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Pourquoi comprendre le devenir de I'iode dans

I’environnement reste-t-il important ?

lode 127: un micronutriment encore déficient dans de nombreuses
régions; biofortification des céréales

 lode 131: un radiotoxique (de courte demi-vie : 8,02 jours) en cas de
rejet accidentel

 Jlode 129:

« Transfert et impact hypothétique a long terme (demi-vie de 15,7.10°
ans) a partir des déchets radioactifs stockés

« Fond radiologique: sources naturelles vs. rejets anthropiques

Un intérét évident pour un bilan global amélioré de l'iode terrestre; les
dépots, inventaires et temps de séjour sont imprécis et sérieusement
remis en question, par ex.:

« 129l - Aldahan et al., Applied Geochemistry 2007
« 1271 - Cuevas et al., Nature communications 2018 ( ANDRA
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Les sources de '2°] : un cas un peu particulier

129] naturel : produit par la fission spontanée de I'uranium dans la lithosphére et par la
spallation du xénon induite par les rayons cosmiques dans I'atmosphére
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129] anthropique : des relachements liquides et gazeux cumulés en augmentation

environ 95 % proviennent du retraitement du combustible nucléaire usé aprés les années 1950
(Sellafield, La Hague),

3% issus des essais d'armes nucléaires dans les années 1940-1980,
moins de 0,1% de l'accident nucléaire de Tchernobyl (Fukushima : 10 fois moins)

Les ratios '2°1/127 environnementaux modernes sont de 2 a 8 ordres de grandeur
supérieurs au rapport isotopique naturel.

Source Inventory / release * 1297/127] ratio in the environment
Nature 20 ke “bao Hou & Hou, JAST 2012
Nuclear weapons testing 57kg o'l10*
Chemobyl accident . 1.3-6kg 10%-10° (in contaminated area)
Marine discharge from European NFRP by 2008 5600 kg 1010 (North Sea and Nordic Sea water)
Atmospheric release from European SFRP by 2007 440 kg 105107 (in rain, lake and river water in west
Europe)
10°-107 (in soil. grass near NFRP)
Atmospheric release from Hanford NFRP 275kg

10%-107 (in air near NFRP)

« Encore stocké ou en attente d'un futur retraitement : > 90% !!!
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Le cycle biogéochimique de l'iode en termes

de facteurs et processus dominants

|

Une interaction complexe entre trois
phases : solide, aqueuse et
gazeuse avec plusieurs processus

ui controlent le devenir des
gifférentes especes d'iode, focEoss ,
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« Les principaux facteurs d’influence :

+ la concentration en iode, le potentiel
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de matiére organique, les éléments | — :

minéraux sensibles au rédox (par o ) tSpontnects 5. _recpaon ;

exemple, Fe et Mn), ‘ —
« et l'activité enzymatique —

microbienne. Les oxydases Aoeunsibion

extracellulaires, principalement =3

d'origine bactérienne, sont le Quanttyof

Iorincipal catalyseur de I'iodination de

a MO du sol (Grandbois et al., fchem, Neeway et al., STOTEN 2019
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Comment gérer la complexité du cycle de I'iode,
et I'iodination de la matiere organique ?

Nous avons postulé que la mobilité complexe de diverses especes
d'iode inorganiques et organiques dans le sol peut étre représentée par
la coexistence de 2 pools d'iode : labile et non labile.

'+ La formation du pool non labile correspond a I'augmentation cumulée
de l'iode lors de la déecomposition des litieres forestieres.
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Le modele conceptuel et son parameétrage

« Utilisation des stocks et flux mesurés sur ATMOSPHERE
différents sites de monitoring en forét Defin Depre
(ONF-Renecofor, Andra-Ope, INRAE-Breuil), CANOPY |

SURFACE kz3
Cc7

|
Koy |
N . VOLATILISATION ke

kze 1 ——
Kes Koy
TREE (wood + foliagea:s
kﬁﬂ
! FOREST FLOOR
y Nos données pour le de LABILE Ffﬁsﬁ NON-LABILE FE.
| paramétrage : i
'« Roulier et al., 2018, 2019, - e ke
W8 20214, 2021b
488 - Pisarek et al., 2021a; . e T e
N 2021b ks
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TRIPS-lodine: un modele dynamique a

compartiment typique

Un outil numérique pour : intégrer
les connaissances disponibles et
simuler la distribution temporelle
et I'accumulation de l'iode dans
les écosystemes forestiers suite a
des dépots atmosphériques

o e
«f Volatilization

| '° Un systeme simple d'équations 7| omiee”
. différentielles linéaires et des '
coefficients de taux de transfert
constants (gamme de k; [d1])

