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Mon stage s’est déroulé en collaboration entre deux laboratoires de recherche :

Le CENBG (Centre d’Etudes Nucléaires de Bordeaux Gradignan) est une Unité Mixte de Recherche,
sous la double tutelle du CNRS (Centre National de Recherche Scientifique) -IN2P3 (Institut National
de Physique Nucléaire et de Physique des Particules) et du Département Sciences de la Matiére et du
Rayonnement de I’Université de Bordeaux. Il a été créé en 1967. Trois poles composent ce centre de
recherche ::~=tro-Neutrino, le pble Nucléaire et le pdle Santé-Environnement. L’équipe radioactivité

et environnement dans laquelle j’ai effectué ce stage appartient au pdle Santé-Environnement.
Site : http://www.cenbg.in2p3.fr/-Radioactivite-Environnement-

E2INRAE (Institut National de Recherche pour I’ Agriculture, I’ Alimentation et I’Environnement) est
né le ler janvier 2020 a la suite de la fusion entre I'INRA; (Institut National de la Recherche
Agronomique) et PIRSTEA, (Institut National de Recherche en Sciences et Technologies pour
I’Environnement et 1’ Agriculture). Cet institut est spécialisé dans I’exploitation de la connaissance
du monde vivant au service de I’agriculture, de I’alimentation et de I’environnement. L’équipe
ECO\@(Ecologie des Communautés Végetales Aquatiques et —-su—HFImpact des Pressions
Multiples) dans laquelle j’ai effectué ce stage appartient a I'unité des—EABX (Ecosystémes
Aquatiques et Changement Globaux)

Site : https://wwweé.bordeaux-aquitaine.inrae.fr/eabx/EABX/ECOVEA
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. Introduction

L’activité nucléaire est un domaine en pleine expansion notamment dans les pays en voie de dé-
veloppement en dépit de plusieurs accidents de grande importance comme Tchernobyl en 1986 ou
Fukushima en 2011. Malgré les risques liés a cette activité, les installations nucléaires sont actuelle-
ment considérées comme indispensables a la transition énergétique car elles ne produisent pas de gaz
a effet de serre. Actuellement en France, deux tiers des réacteurs en opération ont plus de 30 ans et
approchent de leur fin de vie. Il est donc indispensable d’amener de I’expertise sur le sujet du déman-
telement et de ’assainissement des installations nucléaires pour pouvoir gérer la grande quantité de
déchets radioactifs induite par I’arrét de toutes ces installations. 1l y a un réel manque d’indicateurs
pour le suivi de la contamination radioactive dans ’environnement (Lourencgo et al. 2016), comme il
est déploré pour le suivi de la contamination en uranium et plutonium au niveau des c6tes japonaises
a la suite de I’accident de Fukushima (Zuykov et al. 2020). Ce manque de connaissances est encore
plus important dans le cadre des opérations de démantélement et d’assainissement d’installations
nucléaires. En effet, au niveau mondial en 2007, le radionucléide le plus étudié était le radiocesium
(Baeza et al. 2007), contaminant trouvé dans 1’environnement a la suite d’accidents nucléaires
(Calmet et al. 1997).

Les déchets de trés faible activité (TFA) représentaient 31,3% (482 000m?) du volume total des
déchets radioactifs en France fin 2016 (Rapport de synthése ANDRA, 2018), et jusqu’a 1 100 000 m?
de déchets TFA sont prévus d’ici 2030. Les déchets TFA peuvent prendre diverses formes, il s’agit
de tous les matériaux qui ont pu étre au contact de substances radioactives, que ce soient des gravats,
de la terre, de la ferraille. Les déchets TFA ont une activité radioactive inférieure a 100 becquerels
par gramme, donc inférieure a la radioactivité naturelle. 11 est possible de trouver dans les déchets
TFA n’importe quel élément radioactif, présent au sein des installations nucléaires comme de
I’uranium (U) et du plutonium (Pu) ainsi que de leurs produits descendants (Annexe 1). Ces
radioisotopes représentent un danger dans la mesure ou ils peuvent se trouver accumulés dans les
organismes a proximité, ou méme entrainés dans les eaux souterraines ou de surface par lessivage.
D’autant plus que les vertébrés sont les organismes terrestres les plus radiosensibles en terme en
mortalité et de reproductibilité (Yavuz et al. 2016). D’ou I’importance de la spéciation de
I’élément considére, car les facteurs physicochimiques comme le pH ou la température peuvent
modifier la biodisponibilité, le transfert, la mobilité ou la toxicité des radioéléments (Hutchins et al.
1998). 11 est donc extrémement important d’assurer un suivi de qualité de ces radioéléments dans
I’environnement lors des opérations de démantélement et d’assainissement nucléaire.

Quelques organismes ou projets mettent a disposition des informations concernant les opérations
de démantelement et d’assainissement des installations nucléaires comme le Plan National de Gestion
des Matieres et Déchets Radioactifs (PNGMDR), I’Agence Nationale pour la Gestion des Déchets
Radioactifs (ANDRA), le Commissariat a I’Energie Atomique et aux énergies alternatives (CEA), le
groupe Electricité de France, (EDF) ou I'Institut de Radioprotection et de Sureté Nucléaire (IRSN).
A Bordeaux, a I’initiative du Centre d’Etudes Nucléaires de Bordeaux Gradignan (CENBG), un grand
programme de recherche académique DEMAIN « Démantélement des Installations Nucléaires » a vu



le jour en 2019. Ce projet vise a limiter les impacts des opérations de démantélement et d’assainisse-
ment. Il s’organise autour de 4 pdles, dont le pdle « Santé & Environnement » qui s’intéresse a la
migration des polluants dans la biosphére, la gestion des déchets ainsi que les effets sanitaires.

C’est dans ce cadre que ce stage s’insere. Il a pour objectif de réaliser un inventaire des indicateurs
biologiques (IB) existants pour le suivi des opérations de démantélement et d’assainissement des
installations nucléaires ainsi que pour 1’évaluation du succés des opérations de remédiation. En effet,
un bioindicateur est une espéce animale, végétale, microbienne ou une communauté dont tous les
organismes vivants refletent d'une facon homogene les perturbations de I'environnement aquatique
ou terrestre soit par des variations d'abondance, de morphologie, de physiologie ou de comportement
et répondent aux critéres de sélection (Letoumeau et Castonguay 1987). Selon le site internet de
I’IRSN, les IB spécifiques a la radioactivité sont peu nombreux, alors qu’ils pourraient étre trés utiles
a la surveillance environnementale.

