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Accumulations simultanees de **Mn, “Ce, '“Ru, “*Cs
et “Ce par le poisson, Chrysophrys major*

Yoshiro 1zuMO**, Hiromitsu OGATA** et Shigémitsu MORITA***

Résumé: Cette étude est une contribution 3 la compréhension des mécanismes de la contami-
nation réelle d’organismes marins vivants par des radioéléments provenant d’installations
nucléaires. Pour ce faire, les accumulations simultanées de **Mn, *°Co, %Ru, '*'Cs et *'Ce
chez un poisson, Chrysophrys major, ont été étudides dans le but de se rapprocher de la
contamination d’une espéce animale par divers éléments. Puis, pour aborder les mécanismes
de T'accumulation, nous avons analysé d’une part la présence de ces radionucléides transférés
dans les parties essentiellement protéiques des muscles et de la peau, et d’autre part 1’état
physico-chimique des éléments existant dans 1’eau de mer. Nous avons observé des différences
d’accumulation entre ces divers polluants, non seulement dans le poisson entier, dans ses
tissus et ses organes, mais aussi entre ces diverses tissus et organes (p<0.1): les valeurs,
exprimées en facteur d’accumulation, pour un poisson entier sont par exemple au 6°m¢ jour
d’accumulations de Ce: 7.9>Cs: 1.8, Mn: 1.7>Co: 0.8, Ru: 0.6. Les valeurs importantes
obtenues pour Ce sont probablement liées au fait que cet élément posséde ’accumulation la
plus forte parmi les radionucléides et que son élimination n’est pas forte. Le pourcentage
de la radioactivité de Mn, Co, Ru et Ce distribué dans les écailles, la peau, les nageoires et
les branchies, est supérieur & celui dy poids humide de ces tissus et organes respectifs dans
le poisson entier. Il est cependant inférieur pour les muscles et la moelle épiniére. D’autre
part, la radioactivité de Cs a une distribution assez homogéne dans ces diverses tissus et
organes. Les contaminants distribués dans les parties principalement protéiques sont localisés
essentiellement dans la {raction des protéines sarcoplasmiques pour Mn, Co et Ru, notamment
dans les muscles (plus de 50 %, mais cependant de 'ordre de 33 % dans la peau), est dans
les composés non-protéiques pour Cs (plus de 80%). Toutefois, la distribution est homogéne
dans ces différentes parties pour Ce. D’autre part, on peut observer également une différence
entre les distributions dans les muscles et la peau. En ce qui concerne le mécanisme de
I'accumulation de Ce qui a donné des valeurs trés importantes, nous considérons que cette
accumulation est provoquée par l'absorption A 1’état anionique et neutre du polluant, présent
sous cette forme a plus de 50 % dans l'eau.

1. Introduction QUIN, 1966, 1968; AVARGUES et «l., 1968;

Il existe de nombreux travaux sur ’accumu-
lation expérimentale des produits de fission par
des organismes marins dont le but est de définir
les mécanismes de transfert des radioéléments
introduits dans l’eau de mer. Cependant, la
plupart de ces expériences ne traitent que le cas
de 'accumulation d’une espéce de polluant par
espece d’organisme marin, a ’exception de quel-
ques études plus complétes (ANCELLIN et VIL-
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lation simultanée de diverses espéces de radio-
nucléides par un ou plusieurs organismes, et se

Ces derniéres portent sur 1’accumu-

rapprochent ainsi des contaminations réelles en
milieu marin.

Dans le cadre de nos expériences, et pour
aborder les mécanismes de contaminations simul-
tanées de radicéléments par une espéce d’orga-
nisme, nous avons étudié I’accumulation de %¢Mn,
89Co, 1%Ru, “Cs et **Ce par le poisson, la
daurade rose, Chrysophrys major (‘‘madai’” en
japonais), élevée dans ’eau de mer contaminée
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avec ces éléments, et les résultats ont fait ’objet
d’une comparaison entre les différents polluants.
Puis, en vue d’éclairer les mécanismes de trans-
fert dans 1’organisme, nous avons analysé, d’une
part, la distribution des contaminants transférés,
notamment dans les parties protéiques des mus-
cles et de la peau, et d’autre part, 1’état physico-
chimique de ces radionucléides présents dans
Peau de mer.

