Les apports
scientifiques
du projet CAROL

Camargue-Rhéne-Languedoc

our mieux répondre aux besoins d’expertises et aux demandes
sociétales en matiére d'environnement et de radioprotection, il est
nécessaire de mener des études et des travaux de recherche appliquée
permettant l'acquisition de connaissances spécifiques. Le projet CAROL
(Camargue-Rhéne-Languedoc) a été initié dans ce cadre au Laboratoire
d’études radioécologiques en milieux continental et marin (LERCM) en 1998.
Cette étude avait pour objectif d'analyser la répartition des radionucléides
artificiels dans la basse vallée du Rhone, puis d'identifier et de quantifier
les principaux flux ou transferts qui ont conduit a la répartition observée
aujourd’hui.
Comme l'ensemble du territoire francais métropolitain, la basse vallée du
Rhone a regu entre 1945 et 1980 les retombées des essais atmosphériques
d’armes nucléaires, puis les retombées de 'accident de Tchernobyl en mai
1986. Par ailleurs, cette zone se situe a l'aval de toutes les installations
nucléaires rhodaniennes avec les usines d’enrichissement de 'uranium,
de fabrication et de retraitement du combustible et de cinq centres nucléaires
de production électrique, dont certains sont implantés depuis trois, voire
quatre décennies. De par le nombre et la variété de ces installations,
le Rhone constitue la voie principale d’apport de radionucléides provenant
de l'industrie nucléaire vers le golfe du Lion.
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Figure 1 : Zone d’étude du projet CAROL dans la basse vallée
du Rhéne.
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une étude globale, a l'échelle d'un bassin
versant, sur ce qu'il advient des radionucléides
apportés a l'environnement de maniéere
chronique ou ponctuelle, dans les trois milieux :
terrestre, fluvial et marin.

Démarche

Les études de recherche appliquée menées dans le cadre du
projet CAROL découlent d’un constat établi a partir de don-
nées déja acquises dans d'autres cadres ou encore d'une
question posée par la société civile.

A partir d’une premiére analyse des données existantes, un

modéle conceptuel permet la définition d'une stratégie
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d’échantillonnage pour l'acquisition de nouvelles données susceptibles
de répondre a la question posée. A l'échelle d’un grand ensemble géo-
graphique, cette acquisition n'est souvent faite que sur un comparti-
ment de l'environnement, une « zone atelier » (aire ou bief), ou une
période déterminée. Au cours du projet CAROL, plusieurs « zones ate-
liers » d'étendues variables ont ainsi été ouvertes, comme le Rhone en
Arles en période de crue, les zones inondées de Camargue, la région de
Vaison-la-Romaine, la zone influencée par les rejets atmosphériques de
Marcoule, la zone atelier du col de la Lombarde (2000 m?) et la Corse.
Les conditions d’extrapolation géographique ou temporelle de cette
observation sont alors déterminées par le croisement des activités mesu-
rées avec d'autres paramétres physico-chimiques du milieu ou d'évene-
ments influents.

Les rapports des activités de différents isotopes sont fréquemment uti-
lisés pour déterminer ['origine, les contributions des apports ou le deve-
nir des radionucléides mesurés, & l'instar des méthodes développées en
géochimie.

Pour interpréter les résultats des mesures, tester les modéles empiriques
qui en sont dérivés ou quantifier certains flux, des calculs sont effectués
au moyen notamment de modeles radioécologiques génériques cou-
ramment utilisés a 'IRSN tels que FOCON, ASTRAL ou COTRAM.
L'aboutissement de ces études est |'établissement de bilans des stocks
et des flux de radionucléides a l'échelle du bassin versant, notamment
par des représentations cartographiques ou schématiques comparti-
mentales, la compréhension, et dans certains cas, la quantification des
mécanismes ou des processus qui les sous-tendent, par la détermination
de valeurs de référence des activités présentes dans |'environnement ou

de parametres radioécologiques usuels.

Principaux résultats

Au terme des six années du projet (1998-2003), les origines des radio-
nucléides mesurés dans chaque milieu ont été identifiées et leurs contri-
butions estimées. Les hétérogénéités dans leur répartition spatiale ont
été identifiées et expliquées. Les principaux stocks et flux ont été quan-
tifiés, notamment les flux a l'interface des différents milieux. Il est ainsi

possible de connaitre la contribution des essais atmosphériques dans les
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activités apportées aux sols durant 40 années d'irrigation ou lors d'inon-
dations, en prenant en compte leur dépot sur le bassin versant, le lessi-
vage des sols, leur spéciation dans le fleuve, les conditions hydrauliques

des crues et les pratiques d'irrigation.

Répartition des actinides

A la suite des retombées liges aux essais d’armes nucléaires effectués
dans l'atmosphére entre 1945 et 1980 et de 'explosion du satellite
américain SNAP 9A équipé d'un générateur au 238Pu lors de sa rentrée
dans 'atmosphére en 1964, les radionucléides émetteurs alpha 238Pu,
239,240py et 24TAm sont omniprésents a |'état de traces dans l'environ-
nement.