Recompiler les IB spécifiques d’un ou plusieurs radionucléides ainsi que leurs réponses connues
aux pressions permettrait de suivre le niveau de contamination du périmétre d’installations nucléaires
en cours d’assainissement. Cela permettrait également d’identifier le manque de connaissances et de
proposer des pistes d’amélioration possible. De plus, il serait possible de développer des méthodes
de biorémediation par phytoextraction notamment dans le cas d’IB bioaccumulateurs des éléments
radioactifs. La phytoextraction est une technique de dépollution in situ fondée sur ’utilisation des
plantes capables d’accumuler des polluants dans leurs parties aériennes (Bret et al. 2015). L’analyse
bibliographique a été ciblée sur les organismes accumulateurs d’éléments radioactifs pour répondre
aux questions du suivi biologique des opérations de démantélement et d’assainissement des
installations nucléaires ainsi que pour I’évaluation du succes des opérations de remédiation.

1. Démarche scientifigue

A) Constitution de la base de données bibliographigues

Rassembler des données sur des IB pour assurer le suivi des opérations d’assainissement et de
démantélement nucléaire requiert de bonnes connaissances des installations nucléaires. Elles ont
notamment été trouvées sur le site de I’IRSN. Les informations concernant le déroulement actuel des
opérations de démantélement et d’assainissement et la gestion des déchets radioactifs ont été trouvées
dans le PNGMDR et les sites de ’ANDRA, du CEA, d’EDF ou de I'IRSN.

Une fois la familiarisation avec le sujet terminée, les limites du sujet ont été établies. Dans un premier
temps, le sujet a été divisé en sous-parties. 1l a fallu identifier les différents éléments radioactifs trou-
vés dans les déchets TFA, matériaux contaminés issus des installations nucléaires apres leur arrét et
déchargement du cceur des réacteurs. En se concentrant sur les radionucléides du début des différentes
chaines de désintégration utilisées dans les réacteurs nucléaires comme ’uranium ou le plutonium
ainsi que les éléments a longue période (Annexe 1). Ensuite ont été recherchés les potentiels IB
spécifiques des différents éléments radioactifs pour assurer le suivi des opérations d’assainissement
et de démantelement. Pour chacune de ces sous-parties, des mots clés ont été cherchés en francais et



en anglais afin d’élargir la recherche aux publications internationales. Les premiéres recherches ont
été réalisées sur la base de données Web of Science (WOS).

Les mots clés ont été associés par des opérateurs booléens “AND” et “OR”, ainsi que “TS = “ ce
qui signifie “Topics =" soit “sujet =" pour former la requéte suivante : « TS = (Radionucl* OR “ra-
dioactif waste*” OR radiotoxicit* OR radioelement* OR actinide* OR radioecolog* OR radioiso-
tope*) AND TS = (bioindicator* OR biomonitor* OR “biological indicator*” OR “biological moni-
tor*”) AND TS = (uranium OR thorium OR radium OR radon OR plutonium OR americium OR
neptunium OR plomb OR polonium OR bismuth OR Bi OR thallium OR Tl OR protactinium OR Pa
OR actinium OR Ac OR francium OR Fr OR U OR Th OR Rn OR Ra OR Pu OR Am OR Po OR Pb
OR Np) ». Cette requéte lancée dans toutes les bases de données de WOS a donné 374 résultats, le
26 mai 2020 en considérant tous les articles depuis 1950. Une seconde requéte a été faite en ajoutant
a la requéte précédente les mots clés suivant afin de cibler plus précisément les publications liées au
démantelement : « AND TS= (dismantl* OR decommissioning OR cleanup OR assessment) ». Celle-
cin’a donné que 225 résultats, mais au vu du nombre de publications inexploitables dans le cadre de
cette recherche bibliographique, il a fallu réélargir la recherche en utilisant des mots clés moins spé-
cifiques du démantelement et de I’assainissement. Cela peut s’expliquer par le fait que les recherches
dans le domaine du démanté¢lement d’installations nucléaires non accidentées sont encore tres peu
nombreuses car ¢’est une préoccupation tres récente.

Dans un premier temps, les recherches ont été axées sur les publications traitant le suivi de I’ura-
nium, ceci explique pourquoi dans ce rapport il y plus de données concernant ce radionucléide que
les autres. Par la suite, la bibliographie des articles trouvés sur WOS a ét¢é lue afin d’identifier d’autres
articles du méme genre. Les textes intégraux de ces références accessibles ont été obtenus, grace a
d’autres bases des données comme Google Scholar, Scopus, ScienceDirect, Babord+ (base de
données de I'université de Bordeaux).

Afin de présenter les résultats de maniére claire, un tableau a été créé, une partie de ce tableau
est présenté en Annexe 3. Il recense les IB potentiels, leur radioélément cible, leur réponse,
I’exposition, le contexte de I’étude, la contamination du milieu, la concentration accumulée, le facteur
de bioaccumulation. Ensuite différents graphiques et tableaux ont été réalisés en regroupant les

différents organismes indicateurs d’'un méme radionucléide.

B) Analyse des données

L’analyse des données s’est faite a partir de graphiques combinés sur le logiciel Excel. Sur ces
graphiques sont représentées les activités des différents radioéléments dans le milieu et dans les or-
ganismes indicateurs. L’activité des radioéléments est toujours en becquerel par kilogramme ou par
litre en fonction de I’environnement considéré. Le becquerel (Bq) mesure I’activité de la matiere
radioactive, donc le nombre de désintégrations par seconde. Le facteur de bioaccumulation (BCF) a
ensuite été calculé pour chaque organisme et placé sur ces mémes graphiques. Le BCF s’obtient en
faisant le rapport entre 1’activité d’un élément dans I’organisme et son activité dans le milieu :

Activité de 1'élément dans 1'organisme

BCF = . Y -
Activité de 'élément dans l'environnement



Plus le BCF est élevé pour un organisme, plus il accumule I’¢1ément donné. Dans certains cas, le BCF
était donné dans les articles. Lorsque les BCF sont trop variables pour un méme organisme, les don-
nees présentant les concentrations environnementales en radionucléides les plus faibles ont été sélec-
tionnées, pour étre en cohérence avec le sujet des déchets TFA.