2. Matériels et Méthodes

(1) La daurade rose, Chrysophrys major, ont
été prélevés au Centre d’ Aquaculture de la Préfe-
cture de Sihzuoka, puis transportés a notre
Laboratoire de Tokyo. Le poids humide était
de 20 a 40 g par individu.

(2) Radioéléments: 3*Mn {(Amersham Int.
ple., Grande Bretagne, MFS-2), Co (Am.,
CKS-1), 1%Ru (CEA, France, EL-5), *"Cs (Am.,
CDE-2) et Ce (Am., CHS-1) se présentent
sous forme de chlorures dans des solutions de
0,1~1N-HCI.

(3) Eau de mer contaminée par les radio-
nucléides

@ accumulation: le mélange de polluants
neutralisés (environ 2 a 7.5 MBq) par une solu-
tion de 1IN-NaOH est introduit dans I'eau de
mer artificielle prélevée dans un aquarium en
matiere plastique de 40/ sans sédiments placés
au fond. IL’eau est oxygénée par des diffuseurs
d’air pendant 3 semaines. Puis les poisons sont
introduits dans cette eau et élevés pendant 1 4 6
jours. Au moment de !'introduction de ces
animaux, la radioactivité de chaque élément dans
T’eau (cpm/ml) est mesurée a raison d’une fois
par 3 a 7 jours. Elle diminue dans le temps,
atteint présque une valeur constante au 7éme jour
et indique 94.7 9 pour *Mn, 85.1 % pour ¢Co,
78.0 9, pour '%Ru, 81.3% pour ¥7Cs, et 43.5%
pour “4Ce au 21°™° jour par rapport a la valeur
initiale.

(@ analyses de l’état physico-chimique des
radionucléides: un mélange de ces mémes
éléments préparés de facon identique a celle
décrite précédemment ((@)) est introduit dans
’eau de mer placée dans un aquarium en poly-
éthyléne contenant 50ml, et puis oxygéné pend-
ant 30 minutes.

(4) Mesures des accumulations

D’aprés la méthode utilisée lors de nos ex-

périences précédentes (IZUMO et TAKASE, 1982)
employée pour des crevettes, les poissons sont
introduits dans l’eau de mer contaminée et
élevés pendant 1 & 6 jours dans une salle clima-
tisée (17 2 19°C). Pendant la durée de 1'éx-
périence, trois individus sont prélevés a chaque
fois, sacrifiés, puis aprés dissection et prélévement
des tissus et organes, le poids humide et la
radioactivité des échantillons sont mesurés. Les
résultats sont représentés sous la forme de facteur
d’accumulation (FA) défini de la fagon suivante:

radioactivité du radioélément dans le poisson
entier et dans les tissus et organes (exprimée
FA =6 impulsions/min/g poids humide)
" radioactivité du radioélément dans l'eau
de mer (exprimée en impulsions/min/m/)

Nous avons ausi mesuré le pourcentage de
poids humide des tissus et organes et le pour-
centage de la radioactivité des polluants distribués
a Uintérieur de ces tissus.

(5) Mesures des éliminations

Les poissons élevés dans 1’eau de mer polluée
sont transférés dans I’eau de mer non-contaminée
fournissant un systéme de circulation et de
filtration a travers des sables placés au fond de
laquarium, et élevé pendant 2 a 10 jours. Au
cours de cette période, nous avons mesuré la
radioactivité des éléments puis calculé le pour-
centage de la radioactivité rémanente dans le
corps des poissons (PR), exprimant de 1’élimi-
nation, suivant le rapport:

radioactivité du radioélément dans
les tissus et organes du poisson
élevé en eau de mer non-contaminée
(exprimée en impulsions/min/g

_ poids humide)

" radioactivité du radioélément dans
les tissus et organes du poisson
élevé en eau de mer contaminée
pendant 6 jours (exprimés en impul-
sions/g poids humide)

PR(%) %100

D’autre part, 'eau de mer employée a été
remplacée par I’eau renouvelée une fois par 1 a
3 jours pour éviter une contamination de I'eau
par les éléments étant été éliminés a partir des
poissons.

