EUR 5000 f

ASSOCIATION
Communauté Européenne de I’Energie Atomique - EURATOM
Commissariat a I'Energie Atomique - C.E.A.

POLLUTION DES VEGETAUX PAR LE SOL:
LE CAS DU CESIUM 137

par

R. MAGNAVAL

Rapport établi au C.E.A.
Centre d’Etudes Nucléaires de Fontenay-aux-Roses, France
Département de la Protection Sanitaire

Association N° 003-63-10 PSAF




AVERTISSEMENT

Le présent document a été élaboré sous les auspices de la Commission
des Communautés européennes.

Il est précisé que la Commission des Communautés européennes, ses
contractants, ou toute personne agissant en leur nom:

ne garantissent pas I'exactitude ou le caractére complet des informations
contenues dans ce document, ni que l'utilisation d’'une information,
d'un équipement, d'une méthode ou d’un procédé quelconque décrits
dans le présent document ne porte pas atteinte 4 des droits privatifs;

n’assument aucune responsabilité pour les dommages qui pourraient
résulter de I'utilisation d’informations, d’équipements, de méthodes ou
procédés décrits dans le présent document.

Ce rapport est vendu dans les bureaux de vente indiqués en 4® page
de couverture

au prix de FB 40,—

Commission des
Communautés européennes
D.G. XIII - C.I.D.

29, rue Aldringen
Luxembourg

Mai 1973

Le présent document a été reproduit A partir de la meilleure copie
disponible.

FUSNIEY




EUR 5000 ¢

ASSOCTATION
Communauté Européenne de I’Energie Atomique - EURATOM
Commissariat & ’Energie Atomique - C.E.A.

POLLUTION DES VEGETAUX PAR LE SOL:
LLE CAS DU CESIUM 137

par

R. MAGNAVAL

1973

Rapport établi au G.E.A.
Centre d’Etudes Nucléaires de Fontenay-aux-Roses, France
Département de la Protection Sanitaire

Association No 003-63-10 PSAF



- RESUME

L’évaluation du transfert sol-plante du césium 137 & partir d’expériences de
laboratoire est comparée aux valeurs obtenues én sifu. Celles-ci sont compara-
bles pour des teneurs en césium disponible inférieures & 1 9% ; au-dela, le coéffi-
cient de transfert en champ est deux & trois fois plus faible.

Parmi les facteurs influant sur la contamination indirecte on cite la capacité
d’échange dans le cas du blé, la teneur en eau du sol et la saison dans celui de
I’herbe.
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INTRODUCTTION

La mise en évidence d'une contamination indirecte
des végétaux par un polluant accumulé dans le sol est assez
difficile dans le cas du césium 137. Ce radionucléide est
fortement fixé par les argiles du type 1lllite et passe plus
difficilement que le Strontium 90 dans la solution du sol (18).
Les variations d'amplitude des retombées atmosphériques ont long
temps suffi & estimer la contamination par fixation directe -
sur les parties aériennes des végétaux mais la diminution de
ce phénoméne permet de revoser le probl:me de 1l'absorption du
Césium 137 par voie racinaire.

Les expériences en pot ont montré que les teneurs du
sol en argile , matiéres organiques, potassium échangeable et
eau, sont des facteurs importants de la contamination indirec-
te. L'observation in situ des variations du coefficient de
transfert sol-plante, permet d'estimer cette dévendance wis-
3-vis des facteurs énumérés précédemment (I1).

L'évaluation du transfert sol-pnlante & partir d'ex-
périences en conditions contr8lées est comparde aux résul-
tats déduits d'observations in situ. Le choix des sites de
prélévement tient compte des recommandations de 1a CIPR
sur les conditions critiques : sols sableux et tourbeux dans le
cas du césium 137 (figure 1). 1es valeurs obtenues peuvent
guider des études prévisionnelles de sureté dans le cas ol le
rejet est fait par d'autres voies que la retombée atmosphé-
rique.