I11. Analyse bibliographigue

Le nombre de publications ne cesse d’augmenter depuis les années 2000 (Figure 1A) ce qui peut
indiquer une réelle prise de conscience de I’importance du suivi des ¢léments radioactifs dans I’envi-
ronnement. Le nombre de publications en fonction du pays (Figure 1B) refléte I’'importance de I’ac-
tivité nucléaire au sein du pays, en effet les USA, le Royaume-Uni, la Russie et la France font partie
des plus gros producteurs d’énergie nucléaire au niveau mondial. En faisant la somme du nombre de
publications des pays européens, soit 220 publications au total depuis 1951, nous constatons que ¢’est
en Europe que ce sujet est le plus étudié. Cela peut avoir un lien avec 1’accident de Tchernobyl qui a
provoqué une tres forte contamination des sols surtout en Europe de I’Est.
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Figure 1 : A. Nombre de publications par décennie. B. Nombre de publications depuis 1951 en fonction du pays

A) Présentation des donnees recensees :

Les données recensées dans les nombreux articles ont été regroupées par radionucléide. De cette
maniére ont pu étre comparés les différents IB ainsi que leur spécificité pour 1I’élément cible. Une
partie de ces données se trouvent dans les annexes 2 et 3. Les éléments radioactifs ont été traités dans
I’ordre de la chaine de désintégration de 228U utilisé dans les centrales nucléaires (Annexe 1).

Uranium

L’uranium naturel est constitué a 99, 275% de I’isotope *®U qui est le premier élément d’une
des chaines de désintégration utilisée dans les installations nucléaires (Annexe 1). Sa période est de
4,468 milliards d'années. Les deux autres isotopes naturels principaux sont 23°U (0,719%) et 234U
(0,0057%). C’est 2®U fissile qui est enrichi pour étre utilisé dans les réacteurs nucléaires. L uranium
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représente un danger particulier pour 1’environnement car il est a la fois radiotoxique, par son
émission de rayonnement alpha, et chimiotoxique. Dans les sols, la mobilité de I'uranium dépend des
conditions d’oxydo-réduction du milieu (Sheppard et al. 2005). Dans un milieu oxydant aérobie par
exemple, I’uranium a tendance a réagir avec I’oxygéne pour former I’ion uranyle UO2?", trés mobile,
ou l'uranium a une valence de +VI, qui est sa forme la plus stable. L’ion uranyle se complexe
facilement avec différentes particules du sol qui sont plus ou moins solubles et déterminent donc la
mobilit¢ de I'uranium. En milieu réducteur en anaérobie, I'uranium peut étre réduit et va avoir
tendance a précipiter. La biodisponibilité de 1'uranium pour les végétaux dépend des mémes
paramétres que la mobilité de cet élément, plus il est complexé ou précipité, moins il est disponible a
I’absorption des cellules. Dans les eaux, la spéciation de I’'uranium est influencée par le pH et le
potentiel d’oxydoréduction. La mobilité de 'uranium dans I’eau douce est principalement liée a la
fraction colloidale, en effet 90 % de 'uranium se trouve dans la fraction colloidale. Néanmoins, la
salinité a tendance a réduire la proportion de I’uranium liée aux colloides, ce qui diminue fortement
sa mobilité en milieu marin (Institut de Radioprotection et de Slreté Nucléaire 2012).
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Figure 2 : Uranium dans différents organismes aguatigues et terrestres

Dans les articles trouvés, les organismes aquatiques sont soumis a des concentrations en U bien
plus faibles que les organismes terrestres (Figure 2). Néanmoins, les BCF sont plus importants pour
les organismes aquatiques. Mais certains organismes terrestres sont tout de méme intéressants car ils
présentent un BCF tres élevé pour 1’U. Il y a notamment les tournesols, la moutarde ou les betteraves.
En effet, a partir du moment ou il y a de I’accumulation, méme faible, I’organisme peut étre considéré
comme intéressant pour le suivi ou méme pour des opérations de phytoextraction et participer a la
décontamination des sols. Mais en général, les BCF ont tendance a étre plus élevés dans les racines
que dans les parties aériennes ce qui n’est pas optimal pour ces techniques. Les organismes sont
d’autant plus intéressants que le BCF est supérieur & un (Zhong et al. 2019). Par ailleurs, les facteurs
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de transfert de ’uranium vers les organismes sont généralement de ’ordre de 10°-1072, ce qui est trés
faible (Tuo et al. 2017).

Les orties ont un BCF allant de 0,069 a 0,329 (Olszewski et al. 2016) (Annexe 3), ce qui n’est
pas tres élevé. L’accumulation est variable car elle est sous I’influence de la spéciation de 1I’U, en
effet ce sont les propriétés du sol qui déterminent I’accumulation de I’U dans les plantes (Shahandeh
et al. 2002). L’ortie n’est pas un bioindicateur idéal car les concentrations accumulées sont assez
faibles et ne corrélent pas toujours avec la concentration dans le sol mais elle peut tout de méme étre
utilisée pour le suivi de contaminations d’U (Olszewski, Borylo, et Skwarzec 2016). De plus, les
orties sont des plantes herbacées vivaces, elles sont donc trés économiques car elles ne nécessitent
pas d’entretien. Elles pourraient donc servir pour des opérations de phytoextraction des sols TFA.

Espéce d’algue [UJeau (Bg /L) [UTaigues (Bq / kg) BCF Référence
Spirogyre (eau douce) 1,701 25,18 +0,9 146 +1,2 (Aleissa et al.
Cladophora (eau salée) 0,031 + 0,006 8,51 +£0,86 280 + 60 2004)

Tableau 1 : Concentrations en uranium dans des algues marines et d’eau douce.