(6) Analyses des radioéléments transférés dans
les parties principalement protéiques des
muscles et de la peau

Les poissons sont élevés pendant 3 jours dans
Peau de mer contaminée, puis sacrifiés, et leurs
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muscles et leur peau sont recueillis. Selon la
méthode utilisée précédemment (HASHIMOTO et
al., 1979; Tzumo et TAKASE, 1983; IZUMO et
OGATA, en préparation), les parties essentielle-
ment protéiques des ces tissus sont séparées:
composés nitriques non-protéiques (CNNP), pro-
téine sarcoplasmique (PS). protéine myofibrillaire
(PM), protéine soluble & la solution alcaline de
0,IN-NaOH (PA) et stroma (ST), et le pour-
centage de leur radioactivité distribuée respec-
tive a été mesuré.

(7) Analyse de l’état physico-chimique des

radioéléments dans ’eau de mer

Les échantillons de 2m/ d’eau de mer con-
taminée sont analysée sont analysés par chromato-
graphie sur colonne de résine cationique (Dowex
50W-X8, 100 & 200 mailles, ions H*) et de résine
anionique (Dowex 1-X8, 50 4 100 mailles, ions
Cl") 2x10cm, par passage de 80 m/ d’une
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solution d’eau distillée, 0,1N et 2N-HCI. Puis la
radioactivité des éléments élués et sa distribution
exprimée en pourcentage sont mesurées.

(8) Mesures de la radioactivité

La radioactivité des contaminants est mesurée
par comptage en spectrométrie gamma pendant
1 a 10 minutes au moyen d’appareils de multi
canaux 4000 (Canberra SA, 40 MCA, Les Eats-
Unis) équipé d’un détecteur de semiconducteur

de Ge (Li) (Canberra SA).

3. Reésultats

(1) Accumulation

Pour prévoir la différence d’accumulation entre
les radionucléides, nous avons mesuré au début
des études d’accumulations expérimentales les
valeurs du FA des polluants dans les poissons
élevés pendant 6 jours dans l’eau de mer con-
taminée.
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Fig. 1. Accumulation des radionucléides (exprimée en facteur d’accumulation (FA)) chez le
poisson entier, Chrysophrys major, et dans les tissus et organes. Poisson élevé pendant
6 jours dans ’ecau de mer contaminée par les polluants. Les points représentent une

valeur moyenne =déviation standard.
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On trouvera dans la Fig. 1 les résultats obtenus.
Les valeurs sont différentes entre les radio-
éléments pour le poisson entier et ses différents
tissus et organes, et entre ces tissus eux-mémes,
c’est-a-dire:

(D pour le' poisson entier, les valeurs sont
respectivement de Ce: 7.9>Cs: 1.8, Mn: 1.7>
Co: 0.8, Ru: 0.6 (p<0.1).

@ les valeurs de Ce sont les plus importantes
parmi les radioéléments, méme dans les tissus
et organes, et celles du Ru sont en général
inférieures aux autres.

® les valeurs se rapportant aux muscles et
a la moelle épiniére sont en moyenne moins
élevées que dans les autres tissus.

@ les valeurs de Cs pour les muscles et la
moelle épiniére, sont plutdt supérieures a celles
de Mn, Co et Ru.

Par ailleurs, la Fig. 2 donne les pourcentages
respectifs de la radioactivité des éléments distri-
bués dans les tissus et organs.

On notera ici aussi une différence de la distri-
bution de la radioactivité propre a chaque élément
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Fig. 2. Pourcentage de la radioactivité des radio-
nucléides distribués dans les tissus et organes
de poisson, et poucentage du poids humide de
ces tissus et organes. Poisson, Chrysophrys
major, élevé pendant 6 jours dans I’eau de mer
contaminée par les polluants. Les valeurs
représentent une moyenne.

dans les tissus, c’est-a-dire:

@ les ordres de grandeur de Mn, Co, Ru et
Ce pour les écailles, la peau, les branchies et
les viscéres sont supérieures aux valeurs obtenues
avec le poids humide, alors que les valeurs
relatives aux muscles et a la moelle épiniére
sont inférieures.