A partir des mesures existantes, on a pu établir leurs activités moyennes
dans les sols cultivés de la basse vallée du Rhone non influencés par
les rejets des installations de Marcoule : 1,4 + 0,1 Bq.m2 de 238py,
47 + 3 Bq.m2 de 239.240py et 19 + 1 Bq.m2 de 241Am. La valeur du rap-
port d’activité 238Pu/239.240py de 0,03 montre que cette contamination

est bien liée aux retombées des essais nucléaires et de l'accident du

Isovaleurs
d'activité surfacique
Piolenc 239,240 py (Bq.m?)

6-90
0 90-135
w135 - 180
= 180 - 225
B 225 - 270

Orange

L

Figure 2 : Répartition du 23°.240Pu dans les sols autour du site de Marcoule.

Roquemaure

IRSN - Rapport scientifique et technique 2005

13



14

satellite. Les mesures existantes ont également conduit a définir de nouvelles campagnes de prélé-

vements aux environs immédiats du centre de Marcoule, ot des activités supplémentaires, évaluées a
0,1 GBq de 238Py, 2,1 GBq de 239.240Py et 0,6 GBq de 24TAm, se sont ajoutées a ces retombées sur une
zone de 25 km? (figure 2, page 13). Le rapport d'activité 238Pu/239.240Py de ces apports supplémentaires
est de 0,05, valeur caractéristique du plutonium de qualité militaire produit a Marcoule au début des
années 1960.

Sur la période 1945-1998, on estime que 3 = 1 GBq de 238Pu, 92 + 28 GBq de 239.240Py et 12 + 4 GBq
de 247Am ont été apportés au Rhéne par érosion de son bassin versant. Les rejets liquides de l'installa-
tion de Marcoule sont estimés, a partir des données communiquées par 'exploitant COGEMA, a 92 +
5 GBq de 238Pu, 441 + 72 GBq de 239.240py et 386 + 64 GBq de 24TAm. Le Rhone constitue bien la prin-

cipale voie de transfert de Pu et Am dans la région étudiée. Les mesures effectuées au niveau d'Arles
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Figure 3 : Bilan des stocks et des flux de plutonium 238, 239, 240 et d’américium 241 intégrés sur la période 1945-1998.
Canal BRL : canal Bas-Rhéne-Languedoc.

Zones inondées

ont permis de dresser un bilan des contributions de ces différentes sources en fonction du régime
hydraulique du fleuve. Pour des débits moyens annuels inférieurs & 1700 m3.s-, la source prépondé-
rante est constituée par les rejets liquides des installations de Marcoule. En période de crue, le drainage
du bassin versant et la remise en suspension des stocks sédimentaires fluviaux représentent les sources
majeures. La source sédimentaire contribue jusqu'a 30 % de la radioactivité transportée en période de
crue pour les isotopes du plutonium. Un bilan global permet, en extrapolant ces conclusions, d’estimer
qu’en 1998, prés de 290 GBq de 238Py, 239.240py et 24TAm sont piégés dans les sédiments du Bas-Rhéne.
Néanmoins, les mesures ne permettent pas de mettre en évidence un enrichissement des sols en Pu et
Am lié a lirrigation par les eaux du Rhone. Sur la période 1961-1998, la déviation annuelle de 105 mil-
lions de métres cubes d’eau du Rhone vers le canal Bas-Rhone-Languedoc (BRL) est associée a des flux
totaux de 238Py, 239,240py et 24TAm de 2 GBq. Prés de 70 % de cette activité reste piégée dans le canal
d’acheminement par décantation d'une partie des particules en suspension auxquelles les radionucléides
sont associés. En Camargue, en tenant compte d'une consommation d’eau pour la culture du riz d’envi-
ron 28 000 m3 par hectare et de |'évolution des surfaces de riziéres, on évalue les apports en 238Py,

239,240py et 241Am & 5,5 GBq pour la période 1960-1998. Enfin, sur une zone particuliére au nord-ouest
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de la Camargue inondée lors des crues du Rhone de 1993 et 1994, les échantillons de sols prélevés

montrent des niveaux d’activité significativement plus élevés que les valeurs attribuables aux seules
retombées globales. Ces sols témoignent des dépots des 400 000 tonnes de sédiments du Rhéne dis-
persés de maniére trés hétérogéne qui ont apporté environ 15 MBq de 238Pu, 90 MBq de 239.240Py et
83 MBq de 241Am.

A l'embouchure du Rhéne, la confrontation des eaux douces et des eaux marines du golfe du Lion
génére des processus physico-chimiques complexes qui entrainent une sédimentation massive des par-
ticules apportées par le fleuve (formation du prodelta) et des radionucléides qui y sont associés. Il en
résulte une forte accumulation des radionucléides dans les sédiments du prodelta et du plateau conti-
nental du golfe du Lion. Le bilan auquel a abouti le projet CAROL (figure 3) a mis en évidence la néces-

sité d'établir l'inventaire des actinides accumulés dans cette zone.
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Figure 4 : Bilan de la répartition spatiale et des stocks de 37Cs dans la basse vallée du Rhéne en 2000.

