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Y .  B e l o t , C .  C a p u t  a n d  D .  G a u t h i e r

C o m m i s s a r i a t  à l 'E n e r g i e  A t o m i q u e .  D é p a r t e m e n t  d e  P r o t e c t i o n ,  S e r v i c e  d ' E t u d e s  e t  R e c h e r c h e s  s u r  
l ' E n v i r o n n e m e n t  B. P. n  6. 9 2 2 6 0  F o n t e n a y - a u x - R o s e s ,  F r a n c e

(F ir s t  r e c e iv e d  13 M a y  1981 a n d  in  f i n a l  f o r m  7 A u g u s t  1981)

A b s t r a c t  - L a b o r a t o r y  e x p e r i m e n t s  w e r e  p e r f o r m e d  t o  d e t e r m i n e  w h e t h e r  s e a s p r a y  p a r t i c l e s ,  g e n e r a t e d  by- 
b u b b l e  b u r s t i n g ,  c o u l d  b e  r i c h e r  in  a m e r i c i u m  t h a n  b u l k  w a t e r .  T h e  e x p e r i m e n t s  w e r e  c o n d u c t e d  a d d i n g  
2 i !  A m  a n d  22 N a  t o  n a t u r a l  s e a s h o r e  w a t e r ,  b l o w i n g  b u b b l e s  t h r o u g h  th e  w a t e r  by  m e a n s  o f  a n  h y d r o p h o b i c  
p o r o u s  m e m b r a n e  a n d  d r a w i n g  t h e  r e s u l t a n t  a e r o s o l  t h r o u g h  a c a s c a d e  i m p a c t o r  f o r  s u b s e q u e n t  a n a ly s i s .  
T h e  d a t a  o b t a i n e d  s h o w  t h a t  t h e  a m e r i c i u m  t o  s o d i u m  r a t i o  in a e r o s o l  p a r t i c l e s  is e n h a n c e d  b y  se v e r a l  o r d e r s  
o f  m a g n i t u d e  c o m p a r e d  w i th  t h a t  in b u l k  w a t e r .  T h e  e n r i c h m e n t  is th e  h i g h e s t  f o r  t h e  l a rg e s t  p a r t i c l e s  a n d  
s light ly  d e c r e a s e s  f o r  d e c r e a s i n g  p a r t i c l e  size. F o r  s u b m i c r o n  p a r t i c l e s ,  a n a l y t i c a l  u n c e r t a i n t y  c a u s e s  d o u b t  as  
t o  v. h e t h e r  o r  n o t  any  e n r i c h m e n t  is p r e s e n t .  T h e  r e s u l t s  a r e  c o m p a r e d  t o  t h o s e  o b t a i n e d  in  s i tu  f o r  p l u t o n i u m ,  
a m e r i c i u m  a n d  o t h e r  t r a c e  m e ta l s .

I NT RODUC T I ON

A n u m b e r  o f  r e c e n t  w o r k s  s u g g e s t  t h a t  s e a s p r a y  

p a r t i c l e s  g e n e r a t e d  f r o m  b r e a k i n g  w a v e s  c o u l d  b e  

r i c h e r  i n  a m e r i c i u m  a n d  p l u t o n i u m  t h a n  b u l k  w a t e r .  

F r a i z i e r  e t  a l .  ( 1 9 7 7 )  o b s e r v e d  t h a t  t e r r e s t r i a l  l i c h e n s  

t a k e n  f r o m  t h e  C a p  d e  L a  H a g u e  a r e a  c o n t a i n e d  

m u c h  m o r e  p l u t o n i u m  a s  t h e y  w e r e  c l o s e r  t o  t h e  

s h o r e l i n e .  T h e y  r e l a t e d  t h i s  o b s e r v a t i o n  t o  t h e  p o s s ­

i b i l i t y  t h a t  s e a  s a l t  p a r t i c l e s  h i g h l y  e n r i c h e d  i n  p l u t o ­

n i u m  c o u l d  b e  t r a n s f e r r e d  f r o m  s e a  w a t e r  t o  a d j a c e n t  

l a n d  a r e a s .  L i n s l e y  ( 1 9 7 8 )  a s  w e l l  a s  P a t t e n d e n  e t  a l.  

( 1 9 8 0 )  s u g g e s t e d  t h a t  t h e  s a m e  h y p o t h e t i c a l  p r o c e s s  

c o u l d  e x p l a i n  t h e  c o n c e n t r a t i o n s  o f  p l u t o n i u m  a n d  

a m e r i c i u m  m e a s u r e d  i n  t h e  a t m o s p h e r i c  p a r t i c l e s  n e a r  

W i n d s c a l e .  C ' a m b r a y  a n d  E a k i n s  ( 1 9 8 0 ) .  f r o m  d a t a  

c o l l e c t e d  o n  t r a n s u r a n i c s  i n  s o i l ,  v e g e t a t i o n  a n d  s e d i ­

m e n t  s a m p l e s .  a r r i \ e d  a t  i d e n t i c a l  c o n c l u s i o n s .