(@ par contre, les valeurs de la radioactivité
distribuée de Cs ne montrent pas de différence
significative par rapport a celles du poids humide.

Au cours des expériences précédentes. nous
avons observé des différences d’accumulation.
Pour vérifier ces différences en fonction du temps,
nous avons mesuré les valeurs de FA sur ’animal
contaminé pendant 1 & 5 jours.

On trouvera dans la Fig. 3 les résultats des
valeurs de FA mesurées pour le poisson entier,
y compris les valeurs au geme jour (voir Fig. 1)
et celles de la radioactivité des contaminants dans
l'eau de mer.

On remarque que FA augmente dans le temps
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Fig. 3. Accumulation des radionucléides (ex-
primée en facteur d’accumulation (FA)) chez le
poisson entier, Chrysophrys major, (élevé dans
I’eau de mer contaminée par les radionucléides
( )), et radioactivité relative de ces radio-
12z , . .
éléments dans 1’eau (+-+-- ) (exprimée en pour-

centage). Les valeurs représentent une moyenne.
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Accumulation des radionucléides (exprimée en facteur d’accumulation (FA)) dans les

tissus et organes du poisson, Chrysophrys major (élevé dans I’eau de mer contaminée).

Les valeurs représentent une moyenne.
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les tissus et organes (exprimée en pourcentage de la radioactivité (PR)).

Zq. . . . . . . - .
Elimination des radionucléides dans le poisson entier, Chrysophrys major, et dans

Poisson élevé

dans ’eau de mer non-contaminée aprés accumulation des contaminants pendant 6 jours

dans ’eau de mer polluée.

sans devenir constant, mais qu’il existe néan-
moins des différences entre les divers polluants.

En outre, la radioactivité des éléments dans
I’eau de mer décroit en fonction du temps:
environ 709, pour Ce, de 759 pour Mn et de
80 a 959, pour Co, Ru et Cs, respectivement.

D’autre part, les valeurs mesurées pour les
tissus et organes sont rassemblées dans la Fig. 4.

D’une facon générale, les valeurs de FA aug-
mentent dans le temps, comme pour !’animal

Les valeurs représentent une moyenne.

(Fig. 3), malgré quelques différences
d’accumulation entre les éléments.

(2) Elimination

A la suite des expérimentations sur l’accumu-

lation, les poissons contaminés par les radio-

entier

nucléides ont été transférés dans 'eau de mer
non-polluée et, définir les éliminations
. , . . .
respectives sur une période de 2 & 10 jours, nous
avons mesuré les valeurs de PR.
Les résultats obtenus pour le poisson entier et

pour
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ses tissus et organes sont représentés dans la
Fig. 5.

On constate que les valeurs au poisson entier
diminuent, bien entendu, en fonction du temps;
par exemple, au 10eme jour elles indiquent de 45
a 659 pour Mn, Ru, Cs, et notamment 359
pour Co.

D’autre part, les valeurs propres aux tissus et
organes diminuent aussi dans le temps, de fagon
plus sensible dans les écailles, la peau et les
nageoires notamment pour Co, Ru et Ce, bien
que ces valeurs expriment de grandes variations.
Il semble cependant qu’il n’y ait pas de grandes
différences entre les radionucléides.

(3) Présence des radioéléments transférés dans
les parties essentiellement protéiques des
muscles et de la peau

Dans les expériences précédentes, nous avons
observé une différence d’accumulations entre les
radioéléments eux-mémes, et entre les tissus et
organes du poisson. Pour aborder les mécanismes
de transfert de ces éléments dans le corps, nous
avons analysé la radioactivité des contaminants,
exprimée en pourcent, dans les parties principale-
ment protéiques des muscles et de la peau, par
exemple a Pintérieur et & 'extérieur des tissus.

On trouvera dans la Fig. 6 les résultats obtenus.

Dans les muscles, on remarque que les valeurs
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Fig. 6. Présence de la radioactivité des radio-
nucléides (exprimée en pourcentage) distribués
dans les parties principalement protéiques des
muscles et de la peau du poisson, Chrysophrys
major. CNNP, composés nitriques non-pro-
téiques; PS, protéine sarcoplasmique; PM,
protéine myofibrillaire; PA, protéine soluble 2
I’alcali; ST, stroma.

indiquent une différence notable entre les nucléi-
des: plus de 509 pour Mn, Co et Ru dans PS,
et plus de 809% pour Cs dans CNNP. Elles
sont cependant approximativement de méme
niveau dans chacune des parties pour Ce.

