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RESUME

Pendant I'année 1970, I'Association EURATOM/C.E.A. a poursuivi ses
travaux relatifs 3 la pollution radioactive
alimentaire. Elle a approfondi les recherches
de pollution & ’homme amorcée
par les pollutions assocides 4 la

Les recherches concernant les transferts
des végétaux par voie humide, par le strontium
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INTRODUCT ION ¥)

Le présent document rend compte de |'activité du groupe
de recherche de |'Association EURATOM/CEA, au cours de |'année 1970,

L'objet du contrat consiste & rassembler et éventuel lement
elaborer les données et les méthodes nécessalres pour évaluer, en un
point quelconque du territoire de la Communauté Européenne, et en fonction
des paramétres qui déterminent les caractéristiques locales, les limites
acceptables de la pollution radioactive du milieu ambiant et de la chafne
alimentaire, conformément aux recommandations de la Commission Interna-
tionale de Protection Radiologique.

En 1970, |'Association a développé ses activités dans
tous les secteurs considérés comme prioritaires. Accentuant le mouvement
déja amorcé |'année derniére, un effort marqué a été porté sur la
recherche des facteurs de transfert des sources de pollution a |'homme,
en particullier sur ceux concernant le sol et |'eau,

i1 convient de noter en outre que |'étude des probiémes

posés par les pollutions associées & la pollution radioactive a été abordée
dans le méme esprit et avec les mémes méthodes,

Ce rapport comprend cing parties.

La premiére partie est consacrée aux problémes de Biologle
humaine. Parmi ceux-ci, I'étude du métabolisme du strontium et de sa
rétention dans le squelette est parvenue au stade de |'interprétation des
données et de la recherche d'un modéle.

La deuxiéme partie traite des facteurs de transfert de la
contamination radiocactive des sources de pollution & |'homme. L'étude
de ia contamination aTmosphCrique des végétaux par voie humide par le
strontium et le césium est en ¢! achevemenT de méme que |'étude du compor=-
tement du césium dans les soYs. L'étude des transferts de la contamination
a partir de la poliution des eaux apporte des résultats intéressants
relatifs au ruthénium, au cobalt et au zinc.

Dans une troisiéme partie sont abordés les problémes posés
par les contaminations chimiques associées aux contaminations radioactives,
avec |'étude du filuor,

La quatrictme partie enfin, consacrée aux études de synthése,
comporte un e¢ssai d'estimation des risques de contamination interne de
I'homme résultant de la pollution radicactive des eaux.

*) Manuscrit regu le 8 juin 1971
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1
La recherche des données anatomiques et physiologiques
de |'homme nécessalres au calcul des doses d'irradiation délivrées
a.l'organisme & la suite de 1'Ingestion de radionucléides a été poursuivie
et a porté princlpalement sur les points sulvants :

l.l. Données anatomiques de |'homme -

Ce travall se poursuit en collaboration avec le Département
de HealTh Physics du Oak Ridge National Laboratory ( Tennessee ). Les
chapifres sulvants ont été révisés et complétés : le systéme respiratoire,
le systéme dlgestif, la moelle osseuse ef le squelette.

Un rapport condensé sur |'homme de référence européen
est en vole d'achévement. D'une fagon générale, on y refrouvera les
mémes valeurs que celles de la CIPR, mais des remarques seront Introdultes
lorsqu'il apparaltra nécessalre de comparer les valeurs observées dans
.dlverses régions d'Europe & celles, arbifraires, de |'homme standard.

1.2, Etude du métabolisme du strontium - { coltlaboration de |'Unlversité
de Pavie, Professeur Lanzola ) -

Le programme d'échanti!lonnage a été Interrompu en juin
1970. Une premiére analyse a été effectuée portant sur les enfants de
0 a 19 jours. La principale difficulté tient au nombre insuffisant des
échantillons.

Il apparalt que la concentration du 908r et du calcium
stable, rapportées & |'os frais ne montrent pas de différences signi-
ficatives entre les quatre régions suivantes : Milano, Roma, Bari,
Napoli. On est donc en drolt, en premiére approximation, de considérer
que ces échantillons proviennent d'une population homogéne. Par contre,
Udine se distingue de ces quatre régions.

L'effet des différentes variabies relevées sur la concen-
tration du 90Sr par rapport au calclium stable, par rapport aux cendres
et par rapport au poids de l'os frais, a été étudié.

. Le rapport 90Sr/g. Ca montre une dispersion plus grande
que les rapports 90Sr/g. cendres et 90Sr/g. os frais.

Le sexe ne parait pas étre une variable significative,
mais |l est possible que |'analyse d'un plus grand nombre d'échantilions
permette d'établir une différence due au sexe.

Les différences des valeurs observées au cours des frois
premiéres années de prélévement ne sont pas significatives au seull de
5% et autorisent leur groupement éventuel en vue de leur traitement.

Les valeurs observées ont été divisées en deux catégories
d'age : 1=2 jours ( y compris les mort-nés ), et 2 & 12 jours. On n'a
pas trouvé de différence significative entre les deux classes d'age.
Les trois taux de contamlnation calculés montrent des valcurs pius €levées
& Udine que dans les cinq autres régions et ceci se vérifie au seuil de
probabiiité de 95%. Par ailleurs, les dispersions peuvent &fre considérées
comme normales, moyennes et médianes étant trés voisines.
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Les figures | - 3 montrent ces distributions pour la
région d'Udine et pour le pool des quatre autres régions. La figure |
montre le rapport strontium-90/gramme d'os frais. La figure 2 montie

le rapport strontium-90/gramme de calcium stable. La figure 3 montre le
rapport strontium-90 par gramme de cendres.

La figure 4 montre les moyennes et les écarts par rapport
& la moyenne pour les trols rapporfs. Le trait supérieur représente la
région de Udine, le ftralt inférieur les quatre autres régions,

Enfin, des mesures de strontium stable ont été effectuées
sur une fraction des échantillons par e Dr E.l. Hamilton du Medical
Hesearch Councll| ( Royal Marsden Hospital, Belmont, UK ).

Certains résultats sont présentés dans la fiqure 5. ||
apparalt que les valeurs observées & Udine pour le strontium stable sont
particul iérement basses. tlotre étude montre donc qu'il existe pour les
valeurs étudiées une relation inverse entre la concentration de %0sr
et celle du Sr stable.

Ces ¢tudes méritent donc d'&tre poursuivies.

Des informations sont nécessaires sur |'alimentation des
femmes encelntes et notamment sur les supplemenfs de calclum par voie
orale,

Une mesure de strontium stable dans le régime alimentaire
et dans |'eau de boisson est nécessaire.

- Les enquétes alimentaires effectuées par |'Association
suggérent que les quantités de strontium stable sont particuliérement
bassesau Friuli, mais ces chiffres n'ont qu'une valeur indicative en
| 'absence de mesures, Pour mieux apprécier 1'influence du strontium
stable ingéré sur la rétention du radiostrontium dans les os, il est
envisagé :

I/ de faire des mesures de Sr radioactif et stable dans les os des
bovidés a Milan et a Udine,

2/ de mesurer le contenu en Sr stable et en calcium dans le régime
al imentaire d'un service d'obstétrique & Milan et & Udine.

Le prélévement d'échantillons de vertébres sur des
adultes, réalisé & Milan en 1967 dans le cadre de ce programme, a fait
d'aufre part |'objet d'une étude visant & tester le modéle de rétention
basé sur la distinction enfre " os stabilisé " et " calcium échangeable "
et mis au point & partir des résultats de mesures effectuées en France,
par le Département de Protection Sanitaire du Commissariat & |'Energie
Atomique.,

Pour cela, on a fait une evaluaf|on approximative de la
quantité de 9050 de 1960 3 1967, 3 partir du rapport des quantités de
Dsr contenues dans le rigime alimentaire et dans le lait,

L'application du modéle précité a permis de tracer
I'évolution de la charge osseuse des vertébres jusqu'en 1967 ( fig.6 )
{ communication de FMme Garnier & Grenoble ).

) Les mesures effectuées sur les vertébres d'individus
décédés en 1967 donnent un résultat en accord avec la charge calculée

pour cette méme année, mais il seraif souhaltable d'avoir des points
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FIG/ 1 - Comparaison des distributions de la concentration

. FIG 2 / Comparaison de la distribution de la concentration de 90Sr
du 90 Sr A Udine et dans les autres régions ( p/g d'os frais ) & Udine et dans les autres régions ( Sr par g de Ca )
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Fig. 6 Concentration du *’Sr dans les vertebres pCi/g Ca
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de comparaison pour les années sulvantes.

L'application du modéle permet en outre |'évaluation
de facteur de rétention

90Sr fixé dans |'os

fw(os) = 56
Sr ingéré

a partir de |'expression suivante :

¢ = Rifa

w365 |
ol : R : est le facteur de discrimination du strontium par rapport au
calcium au niveau de la barriére intestinale

f : est la fraction du calcium stabilisé renouvelé annuel lement

Ca: est la quantité de calcium présente dans la partie du squelette
considéré®

| : est la quantité de calcium ingérée quotidiennement.

