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ETUDE DE LA RADIOACTIVITE DES EAUX 
DE LA MEDITERRANEE OCCIDENTALE 
PAR SPECTROMETRIE GAMMA IN SITU 

par Roger CHESSELET et Daniel NoRDEMANN 

RESUME 

La spectrometrie gamma appliquee in situ est une methode directe de detection et de 
dosage de noyaux radioactifs emetteurs gamma d' origine naturelle ou artificielle con tenus dans 
1' eau de mer. 

Les conditions de mise en ceuvre sont decrites a propos des experiences effectuees a partir 
du navire oceanographique «Calypso >> en juillet 1961 et aout 1962. 

Les performances de !'installation sont connues : le rendement pour un emetteur gamma 
uniformement reparti dans le milieu infini entourant le detecteur est de 3 2 coups par heure par 
picocurie par litre (pour la detection photo-electrique du potassium 40); la sensibilite a ete 
evaluee recemment a 2 picocuries par litre. 

Les spectres gamma obtenus au cours de ces campagnes sont analyses. 

Les concentrations de l'eau de mer en zirconium 95 -niobium 95 ont ete mesurees en 
differents points: des valeurs comprises entre 2 pCifl et 8 pCifl ont ete obtenues entre 100m et 
om de profondeur d'immersion du detecteur. Les taux de retombees en zirconium 95 -niobium 
95 etendus au bassin mediterraneen, d'apres des mesures effectuees sur les retombees collectees 
d'octobre 1961 a juillet 1962, sont en accord avec ces concentrations. 

ABSTRACT 

In situ y spectrometry is a method of the direct detection and counting of natural or arti­
fical y emitter nuclei in sea-water. 

Applications of the method during experiments made on board the O.V. " Calypso ", 
in the Mediterranean Sea Quly 1961 and august 1962) are discussed. 

The performances of the equipment are known: the counting rute for a y emitter uni­
formly distributed in an infinite medium surrounding the detector, is the 3 2 counts per hour/fl. 
fLCurie per liter (photoelectric detection of potassium 40 ). Sensitivity has been recently estimated 
at 2 fLfLCuriefliter. 

The y spectra obtained during these cruises are analysed: concentrations in sea-water 
zirconium 95 - niobium 95 have been measured during different oceanographic stations: 
values between 2 fLfLCifl and 8 fLfLCifl have been found from 1 oo meters to o meter for depth of 
detector location. 

Fall-out zirconium 95- niobium 95 for the Mediterranean bassin, measured from fall-out 
samples from october 1961 to july 1962 is in complete agreement with these concentration in 
sea-water. 
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INTRODUCTION 

I Mesures effectuees en juillet I96I, mouvement propre des sondes, rendements 
de detection et sensibilite. 

II J\1esures effectuees en aout I96z, des concentrations de l'eau de mer en 
zirconium 95 - niobium 95, emetteurs radioactifs artificiels des retombees 
atmospheriques. 

Conclusion. 
Bibliographie. 

La necessite de connaitre les lois qui regissent la repartition des emetteurs radioactifs 
naturels dans la mer et la contamination de celle-ci due au developpement des techniques 
nucleaires, conduit a la mise au point de methodes propres a effectuer des mesures nombreuse::; 
de la radioactivite de la mer. 

En outre, le developpement des methodes de detection nucleaire apporte des moyens 
d'investigation nouveaux et puissants dans le domaine des etudes oceanographiques; identifi­
cation des masses d'eau, mesure de leur ((age)); etude du metabolisme de nombreux elements 
dans les plantes et les animaux marins, etc. 

La spectrometrie gamma directe de l'eau de mer, c'est-a-dire sans traitement prealable 
de l'echantillon (tel que concentration, extraction, etc.) permet de detecter et de closer les prin­
cipaux nuclides radioactifs presents dans l'eau de mer. En effet, une partie importante d'entre 
eux sont emetteurs de rayonnement gamma (CHESSELET R., GRJEBINE T., LAMBERT G., NoRDE­
:rvrANN D., I96I) et la spectrometrie gamma permet de caracteriser chaque emetteur gamma par 
un ou plusieurs ((pies photoelectriques )) repartis dans un ((spectre gamma)). 

On sait que la connaissance des rendements de detection et des mouvements propres des 
detecteurs en fait une methode quantitative de dosage des isotopes radioactifs, fondee sur 
l'evaluation de l'aire de chaque pic photoelectrique, proportionnelle a l'activite specifique de 
chaque emetteur place au voisinage de detecteur. Cette methode est d'un usage courant en labora­
toire (SIEGBHAN K .. , I95 5, CROUTHAMEL C., I96o, JuLLIOT C., I96o) et est appliquee en general 
aux mesures d'activites des sources compactes ou ponctuelles. 

