ETUDE DE L’EVOLUTION DANS LE MILIEU MARIN
DES PARTICULES RADIOACTIVES AYANT POUR ORIGINE
LES AEROSOLS DE LA RETOMBEE ATMOSPHERIQUE

par Roger CmesseLiEr et Claude Lavrou

Au cours de recherches récentes sur la radioactivité du milieu marin, nous avons plus
spécialement étudié des radionuclides émetteurs gamma tels que le zirconium 95 niobium g5,
les cerium 141 cerium 144 praséodyme 144 et les ruthenium 106 rhodium 106 qui étaient pré-
sents, a I’époque de nos mesures, en quantité notable dans les retombées atmosphériques depuis
la reprise des tests nucléaires dans ’atmosphére en octobre 1961. Nous avons spécialement
étudié ces corps dans le milieu marin en tant que « traceurs » de mécanismes a évolution rapide
dans I’étude de la cinétique de la contamination du milieu marin.

Les processus qui, dans 'eau de mer, peuvent faire varier I’état physico-chimique et les
dimensions des particules radioactives injectées a la surface de la mer sont trés nombreux,
extrémement complexes et de ce fait trés mal connus (FREILING et Barrou, 1962).

Le temps de résidence des radionuclides sous forme de particules dans ’eau de mer
est directement lié 4 la vitesse de sédimentation de ces particules, donc a leur taille, et les varia-
tions de leur solubilité peuvent intervenir dans les phénomenes de concentration.

C’est pourquoi, tout au long de cette étude, nous allons tenter de savoir quelles sont
les modifications que les particules issues des retombées atmosphériques subissent du fait de
leur injection dans la mer, et quelles sont les conséquences qu’entrainent ces modifications
dans les processus de contamination.

Quand elles ont atteint la surface de la mer, les particules radioactives que nous avons
étudiées peuvent, soit continuer d’exister dans I’eau a I’état particulaire, soit se solubiliser.

Nous allons donc envisager les différents modes de concentration en fonction de ces
deux états des particules radioactives dans la mer.

En ce qui concerne I’état particulaire de la retombée et son incidence sur les phénomenes
de concentration, nous avons pu montrer récemment, au cours d’un étude systématique sur
des péches planctoniques effectuées pendant un an dans la région cotiere de Nice par le Centre
d’Etude et de Recherches de Biologie et d’Océanographie médicales, que les concentrations
dans le plancton étaient dues 4 I’absorption de particules radioactives et essentiellement liées
a la retombée immédiate présente dans la mer sous forme particulaire (CHESSELET et LALou,
19644).

Parallélement nous avons, d’une part, mesuré en divers points et a diverses profondeurs,
Pactivité spécifique de ’eau de mer pour les nuclides étudiés, et d’autre part, filtré de grands
volumes (2 ooo litres) de cette eau de mer sur des filtres Millipore de tres faible porosité (0,45 mi-
crons) (CHESSELET et NORDEMANN, 1963). Nous avons pu constater que activité retenue
par ces filtres ne représentait que 1 4 10 9, de activité spécifique de I’eau de mer (Méditerranée
occidentale juillet 1962, décembre 1963) et nous avons pu vérifier que cette activité retenue



._.852_.

sur les filtres correspondait uniquement a lactivité spécifique que ’on trouvait a cette époque
dans le seston. Pour le zirconium 95 niobium 95 par exemple, dans la Baie des Anges, on a
trouvé a époque (juillet 1962) une activité spécifique de eau de mer d’environ 7 pCi/litre, et
sur le filtre correspondant une activité de o,o5 pCi/litre. Sachant qu’on a enviton o,5 gramme
de seston sec par metre cube dans cette région, les o,05 pCi/litre cotrespondent 4 une activité
spécifique du seston en zirconium 95 niobium 95 d’environ 1oo pCi/gramme. Cette activité
spécifique correspond bien aux activités moyennes que nous avons mesurées par ailleurs dans
le seston pour cette région. Donc environ 9o %, de ’activité spécifique de ’eau de mert se trouve
en solution, alors qu’il suffisait de filtrer grossierement les eaux de précipitation pour arréter
sur le filtre go 9, de I'activité due aux émetteurs étudiés.
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TABL. 1. — Activités résiduelles en Méditerranée en décembre 1963.

Dans une expérience faite au laboratoire nous avons cherché a préciser les conditions
de solubilisation en fonction du temps que nous avions ainsi constatée /# sifu (CHESSELET et
Lavrou, 1965). Dans cette expérience nous avons cherché a nous écarter le moins possible des
conditions réelles dans lesquelles les aérosols radioactifs arrivent a la surface de la mer. Cette
expérimentation, quoique grossiere a plus d’un titre, nous a apporté des précisions intéressantes.