I- LA CONTAMINATION DIRECTE -

Suivant l'hypothése selon laquelle la radioactivité
d'une plante (C) est directement proportionnelle au dép8dt
récent (Fr) et au dép8t cumulatif (Fd), on a la relation sui-
vante

C:Pr Fr+PdFd (2,5)

Le terme PrF n'est pas forcément négligeable
m&me dans une période e faibles retombées radioactives. Le
dép8t moyen annuel sur 1'Europe Occidentale était :

137

3,5 mCi'~ 'Cs/km2 en 1966 et 1,8 mCi - Cs/km? en 1967

Le tableau I résume les corrections apportées en
tenant compte de cette voie de contamination.




TABLEAU | - IMPORTANCE DE LA CONTAMINATION DIRECTE DANS LES PRELEVEMENTS DE VEGETAUX

EFFECTUES IN SITU EN 1966 ET 1967

Type Partie prélevée Pr en pCi/kg matiére séche Fr en mCi/km2 par mois
\ 2
par mCi/km
BLE Grains 15 Valeur moyenne
mai et juin
SEIGLE Grains s Valeur du mois de mai
HERBE Parties aériennes 288 Valeur du mois précé-
, gant la coupe
LUZERNE Parties aériennes Effets saisonniers
plus importants
MAIS Grains Négligeable ( grains
protégés )
LAITUES Parties comestibles . Négligeable ( pas de
feuilles extérieures
prélevées )
CHOUX Parties comestibles d°
POMMES DE TERRE Tubercules d°




Fig.1- Lieux de prélévement des végétaux et des sols dans les

pays de la Communauté Economique Européenne.
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Site |Dépot cumu| Dépot ré- | Pluvio-
de |latif Fq |cent F, métri

Pré13d (1958-67) | mCi/Knlhdd am/an
renent| wCi/Km?2
1 ‘ 820
213'4
5.6.7] 60-140 | 0,1-0,3 770
8 | 225 1450
g | 1050
10 g 37-104 0,2-0,6 | 1200
1 [ 850
12 E 56125 0,1-0,2 400
13 1400
14 97 0,1 500




REMARQUE -

90 La valeur de P_ est déduite des valeurs obtenues
pour le ~~Sr et 1'on ne tient pas compte d'une variation en fonction
du climat : P_ en climat méditerranéen » P_ climat pluvieux. Dans
la mesure ol le césium est mal absorbé par vole racinaire, la
méconnalssance de ce terme pour |'herbe et le blé entratne une grave
incertitude sur la valeur du second terme Pd Fd.

La quantité de césium retenue diminue de fagon
exponentielle en fonction du temps. Ce phénoméne est dl au lavage
des parties aériennes par la pluie ; sa période est de I5 Jours dans
le cas de |'herbe d'aprés la formule Y = 0,05 * 0,008+ ol Y est la
fraction déposée initialement et t le ftemps en jJours (16). Sur une
prairie expérimentale, il reste 0,1% du césium déposé dans |'herbe,
au bout de deux ans ( pluviométrie 1200 mm/an ) (21).

Ceci tend & montrer que le césium se retrouve dans

le sol & long terme méme s'il est temporairement retenu par les parties
aériennes des végétaux.

Il = LA CONTAMINATION INDIRECTE -

2.1. Expression de Pd Fd -

La quantité de I37Cs absorbée par volie racinalre
est mesurée par le terme Pd Fd dans la formule explicitée dans le §
précédent.

pCi/kg matiére séche _ C - P Fr
mC1/kmZ P

- le facteur du sol Pd en

- le dépdt cumulatif sur 10 ans F, en mCi/kmz.

Les valeurs minima et maxima de F, sont reportées
sur la carte de la C.E.E. en fonction des |ieux de prélévement
( figure N° I ).