D’autre part, les valeurs relatives a la peau
sont comparativement différentes de celles obte-
nues pour les muscles, plus particuliérement en
ce qui concerne Cs, plus élevé dans PS de la
peau que dans la méme partie des muscles, et
Ce, qui a disparu de PS et de PM.

(4) Etats physico-chimiques des radioéléments

dans 1'eau de mer

Pour étudier les mécanismes d’accumulation,
des échantillons de ’eau de mer contaminée par
les radioéléments ont été tout d’abord analysés
par chromatographie sur colonne de résine
cationique (H*).

La distribution des polluants élués par différ-
entes solutions, exprimée en pourcent, est repré-
sentée dans la Fig. 7 (a).

La majeure partie de la radioactivité liée a
Mn, Co et Ce est éluée par passage d’une solu-
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(b) Résine anionique, Dowex 1-X8 (CI7),
50-100 mailles.

Fig. 7. Distribution de la radioactivité des radio-
nucléides (exprimée en pourcentage) dans les
éluants analysés par chromatographie sur colonne
(2% 10 cm) par passage de 80m! de solutions.

Les valeurs se raprortent & la radioactivité
totale élulée.
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tion 2N-HCl (plus de 809%), alors que celle
relative & Ru et Ce est éluée principalement par
I'eau distillée (plus de 55 9%) et des solutions de
0.1N-HCI (20 a 309%) et de 2N-HCI (5 a 25 %).

La Fig. 7(b) donne les résultats obtenus par
analyses sur colonne de résine anionique (Cl7).
A Vinverse des résultats précédents, la plupart
de la radioactivité de Mn, Co et Cs est éluée
par passage de l'eau distillée (plus de 80 %) et
a moins de 20 9% en ce qui concerne Ru et Ce.

Compte tenu de ces résultats, nous pouvons
constater que Mn, Co, et Cs sont a l’état catio-
nique a plus de 809, contre moins de 50 %
pour Ru et Ce.

4. Discussions

D’aprés les résultats obtenus, nous avons
observé une différence entre 1’accumulation des
radioéléments dans le corps du poisson entier et
dans les tissus et organes. Cette différence est
commune & plusieures espéces d’organismes
marins (ANCELLIN et al., 1972, 1972, BITTEL
et LACOURLY, 1968; YAMAGATA, 1978; POLI-
KARPOV, 1966; RUSSEL, 1966; SHIMIZU, 1973),
mais, nous n’avons pas trouvé de données relatives
a la méme espece de poisson que celle employée
dans notre expérience. Nous citerons cependant,
a titre de comparaison avec notre travail, des
valeurs obtenues avec d’aures espéces de poisson
de biologie comparable. Selon SUZUKI et al.
(1979) les valeurs calculées de FA chez Seriola
quinqueradiata, obtenues au 7°™ jour d’accumu-
lation, scnt pour Cs:91.5<Mn:40>Co0:26.7>
Ru:17.6>Ce:14.3 (Ru:sous forme de complexe
nitrato-nitrosyl, les autres éléments sous forme
de chlorure); d’aprés ANCELLIN et VILQUIN
(1968) les facteurs de concentration d’espéces de
polluants chez Pleuronectes platessa et Blennius
pholis, sont évaluées & Ce100 (chair: 145K
40>Ru 1; d’autre part, pour CHIPMAN (1966)
I'ordre de grandeur chez des poissons prélevés
in situ sur le littoral de la Mer d’Irlande sont:
Mn: 100 a 1000>Co, Cset Ce: 10 & 100>Ru:
1 & 10; et enfin selon MORITA (1980) ces valeurs
chez Salanx microdon prélevé dans le secteur
du Tokai du Japon atteignent: Ce: 160, Ru:
80 a 160>Cs: 15 a 20. Il existe donc une
faible concordance entre nos présents résultats
et les données bibliographiques. Nous supposons
que la différence provient essentiellement de la
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différence de métabolisme des radioéléments liés
4 celle de ’espéce marine considérée, mais aussi
des conditions de contamination expérimentale
(nature de l’eau de mer naturelle ou artificielle
employée, aquariologie, durée de contaminations
et d’accumulation, etc).