T h e  p u r p o s e  o f  t h i s  s t u d y  is  t o  d e t e r m i n e  f r o m  

e x p e r i m e n t s  i n  t h e  l a b o r a t o r y  w h e t h e r  s e a s p r a y  p a r ­

t i c l e s  c a n  b e  r i c h e r  in  a m e r i c i u m  t h a n  b u l k  w a t e r .  T h e  

e x p e r i m e n t s  w e r e  c a r r i e d  o u t  b y  l a b e l i n g  s e a s h o r e  

w a t e r  s a m p l e s  w i t h  2 4 l A m  a n d  2 2 N a .  b u b b l i n g  a i r  

t h r o u g h  t h e s e  s a m p l e s  a n d  c o l l e c t i n g  t h e  a e r o s o l s  f r o m  

t h e  b u b b l e - b u r s t i n g  p r o c e s s .  T h e  a m e r i c i u m  t o  s o d i u m  

r a t i o s  m e a s u r e d  i n  b u l k  w a t e r  a n d  i n  d i f f e r e n t  s i z e  

f r a c t i o n s  o f  t h e  s p r a y  p a r t i c l e s  w e r e  c o m p a r e d ,  i n  o r d e r  

t o  a s s e s s  t h e  e n r i c h m e n t  o f  p a r t i c l e s  r e l a t i v e  t o  

s e a w a t e r .

a c h i e v e d  b y  b l o w i n g  a i r  a t  a  s m a l l  r a t e  t h r o u g h  a n  h y d r o -  
p h o b i c  p o r o u s  m e m b r a n e .

F i g u r e  1 r e p r e s e n t s  s c h e m a t i c a l l y  t h e  a e r o s o l  g e n e r a t i o n  
c h a m b e r ,  d e s c r i b e d  b y  G u i c h a r d  a n d  L a m a u v e .  a n d  u s e d  in 
t h e  p r e s e n t  w o r k .  A f lo w  o f  a i r ,  p r e - f i l t e r e d  t h r o u g h  a l a y e r  o f  
c h a r c o a l  a n d  a n  a b s o l u t e  f i l te r ,  is f o r c e d  t h r o u g h  a  t e f lo n  
m e m b r a n e  o f  2 5  c m  d ia .  a n d  10 / i m  p o r e  size w h i c h  s u p p o r t s  a 
l a y e r  o f  s e a  w a t e r  2 c m  d e e p .  T h i s  a i r  f lo w  ( 0 . 3 / m i n - 1 ) 
p r o d u c e s  s t r e a m s  o f  b u b b l e s  t h a t  r is e  a n d  b u r s t  a t  th e  s u r f a c e  
o f  t h e  w a t e r  l ay er .  T h e  r e s u l t a n t  a e r o s o l  c l o u d  is d i l u t e d  b y  a n  
a d d i t i o n a l  f l o w  o f  d r y  a i r  (28 /  m i n "  ' )  a n d  d r a w n  t h r o u g h  a 
s e v e n - s t a g e  A n d e r s e n  i m p a c t o r  w h i c h  s e p a r a t e s  p a r t i c l e  size 
f r a c t i o n s .  I t  s h o u l d  b e  o b s e r v e d  o n  th e  f ig u re  t h a t  t h e  
a d d i t i o n a l  f lo w  o f  d r y  a i r  is in j e c t e d  t h r o u g h  s m a l l  h o le s

E X P E R I M E N T A L  M E T H O D S

A e r o s o l  g e n e r a t io n  c h a m b er

In  p r e v i o u s  w o r k s ,  t h e  n a t u r a l  b u b b l e - b u r s t i n g  p r o c e s s  w a s  
r e p r o d u c e d  by b l o w i n g  a i r  t h r o u g h  c a p i l l a r y  t u b e s  ( V a n  
G r i e k e n  et a l.. 1974) . o r  f r i t t e d - g l a s s  p l a t e s  ( W i lk n i s s  a n d  
B r e s s a n .  1971) . It  h a s  b e e n  s h o w n  in a r e c e n t  w o r k  ( G u i c h a r d  
a n d  L a m a u v e .  1979)  t h a t  a b e t t e r  s i m u l a t i o n  c o u l d  be

Fig .  1. A e r o s o l  g e n e r a t i o n  
c h a m b e r  f o r  p r o d u c i n g  a e r o s o l s  
b y  b u b b l e  b u r s t i n g  a t  t h e  s u r f a c e  
o f  w a te r :  (1) A n d e r s e n  i m p a c t o r ;  
(2) a e r o s o l  d r y i n g  s e c t io n ;  (3) dry- 
a i r  f o r  d i l u t i o n ;  (4) l a y e r  o f  sea  
w a t e r ;  (5)  p o r o u s  h y d r o p h o b i c  
m e m b r a n e  a n d  (6) b u b b l i n g  ai r.
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p la c e d  a t  t h e  p e r i p h e r y  o f  t h e  t o p  p l a t e  l i m i t i n g  t h e  c h a m b e r .  
T h i s  d r y  a i r  le a c h e s  t h e  s u r f a c e  o f  t h e  w a t e r  l ay er ,  d i l u t e s  t h e  
a e r o s o l  a n d  e s c a p e s  b y  a  c e n t r a l  t u b i n g  l e a d in g  t o  t h e  c a s c a d e  
i m p a c t o r .  T h e  t r a n s i t  t i m e  o f  t h e  a e r o s o l  b e t w e e n  th e  
g e n e r a t i o n  c h a m b e r  a n d  t h e  c a s c a d e  i m p a c t o r  is s u p p o s e d  
s u f f ic ien t ly  l o n g  t o  a l l o w  th e  a e r o s o l  d r o p l e t s  t o  d r y  
c o m p le t e ly .