2.2, Influence de la teneur en argile et en matiére organique -

La fraction du césium disponible dans un sol,
dépend beaucoup de sa teneur en argile (18), {Ilite et Montmorillonite
orit la propriété de fixer de fagon irreversible le césium. Par contre,
les matiéfes organiques dont les propriétés complexantes sont connues
(3) fixent le 137Cs sous une forme en partie échangeable. En outre,
ce phénoméne est plus rapide que la sorption du radionucléide sur
les argiles et de fortes teneurs en mati&res organiques ont plutdt
tendance & augmenter la fraction assimilable du césium (2), du moins
dans des expériences de laboratoire.

oSV




Pour estimer la fraction du césium qui est
assimilable, il est préférable d'utiliser un extractant moins énergique
que CH,COONH, IN du moins au cours des deux premiéres extractions (22),
On recommande |'emploi de Mg (NOS)Z I N. (13), et I'appeliation

" césium disponible " se référe & cette méthode dans la suite.

2.2.1. Les expériences de laboratoire -

On peut déduire la'quantité de césium disponible
dans un sol en connaissant sa teneur globale en argi¢e et en matiéres
organiques.

y = % césium extrait & Mg ( NO

X, * % matiéres organiques
Xy = ¢ argile

F, peut &ftre soit le dépdt cumulatif, soit une activité par unité de
poids suivant la table de conversion,

Sol arable | mCi/kmz-e» 4 pCi/kg
Sol de prairie ImCi/km2ey 12 pCi/kg.

Cette estimation du césium disponible établie sur
cinquante trols sols européens (14) vérifie bien d'autres expériences
réalisées elles aussi, en conditions contrblées ( figure 2 )23 (v).




Fig: 2. “FACTEUR SOL’ Pd en fonction du Césium disponible”

+ données de BARBER (1964)
] === =~ FREDRIKSSON (1958)
mesures in situ de Pd (médiane)

-

5 10

%137Cs disponible (selon Marckwordt )
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'2.2.2. Les observations_in_situ =

La |ittérature fournit un certain nombre de données
t+irées du contrdlie, mais leur interprétation est difficile. Ainsi,
la concentration élevée en césium 137 du lalt de Tampa ( Floride )
résulteralt de la faible capacité de rétention du sol pour ce
radionucléide (5). La teneur en argile et en matiéres organiques
sont des paramétres parmi d'autres qui ont permis de classer les
sols suédois en quatre catégories pour prévoir la valeur de Pd (8).

2.2.2.1. Liherbe -
Nous avons sélectionné les prélévements d'herbes
effectués entre le 15 mail et le 31 juillet 1967 et calculé pour chaque
sol, leur teneur en césium disponible selon la relation

0,99 ‘ 0,21 ) = L5 ol X est la teneur en argile

celle de matiéres organiques § (14), Fd est alors égal & I'unité,

y = e X

% et X5

Il n'y a pas de régression linéaire entre la quantité
de césium attribtuée 3 la contamination indirecte de |'herbe et la
teneur en césium utilisable du sol.

Toutefols, ces calculs montrent que la valeur de
"P  herbe " obtenue pour une grande variété de sols : 0,2 a 36% de
céSium " disponible ", est trés générale pour |'ensemble des pays.de la
Communauté Européenne. Ainsi, les conditions critiques telles que les
sols tourbeux n'entratnent pas un transfert accru du !37Cs dans I'herbe
et les valeurs de Pd estimées sur la courbe de la figure 2 excédent

largement celles observées dans le milieu. La contamination indirecte
représente plus de 60% de 1'activité totale en I137Cs de |'herbe,

les phénoménes qul masquent la dépendance herbe-sol doivent donc étfre
des facteurs Importants. Le degré d'humidité du sol est certainement
I'un deux. Nous revenons sur le réle de ce facteur dans le § 2.4.1.