Le pourcentage de la radioactivité de Mn, Co,
Ru et Ce distribuée dans les muscles est inférieur
a celui du poids humide respectif, mais il est par
contre supérieur & celui des écailles, de la peau
et nageoires. Le pourcentage de la radioactivité
liée & Cs est cependant proche de celui du poids
humide (Fig. 2). Il semble donc que les 4 con-
taminants (Mn, Co, Ru et Ce) ne sont pas
facilement absorbés dans le corps a partir du
tractus digestif aprés 'ingestion, & l'inverse de
Cs. Toutefois, & propos de la raison des méca-
nismes de ’évolution remarquable de 1’accumu-
lation de Ce, on pourra constater que 1’élément
est adsorbé principalement a la surface des tissus
et des organes et que cette adsorption peut étre
provoquée par des réactions physico-chimiques
comme l'on voit dans des accumulations ex-
périmentales pour les algues, les coquilles et le
sédiment, comme le sable (ANCELLIN ez al., 1966,
1968, 1972, 1979). D’autre part que ce polluant
ne peut pas étre éliminé facilement dans ’eau de
mer contaminée en comparaison avec des autres
polluants.

Enfin, en ce qui concerne la principale raison
invoquée pour une accumulation plus importante
de Ce, bien que le pourcentage d’absorption a
partir du tractus digestif chez les mammiféres
soit trés faible (inférieur a 0.03 %5, Cs: 100 9%,
Co: 524309, Mn: 109% et Ru: 59%) (ICRP,
1979, 1980), nous pouvons suggérer que la pos-
sibilité que 1'absorption est accélerée par change-
ment de l’état ionique du polluant dans I'eau de
mer: c’est-a-dire, Ce présent plus de 50 9% aux
états anionique et neutre (Fig. 7), bien qu’il doit
étre essentiellement dissocié a 1’état cationique
dans une solution éléctrolysable, ainsi que Ru.
Par ailleurs, & propos de ces états anionique et
neutre, il semble qu’ils existent a divers états
des composés polymérisées, hydrolysées, parti-
culaires et colloidales (ANCELLIN et al., 1979;
GUEGUENIAT, 1974; HIRANO, 1980; HONDA
et al., 1972, 1980; KLECHKOVSKII
1973; ROBERTSON, 1971).

et al.,
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< & 4 Chrysophrys major 12 X % *Mn, *Co, *Ru, *Cs
BI We DFABFE D Z &

HERB-¥TG - FHEHEL

BEE: WEPOAYMC L 3RANMRBORBNBERELEHT 2 —ME LT, <411k 5l
KB D *Mn, PCo, %Ry, *Cs L *“Ce DREE LY ZAIB T BRREROENE HLICH
WLz, DT, 28R IR BB IEERCEWER N, e 21X 6 HEDA S OB
Mekiz, Ce: 7.9>Cs: 1.8, Mn: 1.7>Co: 0.8, Ru: 0.6 (p<0.1) ThV, FHLEBTE N
Th Ce 2t b HEI - 7z, Mn, Co, Ru 8L 8 Ce loDWTIE, #, KK, B TORNEDTFES]
ANEEEHAI VB, HAPEH TIREVS, C REMBICEENETHEZRL T, Mk
MOBNHE LN, Celd, LD IHENEZV—FHEDENLEND WD, GEEINS T
b o e, MF, BARRE RO Mn, Co 3850 Ru ke LTHL & 5 HEARICE L (>50
%, 12IZLRED Cold 33%), %7 Cs 3EEFIBABERAUK R bNL (>80%). L
HU, Ce BERELAHTAHEAZR L, ChDORBBOFARMEMREICLECRE DI, 7
B, Ceid, RutRRIEKHTE - A4 v & UTHRINZ S FET S (550%) OC, Z0F
ERBO &1 & ARNDOBFFTRTHR I N,