L' application de cette methode a la detection d' emetteurs uniformement repartis en 
volume dans un milieu ambiant quelconque entourant le detecteur est possible (DoMINGO V. et 
NoRDEMANN D., I96I) et conduit ala detection in sitt-t des nuclides emetteurs gamma de l'eau 
de mer : il suffit de plonger dans celle-ci une sonde contenant la partie detectrice du spectrometrc 
gamma. 

Une premiere serie de mesures par spectrometrie gamma in sittt avait ete realisee en 
aout I 96o, dans l'Ocean Atlantique, au large des cotes bretonnes et espagnoles, au moyen d'un 
appareillage simple. L'utilisation d'appareils plus complexes et plus precis, et une connaissance 
plus poussee des lois physiques regissant les phenomenes de detection ont permis d'effectuer, en 
mai I 96 I, une campagne experimentale a bord du navire oceanographique (( Thalassa )) (CHES­
SELET R. et NoRDEMANN D. I96z). 

Dans le but de preciser certains points (mouvement propre des sondes, identification des 
emetteurs detectes ), une seconde campagne de mesures de spectrometrie gamma a ete effectuee 
en juillet I96I, a bord du N.O. ((Calypso)), au cours d'une mission de geologie sous-marine 
effectuee en Mediterranee occidentale par le Professeur J. BouRCART. 

Une troisieme campagne a ete effectuee en aout I96z, toujours en Mediterranee occiden­
tale a bord du N.O. <<Calypso )), dans des conditions comparables ala precedente. La reprise des 
essais nucleaires dans l' atmosphere en septembre I 96 I et la connaissance des retombees radio­
actives dans cette region ont permis d'envisager puis de realiser la detection directe in sittt de 
certains nuclides radioactifs artificiels, presents dans l'eau de mer et provenant des retombees. 
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I. - Mesures effectuees en juillet 1961. Mouvement propre des sondes. Ren­
dements de detection et sensibilites. 

Un des principaux buts vises consistait a comparer la radioactivite gamma des eaux de la 
Manche a celles de la Mediterranee occidentale. 

En effet, les teneurs en elements radioactifs de ces deux bassins sont, a priori, differentes : 
salinite plus elevee en Mediterranee, conduisant a une richesse plus grande en potassium-4o, 
regimes de retombees d' origine atmospherique differents, apports d' origine industrielle egale­
ment differents. 

Il convenait done d' envisager selon 1' etat de reproductibilite des spectres, 1' evaluation 
de la sensibilite de la methode et eventuellement 1' exploitation des differences constatees. 

Au cours de cette premiere campagne en Mediterranee occidentale, nous avons utilise 
la meme sonde que lors de la campagne effectuee dans la Manche a bord du N.O. «Thalassa» en 
mai 1961 (sonde equipee d'un cristal detecteur d'iodure de sodium active au thallium de 10 em 
X 8 em). 

Un spectre gamma in situ a ete ef:fectue, sensiblement a mi-chemin entre Nice et la 
Corse, par 42° 29' Net 6° 41' 8 E a une profondeur de mesure de- 50 m, par mer calme et vent 
nul, le navire ayant ete mis en derive. 

On a pu observer l'allure tres comparable des deux spectres gamma representes sur la 
figure r. 

Lorsque l' on compare les spectres ainsi obtenus, il convient de remarquer en premier 
lieu que le taux de comptage dans le pic photoelectrique du potassium-4o (a 1,46 MeV) du 
spectre des eaux mediterraneennes est sensiblement plus important que le taux de comptage 
correspondant dans les eaux de la J\1anche. 

La connaissance du rendement de detection photoelectrique (1) en milieu homogene 
emetteur absorbant et infini (CHESSELET R., CoLLIAUX R., LAMBERT G., NoRDEMANN D., 1962) 
permet a partir d'une mesure de spectrographic gamma de calculer la teneur en potassium des 
eaux analysees. Cette teneur etant aisement connue par d'autres methodes d'analyse, les donnees 
acquises sur les detections in situ peuvent etre ainsi contr6lees avec precision. 

Etalomzage pour le potassium-4o. 