Cette expression du facteur de rétention du 9OSr dans 1'os
présente |'avantage de tenir compte de la quantité de calcium ingérée
dans le régime alimentaire.

En pondérant le facteur f pour les différentes parties
W
du squelette, il serait possible d'estimer le facteur global pour
I'ensemble du squelette.

Le traitement de |'ensemble des données résultant de ce
programme est a poursuivre suivant le plan suivant :

|. Etude du rapport entre la charge osseuse du nouveau-né et |'ingestion
de %0Sr par la mére.

2, Etude du modele mathématique du métabolisme du strontium applicable
a différents 3dges.

.3, Etude du métabolisme de 1'iode ( collaboration de I'Université Libre de
Bruxel les, Professeur ERMANS ) -

Des contacts ont été pris avec divers centres hospitaliers
européens pour obtenir les valeurs " normales " des paramétres fonctionnels
de la thyroTde chez |'adulte.

Cette étude prépare la seconde qui consistera &8 mesurer les
captations et les éliminations urinaires chez des sujets adultes, en
divers points des six pays et a |'aide de méthodes standardisées. Enfin,
I'étude de |'hétérogénéité fonctionnelle de la thyroTde est entamée.

l.4. Enquétes alimentaires -

a/ Nourrissons -
Le dépouiliement de 1'enquéte est en cours.
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b/ Adultes -

Cette étude comprend deux parties :

D'une part, ta vérification de la méthode de calcu!l utilisée
dans les enquétes européennes. Ce travail est terminé sur la moitié des
familles enquétées.

D'autre part, |'étude des consommations familiales et indi-
viduelles sera entreprise avec la collaboration de ia F.A.0. Cette enquéte
nous fournira des données sur les consommations des adultes dans |'un des
centres citadins ol portent nos prélévements osseux, données qui seront
utilisées pour I'exploitation des résultats du programme 1.2,

l.5. Dosimétrie du TGl chez i'enfant -

Un programme est amorcé au département de Pédiatrie de |'Unij-
versité Libre de Bruxelles qui nous permettra d'appliquer le modéle
mathématique antérieurement mis au point.
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DEUXIEME PARTIE

LES FACTEURS DE TRANSFERT DE LA CONTAMINATION RADIOACTIVE

DES SOURCES DE POLLUTION A L'HOMME
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L'étabiissement des relations entre le niveau de pollution
du milieu récepteur et le niveau de contamination des différents produits
alimentaires consommés par |'homme implique la connaissance de ce que
I'on appelle les facteurs de transfert de la contamination.

Les études actuellement poursuivies dans ce domaine se
répartissent entre trois grands groupes :

I/ Les transferts de la contamination & partir de |'atmosphére,
2/ Les transferts de la contamination a partir de {'eau.
3/ Les transferts de la contamination & partir du sol.

2.t. Les transferts de la contamination & partir de |'atmosphére -

Les études antérieures ont conduilt & distinguer une conta-
mination par voie séche et une contamination par voie humide,
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L'étude expérimentale des facteurs de transfert de la con-
tamination atmosphérique par voie séche a été amorcée en septembre en
col laboration avec le Centre d'Etudes Nucléaires de Jiilich ( Dr VOGT
et Dr POLSTER ). On a procédé & quelques essais préliminaires de diffusion
et de dépdt sur des surfaces de référence avec un aérosol marqué au 64Cu.
Il reste & mettre au point les méthodes expérimentales adaptées & |'étude
de la diffusion et du dépdt de |'iode sur le sol et les plantes pour
différents états physico-chimiques d'une part, et différentes conditions
météorologiques d'autre part.
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ration de MYTTENAERE, Division de Biclogie Euratom, Ispra ) =

Le modéie antérieurement mis au point pour I'évaluation des
transferts de la contamination atmosphérique aux végétaux par voie
humide fait intervenir deux modes de rétention :

-~ une rétention par interception de i'eau contaminée, dont |'activité
persiste sur la plante aprés évaporation,

- une rétention par absorption des ions radioactifs au cours du
ruissellement de {'eau contaminée sur les parties exposées de la plante,

Les paramétres de transfert ainsi définis présénfenf de
ce falt une certaine variabilité en fonction des facteurs climatiques.

L'application du modéle fait appel a différentes sources
d'informations en particulier :

- les résultats expérimentaux obtenus a partir d'une contamination
par aspersion, les variables étant la quantité d'eau apportée, la durée
de I'aspersion et la composition minérale de |'eau,

- le régime local des pluies pendant la période de croissance,
régime caractérisé par le nombre de jours de pluie de différentes inten-
sités,

- I'activité spécifique relative de |'eau de pluie, en fonction de
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de la hauteur des chutes de pluie .

- |a température moyenne pendant la période estivale

- la courbe de croissance du végétal

A partir de. ces informations , deux méthodes d'approche
peuvent étre envisagées pour évaluer les taux de transfert.
ler modéle . la premiére consiste a estimer pour chaque classe
d‘in?ensif?ﬁe plule, |'activité apporTée par unité de surface et

I'activité transférée a la planfe par chacun des deux modes de

rétention décrits plus paut. Le transfert global est ensuite obtenu

par intégration des transferts partiels .

On suppose que |'on a classé les différenfes plules de la

région considérée en p classes d'intensité j. Soit r'J le coefficient

d'interception exprimé par le rapport :

= r. .= kg d'eau retenu par interception

iJ
kg de poids frais .

pour une pluie d'intensité j.

soit er le coefficient de prélévement exprimé par le
rapport
er= kg d'eau en contact avec la plante par le ruissellement

kg de poids frais .

pour une pluie d'infensité |

soit n.le nombre de jours de pluie d'infensité j, soit F ltactivité

déposée par la pluie d'intensité j, 1'unité étant 1'activité

déposée par une piuie de Imm,

La contamination g@ la plante exprimée en activité par kg
de poids frals est alors :

P

C==Znj (r .+r ) F
\‘ %

iJ pJ"

2éme modéle . La seconde méthode consiste & définir pour la situation
considérée,la pluviosité moyenne par Jour de pluie , La
contamination transférée par jour de pluie est alors
obtenue par application du taux de transfert déterminé
expérimentalement dans les conditions du jour de pluie moyen.
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La contamination globale est ensulte obtenue en multipliant les

résultats par le nombre de Jjours de pluie ;

.

Solt ; rimle facteur moyen de transfert par interception pour

la moyenne des chutes de plule journaliéres . Solt rpm!e facteur

moyen de ftransfert par prélévement pour la méme pluie moyenne m.

Soit ¢+ N le nombre de Jours de plule pour la période considérée et
Fm I*activité moyenne déposée par [e jour de plule moyenne . La

contamination de la plante exprimée en activité par kg de poids

frais est alors

C= N(r'm + rpm ) Fm.

Les figures 7 et 8 montrent les étapes successives
conduisant & I'évaluation de la contamination atmosphérique
par voie humide .

Un exemple d'évaluation des données nécessalres a
I'estimation rde la contamination par_le S0 Sr d'une culture

[N

d'herbe & |'état Jeune est donnée par la figure 9.

L'activité de |'herbe a été mesurée expérimentalement pour
trois Intensités de plule simulée ( 1,5 et 10 m/m ), |'apport de
contamination étant constant ( courbe Ib ).

La contamination par interception ( courbe la ) a été
estimée & partir de la capacité d'interception de |'eau évaluée d'aprés
{tactivité spécifique de |'eau. La contamination par prélévement est
alors représentée par la différence entre |'activité mesurée et la
valeur estimée de la contamination par interception.

Les résultats obtenus expérimentalement & partir de ces
essals modéles peuvent &tre adaptés & la contamination par la pluie
sulvant le processus suivant. On a établi & partir des données de la
{ittérature un graphique ( figure g ) montrant |'évolution de |'acti-
vité spécifique de la pluie en fonction de son intensité. On peut en
dédulre |'activité apportée par chaque classe d'intensité de plule,

a

en supposant qu'une plule de Im/m a une activité égale & I'unité,

A partir des données de la figure 9, la variabilité de
I'activité de la pluie en fonction de son intensité, et tenant compte
des facteurs de transfert obtenus & partir des essais expérimentaux,
on peut déterminer |'activité de |'herbe résultant des trois intensités
de plule considérées ( courbe Iib ). On peut également définir la
part de la contamination attribuée & |'Interception ( courbe lla )
et au prélévement ( différence entre les points de la courbe lib et
la ).