L’accumulation est tres différente entre les algues d’eau douce Spirogyre et les algues marines
Cladophora (Tableau 1). Cette différence de biosorption n’est pas uniquement due au fait qu’il ne
s’agit pas de la méme espece. Il semblerait que les caractéristiques physico-chimiques comme le pH
et la matiere dissoute ainsi que les ions majeurs présents dans I’eau influencent la spéciation de 1’U
dans I’eau qui va le rendre plus ou moins biodisponible a I’absorption (Aleissa et al. 2004). Une autre
explication a cette différence de BCF pourrait étre due a la concentration en U bien plus faible dans
I’eau salée ce qui limiterait les mécanismes de défense des algues contre I’U.

Plutonium

Le plutonium est un radioélément extrémement radiotoxique en quasi-totalité d’origine artifi-
cielle. L’isotope le plus abondant est le 23°Pu, il a une période de 24 000 ans. Dans les centrales
nucléaires, il est utilisé en tant que combustible appelé MOX (Mélange d’OXyde de plutonium et
d’OXyde d’uranium) et permet de recycler une partie des matiéres nucléaires. Dans 1’environnement,
la rétention de cet élément est dépendante du type de sol mais elle est assez forte de maniére générale.
Les transferts le long des chaines trophiques paraissent assez faibles, mais beaucoup d’aspects restent
méconnus (Fiche radionucléide, IRSN).

Le ver marin Priapulida semble étre un 1B intéressant car trés accumulateur de 23%*2%°Py avec une
trés faible concentration dans I’eau (4,8.10° Bq/ L) (Figure 3). D’une maniére générale tous ces orga-
nismes représentent des IB pour le suivi du plutonium dans 1’eau. Etant un organisme zoobenthique,
le ver marin, comme le reste du zoobenthos, participe a la remobilisation du Pu blogué dans les
sédiments vers la colonne d’eau. En effet, dans la baie de Gdansk (Mer Baltic, Pologne) les sédiments
renfermeraient 6,4% du plutonium total de la baie (Skwarzec, Struminska, et Boryto 2006). Les or-
ganismes benthiques au contact des sédiments se contaminent donc forcément par ceux-ci en plus de
la contamination par I’eau.
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Figure 3 : Plutonium 239+240 dans différents organismes aquatiques ([Pulea : 4,8.10° Bg / L)

Plomb

Le plomb est présent dans toutes les chaines de désintégrations majeures. Certains de ces isotopes
sont stables et sont les produits finaux de ces chaines. 2°Pb est un radioisotope appartenant a filiation
de 'uranium 238, sa période est de 22,3 ans (Annexe 1).

Organismes [?*°Pb] milieu (Bq /kg) | [**°Pb] organisme (Bq / kg) BCF Références

Tabac (feuilles) 36,5+2,6 19,3+2,6 0,53 (Maté et al. 2013)

Mousse Herpetineuron

. . 77+£10 832 + 27 10,86 £1,5 |(Zhong et al. 2019)
toccoae (tiges et rhizoides)

Tableau 2 : Concentrations moyennes de **°Pb dans des feuilles de tabac et des mousses

Les mousses accumulent bien le 22°Pb (Tableau 2), mais il y a un risque que ces données ne
représentent pas uniquement le Pb du sol mais aussi le Pb issu des dépdts atmosphériques. En effet,
méme si les activités du 2*°Pb dans les mousses sont partiellement dépendantes des sols, celles-ci ne
possedent que des rhizoides et non des racines comme les autres plantes. Il n’y a donc pas de réelle
adsorption des radioeléments du sol. Néanmoins la contamination des mousses peut étre amplifiée
par la remise en suspension des éléments présents dans le sol vers la solution du sol qui pénetrent
dans les mousses sous forme de gouttelettes au niveau de la partie verte (Krmar et al. 2018). C’est
pourquoi pour les mousses aquatiques, la quantité de matiere en suspension est également un facteur
influengant ’accumulation de certains radionucléides (Beaugelin-Seiller, Baudin, et Brottet 1994).

Les feuilles de tabac sont de bien moins bonnes accumulatrices de ce radionucléide (Tableau 2).
Les deux organismes peuvent pourtant étre soumis a des dépbts atmosphériques. Cela confirme le
statut des mousses dans le cadre du suivi des contaminations environnementales. Néanmoins, méme
si les mousses présentent de nombreux avantages, 1’effet de I’accumulation des contaminants par le
sol est encore discuté. I n’y a pas encore assez de connaissances a ce sujet surtout pour 2°Po et 21%Ph
(Kilig et al. 2019).




[Po] Bg /L ou kg

Polonium

Le radioisotope du polonium (Po) le plus abondant naturellement est le #°Po. Cet isotope
appartient a la filiation de I’'uranium 238 (Annexe 1) c’est pourquoi il est possible de le retrouver dans
les déchets TFA issus d’anciennes installations nucléaires. Sa période est de 138,376 jours. Dans les
sols, le polonium se retrouve essentiellement dans les premiers centimetres, du fait des retombees
atmosphériques provoquées par I’exhalation du radon et du dépdt d’aérosols de 2°Pb qui sont ses
précurseurs (Annexe 1).
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Figure 4 : Polonium dans différents organismes aguatigues et terrestres

Tout comme I'uranium, le #°Po est bien plus accumulé dans organismes aquatique que dans
organismes terrestres (Figure 4). Les concentrations en radionucléides sont également plus élevées
dans les racines que dans les parties aériennes. Le Po est un noyau fils de U (Annexe 1), cela pourrait
expliquer ces similitudes. Les concentrations en 2°Po sont comprises entre 102 et 10* dans I’eau ;
pourtant les organismes aquatiques peuvent accumuler le 22%Po et atteindre des concentrations plus
ou moins similaires aux concentrations trouvées dans les organismes terrestres se développant dans
des milieux bien plus contaminés. Ainsi les BCF des organismes aquatiques peuvent aller de 103 a
plus de 10°. Les algues représentent des IB intéressant pour le suivi de nombreux radionucléides dans
les eaux en les accumulent fortement et rapidement (Patrick et al. 2007).