La valeur du rendement de !'installation, pour le comptage du potassium-4o (CHESSELET 
R., GRJEBINE T., LAMBERT G. et NoRDEMANN D., 1962) est 32 coups par heure par picocurie 
par litre. Ceci represente, pour des teneurs habituelles en potassium-4o dans l'eau de mer (HARVEY 
H.W., 1949, SvERDRUP H.U., JoHNSON M.W. et FLEMING R.H., 1946) des taux de comptage tels 
que l'erreur commise dans la mesure est de l'ordre de 10 pour Ioo pour une mesure d'une heure 
et de 8 pour roo, 5 pour 100 et 4 pour roo respectivement pour des mesures de 2, 4 et 8 heures. 

Tetzeur en potassizmz-4o dans Ia A1anche et dans Ia Mediterranee. 

D' a pres les valeurs numeriques correspondant aux spectres presentes et les taux de 
comptage respectifs dans le pic photoelectrique du potassium-4o a 1,46 MeV, dont la largeur 
est sensiblement egale a roo keV, soit trois canaux du selecteur d'amplitude utilise- on a pu 
deduire les teneurs en potassium (tabl. 1). 

(r) C'est-a-dire le rapport du taux de comptage representant le pic photoelectrique considere (exprime 
par exemplc en impulsions, par heure, ou coups par heure, cph) au nombre de desintegrations par unite de temps 
et par unite de volume du milieu (entourant lc detecteur) et exprime par exemple en desintegrations par heure 
et par litre dph/1 ou en picocurie par litre pCi/1, sachant que I pCi = 3, 7 . IO-~ dps = I 3 3 dph. 
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En supposant le rapport isotopique potassium-4ojpotassium constant dans les differentes 
eaux, on voit que, dans les eaux mediterraneennes, la concentration en potassium est sensiblement 
de 5 pour I 00 superieure a celle des eaux de la Manche. Ceci ne peut etre pris que comme une 
confirmation de faits connus et non comme une mesure precise, qui, nous l'avons vu, n'etait pas 
realisable avec les temps de mesures utilises. 
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FrG. I. -Spectres y d'eau de mer in situ (r) Mediterranie entre Nice 
et Ia Corse(« Calypso))- juillet I96r); (z) cotes de Bretagne («Thalassa)) 
- mai 1961). Duree de mesure r heure; cristal Nai (Tr) quartz et silice, 
ro em X 8 em; selecteur S.A.M. 6o, S.A.I.P.; largeur du canal 34 KeV; 
resolution 8 p. roo (pour K40

). 

Par ailleurs, les differents spectres presentent to us une tendance a la presence d' autres pies 
aux energies suivantes: o,6I MeV, 0,91 MeV, I,o8 MeV, I,J5 MeV, 1,75 MeV et 2 MeV. 
Malgre la faible hauteur relative de ces pies, ils permettent neanmoins de supposer que l'instal-
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lation est proche de la limite de detection pour un ou plusieurs autres emetteurs. Ces pies peuvent 
actuellement etre attribues au bismuth-214 (radium C), descendant du radium et du radon, 
presents, d'une part dans le verre du photomultiplicateur (contribution au mouvement propre) 
et d'autre part dans lamer. Les parts respectives de ces deux contributions ont pu etre evaluees 
(la contribution de l'eau de mer ne represente que ro pour roo de la contribution totale). 

Taux de 
: 

Activite Teneur en 
Lieu de mesure comptage 1 potassium- 40 potassium 

potassium- 40 * 
1 

(pCi/1) (mg/1) 
(cph) 

Mediterranee 2 045 I 35,6 398 I 
I 

1\'Ianche 
I 

380 I 995 34,0 
I 

* y compris le bruit de fond du detecteur. 

TABLEAU I 

En juillet r96r, d'apres les spectres obtenus, il n'etait pas possible d'attribuer aux 
emetteurs gamma d'origine artificielle (zirconium-95 - niobium-95, ruthenium-ro6 - rho­
dium-ro6 cesium- I 3 7, cerium-144- praseodyme-144, ... ) une part decelable de la radioactivite 
totale observee. Ceci etait valable avant la reprise des tests nucleaires atmospheriques en sep­
tembre r96r. 

II. - Mesures effectuees en aout 1962 des concentrations de l'eau de mer en 
zirconium-95, niobium-95, emetteurs radioactifs artificiels des retombees 
atmospheriques. 

Au mois d'aout r96z, onze mois apres la reprise des tests nucleaires dans !'atmosphere, 
l'importance des retombees d'origine atmospherique et la mise au point de la methode qui vient 
d'etre decrite ont permis d'envisager une etude sur le comportement de quelques emetteurs a vie 
moyenne, conduisant ainsi au debut de !'analyse du bilan general des produits retombes et 
presents dans l' eau de mer. 