On peut observer enfin que pour |'herbe & |'état jeune,
la contamination par prélévement est peu importante par rapport 3 la
contamination par interception, Pour une herbe plus &gée, la rétention
par prélévement prend une importance croissante au fur et & mesure
que I'on approche de la maturité,
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2.2, Les transferts de la contamination résultant de la pollution des eaux -

En 1970, 1'activité dans ce domaine s'est surtout
développée sur le plan expérimental. Cependant, dans le cadre des études
de synthése, le modéle mathématique relatif aux transferts a |'homme de la
pollution des eaux, par la chaine alimentaire, a été précisé. Cet aspect
de la question est traité dans la troisieéme partie.

2,2.1. Contamination en strontium et en césium_des végétaux irrigués

" - — - —— o < - - - e € - — T - - - - o B s e o - o 0

par_aspersion ( collaboration avec MYTTENAERE, Division de la

0y

Biologie d'Euratom & Ispra ) -

Cette expérimentation avait surtout pour objet d'obtenir
des valeurs des facteurs de transfert eau --~ végétaux irrigués dans le
cas de cultures intensivement irriguées. On a expérimenté sur des salades
( Romana bionda degli ortolani ), sur des betteraves rouges ( paonazza
d'Egitto ) et sur le ray-grass ( Lolium italicum ). Les plantes ont été
cultivées en bacs bien drainés de Im¢ de surface ( profondeur du sol :

20 cm ). Les contaminations ont été réalisées en caisson, les plantes
restant en serre en dehors des périodes de contamination. Toute |'eau
apportée 1'a été lors des aspersions contaminantes. Cependant, dans le
cas du ray-grass, on a effectué trois coupes successives : la premiére
coupe n'a regu que de |'eau contaminée, les seconde et troisiéme ont été
arrosées lors des repousses avec de |'eau non contaminée. Le tableau |
résume le protocole expérimental. Le tebleau |1 donne les valeurs des
tacteurs de transfert pour la matiére séche des végétaux irrigués,

Si on exprime les facteurs de transfert pour les poids
frais des végétaux, on obtient des valeurs de |'ordre de 8 pour le
ray-grass ( parties aériennes ), de 3 pour les salades ( feuilles ), de 8
pour les betteraves ( racines ), en ce qui concerne le strontium , - de
i'ordre de 6 pour le ray-grass ( parties aériennes ), de 2 pour les salades
( feuilles ), de 2 pour les betteraves ( racines ), en ce qui concerne
ie césium,

On a constaté enfin que le ray-grass des deuxiéme
et troisiéme coupes était presque aussi contaminé que celui de la premiére
coupe, ce qui tendrait & indiquer |'importance des processus de contamination
par les racines. Bien que les quantités d'eau apportées soient du méme
ordre que celles utilisées dans la pratique de I'irrigation par aspersion
sous climat méditerranéen sec, le sol, dans les expériences décrites,
est resté presque constamment saturé d'eau, car le maintien en serre a
réduit I'évapotranspiration. Les résultats précédents doivent donc é&tre
considérés comme valables seulement dans des conditions de culture forcée
en serrS8NA4LTIRBIvent &tre d'ailleurs considérées comme critiques en ce
qui concerne les risques de pollution par |'eau.

2,2,2., Etudes expérimentales relatives au ruthénium -

2.2.2.1. Radiocécologie physico-chimigue du_ruthénium ( colla-

boration de |'Ecole Nationale SupéFTéure de Chimie de
Lille et la Société Ugine-Kuhimann ) -

L'étude du comportement des radioruthéniums en vue
d'une évaluation satisfaisante des risques encourus par les divers utili-
sateurs des milieux aquatiques utilisés comme milieux récepteurs pour des
effluents radioactifs liquides implique |'analyse approfondie de divers
aspects physico-chimiques et analytiques. La tendance a former des complexes
minéraux et organiques avec les composés normalement ou accidentellement
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TABLEAU | - CONTAMINATION EN STRONTIUM ET CESIUM LORS D'IRRIGATION PAR
ASPERSION = PROTOCOLE EXPERIMENTAL =
Ray grass Sal ades Betteraves rouges
Semis 4/8/1970 5/8/1970 5/8/1970
Repiquage - 19/8/1970 19/8/1970
Eau d'irrigation eau du Lac eau du lLac eau du Lac Mejeur
Majeur Majeur
Quantité par
aspersion 50 mm 25 mm 25 mm
Nombre et rythme
des aspersions 6-1 par 8-2 par 13-2 par semaine
semaine semaine
Récolte lére coupe :
I1/10/1970 7/10/1970 9/11/1970
2éme coupe :
6/11/1970
3éme coupe :
L/ /1971

Les facteurs de transfert moyens exprimés pour la matiére
séche des végétaux sont portés dans le tableau I1.

TABLFAU 11 - FACTEURS DE TRANSFERT EAU D'IRRIGATION =—=—>» VEGETAUX
‘. activité par g matiére séche
rapport : activité par g d'eau
R 34
Especes 855R Cs
Parties aériennes Racines Parties aéer. Racines
Ray-grass 85 - 60 -
Sal ades 55 110 40 60
Betteraves
rouges 80 80 65
(vieilles feuil- (vieilles
les ) feuilles)
35 25 20
(jeunes feuilles) (jeunes
feuilles)
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présents dans les eaux semble &ftre un facteur particuliérement important

du devenir des radioruthéniums des effluents, Cet aspect a fait |'objet
d'études en collaboration avec I'Ecole Nationale Supérieure de Chimie de
Litle, Une felle étude Impliquait la mise au point de méthodes de référence
permettant le diagnostic des formes physico-chimiques présentes dans les
milieux de dispersion ainsi que la synthése de formes physico-chimiques
aussi bien définies que possible. Ce fut |'objet d'une recherche en colla-
boration avec la Laboratoire Central de la Société Uglne-Kuhimann., Actuel=-
lement, ces deux études peuvent &tre considérées comme terminées et les
résultats observés sont briévement énumérés ci-dessous.

2.2,2.1,1, Etudes des complexes

~

Les recherches antérieures poursuivies & |'Ecole
Nationale Supérieure de Chimie de Lille ont permis de préparer des solutions
de ruthénium sans excés d'acides et ne contenant que des ions ruthénfums
simples Ru4* et Ru3*, Ces solutions se sont révélées suffisamment stables
pour servir de solutions de référence pour des expérimentations ultérieures
relatives au ruthénium non nitrosé. La difficulté essentielle rencontfrée,
au départ, dans |'étude de la complexation du nitrosyl=ruthénium a été la
préparation de produits de départ aussi purs et blien définis que possibie,
suffisamment stables en solution aqueuse pour ne pas évoluer rapidement
aux températures des essais et dont les |igands ne sont pas trop fortement
Iiés au nitrosylruthénium pour permettre des remplacements pour divers
groupes compiexants., Le choix s'est porté sur un chlorure de nitrosylruthénium
synthétisé en laboratoire.

Les méthodes d'études utilisées sont frés classiques,
ellesrelévent de la spectrophotométrie, de la pH-métrie, de la conducti-
‘métrie et de la potentiométrie., Dans le cas de cerfains complexes peu
stables, on a dl recourir & une méthode Indirecte, c'est-a~-dire évaluer
la stabilité du complexe étudlé grdce a une réaction de remplacement
du ligand étudié par un ligand plus fort fournissant un complexe de
stabilité déja connue. Enfin, dans le cas des études sur la complexation
du nitrosylruthénium, on a eu recours systématiquement au déplacement
de ligands chlorures par les ligands étudiés.

En ce qui concerne les complexes du ruthénium non
nitrosé, on a déterminé les constantes de stabilité Kn ou leur cologa=~
rithmes

'Ru‘,Xln
G = T pour un complexe du type Ru Xn
|Ru x|
pKn = -9 Kn

. Dans le cas des compliexes du nitrosylruthénium, on a
évalué la constante

,.n .
K = IRuNOC 1 <l pour un complexe du type Ru NO X .

| RuNOX._|

On a étudié les complexes du ruthénium et du nitrosylruthénium avec des
composés dont l'action complexante " in situ " est vralsemblable :
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- un aclde dicarboxylique simple ; I'acide oxalique,

- des acldes hydroxycarboxyliques ; acides malique, citrique, glycu-
ronique, galacturonique,

- des acldes aminés : le glycocolle, |'acide aspartique, la cystéine,

- des acldes possédant la fonction thiol ( thio-alcool ) : la cystéme,
déja citée, les acides thioglycolique, thiolactique, thiomalique,

- un composé & fonction di=énol : |'aclde ascorbiqgue.