D’une maniére générale, le BCF semble plus élevé lorsque la concentration en 2!°Po dans le
milieu est faible. Nous pouvons donc émettre 1’hypothése d’un seuil de concentration au-dessus du-
quel les organismes déclenchent des mécanismes de défense pour et empécher I’accumulation du
210pg ce qui expliquerait pourquoi la concentration en ?1°Po dans les organismes n’augmente pas de
maniére linéaire avec I’augmentation du ?'°Po dans I’environnement. Il existe donc un manque de
connaissances concernant les IB terrestre pour le suivi de contaminations trés faibles. En effet, la
majorité des IB sont développés dans le cadre du suivi environnemental aprés un accident nucléaire
(Ueno et al. 2018) ou dans les environs d’un ancien site miner (Guimaraes et al. 2011) ou d’une
installation nucléaire en fonctionnement (Patrick et al. 2007).

B



B) Perspectives d’études a développer

Actuellement, la plupart des 1B sont des organismes accumulateurs de radionucléides, donc des
biomarqueurs d’exposition. Il serait intéressant de trouver des biomarqueurs d’effet comme des
anomalies physiques, ou de répertorier les espéces sensibles et résistantes afin d’estimer la qualité du
milieu par la présence ou I’absence de ces especes. En effet, les études sont souvent réalisées dans le
cadre de surveillances de 1’environnement aprés de fortes contaminations accidentelles. Il se peut
donc que les especes restantes dans ces zones soient des espéces peu sensibles a la radioactivité
(Lecomte-Pradines et al. 2014). De plus, ces indicateurs visuels apporteraient une indication
complémentaire sur les impacts écologiques de la contamination comme la perturbation des
communautés en place. Cette perturbation se refléte soit au niveau structurel, il s’agit donc 1B
« indiciels » ; soit au niveau fonctionnel dans ce cas il s’agit plutét de « biomarqueurs d’effet ».
Quelques organismes ont d’ores et déja été répertoriés comme de tels indicateurs (Annexe 2).

Il est également nécessaire de développer plus d’indicateurs pour suivre la spéciation des éléments
car la toxicité varie trés fortement en fonction de la forme chimique. Une tres faible quantité de
radioélément peut sous certaines conditions physico-chimiques représenter un bien plus grand danger
qu'une quantité plus élevée dans d’autres conditions. Par exemple, I'uranium inorganique est
responsable des réponses comportementales adaptatives chez le bivalve deau douce Velesunio.
angasi. Des expériences visant a mieux comprendre les mécanismes de spéciations et les réactions
comportementales, comme 1’étude de la variation du pH, pourraient permettre de distinguer les
différentes especes (Brown et al. 1994).

I1'y a un réel manque au niveau des connaissances des IB spécifiques des radionucléides. Bien
souvent, les études pour développer de nouveaux IB réutilisent des organismes répertoriés comme
indicateurs d’autres éléments. Il y a notamment les champignons qui sont reconnus accumulateurs de
nombreux éléments mais ceux-ci n’accumulent que tres peu des radionucléides comme U ou Th
(Vukojevi¢, Purdi¢, et Muti¢ 2019). De plus, comme vu dans le cas de U et Po, les organismes
aquatiques ont a priori des BCF bien plus ¢levés, mais cela ne fait pas d’eux de meilleurs
accumulateurs et donc de meilleurs IB. Il est nécessaire de réaliser des études & des concentrations
environnementales similaires pour pouvoir comparer les BCF. D’autres paramétres, comme la
croissance des organismes et leurs effets sur I'accumulation et la perte de contaminants, sont
également a prendre en considérations, lors de I’étude de I’accumulation des radionucléides
(Dahlgaard et Boelskifte 1992).

C) Bioremédiation et valorisation des déchets TFA :

Les IB accumulateurs de radioéléments sont trés importants car ils peuvent a la fois servir au suivi
environnemental et aux opérations de bioremédiation. Néanmoins, il faut garder a ’esprit que
I’efficacité des techniques de biorémédiation par phyotextraction est dépendante des propriétés du
sol. Ces dernieres dirigent la tolérance et I’accumulation des radionucléides dans les plantes et
déterminent ainsi I’efficacité de la décontamination des sols (Shahandeh et al. 2002).



La bioremédiation est primordiale pour diminuer le volume et la nocivité des déchets. Mais avant
cela, des objectifs de qualité de I’environnement a atteindre doivent étre déterminés. Il serait ensuite
trés intéressant de mettre en place un seuil de libération afin de pouvoir procéder a un déclassement
des déchets radioactifs. Selon la définition de la directive 2013/59/Euratom, les seuils de libération
correspondent a des valeurs fixées par l'autorité compétente ou dans la législation nationale, et
exprimées en termes de concentration d'activité, auxquelles ou en dessous desquelles des matieres
provenant de pratiques soumises a notification ou a autorisation peuvent étre dispensées de se con-
former aux exigences de la présente directive. La mise en place d’un tel seuil encouragerait la
valorisation des déchets dont la radioactivité se trouve, dans certains cas, étre inférieure a la ra-
dioactivité naturelle. Il a été démontré que parfois, la dose limite fixée pourrait étre trop restrictive,
mais cela peut étre nuancé par de nombreux facteurs comme le stade du cycle de vie des organismes
(Jackson, Copplestone, et Johnson 2002). Il y a d’autres incohérences de ce genre, ¢’est notamment
le cas en Pologne ou la dose de radiations inhalée en fumant deux paquets de cigarettes par jour
représente une dose, par année, équivalente a la dose recue par les habitants du Nord de la Pologne
les deux premiéres années apres 1’accident de Tchernobyl (Skwarzec, Struminska, et Boryto 2006).

Malgreé les études réalisées dans le domaine de la compréhension des mécanismes de transfert,
beaucoup peinent encore a expliquer les différences d’adsorption et d’accumulation des
radionucléides entre les especes (Galhardi et al. 2017). Les IB pour 1’évaluation des risques
écologiques radiologiques sont encore trop peu nombreux (Garnier-Laplace et al. 2010). La
compréhension de ces mécanismes est d’autant plus importante pour les organismes destinés a la
consommation humaine (Uchida et Tagami 2018). Certaines etudes affirment que le transfert des
¢léments radioactifs dans les plantes de cultures par les racines ou 1’adhésion de particules de sol est
négligeable (Pourcelot et al. 2011). Ceci peut rendre une éventuelle réutilisation des anciennes zones
d’installations nucléaires imaginable dans le futur. Néanmoins, la valorisation et le déclassement des
déchets TFA reste un sujet tres controverse dans la mesure ou les données concernant un état de
référence, ou état zéro, de ’environnement sont trés peu nombreuses. Il serait donc nécessaire de
déterminer dans un premier temps le bruit de fond radiologique pour pouvoir comparer les valeurs
trouvées dans les organismes des zones contaminées a des valeurs trouvées dans des zones non
contaminées (Zoriy et al. 2010). Cela permettra de qualifier le risque pour la santé humaine, et rendrait
possible d’évaluer le succés des opérations de remédiation (Burger 2007) et songer a une éventuelle
valorisation.