Lors d'une courte campagne a bord du N.O. << Calypso », en :Niediterranee occidentale, 
no us avons effectue differentes mesures de spectrometric gamma in situ de l' eau de mer. Elles 
visaient d'une part a controler les performances de !'installation et d'autre part a appliquer, le 
cas echeant, les premiers resultats obtenus a !'evaluation du bilan general pour un ou deux pro­
duits de fission. 

D' a pres 1' etude du pic photoelectrique commun ( o, 76 J\;fe V), les concentrations suivantes 
en zirconium-95 et niobium-95 ont pu etre observees, a 70 milles nautiques dans le nord-est de 
Minorque, a I 20 milles nautiques de la cote frans:aise (41°5 N 6°3 E) (tabl. z). 

Profon-
deur Zr 95 _L Nb 95 Remarques I Prof0ndeur Zr 95 + Nb 95 

(en m) (en m) 

- IO 2,o pCi/1 ± 2 pCi/1 limite de detection 
- 50 I,9 )) ± 2 )) )) 

0 7,9 pCi/1 ± 2 pCi!l 
- IO 5,6 pCi/1 ± 2 pCi!l 

- 50 I, 7 )) ± 2 )) )) 

- IOO 1,2 )) ± 2 )) )) 

-20 6,4 pCi/1 ± 2 pCi!l 
- 30 7, I pCi/1 ± 2 pCi!l 

TABLEAU 2 TABLEAU 3 

Par ailleurs, une serie de spectres ont ete obtenus a l'extremite sud de la baie des Anges, 
face a !'embouchure du Var, a 3,5 milles nautiques de la cotes (tabl. 3). 
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En depit de la grande imprecison relative, il est possible de tirer argument de 1' excellente 
reproductibilite des spectres obtenus, heure par heure, pour considerer comme valables les 
resultats ci-dessus, et dans tous les cas, pouvoir admettre la presence de zirconium-95 - nio­
bium-95. 

Quand on considere les concentrations des eaux de mer en produits ayant pour origine 
un apport atmospherique, il est necessaire de tenir compte d'une difference d'identite entre les 
eaux dites de surface et les eaux profondes. En effet, malgre l'homogeneite globale du milieu 
oceanique, il convient de considerer deux volumes distincts qui partagent la masse des eaux en 
une << troposphere oceanique )) et en une « stratosphere oceanique )), la frontiere entre ces masses 
d' eaux etant formee par une couche de transition ou thermocline qui « constitue, avant tout, une 
barriere contre tousles processus turbulents )) (DEFANT A., 1961, REVELLER. et al., 1956). La 
couche superieure est directement interessee par les phenomenes qui ont lieu a la surface de la 
mer, elle est homogene en salinite et en temperature alors que, sous le thermocline, I' on rencontre 
des stratifications durables, la temperature decroissant lentement avec !'augmentation de la 
profondeur. 

Dans la plupart des cas, on s'accorde pour prendre un modele simplifie tenant compte de 
ces deux volumes distincts. La profondeur moyenne ou se trouve la limite entre les deux volumes 
est environ de - 1oo m pour l'ensemble des mers (DEFANT A., 1962) ceci etant valable, 
en moyenne, pour la 11editerranee (ALIVERTI G., 1959). 

En depit de la simplification extreme que le modele des deux volumes distincts introduit 
et qu'il faut garder presente a 1' esprit, il est justifie dans bien des cas de prendre cette profondeur 
de 100 m comme profondeur de melange, pour un laps de temps court et pour des produits 
arrivant ala surface sous forme de retombees d'origine atmospherique (GoLDBERG E.D., 1962). 

Au moyen de ces considerations sur la repartition homogene observee dans la couche 
des eaux situee au-dessus du thermocline, dont la profondeur est en moyenne estimee a-1oom, 
il est possible d'evaluer a partir de la concentration moyenne de 2 pCi/1, rencontree dans lamer, 
la totalite de !'injection jusqu'en juillet 1962 en zirconium-95 - niobium-95 d'origine atmos­
pherique: la valeur ainsi obtenue est de l'ordre de 200 mCijkm2

• 

Dans le but de confronter cette valeur avec celles des concentrations effectivement 
mesurees pour les retombees en zirconium-95- niobium-95, nous avons alors mesure au moyen 
d'un ensemble de spectrometrie gamma a tres haute sensibilite, les zirconium-95 - niobium-95 
accumules dans les collecteurs de retombees atmospheriques (reseau C.R.A.P.A.L.) (JEHANNO C. 
et al. 1958, GRJEB1NE T., LAMBERT G. 1961), pendant une annee pour les stations du bassin 
mediterraneen. 