Les résuitats obtenus sont portés dans les tableaux
[Hl et 1V,

Ces recherches, purement chimiques, ne permettent pas
de tlrer des conclusions précises quant a |'importance " in situ " des
phénoménes de complexation des radionucléides du ruthénium et du nitro-
sylruthénium, Cependant, les indications qu'elles ont fournies sont
susceptibles d'aider |'interprétation des résultats obtenus soit dans le
cadre de |'expérimentation radioécologique, soit dans celui du contréle
du milieu : les résultats précédents indiquent que le ruthénium non nitrosé,
dont la présence, a |'état de |06Ry, est assez probable, est fortement
complexé par les acides polycarboxyliques, tel l'acide citrique, assez
fréquent au voisinage de certains organismes marins ( présence dans |'eau
inTervalﬁaire des bivalves ) et par les acides thiocarboxyliques qu'on
rencontre surtout dans les eaux réductrices et au voisinage des algues
littorales en décomposition. On constate que ces mémes acides thiocarbo-
xy | iques complexent intensément le nitrosylruthénium, de méme que certains
acides uroniques simples qui sont les produits d'hydrolyse des constituants
des algues.
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A la base de cette étude, se situe la préparation
de combinaisons synthétiques du nitrosyiruthénium, Les composés préparés
sont
- le tétranitrosylruthénium, Ru NO (N02)4OH, 2H20 obtenu cristallisé
"= le chlorure de nitrosylruthénium dont la composition correspond
& la formule RuNOClS,

- |'hydroxyde de nitrosylruthénium RuNO(OH),, chacun de ces produits
pouvant &tre obtenu marqué soit par !O3Ru, soit paF 106Ru ( forte activité
spécifique ).

Les essais réalisés en 1970 concernent |'électrophorése
sous haute tension et |'échange d'ions.

a/ Electrophorése sous haute tension -

Les expérimenfafioné ont porté sur des solutions
aqueuses des produits synthétiques et sur un effluent réel provenant de
la station de dégainage de la Hague

- Tétranitrsylruthénium : essai avec |'acide lactique comme électrolyte
support - 5000 volts pendant cinquante minutes : le ruthénlum migre en
totalité vers |'anode - 2 pics bien nets, donc au moins deux formes
anioniques.,

-~ Chlorure de nitrosylruthénium : essal avec du nitrate de sodium 0,05 M
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TABLEAU 11| - COMPLEXES DU RUTHENIWM 111 -

Chalnes carbo- | 2 carbones |3 carbones 4 carbones 6 carbones
nees C-C C-C=C fC=C=-C=C |CCuG-C-C-

Fonctions C
2 fonctions acides acide oxall-

que

PK‘fE’5

pKB/__\,IZ,S
2 fonctions acides acide mal ique
+ | fonction alcool pK'cf 0
I fonction acide + glycocolle
I fonction aminé pK‘ n 3,8
2 fonctions acides acide asparti-
+ | fonction aminé que

pK|g5 1,9

| fonction acide + acide thiogly- acide thio=-
| fonction thiol collique lactique

PRy 6,7 PR, v 5,8

pKSQ 9,2 pK3n__¢ 7,7
2 fonctions acides acide thio™
+ | fonction thiol mal ique

PKBQ 6,2

3 fonctions acides acide ci~
+ | fonction alcool trique
tertiaire PKBG-’ 8,4

..‘/l.l .




TABLEAU V-~ COMPLEXES DU NITROSYLRUTHENIUM ~ CONSTANTES (pK) DE LA

REACTION RuNOCl3

+ nX &Z Ru NO X, )

12

Composés compiexants Nature du complexe chI/X
' Acide thioglycolique [Ru NO (TG)2] 7,2

(TG)

Aclde thlolactique

(TL) [Ru N0 (TL)) 4,5

Acide thliomalique

(TM) [Ru NO (TM)] 4,2

Acide galacturo-

nique (GAL) [Ru NO (GAL),} 5

Aclde glycuronique

(GLY) [Ru NO (6LY), ] 3,8

Aclde ascorblque

(ASC) [Ru NO (ASC) ] -2

Ow'/.io
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TABLEAU V -~ ESSAIS D'ECHANGE D' IONS SUR DIVERS DERIVES DU RUTHENIUM
Ru fixé en % du Ru total =

Solutions

Résine anioni=-
que forte (Dowex
Ix10-Ci1= )

Résine catio-
nique forte
(CG~120~-Na")

Résine anioni~-
que falble
CG 4B~-0OH™

Résine catio-
nique faible
(CG 50 H* )

Tétran{tronitro-
syl=ruthénium-
solution dans I!
eau déminérali-
sée

100

]

93

100

Tétranitronitro-
syl=ruthénium -

solution en mi~

lieu CINa: 35g/|
échange aprés

48 heures

94

57

94

Tétranitronitro=
syl=ruthénium -
solution en mi~-
lieu NOS— a

29/

87

94

35

29

Chiorure de nitro=
syl=ruthénium -
solution dans
i'eau (pH=3,5)

99

25

23

Chlorure de ru-
thénium - solu-
Tion diluée 20
fois

70

98

98

Chlorure de ruthé-
nium - solution
aqueuse amenée a
pH=10 par |'ammo~-
niaque

48

94

53

97
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comme électrolyte support - 3000 volts pendant 75 minutes : une fraction
importante de ruthénium ne migre pas ; on observe un pic c6té cathode
et un pic cb6té anode.

- Hydroxyde de nitfrosylruthénium: essal avec du nitrate de sodium 0,05 M
comme électrolyte support - 4500 volts pendant 60 minutes : on observe
une forme anionique qui mligre Intensément et deux formes cationiques.

En milieu lactique, on observe seulement 2 pics cationiques.

- Effluent de dégainage ( La Hague ). Cet effluent exempt de tributyl-
phosphate ( TBP ) et de ses produlfs de décomposition est 0,7 Men acide
nitrique et contient 27 grammes par |ltre de magnésium ( Mg ). Son
activité en ruthénium est de i'ordre de 0,2 Ci/m3, L'électrophorése sous
haute tension montre plusieurs pics anlon[ques.

b/ Echange d'ions =

Le comportement trés divers et complexe du ruthénium
en présence d'échangeurs d'ions a déja été signalé. Les résultats obtenus
sur le tétranitronitrosylruthénium et le chlorure de nitrosylruthénium
préparés par Ugine-Kuhlmann, un nitratonifrosylruthénium synthétisé & Mol
par les soins du Département de Radioblologie et un chlorure de ruthénium
fourni par Saclay confirment ces résultats ( ftableau V ).

Ces résultats dont I'inTerpreTaTion est difficile
devront eTre discutés en fonction des données obtenues par ailleurs,
notamment sur des effluents réels et sur des concentrés de ruthénium
de fisslon. Le ftravall expérimental dans ce domalne doit maintenant faire
place & un travail de synthése qui fera ultérieurement |'objet d'un rapport
détaillé,

2.2.2,2. Etudes de radloecologlg_gegllgggg -

A G o 4o - W

Ces études ont été poursulvies dans le but de situer
I'Importance pratique des problémes de protection posés par le rejet de
radioruthénlums dans les eaux continentales.

2,2.2,2.1, Etude de la disponibilité biologique du
nitrosylruthénium ( en collaboration avec
VAN DER BORGHT et BEQUE, Département de
Radioblologie, CEN-MOL, Belgique )} =

L'expérimentation a porté sur la contamination, par
diverses formes physico-chimiques du ruthénium, de deux organismes
dulcicoles : lymnaea stagnalis, le lymnée, mollusque gastéréopode, et
Alburnus Jucidus , |'ablefte, provenant de pisciculture et adaptée aux
conditions de laboratoire.

L'eau utilisée est |'eau du circuit de distribution
du Cenfre de Mol, préalablement filtrée sur Millipore 5 p. Les expéri-
mentations ont CIE réallsées en béchers ; leur durée a €té de 121 heures,
I'eau étant maintenue & 15°C environ, Les composés du ruthénium utilisés
ont été :

- Un nitratonitrosylruthénium en provenance du Centre d'Amersham ( code
RKS | - 106Ru " sans entrafneur " - solution 8 & IOM nitrique ; il
sembie qu'il s'agisse d'un mélange de complexes nitrato ),
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- un chlorure de ruthénium fourni par Saclay ( code S - solution
M en acide chlorhydrique ; il semble qu'll s'agisse d'un méiange
de complexes chlorhydriques, de RuCI4 et de RuClB,

- I'hydroxyde de nitrosylruthénium synthétisé par Ugine-Kuhimann,
- le chlorure de nitrosylruthénium synthétisé par Ugine-Kuhlimann,
- le tétranitronitrosylruthénium synthétisé par Ugine-Kuh!mann,

Les facteurs de fransfert F eau —> organismes
entiers ont été évalués ( tableau VI ).

TABLEAU VI - FACTEUR DE TRANSFERT EAU =-- ORGANISMES DULGLCOLES
( organismes entiers ){ I5°C, intervalle de confiance pour
P=0,95 ) =
Ablette Lymnée
Chlorure de ruthénium 0,25 +» 0,09 40,0 + 35,6
Nitratonitrosylruthénium 0,31 + 0,37 27,4 + 3,9
Tétranitronitrosylruthénium 0,17 E 0,07 2,84+ 1,18
Chiorure de nitrosulruthénium 1,88 + 2,78 8,84+ 2,5|
Hydroxyde de nitrosylrutéénium 0,81:+ 1,10 14,7 + 3,5

Ces résultats montrent :

- qu'il existe des variations enfre les prélévements par un méme organisme
du ruthénium de formes physico-chimiques différentes, cette variabilité
étant, pour |'instant, difficile & inferpréter,

- que les |imnées prélévent assez intensément le ruthénium, & |'exception,
semble-1~il, de la forme la plus soluble et la plus stable, le tétra-
nifronitrosylruthénium,

-~ que le poisson préleve peu le ruthénium, notamment le ruthénium soluble.

