Son abscisse & I’origine nous a permis d’obtenir, pour I’eau étalon, le titre
suivant:

C = 99,787 + 0,005% de D, O

Par comparaison avec cette eau, de titre bien établi, il est possible de doser
une eau de pile en moins d'une heure, avec une précision de 29, sur sa
teneur en protons.
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