
 

ETUDE DE L'EVOLUTION DANS LE MILIEU MARIN
DES PARTICULES RADIOACTIVES AYANT POUR ORIGINE

LES AEROSOLS DE LA RETOMBEE ATMOSPHERIQUE

par Roger CHESSELET et Claude I.JALOU

Au cours de recherches recentes sur la radioactivite du milieu marin, nous avons plus
specialernent etudie des radionuclides emetteurs gamma tels que le zirconium 95 niobium 95,
les cerium 141 cerium 144 praseodyrne 144 et les ruthenium 106 rhodium 106 qui etaient pre­
sents, aI'epoque de nos mesures, en quantite notable dans les retombees atmospheriques depuis
la reprise des tests nucleaires dans I'atmosphere en octobre 1961. Nous avons specialernent
etudie ces corps dans Ie milieu marin en tant que « traceurs » de mecanismes aevolution rapide
dans l'etude de la cinetique de la contamination du milieu marin.

Les processus qui, dans l'eau de mer, peuvent faire varier I'etat physico-chimique et les
dimensions des particules radioactives injectecs a la surface de la mer sont tres nombreux,
extrernernent complexes et de ce fait tres mal connus (FREILING et BALLOU, 1962).

Le temps de residence des radionuclides sous forme de particules dans l'eau de mer
est directement lie a la vitesse de sedimentation de ces particules, done a leur taille, et les varia­
tions de leur solubilite peuvent intervenir dans les phenomenes de concentration.

C'est pourquoi, tout au long de cette etude, nous allons tenter de savoir quelles sont
les modifications que les particules issues des retombees atmospheriques subissent du fait de
leur injection dans la mer, et quelles sont les consequences qu'entra.inent ces modifications
dans les processus de contamination.

Quand elles ont atteint la surface de la mer, les particules radioactives que nous avons
etudiees peuvent, soit continuer d'exister dans 1'eau a I'etat particulaire, soit se solubiliser.

Nous allons done envisager les diflerents modes de concentration en fonction de ces
deux etats des particules radioactives dans la mer.

En ce qui concerne I'etat particulaire de la rctornbec et son incidence sur les phenomenes
de concentration, nous avons pu montrer recernment, au cours d'un etude systematique sur
des peches planctoniques effectuees pendant un an dans la region cotiere de Nice par Ie Centre
d'Etude et de Recherches de Biologie et cl'Oceanographie medicales, que les concentrations
dans le plancton etaient dues a l' absorption de particules radioactives et essentiellement Iiees
a la retombee immediate presente dans la .mer sous forme particulaire (CHESSELET et LALOU,
1964a).

Parallelement nous avons, d'une part, mesure en divers points et adiverses profondeurs,
I'activite specifique de l'eau de mer pour les nuclides etudics, et d'autre part, filtre de grands
volumes (2 000 litres) de cette eau de mer sur des filtres Millipore de tres faible porosite (0,45 mi­
crons) (CHESSELET et NORDEMANN, 1963). Nous avons pu constater que I'activite retenue
par ces filtres ne rcpresentait que 1 a 10 o de l'activite specifique de l'eau de mer (Mediterranee
occidentale juillet 1962, deccmbre 1963) et nous avons pu verifier que cette activite retenue
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sur les filtres correspondait uniquement it I'activite specirique que l'on trouvait i cette epoque
dans le seston. Pour le zirconium 95 niobium 95 par exemple, dans la Baie des Anges, on a
trouve i I'epoque (juillet 1962) une activite spccifique de l'eau de mer d'environ 7 pCi/litre, et
sur le filtre correspondant une activite de 0,05 pCi/litre. Sachant qu'on a environ 0,5 gramme
de seston sec par metre cube dans cette region, les 0,05 pCi/litre correspondent i une activite
specifiquc du seston en zirconium 95 niobium 95 d'environ 100 pCi/gramme. Cette activite
specifique correspond bien aux activites moyennes que nous avons mesurces par ailleurs dans
lc seston pour cette region. Donc environ 90 % de I'activitc speciiique de l'eau de mer se trouve
en solution, alors qu'il suffisait de filtrer grossierement les eaux de precipitation pour arreter
sur le filtre 90 % de l' activite due aux emetteurs etudies,

95Zr 95N b 1°3 106 1°3 106 141 144 141 144
Ru Ru Ru+ Ru Ce Ce Ce+ Ce

mCi/km2 mCi / km 2 mCi / km 2 mCi / km 2 mCi / km 2 mCi / km 2 mCi / km 2

------

119 9 267 276 4 544 548

TABL. I. - .Actirites residuelles en Mediterranee en decembre 1963.

Dans une experience faite au laboratoire nous avons cherche i preciser les conditions
de solubilisation en fonction du temps que nous avions ainsi constatee in situ (CHESSELET et
LALou, 1965). Dans cette experience nous avons cherche i nous ecarter le moins possible des
conditions reelles dans lesquelles les aerosols radioactifs arrivent i la surface de la mer. Cette
experimentation, quoique grossiere i plus d'un titre, nous a apporte des precisions interessantes,

Pour simuler l'injection des aerosols radioactifs dans l'eau de mer, nous avons utilise
cornme source d'aerosols radioactifs une gaze qui avait filtre sur un collecteur C.R.A.P.A.L. i
la fois la retombee seche et la retombee humide pendant un mois dans la region de Nice, en
avril 1963.