2.2.2.2. Lg.bl§ -

On ne peut tester un modéle |inéaire, le nombre
des mesures étant faible. 11 y a par ailleurs, beaucoup de valeurs
nulles, ce qul signifie que la totalité de la contamination est

d'origine directe.
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Le réle du sol est mis én évidence en rangeant les
valeurs du facteur sol par classe, tant en fonction du césium
disponible ( tableau |1 ) qu'en fonction de la capacité d'échange
du sol ( argile essentiellement ) ( figure 3 ). Pour tenir compte des
valeurs extrémes, on utilise la médiane pour caractériser chaque
classe.

Une capeacité d'échange égale ou supérieure a
12 meq/100 g de sol diminue le transfert " sol-plante " par un facteur 2,

2,2,2.3. La_p

On observe la méme diminution de P, en fonction
de la capacité d'échange des sols, mais le phénoméne est beaucoup
moins net que dans le cas du blé,

2,3.1. La teneur en potassium du sol =

En culture hydroponique, de faibles teneurs de
potassium entratnent une absorption préférentielle de cet élément
tandis que |'absorption du césium augmente avec celle de potassium,
si le milieu en contient suffisamment (9), Dans le sol, le rapport
observé

137
157

Cs/K plante
Cs/K sol

a des valeurs comprises entre %U é'+356 (6). |l est faibie en

comparaison du rapport

137
137

Cs/K plante
Cs/K solution du sol

proche de | ; mais cette différence est largement due @ la fixation
du césium dans le sol et non & sa teneur en potassium.

Pour une méme période végétative ( 15 mai - 31 juillet ),
I'herbe montre une activité en césium légérement plus élevée pour les
sols contenant moins de 100 g de K par kg, dans ce cas, le rapport

137
S
K
par contre, on n'observe pas d'accumulation plus importante du césium
dans les sols a forte teneur en potassium échangeable.

est plus élevé et il en va de méme dans |'herbe ( tableau i1 )

Il semble donc que le fort pouvoir fixateur de la
fraction colloTdale du sol entratne une discrimination importante
entre le césium 137 et le potassium 3 ce niveau.
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TABLEAU || - INFLUENCE DE LA TENEUR EN CESIUM DISPONIBLE SUR L'ABSORPTION DU CESIUM
PAR LE BLE ET L'HERBE ( période végétative du 15 Mai au 31 Juillet )

Fraction du P blé Nombre d' P, herbe Nombre
césium dispo- ( M&diane ) échanti|lons ( Médiane ) d'échantillons
nible %
0,1 -1 0,05 16 3,0 I
TABLEAU |11 - INFLUENCE DE LA TENEUR EN POTASSIUM DU SOL SUR L'ABSORPTION DU

CESIUM 137 PAR L'HERBE ( période du |5 mai au 3| Juillet )

Teneur en potassium Nombre d'échan- Pd ( Médiane )
du sol tillons Ci/K
mg/ 100g mC1/km?
25 - 100 8 3,2
101 - 200 5 2,2
201 - 400 6 2,4
401 - 700 3 2,9




2, 3.2, La teneur en potassium de la plante -

2.3.2.1. Leg_expériences

Dans les expériences en conditlions contrSlées :
pots, lysimétres ( tableau IV ), la contamination en |34Cs de plusieurs
végétaux est |iée 3 la teneur en potassium de la plante et 3 la
quantité de césium disponible ( extraction au magnésium ou formule

précédente ) :

TABLEAU 1V (15)

Végétal Régression
Graminées :
avoine/maTs y = 3,64 - 0,56 Xl + 0,50 X2
Légumineuses :
Trefle/luzerne Y = 3,34 - 0,29 Xl + 0,60 X2

y = Log activité '34Cs pCi/g de matiére séche
X, = % teneur en potassium
134
X, = log % Cs extrait par Mg ( NO; ) ,

2.3.2.2. Les_observations

e
w3

Au Danemark, on n'observe pas de relation entre la
teneur en potassium des plantes et leur absorption du césium 137 (1),
D'aprés les résultats du tableau V, les végétaux ayant une conéentration
moyenne en potassium élevée, ont de plus fortes valeurs du coefficient
de transfert Pd. Pourtant, pour une méme espéce, le rapport