P ro c e d u re

S e v e r a l  h o u r s  b e f o r e  a n  e x p e r i m e n t ,  a  s u r f a c e  w a t e r  s a m p l e  
w a s  c o l l e c t e d  w i t h  a p o l y e t h y l e n e  c o n t a i n e r  in  c o a s t a l  w a t e r s  
o f  t h e  C a p  d e  L a  H a g u e  a r e a ,  a n d  s t o r e d  a t  lo w  t e m p e r a t u r e .  
A  few  m i n u t e s  b e f o r e  t h e  b e g i n n i n g  o f  th e  r u n ,  t h e  s a m p l e  w a s  
f i l t e red  t h r o u g h  a  t e f lo n  m e m b r a n e  o f  10 /¿m p o r e  s ize  ( to  
e l i m i n a t e  t h e  c o a r s e s t  d e b r i s ) ,  a n d  w a s  l a b e l e d  w i th  
100 / iC i i / ~ '  o f  22N a  a n d  4 - 6 / 4 I V “ 1 o f  241 A m ,  in t h e  + 3  
o x i d a t i o n  s ta te .  T h e  m o l a r  c o n c e n t r a t i o n  o f  a m e r i c i u m  in  t h e  
l a b e l e d  s e a  w a t e r  w a s  b e t w e e n  5 . 1 x 1 0 ' 9 M  a n d  7.7 
X 1 0 ' 9M .

T h e  d o u b l y  l a b e l e d  w a t e r  w a s  i n t r o d u c e d  i n t o  t h e  c h a m b e r  
p r e v i o u s l y  d e s c r i b e d .  T h e n  t h e  a i r  f o r  b u b b l i n g  a n d  d i l u t i o n  
w a s  a d m i t t e d  i n t o  t h e  dev ice .  A e r o s o l s  w e r e  c o l l e c t e d  g e n e r ­
a l l y  o v e r  a  4 h  p e r i o d ,  u s i n g  the  A n d e r s e n  i m p a c t o r .  E a c h  
s t a g e  o f  t h e  i m p a c t o r  w as  c o \ e r e d  w i t h  a  g la s s - f ib e r  d i s k  
w h i c h  w a s  r e m o v e d  a f t e r  e a c h  e x p e r i m e n t  f o r  r a d i o a c t i v i t y  
c o u n t i n g .  In  t h e  e x p e r i m e n t s  a n  a f t e r - f i l t e r  w a s  a l s o  u s e d  to  
c o l le c t  p a r t i c l e s  le ss  t h a n  0.4  p m  d ia .

S a m p l e  c o u n t i n g  w a s  d o n e  u s i n g  a  N a l  c r y s t a l  well 
d e t e c t o r .  T h e  s a m p l e s  w e r e  p r e p a r e d  t o  h a v e  t h e  s a m e  
g e o m e t r y ,  e v e n  t h o u g h  t h e  d e t e c t o r  r e s p o n s e  is re l a t i v e ly  
in s e n s i t i v e  t o  th i s  p a r a m e t e r .  E a c h  s a m p l e  w a s  c o u n t e d  f o r  
4 0  m ín  in  t w o  e n e r g y  r a n g e s ,  o n e  b e t w e e n  46  a n d  76 k e V ,  a n d  
t h e  o t h e r  b e t w e e n  4 8 0  a n d  6 6 0  k e V .  T h e  a c t u a l  c o u n t  r a t e  o f  
e a c h  r a d i o n u c l i d e  w a s  c a l c u l a t e d  in t h e  u s u a l  w a y  f r o m  t h e  n e t  
c o u n t  r a t e s  in t h e  t w o  c h a n n e l s .  T h e  c o r r e c t i o n  f a c t o r s  t h a t  
w e r e  r e q u i r e d  w e r e  d e t e r m i n e d  b y  m e a s u r i n g  s o u r c e s  o f  22N a  
a n d  241A m  o f  th e  s a m e  g e o m e t r y  a s  t h e  u n k n o w n  s a m p l e s .

I m m e d i a t e l y  b e f o r e  a n d  a f t e r  e a c h  e x p e r i m e n t  0.5  m l  o f  t h e  
s e a  w a t e r  w a s  s a m p l e d .  T h e  a v e r a g e  o f  s e a  w a t e r  c o m p o s i t i o n  
b e f o r e  a n d  a f t e r  e a c h  e x p e r i m e n t  w a s  u s e d  a s  t h e  r e f e r e n c e  f o r  
c a l c u l a t i n g  a e r o s o l  e n r i c h m e n t  f a c t o r ,  E, f r o m :

( 241 A m  22N a )  a e r o s o l s  
£  =  ; :_____________ i.