La couche d'aerosols retenue par cette gaze etait donc bien representative de la retombee
reelle. L'injection des aerosols radioactifs a ete faite dans un volume defini d'eau de mer naturelle
prelevee dans cette region, suffisamment ancienne pour ne plus presenter de radioactivite dece­
lable due aux corps que nous avons etudies. Cette eau de mer, apres etre restee en contact des
laps de temps definis avec la gaze support des aerosols radioactifs, etait filtree sur un filtre de
0,45 micron de porosite, Nous avons pu constater qu'apres quelques heures 50 % de l'activite
initiale presentee par la gaze de collection etaient rctrouves au-deli du filtre et qu'ensuite, au
cours du temps, on retrouvait toujours au-deli du filtre une quantite croissante d'activite, et
ceci pour les trois radionuclides etudies (fig. I).

Les resultats de cette experience verifiaient donc les resultats obtenus lors des filtrations
in situ et etaient en accord avec ce que nous avons avarice au sujet de la « susceptibilite » du
plancton i la retombee immediate, celle-ci etant encore sous forme de particules alors que
l'activite specifique de l'eau de mer elle-meme est due en majorite i I'activite en solution.

A cote du zooplancton, dont la concentration en radionuclides est regie par les meca­
nismes d'absorption, il existe dans la mer de nombreuses autres particules : le phytoplancton,
le detritus, compose essentiel1ement de matiere organique en decomposition et de matiere
inorganique, la matiere en suspension qui forme la charge d'un fIeuve, en majorite minerale
detritique et finalement le sediment. Sur ces trois dernieres fractions principales ce sont essen­
tiellement les phenomenes d'adsorption qui rcgissent les concentrations en radionuclides.

Nous allons etudier ici successivement ces trois vecteurs de la radio-activite dans la mer.

Le detritus que nous avonsetudie, a ete recolte en meme temps qlle les peches plancto­
niques, il est essentiellement constitue de polysaccharides et d'alginates (SENEZ, comm. pers.)
et par consequent semble etre du i la decomposition de matiere vegetale. Le tres grand pouvoir
d'adsorption que l'on a constate est lie i la decomposition de cette matiere et aux groupes
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polaires nombreux qu'elle prescnte (POLIKARPOV, 1961). Le facteur de concentration du detritus
par rapport au plancton a pu etre evalue, son activite specitique est dix fois superieure acelle
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FIGURE 1b

cerium 141+ cerium 144

praseodyme 144

_ Gaze

Eau de mer apr4b filtration

....... Fi ltre

50% ;~:- ------ - - -- -- -- -- - ---

I
I

I,,
I,,

nombre de jours 22

- Gaze

---- Eau de mer cpres fj ltration

........ Filtre

-------

FIGURE 1c
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FIG. 1. - Courbes de solubilisation des debris radioactifs atmospberiques dans l'eau de
mer: a pour le zirconium 95 + niobium 95; b pour le cerium 141, cerium 144, praseo­
dyme 144; c pour le ruthenium 103, ruthenium loG, rhodium 106.

du plancton. Des mesures d'activite beta totale sur du detritus trie ont donne une activite speci­
fique de 3 250 pei/g, et pour le plancton seul une activite specifique de 300 pCi/g.

Le role du detritus comme vecteur de la radioactivite peut devenir extremement important
puisque, dans Ie cas ou il Y a penurie de phytoplancton, il sert de reserve de nourriture au
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plancton, et que, surtout, pendant qu'il sedimente, il sert de nourriture aux animaux pelagiques
et benthiques (IZREY, 1961).

En ce qui concerne le pouvoir d'adsorption des particules terrigenes, il peut y avoir
un role tres important car on peut lui attribuer un veritable role de nettoyage de la radioactivite
lorsqu'il est injecte en concentrations suffisantes dans la mer par un fleuve. Nous avons pu en
effet constater que les concentrations en radionuclides artiticiels portees par la charge d'un
fleuve augmentaient rapidement lorsque cette charge est introduite dans la mer. II peut done
y avoir competition entre les particules inorganiques inferieures a. 5omicrons, meme presentes
en tres faible concentration (5 mg/l) et la matiere vivante dans la fixation des radionuclides
artificiels presents dans la mer. On a pu montrer dans le Var, que 15 o environ de l' activite
specifique en cerium 141 cerium 144 praseodyrne 144 de la retombee collectee pendant lc merne
temps etaient fixes pendant les premieres heures du transit des particules terrigenes a. la surface
de la mer (CHESSELET et LALOU, 1964b).

Bien que nos recherches ne nous aient pas conduits aune etude extensive des sediments,
nous avons cependant quelques resultats obtenus au cours de notre etude de cette region qui
a etc effectuee en commun avec le Centre d'Etude et de Recherches de biologic et d'oceano­
graphie medicales de Nice.