Répartition du 137Cs

Le 137Cs est le seul radionucléide artificiel émetteur gamma encore mesurable dans les échantillons de
l'environnement non soumis a des rejets d'installations nucléaires en France.

Les activités mesurées dans les sols de la basse vallée du Rhéne en 1999 et 2000, comprises entre 1500
et 40000 Bq.m2, sont trés hétérogénes. En effet, les dépots consécutifs a l'accident de Tchernobyl ne
se sont pas faits de maniére uniforme. Les observations réalisées dans le cadre du projet CAROL ont per-
mis d'établir une relation empirique entre ces dépéts et les précipitations qui ont eu lieu entre le 1€ et
le 5 mai 1986, période durant laquelle les masses d'air contaminées ont survolé la région. A partir de
cette relation, la carte des activités de 137Cs dans la basse vallée du Rhone a été reconstituée. On estime
qu’environ un dixieme de l'activité stockée dans la zone CAROL est concentré sur moins de 2 % de sa
surface, dans la région de Vaison-la-Romaine (figure 4), ol les stations de Météo-France ont enregistré
les hauteurs de pluie les plus élevées (plus de 40 mm) les 3 et 4 mai 1986.

La singularité de ces résultats a conduit a s'intéresser a deux autres régions particulierement pertinentes
de par leur situation géographique et l'intensité des précipitations qui y ont été enregistrées entre le 1er

et le 5 mai 1986 : la Corse et le massif du Mercantour.
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Dans le massif du Mercantour, la répartition de la radioactivité est caractérisée par une trés forte
hétérogénéité due a la présence de points de concentration de quelques métres carrés ou 'activité
surfacique en 137Cs du sol dépasse 100 000 Bq.m-2. Les chutes de neige sur le massif du Mercantour qui
ont accompagné le passage des masses d'air contaminées lors de 'accident de Tchernobyl, la formation
de congeres et le ruissellement lors de la fonte des neiges sont a 'origine de la formation des points de
concentration du césium. Toutefois, ceux-ci représentent moins de 1 % de la totalité du stock de 137Cs
pour le bassin versant cartographié (27 km?).

Dans la basse vallée du Rhéne, comme pour les actinides, c’est le Rhone qui constitue la principale
voie de transfert du 137Cs. Sur la période de janvier 1998 a mars 1999, de fagon analogue aux isotopes
du plutonium, les activités des radionucléides émetteurs gamma dans la phase particulaire en Arles
augmentent avec l'accroissement du débit du fleuve. Ces résultats soulignent la contribution de la
remobilisation des sédiments du fleuve comme source secondaire de radionucléide. La dynamique
sédimentaire du Rhone joue par conséquent un réle fondamental dans les processus d’exportation
du 137Cs.

En milieu marin, une premiére évaluation des quantités de 137Cs déposées a l'embouchure du Grand-
Rhéne a été réalisée sur la base de mesures effectuées en 1990 et 1991. La quantité de 137Cs présente
sur une zone de 480 km? s’élevait alors a 19,5 TBq, environ 45 % de cet inventaire se trouvant confinés
dans la zone prodeltaique proprement dite (30 km2). La diminution importante des rejets de Marcoule
depuis 1991 a conduit & une nouvelle estimation de ce stock, sur la base de mesures réalisées en 2001.

Celui-ci a été évalué a 13,2 TBq (figure 5).

Figure 5 : Cartographie de la répartition du stock de '37Cs dans les sédiments au droit de ['embouchure du Grand-Rhéne.
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B Conclusion et valorisation des résultats

Les résultats obtenus au cours du projet CAROL ont permis des avan-
cées, particuliérement dans les domaines suivants :

n les dépots de 137Cs liés a l'accident de Tchernobyl, et leur distribu-
tion sur le territoire ;

um les niveaux d'activités de Pu et d’Am en France métropolitaine ;

= l'utilisation des rapports d’activités isotopiques comme outil d'in-
terprétation des résultats.

Ces connaissances contribuent aussi a l'amélioration d’un savoir-
faire en matiére d’expertise environnementale. Les études effectuées
dans le cadre du projet ont notamment permis de répondre a des
questions posées par la société civile ou par les pouvoirs publics. Par
exemple, la superposition de la carte des dép6ts de 137Cs consécutifs
a l'accident de Tchernobyl, établie sur la base des études en basse
vallée du Rhéne, avec celle des retombées des essais atmosphériques
d’armes nucléaires nous permet aujourd’hui de répondre aux ques-
tions sensibles sur l'activité en 137Cs dans certaines régions de
France (Pourcelot et al., 2001 ; Pourcelot et Métivier, 2001 ; Pourcelot
et Renaud, 2002).
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