( 2 4 lA m ,  22N a )  s e a  w a t e r

R E S U L T S

T w o  s e r i e s  o f  e x p e r i m e n t s  w e r e  c a r r i e d  o u t  d u r i n g  
A u g u s t  a n d  O c t o b e r  1980 .  T a b l e  1 g iv e s  s o m e  c h a r a c ­
t e r i s t i c s  o f  t h e  s e a  w a t e r  u s e d .  T h e  r e l a t i v e l y  h ig h

c o n c e n t r a t i o n  o f  p a r t i c u l a t e  m a t t e r  w h i c h  r e m a i n s  in 
s u s p e n s i o n  a f t e r  t h e  l a r g e  d e b r i s  h a v e  b e e n  e l i m i n a t e d  

(s ize  >  1 0 / / m )  c a n  b e  e x p l a i n e d  b y  th e  f a c t  t h a t  t h e  

s a m p l e s  w e r e  t a k e n  n e a r  t h e  s h o r e .  T h e  t o t a l  c o n c e n ­
t r a t i o n  o f  a m e r i c i u m  in  t h e  s e a  w a t e r  d e c r e a s e s  b e t w e e n  

t h e  b e g i n n i n g  a n d  t h e  e n d  o f  t h e  e x p e r i m e n t  a s  a  r e s u l t  
o f  r a d i o n u c l i d e  d e p o s i t i o n  o n  t h e  w a l l s  o f  t h e  c h a m b e r .  
T h e  r a t i o  o f  p a r t i c u l a t e  a m e r i c i u m  t o  t h e  t o t a l  a m o u n t  
o f  a m e r i c i u m  in  t h e  s e a  w a t e r  i n c r e a s e s  w i t h  t i m e  a n d  

r e a c h e s  v a l u e s  o f  b e t w e e n  0 .7 5  a n d  0 .90 .  S i n c e  t h e  m a s s  
c o n c e n t r a t i o n  o f  t h e  s u s p e n d e d  p a r t i c u l a t e  m a t t e r  a n d  

t h e  f r a c t i o n  o f  p a r t i c u l a t e  a m e r i c i u m  a r e  k n o w n ,  t h e  

d i s t r i b u t i o n  c o e f f i c i e n t  ( /% ) ,  d e f i n e d  a s  t h e  r a t i o  o f  

a m e r i c i u m  a c t i v i t y  g - 1  o f  m a t t e r  in  s u s p e n s i o n  to  
a m e r i c i u m  a c t i v i t y  m l - 1  o f  f i l t e r e d  s ea  w a t e r ,  c a n  b e  
c a l c u l a t e d .  K d s o f  s e v e r a l  1 0 4 m l g _1 a r e  o b t a i n e d  a t  
t h e  b e g i n n i n g  o f  t h e  e x p e r i m e n t  a n d  s e v e r a l  IO 5 m l g "  1 
a t  t h e  e n d .

T h e  c o n d i t i o n s  f o r  p r o d u c i n g  a n d  b u r s t i n g  th e  

b u b b l e s  w e r e  a l m o s t  i d e n t i c a l  in  t h e  5 e x p e r i m e n t s .  
T h e  b u b b l e s  a p p e a r  o n l y  a t  a  f e w  p o i n t s  o n  t h e  p o r o u s  
m e m b r a n e  (3 o r  4). T h e s e  p r e f e r e n t i a l  b u b b l e  p o i n t s  

c o r r e s p o n d  t o  t h e  m e m b r a n e  p o r e s  w h i c h  r e s i s t  t h e  
p a s s a g e  o f  a i r  t h e  l e a s t .  W h e n  t h e  b u b b l e s  h a v e  r e a c h e d  
a r o u n d  2  m m  in  d i a m e t e r ,  t h e y  b r e a k  a w a y  f r o m  th e  
m e m b r a n e  a n d  f r o m  t h e  g r i d  w h i c h  c o v e r s  it. O n c e  
a r r i v e d  a t  t h e  s u r f a c e  o f  t h e  w a t e r ,  b u b b l e s  p e r s i s t  f o r  
s e c o n d s  a n d  c a n  b e  s e e n  t o  f l o w  t o w a r d  o n e  a n o t h e r  

a n d  t h u s  f o r m  c l u s t e r s  o f  3 - 1 0  b u b b l e s .  I n  e a c h  c l u s t e r ,  

t h e  l a r g e s t  b u b b l e  a b s o r b s  t h e  s m a l l e r  o n e s  b y  c o a l e s ­

c e n c e  a n d  b u r s t s  w h e n  it r e a c h e s  1 t o  2 c m  in  d ia .

T a b l e  2  g iv e s  t h e  a m o u n t s  o f  s o d i u m  c o l l e c t e d  o n  th e  
v a r i o u s  s t a g e s  o f  t h e  A n d e r s e n  i m p a c t o r  d u r i n g  th e  

e x p e r i m e n t .  T h e s e  a m o u n t s  h a v e  b e e n  c a l c u l a t e d  f r o m  

t h e  s o d i u m - 2 2  a c t i v i t y  m e a s u r e d  in  th e  c o r r e s p o n d i n g  

s a m p l e s ;  e r r o r s  in  m e a s u r i n g  t h e  s o d i u m  a m o u n t s  
r e s u l t  f r o m  e r r o r s  in  m e a s u r i n g  th e  s o d i u m - 2 2  a c t iv i t y .  