13

Activité pCi 7Cs/g K

mCi/km2

varie plus que Pd et sa valeur n'est pas prise en considération pour une

étude de transfert " sol-plante ". En effet, dans un sol en place,
la disponibilité des deux éléments pour la plante n'est pas comparable
( § 2.3.1. ). Par contre, on exprime le taux de passage " fourrage-lait "
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en fonction de la teneur en potassium du prélévement,

2.4, Les effets saisonniers -

2.4.1, Le degré d'humidité du sol -

Entre un sol irrigué et un sol saturé en eau,
la capacité d'absorption du !37Cs par les végétaux est augmentée
d'un facteur 30 (19 ), L'eau Jjoue un double rdle :

< efle favorise le passage direct du césium de |'eau aux racines
sans fixation intermédiaire (17),

- elle remet en suspension et en contact avec les racines des
particules colloTdales fortement chargées en !37Cs. Dans ces
conditions hygrométriques, |'absorption racinaire nécessite une
énergle moindre (4),

Les premiéres expériences en conditions
contrélées mettent en évidence une fixation plus importante du !34Cs
sur la fraction organique du mat-horizon pour des teneurs en eau
du sol plus élevées. Si 1'humidité du sol passe de 60 & 100%,
cette fixation peut &tre accrue de 20 & 200% (10). De mauvaises
conditions de croissance ne permettent pas de mesurer |'incidence
de cette mobllisation sur |'activité en césium de |'herbe. Ce facteur
est proposé pour expliquer les variations de résultats pendant les saisons
séches et hHumides (20) (24) et i1 joue certainement un réle primordial
au printemps, :

On a reporté la valeur moyenne de P, herbe en
fonction des diverses époques de prélévement ( figure ﬂ ). Nous avons
toujours pris dans les graphiques et comparaisons précédentes, la
période d'absorption maximum entre 15 mai et la fin juillet :

Pd moyen = 2,8 pCi/kg. Les valeurs plus faibles en automne pourraient
8tre dues & une croissance des racines en cette époque.

L'hétérogénéité des résultats en fonction des
coupes sur les mémes parcelles ( et cela indépendamment de la
contamination directe ) montre que les micro-conditions pédoclima-
tiques de la prairie, gardent encore beaucoup de mystére (12)
( tableau VI ). On notera toutefois, que la médiane des activités obtenues
pour ces coupes, se place assez bien sur la courbe de la figure 2 :
Pd herbe = F ( césium disponible ).

VPP
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TABLEAU V - COMPARAISON DE LA TENEUR EN POTASSIUM ET DE
Pd CESIUM [37 POUR LES PRODUITS AGRICOLES DE
LA C.E.E.
Produit Teneur moyenne en | Valeur moyenne de Nomb re
potassium P V2 .
‘s 5 d d'échantillons
% matidre séche pCi/Kg par mCi/km?

0,2
0,2

Betterave a
sucre 2,5 0,3 6

Carotte 0,4

Pomme de terre 2-3 0,5 22

Tomate 4 0,4

Chou 4-5 1,0 8

Laitue 4 -6 0,7

0,8

2,6




Pd BLE ECi/kg mat. séche

mC i /km
Figure 3 - Influence de la capacité d'échange
du sol sur i'absorption du césium=137

par le bié

4-9 Capacité d'échange en

(X) Nombre d'échantillons me/100g de sol

pCi |37Cs/kg mat, séche

mCi/km

Pd herbe

Figure 4 - Effet de la saison sur |'absorption
du césium=137 par |'herbe ( 47 prélévements )

MA| SEPTEMBRE
JUILLET DECEMBRE Période de coupe




TABLEAU V1 - VARIATION

DE Pd EN FONCTION DE QUATRE COUPES SUCCESSIVES
SUR LES MEMES PARCELLES

Parcel le

Argile

Cs

(x)