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

1) Ie pouvoir d'adsorption de la surface du sediment lui-meme vis-a-vis des particules
radioactives en suspension dans la mer;

2) l'apport a la surface du sediment de tous les materiaux dont la radioactivite est liee
aux diflerents mecanismes de concentration.

Le role de cette couche superficielle des sediments dans le cycle des nuclides radioactifs
artificiels dans la mer a aussi son importance. C'est en effet cette couche, riche en matiere orga­
nique, qui est ingeree par les animaux benthiques tels que les Annelides, les Holothurides, les
eponges etc...

Dans une etude sur les Holothuries de faible profondeur (3 a 40 metres) nous avons pu
mettre en evidence 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 etaient de 6,6 en
moyenne pour les zirconium 95 niobium 95 et de 2,8 en moyenne pour les cerium 141 cerium
144 praseodyme 144 (CHESSELET et LALou, 1964C) .

Nous avons etudie les sediments dans Ie cours fluvial et marin du Var.

Dans le cours fluvial du Var, les stations etaient reparties tous les kilometres jusqu'a
4 km en amont de l'embouchure. Nous avons constate :

1) que, dans l'eau filtree, pour Ie zirconium 95 niobium 95, les differentes stations dans
le cours du Var montrent une activite specifique constante moyenne d' environ 2 pCi/l, pour
les ruthenium 103 ruthenium 106 rhodium 106, opCi/1 et pour les cerium 141 cerium 144 pra­
seodyrne 144, 4,7 pCi/I;

2) que, dans le sediment, I'activite moyenne en zirconium est d'environ 3 pCi/g pour
I'echantillon brut, 4 pCi/g pour les ruthenium 103 ruthenium 106 rhodium 106 et 5 pCi/g pour
les cerium 141 cerium 144 praseodyme 144.

Quand on fait Ie rapport entre l'activite specifique de la fraction grossierc (.» 63 microns)
et celle de la fraction fine (>63 microns) on trouve que l'activite specifique de la fraction fine
est environ 4 fois superieure acelle de la fraction grossiere pour tous les radionuclides etudies,

Dans l'eau de mer, a1'embouchure du fleuve, les activites en surface a. I'epoque de nos
mesures etaient de 12 pCi/1 pour les zirconium 95 niobium 95,15 pCi/1 pour les ruthenium 103
ruthenium 106 rhodium 106 et 23 pCi/1 pour les cerium 141 cerium 144 praseodyrne 144. La
comparaison entre les activites apportees par l'eau du fleuve et les activites specifiques de l'eau
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de mer de surface montrent que les taux d'activite dans l'eau de mer ne peuvent pas etre dus
aun apport fluvial, l'eau du fleuve etant nettoyee par la grande quantite de particules en sus­
pension, I'activite se retrouvant dans la partie fine des sediments. Comme nous l'avons dit
plus haut, la partie fine de la charge du fleuve continue ase charger d'activite apres son injection
dans la mer et sedimente lorsque le courant superficiel cree par le fleuve n'est plus suflisant
pour le maintenir en suspension.

zirconium 95 niobium 95 (pCijg) 2,3 4,3

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

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

TABLEAU 2

J-Je tableau 2 donne les resultats des mesures d'activite pour les sediments de deux stations
de la region d'Antibes (1/2 mille dans l' est du cap d'Antibes) qui est une region O-Ll peuvent
s'accumuler de telles particules,

Retornbee en 95 Zr, 95 Nb, 1°3 Ru, 106,Ru, 106 Rh, 141 Ce, 144 Ce, 144 'Pr,

sous forme de particules filtrables

environ 50 p. 100 sesolubilise
en quelques heures

ADSORPTION

Particules inorganiques
role de nettoyage

ACCU:NIULATION

SEDIMENT

Thermocline

FIG. 2. - Schema representant les diuerses voles que peuvent emprunter les radionuclides
zirconium 95 niobium 95, ruthenium 103 ruthenium 106 rhodium 106, cerium 141 cerium 144
praseodyme 144 is sus des retombees atmo spberiquespour atteindre le fond.

Conclusions.

A la suite de cet ensemble de resultats sur les differents modes de concentration sur Ies
diverses particules en suspension, on peutetablir Ie schema de Ia figure 2 pour representer Ies
diverses voies que peuvent emprunter les radionuclides zirconium 95 niobium 95, ruthenium
103 ruthenium 106 rhodium 106, cerium 141 cerium 144 praseodyme 144 issus des retornbees
atmospheriques pour atteindre le sediment du fond apres un temps de residence plus ou mains
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long dans la zone d'accumulation que nous avons pu par ailleurs mettre en evidence au niveau
de la thermocline (CHESSELET, LALou et NORDEMANN, 1964).

Les resultats que nous avons decrits ici font partie d'un bilan que nous avons rente de
dresser concernant la radioactivite artificielle apportee par les retombees atmospheriques et ses
incidences dans les couches superficielles du milieu marin.
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