Ces résultats demandent encore & étre précisés
avant de les utiliser pour une prévision des risques de contamination des
chaines alimentaires aquaTiques dulcicoles de |"homme ou de proposer des
indicateurs fidéles du ruthénium " in situ ", utilisables pour le contréle
des eaux,

2,2,2.,2,2, Etude de la contamination des végétaux
irrigués ( en collaboration avec
MYTTENAERE, Division de la Biclogie
d'turatom, a lspra ) -

Les études entreprises en 1969 sur le comportement
du ruthénlium en riziéres Irriguées par submersion ont été suivies en 1970 par
des expérimentations sur des végétaux irrigués par aspersion. Les contami-
nations ont été réalisées en caisson par de I'eau du Lac Majeur contaminée
volontairement par du ruthénium de formes physico-chimiques variées.,
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a/ Expérimentation sur tomate -

Les plantes ont été contaminées plusieurs fols avant
la floraison. En fin de période végétative, on a anlysé les feuilles,
les tiges, les racines, les fruits., Dans le tableau VIil, on a exprimé
les résultats en termes de facteurs de transfert eau —>organes des
végétaux contaminés,

TABLEAU VI - CONTAMINATION EN RUTHENIUM DE TOMATES IRRIGUEES PAR
ASPERSION - FACTEURS DE TRANSFERT ( ordre de grandeur )

Plantes & la floralson| Plantes lors de la récolte

Feuilles | Tiges Raclnes|Feuil.|Tiges{Racines{Fruits

Chlorure de ruthé -3
nium, Saclay 5 0,5 0,01 2 0,2 0,1 0
Tétranitronitro=-
sylruthénium, -3
Ugine~Kuhimann 3 0,2 0,01 ! 0, 0,l 10

Chlorure de nitro=-
sylruthénium,

Ugine-Kuh Imann 4 0,5 | 0,0l | 0,2 | 0,05 | 107°
Chlorure de nitro-

sylruthénium, -3
Ugine-Kuhimann 4 LI 0,05 ! 0,2 0,05 | 10

Ces résultats montrent

-~ que, seuls, les organes directement en contact avec |'eau contaminée
ont prélevé du ruthénium

- que le ruthénium ainsi déposé sur les feuilles et les tiges est irés
peu transféré aux fruits,

b/ Expérimentation sur salade -

Les résultats précédents incitaient & étudier plus parti-
culiérement le cas de légumes-feuilles dont |'homme consomme les organes
directement contaminés par l'eau d'irrigation. A cette fin, on a

- contaminé par aspersion ( une aspersion unique ) des plantes de laitue,
Aprés contamination et ressuyage, les planfes ont été récoltées, comptées,
les autres ont ét¢ soumises a un arrosage avec de |'eau non contaminée,
puls comptées. Les résultats obtenus figurent dans te tableau VIIl.

!.l/'.
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TABLEAU VII{ = CONTAMINATION DE LA LAITUE AVANT ET APRES LAVAGE A L'EAU
NON CONTAMINEE - VALEUR DES FACTEURS DE TRANSFERT EAU ~—>
PLANTES ENTIERES ( ordre de grandeur ) -

Formes physico-chimiques Avant lavage - Aprés lavage

Chlorure de ruthénium, Saclay 0,5 0,2

Tétranitronitrosylruthénium
Ugine Kuhlmann 0,5 0,05

Chiorure de nitrosylruthénium
Ugine Kuhlmann ) 0,5 0,2

Hydroxyde de nitrosylruthénium
Ugine Kuhlmann { 0.5

’

On constate qu'aprés une aspersion unique et un lavage
4 |'eau, non contaminée, le facteur de transfert est de l'ordre de 0,5 pour
le ruthénium d'espéces physico~chimiques relativement peu solubles, Con-
trairement @ ce qui a été observé pour d'autres organismcs, les risques de
transfert du ruthénium ne paraissent donc pas négligeablcs lorsqutil
stagit de légumes-feuilles irriqués par aspersion,

By e R e g

et MM MYTTENAERE et RAVERA, Division de la Biologie d'Curatom,
a lspra ) -

Les expérimentations poursuivies les annles précédentes
sur le comportement du cobalt dans les écosystémes aquatiques et irrigués
ont permis d'évaluer les facteurs de transfert de |'eau wux organes des
organismes consommés par |'homme et |'incidence de certains de leurs
paramétres ( fableau IX ). |1l ressort de ces études que les radiocobalts
ne semblent devoir étre considérés comme des radionucléides critiques
que dans quelques cas particullers, notamment dans celui des végétaux par
aspersion dont |'homme consomme les organes directement cxposés a |'eau
d'irrigation. Ces résultats ont fait I'objet d'une publicarion commune [5].

.l'/.l
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ORGAN I SMES

FACTEUBS DE TRANSFERT

du grain )

ORGAN | SMES PARAMETRES REMARQUES
Radiosctivité | g organisme
Radioactivité | g d'eau’
Poisson Etat- - Co ionique :F=| aquar jum-
physico chimique Fe I0jours eau a 10°C
Carassius du cobalt et tem- Co EDTA 'f 0,2 :
Auratus pérature de |teay Co tonique:F=3 Ldem -10 Jours
Co EDTA :F = 0,3 oau 3 20°C
/
Bivalvles Etst physico- Co fonique F&5 ecosystémes
‘Unio mancus chimique du Co EDTA :F&0,5 artificlels
(tissus mous ) cobalt submergés
Riz Irrigué Etat physico Co ionique :F2 0,6 é&osysfémes
par submersion |} chimique du Co EDTA: F ~0,1 artificiels
( endosperme cobalt submergés

Systéme d!
irrigation

Végétaux irri =
gués par
aspersion

Etat physico
chimique du
cobalt et nature
de i'eau d!
irrigation

La submersion favorise
la contamination du
riz .

P G U G I Gy U S G o SO T S B T B e e TS AP A S SO

Transfert eau — feuilles
Eau déminéralisée +

58Co+0--EDTA: Es5 +{Oppm

EDTA F=3 3 5

Eau du Lac Majeur (20ppm Ca)

* 58ComOQ§DTA: i+ 10ppm
EDTA :F=3

expérimentation en
lmsimé*ces & mesures

in situ"en riziéres
naturelles .

Aspersion-,lOmm/ 10min
eau 20° C a 25° C
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D'autre part, la contamination du seston lacustre par

le cobalt-58 dans des conditions de lumiére, de température identiques
3 celles réalisées " in situ " a fait |'objet d'études récentes. Des
échantillons d'eau ont été prélevé a une profondeur donnée & |'aide

de filet d'éterlon ( 125 p ) et stockés en bouteilles. On leur a ajouté
| pCl de cobalt-58, puis les bouteilles ont été scellées et replacées
3 la profondeur des prélévements, Aprés 4 heures, les boutellles ont été
de nouveau prélevées et portées au laboratoire., Le seston a été filtré
sur filtre millipore de 0,45 p et les filtres ont été comptés,

Les divers prélévements ont été réalisés & différentes
profondeurs de fagon & faire varier les conditions de lumiére et de
température. On a constaté que |'activité au %800 du seston augmente
quand la profondeur augmente. Ceci semble devoir &tre mis en relation
avec une adsorption importante du cobalt sur les déchets organiques qui
sont plus abondants en profondeur qu'en surface. Les variations en
fonction de la profondeur sont surtout marquées en été : en cette
saison, l'activité du cobalt-58 du seston en surface est la moitié de
cell; du seston & - 25 cm. En hiver, les différences sont faibles
 10% ).

" o 1 €D o A o . > e U U S s B T B G G S

MM BERG et RAVERA, Division de la Biologie d'Euratom, & ispra ) -

Le zinc, élément biologiquement trés important, a un radio-
isotope, le zinc=65, qui est un produit d'activation figurant dans de
nombreux effluents liquides. Son comportement en mitieu marin est frés
étudié ; par contre, ce radionucléide a fait 1'objet d'assez peu de
recherches en milieu aquatique continental. Les expérimentations réalisées
en 1970 portent sur les deux aspects sulvants :

- la contamination du seston par le zinc~-65
- la confamination des poissons par le zinc-65 des eaux,

2.,2.4.1, Contamination du seston -

La méthode utilisée dans cette étude est la méme que celle
décrite dans le cas du cobalt. On constate que :

- pour toutes les salsons, |'activité du seston en zinc-65 diminue avec
la profondeur, contrairement & ce qui a été observé dans le cas du cobalft,

AN
- que cetfte diminution est surtout marquée au’debqgﬁhe | Yautomne, ;. ]
1 . e 42 . Py -~ - . -,
Tactivité retenue sur le seston superficiel est gaiors-six fois plus forte
toutes choses égales par allleurs, que celle retenue par le seston a
i'immersion - 25 métres,

- que cette diminution est la plus faible en hiver,

- qu'ad foutes les profondeurs, le zinc, comme d'ailleurs le cobalt, est
intensément prélevé par le sestfon.