Pour simuler 'injection des aérosols radioactifs dans ’eau de mer, nous avons utilisé
comme source d’aérosols radioactifs une gaze qui avait filtré sur un collecteur C.R.A.P.A.L. 2
la fois la retombée séche et la retombée humide pendant un mois dans la région de Nice, en
avril 1963.

La couche d’aérosols retenue par cette gaze était donc bien représentative de la retombée
réelle. L’injection des aérosols radioactifs a été faite dans un volume défini d’eau de mer naturelle
prélevée dans cette région, suffisamment ancienne pour ne plus présenter de radioactivité déce-
lable due aux corps que nous avons étudiés. Cette eau de mer, apres étre restée en contact des
laps de temps définis avec la gaze support des aérosols radioactifs, était filtrée sur un filtre de
0,45 micron de porosité. Nous avons pu constater qu’apres quelques heures so 9%, de lactivité
initiale présentée par la gaze de collection étaient retrouvés au-dela du filtre et qu’ensuite, au
cours du temps, on retrouvait toujours au-deld du filtre une quantité croissante d’activité, et
ceci pour les trois radionuclides étudiés (fig. 1).

Les résultats de cette expérience vérifiaient donc les résultats obtenus lors des filtrations
in situ et étaient en accord avec ce que nous avons avancé au sujet de la « susceptibilité » du
plancton a la retombée immédiate, celle-ci étant encore sous forme de particules alors que
Pactivité spécifique de I’eau de mer elle-méme est due en majorité a P'activité en solution.

A coté du zooplancton, dont la concentration en radionuclides est régie par les méca-
nismes d’absorption, il existe dans la mer de nombreuses autres particules : le phytoplancton,
le détritus, composé essentiellement de matiere organique en décomposition et de matiere
inorganique, la mati¢re en suspension qui forme la charge d’un fleuve, en majorité minérale
détritique et finalement le sédiment. Sur ces trois derniéres fractions principales ce sont essen-
tiellement les phénomenes d’adsorption qui régissent les concentrations en radionuclides.

Nous allons étudier ici successivement ces trois vecteurs de la radio-activité dans la mer.

Le détritus que nous avons étudié, a été récolté en méme temps que les péches plancto-
niques, il est essentiellement constitué de polysaccharides et d’alginates (SENEZz, comm. pers.)
et par conséquent semble étre du a la décomposition de mati¢re végétale. Le trés grand pouvoir
d’adsorption que ’on a constaté est li¢ 2 la décomposition de cette matiére et aux groupes



polaites nombreux qu’elle présente (PoLikARPOV, 1961). Le facteur de concentration du détritus
par rapport au plancton a pu étre évalué, son activité spécifique est dix fois supérieure 2 celle
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Fi1G. 1. — Courbes de solubilisation des débris radioactifs atmosphériques dans I’ean de
mer : a pout le zitconium 95 + niobium 95; b pour le cetium 141, cerium 144, praséo-
dyme 144; ¢ pour le ruthenium 103, ruthenium 106, rhodium 106.

du plancton. Des mesures d’activité béta totale sur du détritus trié ont donné une activité spéci-
fique de 3 250 pCi/g, et pour le plancton seul une activité spécifique de 300 pCi/g.

Le role du détritus comme vecteur de la radioactivité peut devenir extrémement important
puisque, dans le cas ouil y a pénurie de phytoplancton, il sert de réserve de nourriture au



plancton, et que, surtout, pendant qu’il sédimente, il sert de noutrriture aux animaux pélagiques
et benthiques (KREy, 1961).

En ce qui concerne le pouvoir d’adsorption des particules terrigeénes, il peut y avoir
un réle tres important car on peut lui attribuer un véritable réle de nettoyage de la radioactivité
logsqu’il est injecté en concentrations suffisantes dans la mer par un fleuve. Nous avons pu en
effet constater que les concentrations en radionuclides artificiels portées par la charge d’un
fleuve augmentaient rapidement lorsque cette charge est introduite dans la mer. Il peut donc
y avoir compétition entre les particules inorganiques inférieures 4 5o microns, méme présentes
en tres faible concentration (5 mg/l) et la matiére vivante dans la fixation des radionuclides
artificiels présents dans la mer. On a pu montrer dans le Var, que 15 9, environ de activité
spécifique en cerium 141 cerium 144 praséodyme 144 de la retombée collectée pendant le méme
temps étaient fixés pendant les premieres heures du transit des particules terrigénes a la surface
de la mer (CHESSELET et LALOU, 19645).

Bien que nos recherches ne nous aient pas conduits a une étude extensive des sédiments,
nous avons cependant quelques résultats obtenus au cours de notre étude de cette région qui
a été effectuée en commun avec le Centre d’Etude et de Recherches de biologie et d’océano-
graphie médicales de Nice.