; Mat., org. ‘ 137
expérimentale % % disponible % P pCi ~'Cs/kg
mCi/km?
min max médiane
MOL 13,2 2,2 6,7 14 37 19,5
LA ROCHE 3,5 15,8 0,5 16 11,0
GIVET 7,2 8,8 1,2 I 4,5
COMMANSTER 3,0 6,0 1,6 13 5,5

(x)

Calculé d'aprés la formule de Marckwordt,

-81-
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2.4.3. Les_facteurs d'élimination_et_de_redistribution

du_césium_dans_le_sol -

2.4.3.1. La_fraction_préley

Une prairie préléve au maximum 0,2% par an du
césium déposé artificiellement (21) et les céréales 0,02% par an (8),
|'apport d'engrais doublant dans ce cas cette valeur.

2.4.3.2. Le_drainage

On estime que la solution du sol est renouvelée
en moyenne une fols par an et Ie césium lessivé migre en profondeur,
Aux pertes dues au drainage, s'ajoutent celles de |'érosion. Ce
phénoméne est important pour les sols sans couvert végétal. Dans les
deux cas, la pluviométrie Joue un réle essentiel dans la cinétique
et I'amplitude du mouvement du césium. Nous donnons ici des résultats
obtenus pour une pluviométrie de | 000 mm/an.

L*élimination par drainage est :

- pour un sol argilo-iimoneux : 0,1% par an (11) (24), 0,2% (21)
et 0,01% (8)

- pour un sol humifére : 1,5% par an ( |1 )

- pour un sol non cuitivé, le drainage est deux fois plus important
(21) (24),

A la différence du drainage, |'érosion du sol
n'entraine pas forcément une élimination du radionucléide - on
retrouve le césium dans la couche O = 5 c¢cm - mais plutdét une
redistribution en surface. Dans le cas d'une prairie, la fraction

du césium érodé ( en % du cesium déposé ) est liée & la quantité de
sol érodé X exprimée en g/m2 par la relation

Y =4,26 ( x) %! 21

On atteint 3,2% du césium érodé par an et une valeur
sept fois plus élevée pour un sol dénudé.
La période d'élimination du césium 137 dans le

milieu est trés longue, de l'ordre de sa période de décroissance
radioactive,

1I1 - CONCLUSION =~

On peut récaplituler les valeurs du facteur
sol Pd pour un certain nombre de productions agricoles de la C.E.E.
( fableau V),

0‘/"
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Bien gque la contamination directe reste prépondé-
rante dans le cas du blé, les caractéristiques physico-chimi-
ques du sol : capacité d'échange, teneurs en matiéres organi-,
ques et en argile influengent l'absorption du césium 137 par
voie racinaire. Par contre la contamination indirecte de l'her-
be est plus dépendante de la teneur en eau du sol et des
facteurs saisonniers : l'absorption maximum a lieu au mois de
juin. La teneur en potassium du sol n'a pas d'influence mar-
quee .

Les coefficients de transfert sol-plante (Pd) déter-
minés expérimentalement et ceux observés in situ sont compara-
bles lorsque la fraction du cesium disponible pour la plante
est inférieure & 1 %. Dans les autres cas : sols sableux
(migration du césium 137 en profondeur) ou tourbeux (fixation
réversible du césium 137) on observe in situ des valeurs
de Pd 2 & 3 fois inférieures & celles que l'on pourrait atten-
dre des expériences réalisées en conditions contr8lées.

Le choix des sites est tel que les eatimations
proposées ici pour ce paramétre peuvent &8tre retenues pour
l'ensemble des pays de la C.E.E. La correspondance 1m Ci/km2
-—~=3 4 pCi/kg de sol pour la couche arable et 1m Ci/km2 --J)
12 pCi/kg de sol pour les sols de prairie permet une utili-
sation ultérieure de ces valeurs pour un sol irrigué par de
l'eau contaminée par du césium 137.
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