Il semble que le prélévement du zinc-65 soit directement
i1é @ |'activité métabolique du plancton, contrairement & celul du cobalt
qui semble étre le fait de toutes les particules en suspension, en
particuller les particules non vivantes.

Les résultats de cette étude d'orientation montrent déja
que le zinc-65 de |'eau peut parvenir aux organismes aquatiques supérieurs,
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non seulement par le falt d'un transfert direct & partir de |'eau, mais
aussi par la voie indirecte de leur chatne alimentaire,

2,2,4.2, Contamination directe des poissons a partir de |'eau -

Paralléelement & |'étude précédente sur le seston, des
expérimentations sur le transfert direct du zinc, de |'eau aux polssons,
ont été entreprises. On a étudié en aquariums la contamination de Carassivus
auratus ( poisson rouge ) et Lepomis gibbosus ( perche soleil ) sur jesquels
on a fait les observations suivantes :

- Kéqulation homéostatique du zinc : le zinc semble faire I'objet d'une
régulation homéostatique. La fraction de radiozinc absorbée par les
branchles est plus élevée dans le cas ol le poisson ne recoit pas de zinc
stable dans la nourriture. Les taux d'accumulation du zinc-65 & partir

de |'eau ont été mesurés et la demi-vie biologique a été déterminée chez
Lepomis gibbosus : elle esT égale & 97 jours pour des poissons recevant
de la nourriture avec 16 ppm de zinc et égale & 27 Jours pour des poissons
nourris avec un aliment,sinon exempt de zinc, du moins trés pauvre en cet
élément.,

- Différences spécifiques dans |'accumulation du zinc : Carassus auratus
accumule davantage le zinc que Lepomis gibbosus. En ce qui concerne
I'excrétion du zine, Carassius perd plus rapidement le radiozinc que
Lepomis, surtout dans les premiers Jours ( tableau X ),

- Influence des jons accompagnant le zinc dans l'eau : on a étudié
f'influence du cadmium sur le Transfert du zinc-65 de |'eau aux poissons.
L' ion Cd** a des concentrations relativement grandes, mais n'induisant
pas de phénomenes apparents de toxiclté, diminuent |'accumulation du zinc-65
( tableau XI ). Cette &tude devra se poursuivre par celle de I'influence

des ions Ca*%, Zn** et d'anions complexants sur le préidvement du zinc-65

a partir de lteau.

- Influence de la nature des aliments non radiocactifs ingérés par les
poissons : |'intensité du prélévement du radiozinc & partir de |'eau est
fonction du type d'aliments ingérés ( fableau X ). Il s'agit d'un facteur
trés important et il serait intéressant de préciser les résultats obtenus
en étudiant 1'effet d'une ingestion d'aliments naturels.

- Répartition du zinc~65 aprés la phase de contamination ( tableaux Xl et
XIV') : chez Carassius , apris une période de contamination durant 29 jours,
les organes lcs plus radiouctifs sont les intestins et le rein, les parties
les moins radicactives, le cerveau, le muscle, le sang, les gonades méles

et le squelette. Chez Leposis, aprés une période wde contamination de 55 Jours,
les parties les pluc radivacTives sont tes gonades, le rein, les nageoires,
les branchies, la rate et l¢ sang, les parties les moins radiocactives, le
muscle et le cerveau. Dans les deux espices, le muscle est donc relativement
peu contaminé,

~ Répartition du zinc-65 aprés contamination, puis décontamination partielle
en eau inactive ( tableaux X111 et XV ) 1 pour Carassius, le tracius
gastro~intestinal reste le plus contaming aprés 14 jours de séjour en eau
inactive, mais le squelette retient une part impa fynte du zinc-65 résiduel ;
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pour Lepomis aprés 42 jours de séjour en eau inactive, les organes les
plus actifs sont les yeux, le rein, la peau, le squelette et les gonades
femelles.,

On a, en outre, réalisé une expérimentation d'orientation
sur la contamination de Lepomis & la suite d'un repas radioactif unique,
La perte de radioactivité pour |'organisme entier est alors assez rapide,
puisqu'en moins de deux jours, |'animal a perdu plus de la moitié du zinc-65
ingéré ( tableau XVI ),

TABLEAU X = CONTAMINATION DES POISSONS PAR 7
EAU —3 ORGANISMES ENTIERS

Zn < FACTEURS DE TRANSFERT

Organismes ' Conditions expérimentales | Facteur de transfert
Carassius 652n dans |'eau - poissons 22

nourris avec un aliment
synthétique préparé au labo=-
ratoire - 29 jours

idem, mais poissons nourris
avec un aliment commercial
pour truites 300

Lepomlis 652n dans l'eau - poissons

nourris avec un aliment syn-
thétique préparé au labora-
toire, sans zinc stable
ajouté - 55 jours 10

idem, mais poissons nourris
avec le méme aliment syn-
téthique additionné de 16
ppm de zinc stable 5

TABLEAU XI -~ INFLUENCE DES IONS Cd** DANS L'EAU SUR LA CONTAMINATION DE
LEPOMIS PAR 635Zn - ANIMAUX NOURRIS AVEC UN ALIMENT SYNTHETIQUE
AVEC OU SANS ZINC AJOUTE ( activités en 65Zn exprimées en
coups par g et par minute ) '

pas de Cd** ajouté | + 0,25 ppm Cd**| + 0,5 ppm Cd**
eau a 0,02 ppm Cd**

Aprés 4 jours,

aliment-Zn 15 6 ) 7

aliment+Zn 23 16 7
Aprés |2 jours,

al iment~Zn 46 16 16

aliment+Zn 56 16 17

Aprés 28 jours, :
~aliment-Zn 122 29 32

al iment+Zn i3 40 32
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TABLEAU X11 - REPARTITION DU ZINC DANS CARASSIUS APRES 29 JOURS DE CONTA-
MINATION - &y = RéSquafs exprimés en calculant ie rapport

65Zn dans un Ig d'un organe
65

R = .
Zn dans Ig de |'organisme pris dans sa totalité

Organes Valeurs de R

Oesophage + estomac
intestin antérieur
Infestin postérieur
Rein

Rate

Foie

Cosur

Gonades males
Gonades femelles
Sang

Peau et écailles
Nageoires

Ouies

Cerveau

Muscles

Squelette

Reste du corps
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TABLEAU X111 ~ REPARTITION DU ZINC DANS CARASSIUS APRES 29 JOURS DE CON-
TAMINATION ET 14 JOURS DE SEJOUR EN EAU INACTIVE -

Organes Valeurs de R

Intestin antérieur bl
Intestin postérieur 4
Rein |
Gonades males 2
Gonades femelles i
Peau et écailles 0
Nageoires 2
Muscles 0
Squelette 2
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TABLEAU XIV = REPARTITION DU ZINC DANS LEPOMIS APRES 55 JOURS DE CONTA-
- MINAT ION

Orqanes Valeurs de R

Oesophages + estomac
Intestins

Coeur

Foie

Rein

Gonades femelles
Conades méles
Sang

Rate

Peau

Ecailles
Nageoires

Quies

Cerveau

Muscles

Os

Reste du corps

. w w,w

- w

-

-
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- W W W w w
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TABLEAU XV - REPARTITION DU ZINC DANS LEPOMIS APRES CONTAMINATION €T
SEJOUR DE 42 JOURS EN EAU INACTIVE =~

Orqganes Valeurs de R

Oesophage + estomac
Intestin

Coeur

Foie

Rate

Rein

Sang

Peau

Ecailles
Nageoires

Yeux

Cerveau

Gonades femelles
Squelette

Reste du corps

- -

O=MNOLEN=—=MNOWO — = = —




| TABLEAU XVI - CINETIQUE DE LA PERTE EN’65

UNIQUE D'UN ALIMENT CONTAMINE -

Zn CHEZ LEPOMIS APRES INGEST{ON

65

Zn restant dans 'organisme

Temps aprés Ingestion % du

6 heures 100
I Jour 80
2 Jours 41
3 jours 26
9 jours 16
25 Jours . I

Il est actuellement trés difficile de tirer des résultats
précédents,des conclusions siires quant a l'acuité des problémes de protection
posés par les rejets de zinc-65 dans les eaux continentales. Cependant, en
ce qul concerne les polssons contaminés directement & partir de |'eau, les
valeurs des facteurs de transfert pour 65Zn trouvés & Ispra sont trés
nettement plus élevés que les valeurs correspondantes relatives au cobalt,
On doit en outre remarquer que, en ce qul concerne le zinc-65, les valeurs
résultant des expérimentations & Ispra sont inférieurss aux valeurs
trouvées " in situ ", soit pour le zinc stable, soit pour le zinc des
effluents radioactifs ( mesures sur des poissons péchés dans la Columbia
River en aval du Centre de Hanford ). |l peut évidemment s'agir de diffé-
rences imputables & la diversité des espéces, Cependant, une autre
explication est possible : bien que le zinc-65 des aliments soit éliminé
plus vite par le poisson que le zinc=65 provenant directement de |'eau,

il est assez vralisemblable que la part relative de |'alimentation du

poisson dans la contamination globale de |'organisme soit dans les
conditions naturelles plus grande que celle de |'eau, I'aliment du poisson