#88 - 9 compartiments; 18 transferts, via {wsms
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Une évaluation du modele via des scénarios contrastés

o _ ) _ . o ONF-RENECOFOR network,
-1+ Plusieurs scénarios : différents v # | Andra-OPE, INRAE-Breuil

dépots atmosphériques St (France) - chronic 127]
locaux de '27] et/ou 29| et 7 o5

conditions du sol, ainsi que = S o | e |
différents temps de contact | & |
pour chaque isotope,

= === Lowinput-Germany

¢ Lower Saxony (Germany) -
Bl - Les dépots atmosphériques chronic 1271 and 129 )
issus de l'observation surle  (Michel et al., 2005,2012) om0 0
terrain ont été utilisés comme

entrée du modele tandis que
les inventaires d'iode observés
dans les compartiments du sol
ont servi a la comparaison

129 deposition fluxes (mBg m2yr?)

Chernobyl (Ukraine)
|- Pulse of 129
| (Sahoo et al., 2009;

’ . .
avec les prédictions. )
s ... { Shaw et al., 2019)
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Distribution de l'iode a I'état stationnaire : : ..-""'.:'.'."'.5.":'41'
forét générique en France (10 000 ans)

)
s _total, Sod_otal, Trew intermal Tree ntemal, Tree st

Soil_total (99%)

;'/ Tree:
surface (60%) vs. internal (40%)

Forest floor_total (1%)
Tree_internal (0,01%)
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Forte influence du sol pour atteindre I'équilibre en forét : pas avant 5000 ans

Les résultats de la modélisation corroborent I’idée que le sol est le puits d’iode
(99% de I'inventaire, dont 95% non labile).

Trés peu d’iode est accumulé par le cycle biologique des écosystemes forestiers
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Simulation pour les dépots atmospheriques el
« médians » en France = 7 LT
Données d'entrée : dépots
humides médians en France : 11,1
g/ha/y (6,9'47,8; n=2 7; ROUIler et OSim. Generic (W dep) M Sim. Generic (W + D dep)
al., 2019)
£ . Uutilisation du paramétrage
§ moyen 50000 ’//
WTR: - Stock médian observé : 12 980 B o0
. g/ha (2204-52987), n=27 2 o000
jé; 20000 ,,/'/

| + Comparaison avec des apports 10000 ;
incluant des dépoéts secs
médians : + 55% de dépots o
humldes (Roulier et al., 202.|b) 0 10000 20000 30000 40000 50000 60000 70000

Observation (g1 ha)
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Simulation pour des sites spécifiques ou les dépots atmosphériques sont
documentés - précipitations et dépots secs (Roulier et al., 2021b)

Données d'entrée - 14 sites

individuels _ | .
OSim. (W dep) @Sim. (W +D dep) ASim.OPE (W dep) ASim.OPE (W +D dep)
« Dépots humides : min,-max., 7,6 -
51 ’8 g/ha/y 60000 o
£ ° \Utilisation du paramétrage 50000 .
moyen _ 0
i A l‘“ 40000 /,'
HE B! - Stock observé: 6005 to 52 987 ® etz
% g/ha (+ Ope : 72 000)) § 30000 P il
| B S e : %
; . P E " o  [EPCO8 s
@1 *+ Ajustement avec des de‘o_ots secs  E 20000 o 0 i Andra-OPE
spécifiques au site (Roulier et al,, ° Joe A
2021 w0 OG5 o w00
Un bon accord, sauf pour 3 sites o
B8 CCls: apport de l'altération des roches 0 10000 20000 30000 40000 50000 60000 70000 80000
@ calcaires : 30-80% Observation (g | ha™)
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Simulation pour '27] et 129] en Basse-Saxe, et
des dépots chroniques Michel et al., STOTEN 2012)

250 r

g

« Simulation sur une période de 5000 ans pour '27]
tandis que la simulation couvre la période 1950-
1999 pour 29 pour correspondre aux dépots de 129]
chaque isotope dans l'environnement.

,_.
In
=}

g

Total ***lin soil (mBgm?)

w
o

.+ *+ Bonaccord pour des apports élevés (humides +
secs) pour les deux isotopes malgré des temps de o ——
contact trés différents pour chaque isotope. 1950 1955 1960 1965 1970 1975 1580 1985 1990 1995 2000

Time (calendar year)

Wet+dry simulation === Wet+dry Fiescherhorn
Wet simulation @ Observation in 1999

i+ Une faible surestimation d'environ 35 % pour 271,

@l ° La contribution supplémentaire des dépots secs :
' (Michel et al., 2012), comme données d'entrée
pour la modélisation, correspondait a 73 % des .
dépots totaux (humides + secs). Cette proportion T,s
était clairement hors de la fourchette (médiane : 127 3
38 % ; 0-68 %) donnée par Roulier et al. (2021a) £
pour 'iode stable.
(Mic(:‘:izrlv:ﬁo;um, Wet+dry simulation Wet simulation \
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Simulation pour Tchernobyl et