Ces 1nesures, integrant les retombees jusqu' en juillet r 962 ont donne les concentrations 
portees au tableau 4· 

Station 

Marignane 
Monaco 
Ajaccio 
Nice 
Alger 

Zr 95 + Nb 95 
(insoluble et soluble) 

zo6 mCi/kmz 
218 mCi/kmz 
II5 mCi/kmz 
195 mCijkmz 
198 mCijkmz 

II y a done un accord certain entre 
les valeurs des injections en zirconium-95 -
niobium-95 mesurees directement sur les 
collecteurs de retombees atmospheriques et 
celle que 1' on peut deduire des concentrations 
en zirconium-95 - niobium-95 de l'eau de 
mer, mesurees in situ et confrontees avec 
les hypotheses couramment admises en ocea­
nographie. 

Par ailleurs, afin de connaitre le role 
TABLEAU 4 

eventuel d'un vecteur constitue par de la 
matiere organique ou inorganique, ayant absorbe ou adsorbe les zirconium-95 - niobium-95 
et capable de transgresser la barriere du thermocline, nous avons filtre au cours de la me1ne 
campagne 2 ooo litres d'eau de mer, prelevee in situ, par- 10 m et filtree sur filtre Millipore de 
0,4 5 p. de porosite. 
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Les mesures sur !'ensemble de ces filtres montrent une activite gamma imputable au 
zirconium-95 - niobium-95 de I 5. Io-3pCijl. On voit ainsi que la radioactivite en zirconium-95 
- niobium-95' portee par les particules solides, d'une din1ension superieure a 0,45 fL ne represente 
probablement que I pour IOO environ de la radioactivite en ces emetteurs de l'eau de mer. 

Ces mesures sont a comparer avec les activites trouvees par CERRAI (I962) et qui obtenait 
une valeur de o,6. ro-3pCi par litre d'eau de mer pour l'activite beta totale du plancton recolte 
en I962 sur les cotes italiennes. Ces valeurs faibles en regard de la radioactivite totale contenue 
dans l'eau de mer peuvent etre partiellement expliquees par l'etat physicochimique du zirconium 
et du niobium, presents dans l'eau de mer sous forme anionique, difficilement adsorbable (1

) de 
Zr (OH) ~- et Nb (OH) ~- (GoLDSCHMIDT V.M., I95 8). 

Conclusion. 

Onze mois apres la reprise des tests nucleaires atmospheriques, l'eau de n1er de la Medi­
terranee occidentale presente des concentrations en zirconium-95 - niobium-95 qu'il est pos­
sible de mesurer au moyen de la methode de spectrometrie gamma appliquee in situ. Bien que ces 
concentrations soient faibles (de l'ordre de o,6 pour Ioo de la concentration totale en emetteurs 
naturels de l'eau de mer) des possibilites nouvelles d'exploitation de ce traceur radioactif intro­
duit involontairement par les retombees atmospheriques apparaissent. Selon l'endroit, il est 
possible d'observer des gradients appreciables de concentrations, la proximite en temps et l'irre­
gularite des phenomenes d'injection (CHESSELET R., DussART B., NoRDEMANN D., I963) des 
retombees dans le milieu marin, n'ayant pas encore conduit a l'homogeneisation totale. Les 
emetteurs gamma detectables peuvent done etre utilises pour 1' etablissement de bilans fragmen­
taires ou totaux en ces produits, pour 1' evaluation des temps de residence dans les masses d' eaux, 
ainsi que pour les processus de melange, etc. 

Pour ces etudes, la methode de spectrometrie gamma apparait comme une methode 
particulierement adaptee : cette methode appliquee in situ, sans aucun traitement chimique, 
dont le depouillement est realisable a bord, permet eventuellement en cours de mission, la 
reorganisation du programme en fonction des resultats obtenus. Cette condition est essentielle 
pour !'adaptation immediate de !'investigation a une repartition en emetteur particulierement 
evolutive dans le temps (nouvelles injections, decroissances nucleaires) et dans l'espace (mouve­
ment des masses d'eau et du thermocline). 

Une nouvelle voie, conduisant ainsi a un grand nombre d'etudes et d'applications, est 
done ouverte dans ce domaine de la Geophysique. 

Service d'Electroniqtte pl!Jsique C.E.N. Saclqy. 
Centre des Faibles radioactivites. C.N.R.S. Gif-sur- Yz'e!te. 
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