T h e  e r r o r  is a r o u n d  1 0 %  f o r  t h e  a m o u n t  c o l l e c t e d  o n  

th e  f i r s t  s t a g e ,  i n c r e a s e s  t o  3 0  %  f o r  t h e  f o u r t h  s t a g e  a n d  
is in  e x c e s s  o f  5 0  %  f o r  t h e  f i f th  s t a g e .  N o  v a l u e  h a s  b e e n  
g i v e n  f r o m  t h e  s i x t h  s t a g e  o n .  b e c a u s e  o f  t h e  e x t r e m e  

in a c c u r a c y  o f  t h e  m e a s u r e m e n t  d u e  t o  t h e  v e r y  s m a l l  
a m o u n t s  o f  s o d i u m  c o l l e c t e d  o n  th e  la s t  s t a g e s .  I t  c a n

T a b l e  1. C h a r a c t e r i s t i c s  o f  t h e  s a m p l e s  o f  s e a  w a t e r  u s e d  in  t h e  5 e x p e r i m e n t s  o f  b u b b l i n g  in  n a t u r a l  sea
w a t e r  ( b u b b l i n g  t im e ,  4  h )

E x p e r i m e n t  N o . 11) (2) 13) (4) (5)

D a te 8 4 . 8 0 8 /5  8 0 8 , 6 , 8 0 1 0 /2 3 ,8 0 10,24 8 0
P a r t i c u l a t e  m a t t e r  in  s u s p e n ­
s io n  ( m g l  ‘ ' ) 11.4 11.4 11.4 12.3 14.0

T o t a l  a m e r i c i u m  in t h e • 1 1 1 1 1
sea  v . a t e r  ( a r b i t r a r y  u n i t s ) t 0 .6 9 0.64 0.55 0 .3 9 0.61

R a t i o  o f  p a r t i c u l a t e * 0 .3 8 0  18 0 .54 0.31 0 28
t o  to t a l  a m e r i c i u m t 0 .9 0 0.81 0 .76 0 T 4 0 83

A m e r i c i u m  d i s t r i b u t i o n « 5.4 X IO4 1.9 X it)-1 1.0 X IO ' 3.7 X lt r i 2 8  X 10-
co e ff ic ie n t + 7.9 X 10 ' 3.7 X | ( ) ? 2.8 X 1 0 ' 2.3 X IO5 3.5 < 10'

•  A t  t h e  b e g i n n i n g  o f  the  e x p e r i m e n t .  
+ A t  t h e  e n d  o f  t h e  e x p e r i m e n t .

T a b l e  2. M

S ta g e

1
2
3
4
5
6 
7
F i l t e r

T o t a l

b e  s e e n  t h a t  t f  

c o r r e s p o n d  t< 
a m o u n t s  re g u l  

T h e  s h a p e  o f  

t h e m s e l v e s  a r  
a n o t h e r .

T h e  r e s u l t s  
t h e  p a r t i c l e s  
e n r i c h m e n t  f. 
e v a l u a t e d  w i t  
e r r o r  f o r  t h e  • 
f o r  t h e  s o d i u t  

t h e  h i g h e s t  ei 

f o r  t h e  l a r g e s  
f o r  d e c r e a s i n  

a n a l y t i c a l  u n  

n o t  a n y  e n r u  

r e s u l t s  o f  th< 
f o r  e x p e r i m c  

r e a s o n  f o r  tl

T h e  m a s s  
o b t a i n e d  in 
s i m i l a r  t o  th ; 

s p r a y  p a r t i e  
w a r d  c o a s t  > 

h ig h  c o n c e n  
a n d  a  r e g u k
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T r a n s f e r  o f  a m e r i c i u m  f r o m  sea  w a t e r  t o  a t m o s p h e r e  b y  b u b b l e  b u r s t i n g  1465

T a b l e  2 M a s s  d i s t r i b u t i o n  o f  s o d i u m  vs p a r t i c l e  size in  t h e  a e r o s o l  o b t a i n e d  f r o m  b u b b l e  b u r s t i n g  a t  th e  s u r f a c e  o f  a
la y e r  o f  n a t u r a l  sea  w a t e r  ( b u b b l i n g  t i m e .  4  h)

t a i  c o n c e n - P a r t i c l e  s ize E x p e r i m e n t  N o .