Un exemple intéressantclolouAr illustrer
un scénario accidentel (dépét aigu)
Une grande partie (60-80 %) des
retombées rapidement accumulée
dans la colonne de sol

Mais une redistribution tres
progressive entre humus et sol
(conditions locales)

Et probablement au sein des pools
labile et non labile

DISTEC/EES/24-0051 Ce document est la propriété de I’Andra.
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129 inventory in soil profine (Bq m?)

[
o

0
1985

1990

1995 2000 2005 2010

Time (calendar year)

----- Adj. Inventory (forest floor+soil)
Adj. % Forest floor

Adj. % Soil

B % Forest floor (Sahoo et al., 2009)
@ % Soil (Sahoo et al., 2009)
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Redistribution entre humus et sol
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Marquage par 22| : une occasion d’explorer les temps

d’equilibre entre les pools labile et non-labile du sol

100

« La réponse de la répartition de I''2%] aux £ o 2
dépdbts de Tchernobyl et en Basse-Saxe g
montre un schéma temporel différent. s . Tchernobyl
) g I Shaw et al.,
« > 10 ans (voire bcp plus) pour une F ¢ STOTEN
stabilisation des différents pools de '29] . £ 2019
(Shaw et al., STOTEN 2019) 0
. . . . Time (calendar year)
« La dynamique de redistribution de 127 T
sur un site ne peut pas étre extrapolée 5 Eommacnisowers, )
a partir d’un autre site si les chroniques
de dépots sont différentes.
« Un désequilibre isotopique attendu Basse-Saxe

entre 1'27] natif et 1'2°l anthropique
pour de nombreux compartiments (sol,
eau du sol, végétation, riviere ...)

129 inventory in soil {mBg m?)

Fraction of 121 inventory in soil (%}

1950 1955 1960 1965 1970 1975 1980 1985 1990 1995 2000
Time (calendar year)

----- Total s0il =% labile  —— % non labile
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Ou va lI'iode? : un bilan a partir de sa répartition simulée a I'état d'équilibre

Estimation des stocks, flux et temps de résidence (i.e. aprés 5000 years) pour une forét générique en France

¥ Le plus grand stock: pool non labiledusol [

B - . At here—17.16 ghalyear! !
-r. * stabilisation de 16 % des apports : or?(;sspsgoregwithinsgooz VZZI E

atmosphériques avec un temps de

séjour de 860 ans

Volatilization

\"l‘ * Le plus grand flux de recyclage : |a

L BY  volatilisation (12,7+3,1) >>> drainage (0,5)
1 » le stockage de l'iode dans d’autres Volatilization

compartiments introduit peu de retard au Roots as {} s
. N
sein du cycle de l'iode & Labile o Non-labile
* Pool labile: 86 ans e M 738 1376 12.7
m < ‘

* NLHumus: 9,6 ans _ i1
. Drainage 0.5
* Arbre et racines: <2 ans T 3

e e e
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Principaux messages confortés par les

resultats du modele

La principale source d'iode en forét est I'atmosphére (incluant
les deg)ots secs) sauf sur certains sites (calcaire comme roches
meres).

« Le sol (et son pool d'l non labile) est le réservoir ultime d'iode ;
influence du cycle biologique : accumulation faible mais
transformation importante .

- Dans le sol, deux cycles fonctionnant sur des échelles de temps
différentes :

/ / 7 « 1 non labile : environ 20 % des dépdts atmosphériques avec un
<~ temps de résidence moyen dans le sol de 900 ans

« |labile: un temps de résidence moyen dans le sol de 90 ans

Efflux principal dans la plupart des cas : volatilisation >>>
drainage

lode 129: des décennies voire des siecles pour une stabilisation
des différents pools de 291, expliquant pourquoi le déséquilibre
isotopique est courant dans les mesures de terrain.

Ce document est la propriété de I’Andra.

DISTEC/EES/24- 1 ~ . P . .
STEC/EES/24-005 I Il ne peut étre reproduit ou communiqué sans son autorisation expresse et préalable.




Et d’un point de vue opérationnel

(radioprotection) ?

Les écosystemes forestiers recyclent lentement une partie de
I’iode atmosphérique dans le sol

« Silerapport 131/129 du rejet est connu, un outil numérique de
recyclage peut aider a reconstruire a posteriori des dépots
accidentels d’iode 131 (via le marquage en iode 129)

« Encore a tester sur des sites adéquats
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