" concentrant " trés intensément le zinc de I'eau. |l seralt évidemment

trés intéressant de poursuivre les présentes études par celles de ftransferts
plus complexes : eau —> aliments des poissons ( par exemple plancton ) ==
poissons,
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2.3, Les transferts de |a contamination radioactive & partir du sol -

Deux études sont actuellement en cours,

2.3.1. Comportement du |37Cs dans_le _sol ( coliaboration de

o e s > O g B D W P s B D T G ) e WD D T T3 B Y (0 W8 B e A e B b

MARCKWORTH, Division de la Blologle, Euratom-ispra ) =

-

Les résultats obtenus & partir des " études verticales ",
rapportés en 1969, présentaient une grande variabilité qu'on peut
attribuer, d'une part, & des condifions particuliéres de climat,
de saison, de technique cu)turelle, et .d'autre part,-a I'influence
du type de sol.

L'absorption du '3705 par les plantes a partir du sol est
incontestablement déterminée par sa disponibilité, Il convenalt donc
d'étudier comment varie la disponibilité du 137Cs en fonction des
différents types de sol, Une étude a été entreprise dans ce but au
laboratoire d'ispra. Les sols &tudiés sont ceux qui ont été prélevés
_pour {'étude verticale de la contamination, complétés par quelques
 échantillons provenant de |'étude dite " Eurosols ", poursuivie avec
la collaboration de I'Association EUR~ITAL., Les sols ont été conditionnés
avec une solution de CaCl, contenant du I134Cs et epsuite traités avec

une solution de nitrate de magnésium pour déterminer {'équilibre entre
la sotution et le sol. Le 137Cs disponible, clest-a-dire non fixé,ainsi
déterminé, a été mis en relation avec les feneurs en argile ef en
matiére organique.

Pour |'ensemble des sols traités, on a ftrouvé la corré-
lation suivante

log % Cs~disponible = 0,9874 + 0,2099 jog % matiére organique - 1,1479
log % argile, o '

La corrélation entre log % argile et log % matiére orga-
nique dans les sols, était négative sans étre significative; d'autre
part, on a constaté une corrélation positive et significative au seulil
~ de 5% entre log Cs~137-disponibie et log % matiére organique et une
corrélation négative et hautement significative ( 0,1% ) entre
log Cs=i137-disponible et log % argile dans les sols. La figure
montre |'évolution de la disponibilité du Cs~134 pour des sols
minéraux confenant 2,5% de matiére organique, en fonction de leur
Teneur en argile, '

La disponibilité ainsi déterminée permet d'estimer la
valeur des facteurs de fransfert sol-plantes pour le Cs-137 en fonction
du type de soil, L'établissement d'une échelle de valeurs est actuelle-
ment en cours d'étude,

tement de ﬁﬁafobiologie a Mol ) -

Cette recherche amorcée en 1969 vise & étudier |'absorption
du radiostrontium et du radiocésium par i'herbe a partir de deux sols
de prairie permanente, riches en matiére organique, en fonction du degré
d'humidité des sols.

. Une mauvaise reprise de la croissance de |'herbe aprés
la premiére récolfe oblige & répéter |'expérimentation en 1971, et 3
différer ies conclusions concernant cette étude,
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Parmi les polluants chimiques associés aux contaminations
radioactlives, on a d'abord considéré le fluor et ses dérivés dans une
premiére étude bibliographique.

3.1, Analyse des probiémes de profection posés par le fluor et les
composés fluorés =

L'usage du fluor et des composés fluorés dans de trés
nombreux domalnes des activités sclentifiques et industrielles s'est
considérablement accru : les quantités mises en oeuvre sont de plus en
"plus grandes, les produits fluorés utilisés, de plus en plus variés, les
sites ol 1ls sont employés ftendent & &tre de plus en plus dispersés,
Comme le fluor et beaucoup de ses dérivés sont toxiques pour |'homme et
son environnement, on congoit que ce dévelappement pose des problémes
de protection dont |'aculté croit rapidement.

Parmi les causes possibles de pollution par le fluor et
ses composés, flgurent les activités nucléalres proprement dites, par
exemple,l'éléboration de |'uranium nucléaire, |'élaboration du plutonium,
celle du thorium, le traitement des combustibles irradiés, en particulier
le retraitement par voie séche. En ce qul concerne les activités associées,
Il faut citer i'usage fréquent du fluor et de ses dérivés dans les
laboratoires de chimie et de physico-chimie des Installations nucléaires,
ta préparation et le stockage des produits fluorants utilisés en énergie
nucléaire, et méme |'élaboration des métaux employés pour le gainage des
combustibles. L'intérét du fluor dans ces domaines |'a d'ailleurs fait
retenir en premier lieu dans les études consacrées aux pollutions associées
6] » mais il se retrouve également dans beaucoup de techniques de pointe,
ce qul, évidemment, accroit encors |'intérét actuel de cette question ;
parmi ces techniques, fiqurent, par exemple, les utilisations du fluor
en métallurgie ( aluminium en particulier ), dans |'industrie des plastiques,
dans celle des " propellants " pour fusées et des propulseurs d'aérosols, '
dans celle des synthéses organlques et organo-minérales ( pesticides en
particulier ). La fabrication de divers produits fels les ciments et les
engrals impllque en outre la possibilité d'une pollution de |'atmosphére
en fluor. :

Le rapport qui est en cours de publication &Sjaborde divers
aspects 3

- les origines possibles d'une pollution du milieu par le fluor et ses
- composés, '

- la nature biochimique des nuisances, notamment chez les animaux et |'homme ;
Il semble que le fluor soit responsable d'un bloquage du cycle de krebs,

et que, a I'échelle moléculaire, la cause de toxicité soit la production

de radicaux |ibres |iée a une l|ibération suffisante d'énergie pour rompre
diverses liaisons covalentes ; .

-~ la toxicité du fluor pour les végétaux, et d'une fagon générale, le
-probléme des bioindicateurs d'une pollution en fluor, |'apparition de
symptbmes de toxicité chez les espéces végétales les plus sencibles
garantissent le respect des espéces végétales moins sensibles, et celle
de la santé des animaux supérieurs et de |'homme,

°

- Itincidence de divers paramétres sur I'apparition des phénoménes . de -
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toxicité ( paramétres de I'émission, paramétres propres aux dlvers
polluants fluorés possibles, paramétres du mllieu proprement dit ) ;

- la détermination de niveaux |imites, pour le fluor et les dérivés
fluorés, dans |'air, i'eau et les al iments : chaque fols qu'on a pu

* définir une quantité maximale Ingérable solt pour I'homme, soit pour

les gros animaux de ferme qui sont particul iérement sensibles, il semble
possible de calculer des niveaux |imites dans le milleu et les aliments
en admettant certaines hypothéses concernant |tytilisation du milleu et
itingestion d'aliment, et en utilisant le modéle proposé précédemment
pour les pollutions radioactives et chimiques,

‘.l/l.Q
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QUATRIEME PAR TLlLE

ETUDES DE SYNTHESE
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Deux études traitent des problémes posés par |'évaluation
des niveaux de conteamination dans le cas d'une pollution du milieu aquatique,
dans le domaine radloactif et dans le domaine non radioactif.

4,1, Estimation des risques de contamination inferne de |'homme résultant
de la pollution radioactive des eaux «

Au cours de |'année {970, le modéle dérivé de celul proposé
par LEDERMANN et exposé dans un précédent rapport ( Rapport Annuel 1969 )
a été développé et précisé [4] . Basé sur des données d'ordres divers
( enquétes alimentalres, expérimentations radioécologlques et données du
contréle, données radiophysiologiques ), il permet d'exprimer les doses
délivrées a |'homme du fait de |'ingestion d'aliments contaminés en raison
de la pollution radiocactive des eaux, D, en fonction des quantités ingérées
Q de chaque aliment, des facteurs de transfert F de chaque radionucléide

-

de I'eau 3 1'aliment ef des niveaux de contamination, x, des eaux.