»es b e t w e e n S ta g e O im i (1) (21 (3) (4) , ( 5 ) A v e r a g e

t a s  a  r e s u l t  

e c h a m b e r . 1 >  5.8 4.8  ± 0 . 5
A m o u n t  o f  s o d i u m  (/ig)

3.3 ± 0 . 3  4.7 ± 0 . 3  5.2 ± 0 . 3 4,1 ± 0 . 3 4.4
t a i  a m o u n t 2 4 . 7 - 5 8 3.4  ± 0 . 5 4.5 ± 0 . 3 5.1 ± 0 . 3 4 .9  ± 0 . 3 2.8 ± 0 . 3 4.1

h  t i m e  a n d  

; e  t h e  m a s s  

m a t t e r  a n d

3
~ 4

5
6

3 .3 - 4 .7  
2 1 -3 .3  
1 .1-2.1  
0 .7 -1 .1

2.9  ± 0  5 
1.5 ± 0 . 4  
0.4  ± 0 . 4

2.8 ± 0 . 2  
0 .8  ± 0 . 2  
0 .2  ± 0 . 2

3.1 ± 0 . 2  
0.8  ± 0 . 2  
0.3  ± 0 . 2

2 .5  ± 0 . 2  
1.0 ± 0 . 2  
0 .6  ± 0 . 3

2.7 ± 0 . 3  
0.7  ±  0.3 
0 .4  ± 0 . 3

2.8
1
0.4

n o u n ,  t h e 7 0 .4 - 0 .7 - - - - _ _

íe r a t i o  o f F i l l e r 0 - 0 .4 - - - - - -

■»ension t o T o t a l 13.0 11.6 14.0 14.2 10.7 12.7

b e  s e e n  t h a t  t h e  g r e a t e s t  a m o u n t s  o f  s o d i u m  g e n e r a l l y  
c o r r e s p o n d  t o  t h e  l a r g e s t  p a r t i c l e s  a n d  t h a t  t h e  
a m o u n t s  r e g u l a r l y  d e c r e a s e  w i t h  t h e  s i z e  o f  t h e  p a r t i c le s .  

T h e  s h a p e  o f  t h e  s iz e  d i s t r i b u t i o n  a n d  t h e  a m o u n t s  

t h e m s e l v e s  a r e  v e r y  s i m i l a r  f r o m  o n e  e x p e r i m e n t  t o  
a n o t h e r .

T h e  r e s u l t s  f o r  t h e  a m e r i c i u m  e n r i c h m e n t  f a c t o r s  o f  

t h e  p a r t i c l e s  a r e  p r e s e n t e d  in  T a b l e  3. O n l y  th e  
e n r i c h m e n t  f a c t o r s  f o r  t h e  f i r s t  s t a g e s  ( 1 - 5 )  c a n  b e  
e v a l u a t e d  w i t h  a c c e p t a b l e  a c c u r a c y ,  s i n c e  t h e  r e l a t i v e  

e r r o r  f o r  t h e  e n r i c h m e n t  f a c t o r  is a l m o s t  e q u a l  t o  t h a t  
f o r  t h e  s o d i u m  a m o u n t .  A ll  t h e  s a m p l e s  c o l l e c t e d  s h o w  
t h e  h i g h e s t  e n r i c h m e n t  f a c t o r  ( b e t w e e n  6 5 0  a n d  2 0 0 0 )  

f o r  t h e  l a r g e s t  p a r t i c l e s ,  w i t h  s l i g h t l y  d e c r e a s i n g  f a c t o r s  
f o r  d e c r e a s i n g  p a r t i c l e  s ize.  F o r  s u b m i c r o n  p a r t i c l e s ,  

a n a l y t i c a l  u n c e r t a i n t y  c a u s e s  d o u b t  a s  t o  w h e t h e r  o r  

n o t  a n y  e n r i c h m e n t  is p r e s e n t .  I t  c a n  b e  s e e n  t h a t  th e  
r e s u l t s  o f  t h e  five  e x p e r i m e n t s  a r e  v e r y  s i m i l a r ,  e x c e p t  

f o r  e x p e r i m e n t  (4) g i v i n g  l o w e r  f a c t o r s ,  w i t h o u t  t h e  

r e a s o n  f o r  th i s  d i f f e r e n c e  b e i n g  k n o w n .

D I S C I S S I O N

T h e  m a s s  d i s t r i b u t i o n  o f  s o d i u m  v s  p a r t i c l e  s ize  

o b t a i n e d  in  t h e  p r e s e n t  w o r k  is a p p r o x i m a t i v e ^ ’ 
s i m i l a r  t o  t h a t  f o u n d  b y  D u c e  a n d  W o o d c o c k  (1 9 7 1 )  in  
s p r a y  p a r t i c l e s  c o l l e c t e d  a t  g r o u n d  lev e l  o n  t h e  w i n d ­
w a r d  c o a s t  o f  H a w a i i .  I n  t h e  t w o  c a s e s ,  d a t a  s h o w  a  

h i g h  c o n c e n t r a t i o n  o f  s o d i u m  f o r  t h e  l a r g e s t  p a r t i c l e s  

a n d  a  r e g u l a r l y  d e c r e a s i n g  c o n c e n t r a t i o n  f o r  d e c r e a s ­

in g  p a r t i c le  sizes . B u t ,  t h e  p r o p o r t i o n  o f  s o d i u m  in  th e  

f o r m  o f  s u b m i c r o n  p a r t i c l e s  is s m a l l e r  in  t h e  e x p e r i ­
m e n t a l  a e r o s o l  t h a n  in  t h e  n a t u r a l  o n e .  T h i s  c o u l d  b e  

d u e  t o  a  d i f f e r e n c e  b e t w e e n  t h e  s iz e  s p e c t r a  o f  b u r s t i n g  
b u b b l e s  i n  a r t i f i c i a l  a n d  n a t u r a l  c o n d i t i o n s .