IVV. Conclusion

Pour pouvoir faire face a la hausse de la quantité de déchets TFA prévue ces prochaines années,
il est nécessaire de développer les recherches dans le domaine des IB pour le suivi des opérations de
démantélement et d’assainissement d’installations nucléaires et de I’évaluation du succeés des
opérations de remédiation. A ce jour, la majorité des IB sont développés a la suite de contaminations
accidentelles ou dans le cadre d’installations nucléaires en fonctionnement ou d’anciens sites miniers.

Il s’agit donc principalement d’IB pour le suivi de contaminations plus importantes que celles
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trouvées dans les déchets TFA environnementaux. Beaucoup d’IB connus a ce jour sont
accumulateurs de radionucléides. Pour 'uranium, le plutonium et le polonium, les IB aquatiques
présentent des BCF trés intéressants. Pour U et Po les BCF dans les organismes aquatiques sont bien
supérieurs a ceux des organismes terrestres. Les IB accumulateurs, du fait de leur capacité a
concentrer les éléments radioactifs, offrent des perspectives de bioremédiation des zones contaminées
par phytoextraction. L’établissement d’un état de référence de contamination permettrait d’évaluer le
succes des opérations de bioremédiation.
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VI. Annexes

Annexe 1 : Chaine de désintégration/décroissance de I’Uranium 238 et tableau des périodes de ses
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Le diagramme montre, sur la carte des noyaux, le cheminement de la cascade de désintégrations partant de
28 et se terminant au 2®Pb stable, avec ses 82 protons et 124 neutrons. Les désintégrations alpha diminuent
de 2 unités les nombres de protons et de neutrons, alors que les désintégrations béta-moins diminuent de 1 les
neutrons et augmentent de 1 les protons. Les cheminements alpha sont corrigés a intervalles réguliers par des
désintégrations béta qui permettent d'atteindre le meilleur équilibre entre protons et neutrons.

Période | Unité Emetteur

Uranium-238 4,468 Milliards d'années alpha
Thorium-234 24,10 jours béta -
Protactinium-234 6,70 heures béta -
Uranium-234 245 500 ans alpha
Thorium-230 75380 ans alpha
Radium-226 1600 ans alpha
Radon-222 3,8235 jours alpha
Polonium-218 310 minutes alpha
Plomb-214 26,8 minutes béta -
Bismuth-214 19,9 minutes béta -
Polonium-214 1643 microsecondes alpha
Plomb-210 223 ans béta
Bismuth-210 5,015 jours béta
Polonium-210 138,376 || jours alpha
Plomb-206 Stable

Filiation radioactive simplifiée de 2®U. Les désintégrations qui se succédent avec des périodes
extraordinairement différentes changent la composition du noyau donc la nature de ’atome. Le nombre de
nucléons diminue de 4 quand le noyau émet une particule alpha et reste inchangé quand il émet un électron
béta. Les descendants les plus connus sont le radium et le radon.

Sources : IN2P3, site laradioactivité.com
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Annexe 2 : Indicateurs biologiques d’effets

Indicateurs . - . -~
. . Cibles de détection Réponses Références
biologiques
. 28nc, "Be, 2Bi, 25U, #°Ra, L Herrero-Latorre et al.
Abeilles Mortalité (

208T| 40K 212pb 214pb

2017)

Hydrozoaires
Obelia longissima

3H, radiations beta de faible
intensité

Réaction de bioluminescence des protéines fluores-
centes contenant des coélentéramides

(Petrova et al. 2017)

Misere pourpre

Effet mutagéne visuel

(Letoumeau et Castonguay

. Radiations ionisantes, méme | Nombre de micronuclei (mutations) MCN augmente 1987)
Tradescantia . . . -
allida trés faibles proportionnellement avec la dose de radiation Gy /h (Cristina dos Santos Leal
P 46,5 puGy /h > 2,27 MCN / 100 cellules et al. 2008)
Rainette verte L, N
. Radiocésium Diminution de la masse et de la longueur corporelle (Dapson et Kaplan 1975)
male Hyla cinerea
Diatomées Radon Formes tératogéniques

(Millan et al. 2020)

Elodea canadenis

Radiations ionisantes chro-
niques

Aberrations chromosomiques

(Bolsunovsky, Dementyev,
et Trofimova 2020)
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Annexe 3 : Indicateurs biologiques accumulateurs de radionucléides

