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Le projet CAROL, lancé en 1998, avait pour objec-
tif initial d'étudier et de quantifier la répartition
des radionucléides artificiels dans I'un des envi-
ronnements les plus nucléarisés au monde: la
basse vallée du Rhone (figure 1). Les résultats
obtenus, I'évolution des préoccupations des cher-
cheurs et |'actualité ont conduit a élargir la zone
étudiée et a considérer notamment le Mercantour
et la Corse.

Parmi la dizaine de radionucléides artificiels régu-
lierement présents en quantité mesurable dans
toutes les composantes de |'environnement, les
isotopes 238, 239 et 240 du plutonium, I'améri-
cium 241 ainsi que le césium 137 ont été plus
particulierement étudiés durant les quatre pre-
mieres années de ce projet.
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DANS LES soLs

L'étude menée sur le plutonium et I'américium

a montré que, dans I'environnement de la basse

vallée du Rhone, ces actinides ont deux origines

(Renaud et al 2000, Duffa 2001) :

— les retombées anciennes liées aux essais atmo-
sphériques d'armes nucléaires effectués de
1945 a 1980 et I'explosion en 1964 d'un satel-
lite américain qui contenait du 238Pu;

— les rejets du centre nucléaire de Marcoule.

Avec des activités surfaciques de I'ordre de

50 Bg/mZ en 239 + 240py’ et de 1,5 Bg/m? en

238py et en 24Am, la répartition de ces acti-

nides dans les sols est assez homogéne et liée
aux retombées anciennes, excepté sur une zone
d’'une trentaine de kilométres carrés autour du
site de Marcoule, pour laquelle des concentra-
tions en plutonium supérieures ont été mises en
évidence. L'activité totale répartie sur cette

zone a été évaluée a:

- 3 gigabecquerels (1 GBq = 10° Bq) de pluto-
nium, soit une activité surfacique moyenne
d'environ 120 Bg/m? au lieu de 50 Bg/m?;

- 0,6 GBq d'*'Am, soit 24 Bg/m2. En France,
I'activité surfacique moyenne de I'24"Am est
de I'ordre de 20 Bg/mZ.
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Figure 2

Répartition du plutonium 239 et 240 dans les sols autour de Marcoule.
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Figure 3

Localisation des surfaces inondées en 1993 et en 1994 et des points
de rupture des digues, estimations des dépdts sédimentaires et de I'activité
de plutonium déposée.
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1 Apport total de sédiment estime a
400000 tonnes soit 180 MBQ de plutonium

Cette activité supplémentaire en plutonium
résulte principalement des rejets atmosphé-
riques antérieurs a 1975, lorsque le centre de
Marcoule effectuait I'extraction de plutonium de
qualité militaire.

La carte de la figure 2, réalisée a partir des dif-
férentes mesures dans |'environnement, précise
la répartition du plutonium 239 +240. Des
cartes similaires ont été dressées pour le pluto-
nium 238 et I'américium 241.

C'est le rapport des activités isotopiques du plu-
tonium 238 et du plutonium 239 + 240 qui per-
met de déterminer les contributions relatives des
deux origines possibles des actinides présents
dans les sols. Les retombées anciennes sont
caractérisées par un rapport des activités
238py /239 +240py proche de 0,03. Les rejets liés a
I'extraction du plutonium militaire a Marcoule
portent ce rapport a une valeur de 0,05, en
accord avec les mesures faites dans les sols
autour de Marcoule. En outre, des rejets plus
récents, liés au retraitement du combustible
nucléaire et caractérisés par un rapport des acti-
vités beaucoup plus élevé (plutonium 0,3) ont
marqué jusqu’'en 1998, et sur la méme zone, cer-
tains végétaux comme les mousses terrestres, le
thym et le raisin, sans que cela se traduise par
une augmentation notable de leurs activités.
Aujourd’hui, les opérations de retraitement ont
cessé a Marcoule, et les tres faibles quantités de
plutonium constatées dans les sols ne peuvent
pas conduire a une exposition significative des
habitants des communes concernées (les doses
calculées sont inférieures a 0,001 mSv par an).
Les activités en plutonium et américium mesu-
rées en 1999 et 2000 dans les productions agri-
coles locales sont a des niveaux d'activité
extrémement bas, a la limite de détection des
meilleures techniques de mesure disponibles.
Des traces de rejets plus récents provenant des
installations de Marcoule sont également déce-
lables dans les sols irrigués par I'eau du Rhone
ou inondés lors de crues. Les rapports des activi-
tés calculés a partir des mesures faites a proxi-
mité des points de rupture des digues du Rhone
lors des inondations de 1993 et de 1994 ont per-
mis de reconstituer les épaisseurs de sédiments
déposés et d'en déduire une estimation du
volume total de sédiments déposés (figure 3).