T h e  a m e r i c i u m  e n r i c h m e n t  v a l u e s  o b t a i n e d  h e r e  
s h o w  t h a t  t h e  c o n c e n t r a t i o n  o f  a m e r i c i u m  in  t h e  g i a n t  
p a r t i c l e s  p r o d u c e d  f r o m  t h e  s u r f a c e  o f  t h e  s e a  w a t e r  

s a m p l e s  is e n h a n c e d  b y  s e v e r a l  o r d e r s  o f  m a g n i t u d e  
c o m p a r e d  w i t h  t h a t  in  b u l k  w a t e r .  T h e  a m e r i c i u m  
e n r i c h m e n t  f a c t o r  f o r  s u b m i c r o n  p a r t i c l e s  w a s  n o t  
m e a s u r e d ,  g i v e n  t h e  l o w  a m o u n t  o f  s o d i u m  p r e s e n t  o n  

t h e  la s t  s t a g e s  o n  t h e  i m p a c t o r .  T h e  e x i s t e n c e  o f  
r e l a t i v e l y  h i g h  a m e r i c i u m  e n r i c h m e n t  f a c t o r s  

( 4 0 0 - 2 0 0 0 )  f o r  p a r t i c l e s  l a r g e r  t h a n  2 /¿m is  i n  g o o d  

a g r e e m e n t  w i t h  t h e  o b s e r v a t i o n s  m a d e  in s i t u  by  

P a t t e n d e n  et al.  ( 1980) a s  w e l l  a s  C a m b r a  y  a n d  E a k i n s  

(1980) .  T h e s e  a u t h o r s  f o u n d  a n  e x c e s s  o f  p l u t o n i u m  
a n d  a m e r i c i u m  ( r e l a t i v e  t o  g l o b a l  f a l l - o u t )  i n  a e r o s o l  

s a m p l e s  c o l l e c t e d  in  W e s t  C u m b r i a  a n d  a n  e v e n  g r e a t e r  

e x c e s s  o f  t h e s e  r a d i o n u c l i d e s  i n  d e p o s i t e d  m a t e r i a l  

c o l l e c t e d  a t  t h e  s a m e  l o c a t i o n s .  T h e y  c o n c l u d e d  t h a t  
t h e  e x c e s s  a m o u n t s  c a m e  f r o m  s e a s p r a y  a n d  c o u l d  b e  

a s s o c i a t e d  w i t h  v e r y  l a r g e  p a r t i c l e s .  M o r e o v e r ,  t h e y  fe lt  

t h a t  t h e i r  r e s u l t s  c o u l d  b e  e x p l a i n e d  b y  a s s u m i n g  a n  
e n r i c h m e n t  f a c t o r  n e a r  10 0 0 ,  w h i c h  is i n  g o o d  a g r e e ­
m e n t  w'i th  t h e  v a l u e s  o b t a i n e d  h e r e .

I t  s h o u l d  b e  n o t e d  t h a t  s u c h  l a r g e  e n r i c h m e n t  

f a c t o r s  a r e  n o t  sp ec i f i c  o f  a m e r i c i u m .  B a r k e r  a n d  

Z e i t l i n  (1 9 7 2 )  f o u n d  t h a t  s i z e - s e p a r a t e d  a e r o s o l  s a m ­
p le s  c o l l e c t e d  in  H a w a i i ,  w e r e  e n r i c h e d  f o r  t r a n s i t i o n

T a b l e  3. A m e r i c i u m  e n r i c h m e n t  f a c t o r  fo r  p a r t i c l e s  o b t a i n e d  b y  b u b b l e  b u r s t i n g  a t  t h e  s u r f a c e  o f  a 
2 c m  d e e p  la y e r  o f  n a t u r a l  sea  w a t e r

S ta g e
P a r t i c l e  size 

t / im ) (1)
E x p e r i m e n t  N o ,  

(2) (3) (4) (5)

1 >  5.8 1900  +  2 00 1 3 1 0  ±  100 1 3 5 0  +  81 6 87  +  38 1200  ± 8 8
2 4.7-  5.8 1 2 6 0 + 1 9 0 961 + 5 5 1 0 1 0  +  56 4 89  +  3 0 8 8 6  +  93
3 3 .3 - 4 .7 8 4 2 + 1 4 0 8 5 3  +  73 9 6 4  +  84 4 96  +  55 6 22  +  68
4 2.1 3.3 3 8 7  ± 1 1 0 8 5 9  +  2 50 1 1 0 0  +  3 30 365 +  97 6 4 4  +  2 40
S 1.1-2.1 - - 1 1 3 0  +  9 0 0 267 +  130 5 55  ± 4 1 0
6 0.7-  1.1 - - - - -