Indicateur biologique riieitr:;irt]itf Conﬁa]wilgjtlon (g%na%eir;;[;aetlé)g BCF Références
cible / kg MS
Mousse Ditrichum pallidum (tiges et rhizoides) "Be 17 Bq/ kg 758 44,588 (Zhong et al. 2019)
Mousse Meteoriella soluta (tiges et rhizoides) 12 Bq/ kg 127 10,583
Periphyton *Co 201000 Bq 0,007 (Patrick et al. 2007)
Periphyton 4/0000 Bq 0,052
Algue brune Fucus serratus *Co <1LDBq/L 3,98 25000 (Boelskifte, et al.
Algue brune Fucus vesiculosus <1LDBq/L 3,04 25000 1985)
Periphyton 29600000 Bq 0,052 (Patrick et al. 2007)
Mousse aquatique Fontinalis antipyretica 0,3Bg/L 4260 14200
Plante aquatique Ceratophyllum demersum 0,3Bg/L 2300 7700
Plante aquatique Elodea canadensis S1Cr 0,3Bq/L 900 3000 (Bolsunovsky et al.
Plante aquatique Myriophyllum spicatum 0,3Bg/L 400 1340 2020)
Plante aquatique Potamogeton lucens 0,3Bqg/L 3900 13000
Plante terrestre Batrachium kauffmanii 0,3Bg/L 1710 5700
Ver de terre 134Cg 0,26 Bq / kg 1,25 4,808 .
(Babic¢ et al. 2020)
Ver de terre 0,14 Bq / kg 3,688 26,339
Mousse Ditrichum pallidum (tiges et rhizoides) 2Bq/kg 5 2,5
Mousse Herpetineuron toccoae (tiges et 6Bq/ kg 144 24 (Zhong et al. 2019)
rhizoides)
Ver de terre 187Cs 12,3 Bq/kg 46,563 3,786 (Babi¢ et al. 2020)
Champignon Cortinarius armillatus 700-2500 Bg / m2 0,033 (Haselwandter,
) - Berreck, et Brunner
Champignon Rozites caperatus 700-2500 Bg / m2 0,026 1988)
Mousses 6410 Bg/m3 (Marovi et al. 2008)
Mousse aquatique Fontinalis antipyretica 0,24Bqg/L 78 330
Plante aquatique Ceratophyllum demersum 0,24Bg/L 31 130
Plante aquatique Elodea canadensis 59Fe 0,24Bq/L 6,7 29 (Bolsunovsky et al.
Plante aquatique Myriophyllum spicatum 0,24Bg/L 26 110 2020)
Plante aquatique Potamogeton lucens 0,24Bqg/L 40 170
Plante terrestre Batrachium kauffmanii 0,24Bqg/L 15 63
Mousse Herpetineuron toccoae 251 Bq/kg 226 0,900 (Zhong et al. 2019)
Ver de terre 628 Bq / kg 536,25 0,854 .
40K (Babi¢ et al. 2020)
Ver de terre 493 Bq / kg 481,25 0,976
Champignon Boletus brunneissimus W.F.Chin 1,41
- - (Tuo et al. 2017)
Champignon Tylopilus felleus 1,21
Periphyton %Mn 970000 Bq 0,005 (Patrick et al. 2007)
Mousse aquatique Fontinalis antipyretica 3Bq/L 1490 500
Plante aquatique Ceratophyllum demersum 3Bq/L 1040 350
Plante aquatique Elodea canadensis 239Np 3Bq/L 110 40 (BOISU%‘S;V etal.
Plante aquatique Myriophyllum spicatum 3Bq/L 490 160
Plante aquatique Potamogeton lucens 3Bq/L 800 270
Plante terrestre Batrachium kauffmanii 3Bq/L 174 60
Mousse Funaria _hyg_rometrica (tiges et 210 52 Bq/ kg 426 8,192 (Zhong et al. 2019)
rhizoides)
Tabac (feuilles) 36,5 Bq/ kg 19,3 0,529 (Maté et al. 2013)
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Mousse Hypnum plumaeforme

100 Bq / kg

149

1,49

(Zhang, Li, et Luo

2020)
Mousse Cladonia sp. 60 Bq / kg 314 5,233 (Cam Kaynar et al.
Mousse Neofuscelia pulla 60 Bq / kg 671 11,183 2018)
Mais partie verte 16 Bg / kg 2,1 0,131 (Boryto, Skwarzec,
Mais (racines) 16 Bq / kg 6,4 0,4 et Olszewski 2012)
Mousse Leptobryum pyriforme (tiges et 86 Bq / kg 279 3244 | (zhongetal. 2019)
rhizoides)
Plantes de culture (partie verte) 19,1 Bq/ kg 510 26,702
Plantes de culture (racines) 19,1 Bq/ kg 890 46,597 g,?%?; 1zoev§skk‘:vgrozle§)
Plantes hygrophiles (partie verte) 148 Bq / kg 180 1,216
Tabac 45,5 Bq / kg 39 0,857 (Kovaécs et al. 2020)
Tabac (feuilles basses) 60,1 Bq / kg 30,7 0,511 (Maté et al. 2013)
Ver de terre 31 Bq/ kg 48,563 1,567 (Babic¢ et al. 2020)
Mousse Hypnum plumaeforme 50 Bq / kg 62,5 1,25 (Zhan%,olig)et Luo
Mousse Cladonia sp 210p 57 Bq / kg 364 6,386 (Cam Kaynar et al.
Mousse Xanthoparmelia conspersa 57 Bq/ kg 584 10,246 2018)
Bivalve (coquille) 0,000572¢/L 8,5 12000
Bivalve (tissus mou) 0,0005s by / L 143 143000
Crustacés 0,00059 Bq / L 60 25000 (S"ngzoeé etal.
Phytobenthos 0,00059 Bq / L 9 1800
Phytoplankton 0,00059 Bg/ L 41 4200
Plantes des prairies (racines) 0,166 Bq /L 113 680,723
Plantes des prairies (partie verte) 0,166 Bq /L 56 337,349 gth())rﬁ; lz(:e’vsskk\;vgz)zfg),
Plantes hygrophiles (racines) 148 Bq/L 840 5,676
Polychétes 0,00059 Bg/ L 65 17000
Ver marin Priapulida 0,00059 Bg/ L 53 7500
Zooplancton 0,00059 Bg/ L 126 32000
Crustacés 0,00000 = 13/ L 0,046 2700
Bivalves (tissus mou) 0,0000048 Bq / L 0,073 3200 (Skwarzec,
Phytobenthos 0,0000048 Bq / L 0,118 3500 Strumifiska, et
239+240p ' ' Borylo 2006)
Phytoplankton 0,0000048 Bq / L 0,006 600
Polychétes 0,0000048 Bq/ L 0,169 5500
Ver marin Priapulida 0,0000048 Bq/ L 0,957 27000
Zooplankton 0,0000048Bq / L 0,004 25
Mousse Ditrichum pallidum (tiges et rhizoides) 226Rg 7Bq/kg 14 2 (Zhong et al. 2019)
Ver de terre 61 Bq / kg 34 0,557377049 | (Babi¢ et al. 2020)
Mousse aquatique Fontinalis antipyretica 0,1Bq/L 310 3100
Plante aquatique Ceratophyllum demersum 0,1Bq/L 90 900 (Bolsunovsky,
Plante aquatique Elodea canadensis 465 0,1Bq/L 39 390 Dementyev, et
Plante aquatique Myriophyllum spicatum 0,1Bq/L 59 590 Trofimova 2020)
Plante aquatique Potamogeton lucens 0,1Bq/L 90 900
Plante terrestre Batrachium kauffmanii 0,1Bq/L 25 250
Mousse Funaria hygrometrica 174 Bg/ kg 238 1,368
Mousse Leptobryum pyriforme (tiges et 232Th 34Bq/kg 31 0.912 (Zhong et al. 2019)
rhizoides)
Ver de terre 60 Bq / kg 47,938 0,799 (Babi¢ et al. 2020)
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Betterave sucriére