Les mécanismes qui peuvent rendre compte des concentrations des produits de fission
de la couche superficielle des sédiments sont de deux ordres :

1) le pouvoir d’adsorption de la surface du sédiment lui-méme vis-a-vis des particules
radioactives en suspension dans la mer;

2) Tapport a la surface du sédiment de tous les matériaux dont la radioactivité est liée
aux différents mécanismes de concentration.

Le r6le de cette couche supetficielle des sédiments dans le cycle des nuclides radioactifs
artificiels dans la mer a aussi son importance. Cest en effet cette couche, riche en matiere orga-
nique, qui est ingérée par les animaux benthiques tels que les Annélides, les Holothurides, les
éponges etc...

Dans une étude sur les Holothuries de faible profondeur (3 2 40 métres) nous avons pu
mettre en évidence des facteurs de concentration importants de ces radionuclides dans les vis-
ceres de ces animaux par rapport au sable sur lequel elles vivent, ces facteurs étaient de 6,6 en
moyenne pour les zirconium 95 niobium 95 et de 2,8 en moyenne pour les cerium 141 cerium
144 praséodyme 144 (CHESSELET et LALOU, 1964¢).

Nous avons étudié les sédiments dans le cours fluvial et marin du Var.

Dans le cours fluvial du Var, les stations étaient réparties tous les kilomeétres jusqu’a
4 km en amont de ’embouchure. Nous avons constaté :

1) que, dans ’eau filtrée, pour le zirconium 95 niobium 95, les différentes stations dans
le cours du Var montrent une activité spécifique constante moyenne d’environ 2 pCi/l, pour
les tuthenium 103 ruthenium 106 rhodium 106, opCi/l et pour les cerium 141 cerium 144 pra-
séodyme 144, 4,7 pCi/l;

2) que, dans le sédiment, I’activité moyenne en zirconium est d’environ 3 pCi/g pour
Péchantillon brut, 4 pCi/g pour les ruthenium 103 ruthenium 106 rhodium 106 et 5 pCi/g pour
les cerium 141 cerium 144 praséodyme 144.

Quand on fait le rapport entre Iactivité spécifique de la fraction grossiére (>63 microns)
et celle de la fraction fine (>63 microns) on trouve que l'activité spécifique de la fraction fine
est environ 4 fois supétieure 4 celle de la fraction grossiére pour tous les radionuclides étudiés.

Dans Peau de mer, 2 Pembouchure du fleuve, les activités en surface 2 '’époque de nos
mesures étaient de 12 pCi/l pour les zirconium g5 niobium 95, 15 pCi/l pour les ruthenium ro3
ruthenium 106 rhodium 106 et 23 pCi/l pour les cerium 141 cerium 144 praséodyme 144. La
comparaison entre les activités apportées par 'eau du fleuve et les activités spécifiques de ’eau



de mer de surface montrent que les taux d’activité dans Ieau de mer ne peuvent pas étre dus
a un apport fluvial, Peau du fleuve étant nettoyée par Ja grande quantité de particules en sus-
pension, Pactivité se retrouvant dans la pattie fine des sédiments. Comme nous I'avons dit
plus haut, la partie fine de la charge du fleuve continue 4 se charger d’activité aprés son injection
dans la mer et sédimente lorsque le courant superficiel créé par le fleuve n’est plus suffisant
pour le maintenir en suspension.

zirconium 95 niobium 95 (pCi/g) 2,3 4,3

ruthenium 103 ruthenium 106 rhodium 106 (pCi/g) 7,2 12,1

cerium 141 cerium 144 praséodyme 144 (pCi/g) 8,2 13,6
TABLEAU 2

Le tableau 2 donne les résultats des mesures d’activité pour les sédiments de deux stations
de la région d’Antibes (1/2 mille dans ’est du cap d’Antibes) qui est une région ol peuvent
s’accumuler de telles particules.
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F1G. 2. — Schéma représentant les diverses voies que peuvent emprunter les radionuclides

girconium 95 niobinm 95, rutheninm 103 ruthenium 106 rbodium 106, cerium 141 cerium 144
Dpraséodyme 144 issus des retombées atmosphériques pour atteindre le fond.

Conclusions.

A la suite de cet ensemble de résultats sur les différents modes de concentration sur les
diverses particules en suspension, on peut établir le schéma de la figure 2 pour représenter les
diverses voies que peuvent emprunter les radionuclides zirconium 95 niobium 9y, ruthenium
103 ruthenium 106 rhodium 106, cetium 141 cerium 144 praséodyme 144 issus des retombées
atmosphériques pour atteindre le sédiment du fond aprés un temps de résidence plus ou moins



long dans la zone d’accumulation que nous avons pu par ailleurs mettre en évidence au niveau
de la thermocline (CHESSELET, LALOU et NORDEMANN, 1964).

Les résultats que nous avons décrits ici font partie d’un bilan que nous avons tenté de
dresser concernant la radioactivité artificielle apportée par les retombées atmosphériques et ses
incidences dans les couches superficielles du milieu marin.
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