7 0 .4  0.7 - - - - -
F i l t e r 0 - 0 . 4 - - - -



Y.  B e l o t . C .  C a p u t  a n d  D .  G a u t h i e r A imos p h er ic  

Printed in G

m e t a l s  s u c h  a s  i r o n ,  c o p p e r  a n d  z in c .  T h e s e  e n r i c h ­

m e n t s  r e l a t i v e  t o  b u l k  s e a  w a t e r  e x c e e d e d  3 a n d  4  

o r d e r s  o f  m a g n i t u d e  f o r  g i a n t  a e r o s o l s  a n d  f o r  s m a l l e r  

a e r o s o l s  a p p r o a c h i n g  A i t k e n  size.  A s  t h e s e  m e t a l s  a r e .  
l i k e  a m e r i c i u m ,  h i g h l y  a s s o c i a t e d  w i th  p a r t i c u l a t e  
m a t t e r  in s u r f a c e  w a t e r s ,  t h e  a e r o s o l  e n r i c h m e n t  c o u l d  

b e  d u e  to  a c c u m u l a t i o n  o f  p a r t i c u l a t e  t r a c e  m e t a l s  in  
t h e  s u r f a c e  m i c r o l a y e r ,  f o l l o w e d  b y  r e s u s p e n s i o n  i n t o  

a e r o s o l  ( W a l l a c e  a n d  D u c e .  1978; H u n t e r .  1980).

C O N C L U S I O N S

P r e l i m i n a r y  e x p e r i m e n t s  h a v e  b e e n  p e r f o r m e d  
s h o w i n g  it w a s  p o s s i b l e  t o  s i m u l a t e  t h e  p r o c e s s  o f  
b u b b l e  b u r s t i n g  a t  t h e  s u r f a c e  o f  a  l a y e r  o f  s e a  w a t e r ,  

a n d  t o  o b t a i n  e n r i c h m e n t  f a c t o r s  s i m i l a r  t o  t h o s e  
e x p e c t e d  f r o m  o b s e r v a t i o n s  m a d e  in s i tu .  S u c h  s i m u ­

l a t i o n s  c o u l d  b e  e x t e n d e d  to  o t h e r  r a d i o n u c l i d e s  w h i c h  
a r e  o f  i n t e r e s t ,  e i t h e r  p e r  se ,  o r  a s  t r a c e r s  o f  s t a b l e  

e l e m e n t s  p r e s e n t  in  n a t u r a l  s e a w a t e r .  T h e  f l e x ib i l i ty  o f  

t h e s e  e x p e r i m e n t s  w o u l d  p e r m i t  t o  s t u d y  t h e  e f f e c t  o f  
v a r y i n g  p a r a m e t e r s  a n d  t o  p r e c i s e  t h e  m e c h a n i s m s  o f  
a e r o s o l  e n r i c h m e n t .

A c k n o w le d g e m e n ts — W e  w o u l d  l i k e  to  t h a n k  D r .  G u i c h a r d  o f  
t h e  I . R . C .H .A .  f o r  t h e  v a l u a b le  h e l p  he g av e  u s  a n d  th e  f r u i t f u l  
d i s c u s s i o n s  w e  h a d  w i t h  h im .

R E F E R E N C E S

B a r k e r  D  R. a n d  Z e i t l i n  H .  11972) M e t a l - i o n  c o n c e n t r a t i o n s  
in  s e a - s u r f a c e  m i c r o l a y e r  a n d  s i z e - s e p a r a t e d  a t m o s p h e r i c

a e r o s o l  s a m p l e s  in H a w a i i .  J . g e o p h y s . R e s . 7 7 .  5 0 7 6  -5086 .
C a m b r a y  D .  R. a n d  E a k i n s  J .  D .  (1 9 8 0 )  “ S tu d i e s  o f  e n v i r o n ­

m e n t a l  r ad io ac t iv i ty  in C u m b r i a —  P a r t  1—C o n c e n t r a t i o n s  
o f  p l u t o n i u m  a n d  c e s i u m - 137 in e n v i r o n m e n t a l  s a m p l e s  
f r o m  w e s t  C u m b r i a  a n d  a  p o s s i b l e  m a r i t i m e  ef fec t.  R e p o r t  
, 4 £ R £ - R - 9 8 0 7 ,  H a rw e ll ( H M S O ,  L o n d o n ) .  '

D u c e  R. A. a n d  W o o d c o c k  A. H. (1971)  D i f f e r e n c e  in c h e m i c a l  
c o m p o s i t i o n  o f  a t m o s p h e r i c  sea  sa lt  p a r t i c l e s  p r o d u c e d  in 
t h e  s u r f  z o n e  a n d  o n  t h e  o p e n  s e a  i n  H a w a i i .  T e llu s  2 3 ,  
4 2 7 - 4 3 5 .

F r a i z i e r  A. , M a s s o n  M . ,  G u a r y  J. C .  (1 977)  R e c h e r c h e s  
p r é l i m i n a i r e s  s u r  le rô le  d e s  a é r o s o l s  d a n s  le t r a n s f e r t  d e  
c e r t a i n s  r a d i o é l é m e n t s  d u  mi l ieu  m a r i n  a u  mi l ieu  te r re s t r e .  
J .  R e c h . A lm o s .  11 ,  4 9 - 6 0 .

G u i c h a r d  J. C . e t  L a m a u v e  M .  ( 1 9 7 9 )  L a  p r o d u c t i o n  d e  
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