DANs LE RHONE
Contrairement au milieu terrestre, dans lequel les
rejets de Marcoule ne sont décelables que ponc-
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tuellement, le Rhone et ses canaux ont été trés
régulierement marqués par les rejets liquides de
ce centre. Ainsi, jusqu'a trés récemment, 90 %
du plutonium véhiculé dans le Rhéne provenait du
fonctionnement de I'usine elle-méme. Aujourd'hui,
avec |'arrét du retraitement et la diminution des
rejets, le principal stock, et donc la principale
source de plutonium, est le réservoir de sédiments
du Rhone, de ses canaux et de son delta en mer.
Lorsque le Rhdne est en crue, ses sédiments consti-
tuent la deuxieme source de plutonium dans les
eaux, apres le drainage des sols du bassin versant
et devant les rejets des installations nucléaires
rhodaniennes (figure 4) (Eyrolle, 2001).

La figure 5 présente un bilan des stocks et des
flux de plutonium dans la basse vallée du Rhéne
au cours des quarante derniéres années. La
majeure partie du plutonium présent dans les sols
de la basse vallée du Rhone provient des retom-
bées anciennes des essais d'armes nucléaires,
soit 770 GBg. Les rejets atmosphériques de
Marcoule n'en représentent qu'une faible part
(28 GBq), visible seulement au voisinage immé-
diat du site. En revanche, 90 % du plutonium qui
a transité dans le Rhone ces quarante derniéres
années provient de cette installation (920 GBq).
Les apports supplémentaires sur les sols résultant
de I'irrigation ou des crues du fleuve sont tres
faibles et visibles uniquement prés des points de
rupture des digues lors des crues.

Lle césium

RECONSTITUTION DES DEPOTS

DE CESIUM 137 DE 1986

Comme dans tout I'est de la France, le césium 137
présent dans I'environnement de la basse vallée
du Rhone provient principalement des retom-
bées de |'accident de Tchernobyl. Ces retombées
ont été trés hétérogenes car elles sont liées aux
pluies. Les dépdts ont augmenté avec les préci-
pitations durant la premiére semaine de
mai 1986 (figure 6) (Renaud et al, 2001). Cette
relation a été notamment étudiée en certains
sites du Vaucluse qui ont pour particularité,
d'une part, d'avoir été trés arrosés en mai 1986,
d'autre part, d'avoir des sols riches en argiles
qui ont retenu la majeure partie du césium. A
partir de cette relation pluie/dép6t et des hau-
teurs de précipitations enregistrées par Météo
France en mai 1986, une carte des dépots de
césium 137 sur tout |'est de la France a été éta-
blie (figure 7, page 204).

Figure 4

Origine du plutonium présent dans les eaux du Rhéne
en fonction de son débit.

100 %
§ 80
'g Drainage des sols du bassin versant
w 60
w
a
-
| =4
o
E 40
B
5 Remobilisation
O 4 dos sédiments contaminés
Dilution des rejets des installations
nucléaires rhodaniennes
0 1 [ |
400 2000 4000 6000 8000 10000
Débit du Rhéne (m?¥s)
Figure 5

Stocks et flux de plutonium en GBq dans la basse vallée du Rhone
dans les quarante derniéres années.
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Figure 6

Relation entre les dépots de césium 137 et les pluies durant la premiére
semaine de mai 1986.
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Figure 7

Carte de répartition des dépots de césium 137
en mai 1986.
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Cette carte met en évidence I'hétérogénéité des
dépdts radioactifs et montre que ce sont les
régions qui ont connu des hauteurs de précipita-
tions supérieures a 20 mm qui ont recu les dép6ts
les plus importants.