L'application de ce modéle permet de dégager un certain
nombre de points Importants qu'il importerait, au besoin, de préciser encore
par des expérimentations :

- En ce qui concerne la consommation directe de |'eau comme eau de boisson,
les radionuciéides importants sont d'une part, 90sr et 137Cs, en raison

de leur longue période physique, et, d'autre part, les radionucléides qui,
par suite de leur comportement physico-chimique dans les effluents et les
milleux de dispersion, peuvent échapper aux processus de décontamination
intervenant avant utilisation des eaux par }'homme ; tel est, en particulier,
le cas des radioruthéniums.

- En ce qui concerne les " aliments irrigués ", c'est-a-dire |'ensemble
des aliments d'origine végétale ou d'origine animale pollués, directement
ou indirectement, par les eaux d'irrigation, le probiéme est plus complexe,
Il dépend en particulier de la nature des " aliments irrigués ", du type
d'irrigation, des conditions de sol et de climat. Dans le cas d'une
irrigation par aspersion, il importe de tenir compte & la fois des risques
de contamination par le sol et des risques d'apports directs aux organes._
aériens des végétaux. Les radionucléides qui paraissent importants & envi-
sager sent, en premjére analyse, le césium, le zinc et probablement le
tritium,

- Dans le cas des chafnes aquatiques continentales, 9OSr et 137Cs constituent
des radionucléides Importants ( 90Sr, surtout dans le cas d'eau pauvre en
fons Ca**), mais d'autres radionucliéides doivent &fre pris en consldération,
en particulier, les produits métalliques d'activation.

- Dans le cas des chalnes océaniques et marines, Il faut envisager chacun
des aliments susceptibles de transférer a 1'homme les radionculéides
parvenus a |'eau ; en particulier, les mollusques et crustacés et, éven-
tuellement, les algues. Les radionuciéides susceptibles de devenir critiques
dans certaines évenfualités sont assez nombreux et sont fonctlon de la
nature, de l'origine des produits consommés, alnsi que, bien entendu,

des quantités consommées ; mais il semble que le ruthénium et l'ensemble

des produits métalliques d'activation solent les radionucléides ies plus
importants & considérer,
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4,2, Esflmafion des risques de contamination |n+erne de |'homme résultant
de la potIuTion chimique des eaux =

~

Les études reiafives a la pollution radicactive des systémes
aquiféres entrent dans le cadre général des études des consdguences de la
pollution de |'environnement & la suite de rejets de substances foxiques,
soit pour l'homme, soit pour les divers organismes présenis dans le milieu,
Il est évidemment intéressant d'étendre au domalne des iransferts des
pollutions chimiques des chalnes alimentaires aquatiques et irriguées de
I'homme le modéle précédemment proposé dans le cas des pollutions radio-
actives. Parmi les pollutions chimiques, il est deux cas particuliers
constituant des transitions normales entre les pollutions radioactives,
d'une part, et les pollutions chimiques non radioactives, d'aufre part,
C'est d'abord celui des " pollutions associées ", pollutions non radio-
actives,mais impliquées en partie par le fonctionnement des installations
nucléaires ; les polliutions par le fluor sont de ce type. C'est ensuite
celul des poliutions par des éléments métalliques, dont certains radio-
isotopes flgurenf parmi les produlfs d'activation, par exemple, le cobaIT
ie manganése, le zinc, le chrome.

L'extension du modéle,briévement rappelé precedemmenT aux
cas des pollutions chimiques des ecosysfemes aquatiques a fait en 1970
~1'objet d'upe publication en cours 3] et de deux communications a des
colloques [2-3] . Le modéle recourt a frois notions courantes dans le cadre
de la protection radiologique des chalnes alimentaires:

- celle de dose délivrée, exprimée en unité d'énergie ( le rem ),

- celle de niveau de pollution du milieu, exprimée en unité de radio-
activité ( picocurie ),

- celle, enfin, de facteur de TransferT exprlmee en unité d'énergie
délivrée aux tissus par unité de radioacT;vnTe.

L'extension du modéle " radioactif " aux cas des pollutions
chimiques a d'abord nécessité d'étudier en quelle mesure ces notions
sont fransposables au domaine non radioactif.

. Notions de dose et de dose limite : il s'agit |a de notions propres
aux pollutions radioactives qui n'interviennent que par |'énergie que les
rayonnements émis délivrent aux tissus, cefte énergie étant caractéristique
du polliuant, en I'occurence, le radionucléide, et ne dépendant pas de la
forme physico-chimique des combinaisons dans lesquelles il est inclus.
D'autre part, les doses d'irradiation provenant de divers radionucléides
presenfs simuitanément sont -considérées comme additives dans la mesure.
ol elles sont délivrées au méme organe. 1| a été alors possnble en tenant
compte des radicnuciéides,des tissus et des organismes, des risques
acceptés pour les populations Intéressées, de définir des doses |imites
d'irradiation pour les différents tissus et crganes, quel que soit le
radionucliéide. En ce qui concerne les pollutions chimiques, les modalités
d'atteinte de 1'organisme sont trés variées et le nombre des polluants
possible est frés grand. D'autre part, faute d'une unité commune, les
nuisances ne sont pas additives. || existe d'aufre part des phénoménes
de synergie et d‘anTagonlsme encore incomplétement connus. Enfin, en ce
qui concerne certaines pollutions chimiques organiques ( pesticides, en
particulier ), les phenomenes de filiaflon enfre polluanfs ne sont pas
“encore bien établis. - .

: On conqolt donc qu'il soit dlfflClle de fixer des IimiTes
aux quantités de Toxiques ‘chimiques que|'homme peut ingérer ; pourtant,
on a défini des " doges.Journalléres acceptables ", pour une absorption
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prolongée, qui sont en fait des quantités maximales ingérables.

. Notion de facteur de transfert : Dans le cas des pollutions chimiques,
on définit un facteur de transfert eau —=> aliment comme le rapport entre
la concentration d'un polluant déterminé dans |'aliment, d'une part, et
dans |'eau, d'autre part,

. Niveaux:de poliution : Aucune remarque particuliére n'est & faire,

si ce n'est qu'en ce qui concerne les toxiques minéraux, en particulier
les métaux, il importe de connattre a la fois les concentrations totales
dans 1'eau de chaque polluant et ['évolution des structures chimiques
dans lesquelles ils figurent.

Ces difficultés théoriques étant connues, il est possible
de déduire pour un toxique chimique donné, les niveaux limites admissibles
pour l'eau, de !a méme maniére qu'on peut déduire de la dose maximale
ingérable les niveaux limites dans I'eau de radionuciéides en utilisant
un modéle identique dans sa forme a celui qui a été proposé dans le cas
des pollutions radioactives. |l faut insister sur le fait qu'en raison
de I'absence d'unité commune des nuisances chimiques, chacun des polluants
chimiques dolt étre envisagé séparément, ce qui, évidemment, rend le

probléme trés vaste et trés complexe. Aussi, est=il essentiel de rechercher
en quelle mesure |'utilisation du modéle proposé peut permettre de définir
des études prioritaires. || apparait, en particulier urgent, de tenter

une classification des divers polluants chimiques basée sur des critéres
précis et simples de maniére & ramener |'ensemble des problemes & un certain
nombre de cas-types.

Y
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CONCLUSIONS

Du bilan général des résultats obtenus au cours de |'année
1970, on peut tirer les conclusions suivantes :

En Biologie humaine, |'inventaire des paramétres anatomiques
de |'homme européen est pratique achevé et fera |'objet d'une publication
prochaine., L'étude des facteurs physiologiques et des modéles concernant
i'iode et le strontium a fortement progressé. Pour le proche avenir, il
est envisagé d'entreprendre 1'étude de la composition minérale du corps
humain, considérée comme référence indispensable pour les études de pollution.

Dans le domaine des fransferts de la contamination, on peut
considérer que |'étude des modéles de ftransfert des radionucléides
considérés comme les plus importants pour la contamination de la chaine
alimentaire de |'homme, 3 savoir le strontium et le césium est en bonne
voie de réalisation., Pour |'jode par contre, |'étude des problémes posés
par la contamination atmosphérique est & poursuivre par |'expérimentation.

L'étude des transferts du ruthénium, du cobalt et du zinc
a partir des eaux continentales est trés avancée. Elle sera suivie dans le
programme suivant par ['étude du chrome, du fer, du manganése, du friftium
et du carbone-|4.

It est prévu d'aborder également les problémes posés par
les pollutions deu mémes radionucléides en milieu marin,

L'étude des pollutions chimiques associées aux pollutions
radioactives, qui a été amorcée en 1970 avec le fluor et les composés
fluorés, est a poursuivre avec |'étude de |'action des complexants et
des solvants sur le comportement et le métabolisme de certains polluants
minéraux tels que le mercure, le plomb, le cuivre, le zinc, etc....

Enfin, les méthodes d'approche des niveaux de contamination
et d'estimation des niveaux critiques, mises au point par les éléments
radioactifs, sont susceptibles de recevoir de multiples applications
pour la détermination de niveaux de protection dans le domaine de la
pollution non radioactive, mettant en cause la santé humaine.
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