1234,568 Bq / kg 5185,185 4,2
Betterave rouge 1234,568 Bq / kg 1234,568 4,1
Moutard verte 1234,568 Bq / kg 4938,272 4 (Shahandeh et
— , ’ ’ Hossner 2002)
Moutarde indienne (racines) 1234,568 Bq / kg 6666,667 5,4
Tournesol racines 1234,568 Bq / kg 10000 8,1
. . .. U (Olszewski, Boryto,
Ortie Urtica dioica 20,518 Bq / kg 3,259 0,121 et Skwarzec 2016)
Algue d'eau douce Spirogyre 1,7289Bq/L 25,185 14,6 (Aleissa, Shabana,
Algue marine Cladophora 0,033Bq/L 8,519 280 et Al-Masoud 2004)
Diatomées 0,158 Bq /L 8,642 54,688 (Herlory et al. 2013)
(Edmands,
Chene noir Quercus velutina (bois d'aubier) 0,040 Brabander, et
Coleman 2001)
Ortie Urtica dioica (racine) 234y 20,7 Bq / kg 0,82 0,040 (Olszewski, Borylo,
' ' ' et Skwarzec 2016)
Mais partie racines 115 Bq / kg 5,5 0,048 (Boryto, Skwarzec,
Mais partie verte 115 Bq / kg 3 0,026 et Olszewski 2012)
Mousse Funaria hygrometrica (tiges et
thizoides) 42 Bq/ kg 30 0,714 (Zhong et al. 2019)
. . . . (Olszewski, Boryto,
Ortie Urtica dioica (partie verte) 20,4 Bq / kg 2,46 0,121 et Skwarzec 2016)
Plantes de culture (partie verte) - 168 Bq / kg 36 0,214
Plantes de culture (racines) v 168 Bq / kg 68 0,405
Plantes de prairies (partie verte) 69 Bq / kg 55 0,080 (Boryto, Skwarzec,
Plantes de prairies racines 69 Bq / kg 7,1 0,103 et Olszewski 2012)
Plantes hydrophiles (partie verte) 69 Bq / kg 42 0,609
Plantes hydrophiles (racines) 69 Bq / kg 130 1,884
Ver de terre 73 Bq/ kg 54,375 0,745 (Babic¢ et al. 2020)
Bivalves (tissus mou) 0,008 /L 4,5 82
Crustacés 0,0084 by / L 1,5 51 (Skwarzec,
Struminska, et
Phytobenthos 0,0084Bq/ L 3,5 48 Boryto 2006)
Phytoplancton 0,0084Bq/L 55 45
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Résumé

L’activité nucléaire est un domaine en pleine expansion, notamment dans les pays en voie de
développement, en dépit de plusieurs accidents dans le passé. Actuellement en France, deux tiers des
réacteurs en opération approchent de leur fin de vie. Il est donc indispensable d’amener de 1’expertise
sur le sujet du demantélement et de I’assainissement des installations nucléaires pour pouvoir gérer
la grande quantité de déchets radioactifs induite par I’arrét de toutes ces installations. Iy a un réel
manque d’indicateurs biologiques pour le suivi de contamination radioactive de tres faible activité
dans I’environnement, méme si le nombre d’études sur ce sujet augmente progressivement. L’objectif
de ce stage est de réaliser un inventaire des indicateurs biologiques existants pour le suivi des
opérations de démantélement et d’assainissement des installations nucléaires ainsi que pour
I’évaluation du succes des opérations de remédiation. La recherche s’est portée sur tout radionucléide
pouvant se trouver sur les lieux ou dans les matériaux issus des anciennes installations nucléaires.

Dans un premier temps, ont été considérés les éléments de la chaine de désintégration de
I’uranium 238 qui a de nombreux radionucléides fils comme le polonium 210 ou le plomb 210. Le
polonium et 'uranium sont tous deux plus accumulés par les organismes aquatiques que par les
organismes terrestres. Néanmoins il faut prendre en considération que le<, uans les études considérées
les concentrations dans ces deux milieux ne sont pas les mémes et peuvent donc impacter les
mécanismes d’accumulation. Ces mécanismes sont également dirigés par d’autres parameétres
physicochimiques comme le pH, la température, la spéciation, et varient d’un organisme a I’autre.
Certains indicateurs biologiques reconnus pour le suivi d’autres contaminants, comme les mousses
ou les algues, sont également intéressants pour le suivi des radionucléides. D’autres, comme les
champignons, se révelent moins appropriés pour accumuler les radioéléments comme 1’uranium ou
le thorium. La toxicité des radionucléides variant en fonction des parametres physicochimiques, il
serait intéressant de développer des indicateurs pour le suivi de la spéciation des éléments afin de
caractériser au mieux le danger radioécologique.

L’utilisation d’indicateurs biologiques accumulateurs de radionucléides est tres importante car ils
peuvent a la fois servir au suivi environnemental et aux opérations de bioremédiation grace a leur
capacité a extraire les contaminants du sol. Ces propriétés de phytoextraction sont primordiales pour
diminuer le volume et la nocivité des déchets. La mise en place d’un seuil de libération encouragerait
la valorisation des déchets dont la radioactivité se trouve, dans certains cas, étre inférieure a la ra-
dioactivité naturelle. Malgré les études réalisées dans le domaine de la compréhension des
mécanismes de transfert, beaucoup peinent encore a expliquer les différences d’adsorption et
d’accumulation des radionucléides entre les espeéces. La compréhension de ces mécanismes est
d’autant plus importante pour les organismes destinés a la consommation humaine. Afin de protéger
au mieux l’environnement il serait nécessaire de déterminer le bruit de fond radiologique. Cela
permettrait de qualifier par la suite le risque et rendrait possible d’évaluer le succés des opérations de
remédiation. Il serait donc enfin possible de songer a une éventuelle valorisation de ces déchets
anciennement contaminés.
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