2300 communes ont été concernées par des
dépots supérieurs aux moyennes départementales,
estimées en 1997 entre 3000 et 6000 Bg/m?2
pour les plaines agricoles de I'est de la France,
parmi lesquelles 180 communes ont eu des dépots
compris entre 25000 Bg/m? et 35000 Bg/m?.
Les dépdts en iode 131 étaient cing a dix fois
supérieurs a ceux de césium 137 (Renaud &
Métivier, 2000).

LES DEPOTS DE CESIUM 137 AUJOURD'HUI

e Le cas du Mercantour

Une étude spécifique a été menée pour expliquer
I'existence de "points chauds”, c'est-a-dire de
taches de césium 137 d'activité supérieure a
100000 Bg/m? sur quelques décimeétres carrés a
quelques métres carrés en montagne (Pourcelot et
al, 2001). Elle a montré qu'il s'agissait de points
d'accumulation de dépbts neigeux en mai 1986 et
de reconcentration a la fin du printemps, lors de
la fonte des névés. Sur ces points se sont égale-
ment concentrés les autres polluants atmosphé-
riques: le plomb provenant des carburants,
I'antimoine issu des systémes de freinage des
véhicules, le cuivre, le nickel, le cadmium...
(figure 8).

Figure 8

Localisation et origine des “taches” de contamination en montagne.
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e Le cas du Comtat Venaissin
(partie du Vaucluse)

Aujourd'hui, certains sols riches en argiles
comme ceux du Comtat Venaissin ou de Haute
Provence ont fortement retenu le césium 137
déposé en mai 1986; d'autres, comme ceux de
Corse, n'en ont retenu qu'une partie. Une étude
a montré que, dans le Comtat Venaissin, plus de
80 % du césium 137 est piégé dans les argiles des
dix premiers centimetres de sol et que les vitesses
de migration sont extrémement faibles. Il en
résulte que, dans cette région pourtant trés tou-
chée par les retombées de I'accident de
Tchernobyl, I'activité en césium 137 du vin est
revenue aujourd’hui a son niveau d'avant |'acci-
dent. En effet, la figure 9 montre que la cuvée
de 1986 a répercuté faiblement les dép6ts radio-
actifs en raison du stade de développement pré-
coce des vignes début mai. L'activité du vin a
ensuite diminué rapidement par élimination du
césium 137 fixé dans les ceps. L'activité mesurée
en 2000 est proche de celle de 1983. Ceci s'ex-
plique par le fait que la majeure partie du césium
déposé a la suite de I'accident de Tchernobyl, res-
tée a la surface du sol, n'est toujours pas dispo-
nible pour les racines de la vigne et ne le sera pas
avant plus de cinquante ans. D'ici 13, 80 % de

décroissance radioactive (Renaud et al, 2001).

e Le cas de la Corse

Les premiers résultats des trois campagnes de
prélévements de sols effectuées en Corse en
2001 par I'IRSN montrent que la cote orientale
et les massifs montagneux de I'le figurent bien
parmi les endroits de France ol les retombées de
I'accident de Tchernobyl ont été les plus impor-
tantes. L'hétérogénéité des activités de cé-
sium 137 rémanentes y est cependant extréme-
ment forte, liée aux précipitations de mai 1986
et, surtout, aux caractéristiques pédologiques
des sols, qui ont plus ou moins retenu ces dé-
pots. Dans certains cas, plus de la moitié du cé-
sium 137 a disparu par drainage des sols et a re-
joint la mer via les nappes phréatiques et les
cours d'eau (Pourcelot et al, 2002).

e Le delta immergé du Rhone

Dans le delta immergé du Rhéne (figure 10), ce
drainage des sols a conduit a une accumulation de
6 TBq de césium 137 piégé dans les sédiments sur
une surface relativement petite de 160kmZ. A
cette activité viennent s'ajouter notamment 10

Figure 9

Activité volumique du vin des cotes du Rhone.
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Figure 10

Répartition, stock et origine du césium 137 dans le delta immergé du Rhone.

Grand Rhéne
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La céte orientale et les massifs
montagneur de la Corse figurent
parmi les endroits de France ou
les retombées de I'accident
de Tchernobyl ont éteé
les plus importantes.
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PERSPECTIVES
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entre éléments stables et radioactifs, spéciation
des radionucléides en eau douce, importance de
la remise en suspension de particules de sol dans
les transferts aux végétaux.
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