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Les flux de matiére sont, depuis le début dtM2eiecle, largement étudiés au sein des
grands systemes fluviaux. En effet, le transport’pau des fleuves et des rivieres représente
le plus important vecteur de transfert des élémeoistitutifs des terres émergées vers les
mers et les océans. A I'échelle du globe, il ctuiei pour prés de 90% des flux de matiéres
vers le milieu marin. Le transfert des élémentsJes cours d’eau se fait notamment par
I'intermédiaire du drainage des sols du bassinardgrpar les précipitations. Ces processus de
drainage entrainent a la fois les éléments présamtsellement dans la structure des roches et
des sols ainsi que les éléments naturels et antjuep déposés a la surface des sols par les
apports atmosphériques. Les eaux de rivieres sgaterent le réceptacle des rejets
d’effluents liquides d’origine agricole, industtielou domestique. Ces éléments qu'ils soient
d’'origine naturelle ou anthropique, sont transpgodans le milieu aquatigue soit sous forme
dissoute, soit sous forme particulaire ou colladagju’ils constituent ou auxquels ils

s’associent principalement via des mécanismes dfptien.

Au sein d'un systéme fluvial, la connaissance dmpmaortement physico-chimique des
eléments étudiés ainsi que de la dynamique desesd&sau et des masses sédimentaires est
primordiale afin d’appréhender au mieux le devees éléments jusqu’a leur exportation vers
le milieu marin. Cette approche est en particuliécessaire lorsqu’on s’intéresse a la
dynamique d’épuration d’'un systeme naturel suitei@ contamination anthropique, qu’elle
soit accidentelle ou chronique. Elle est partigelent appropriée dans le cas du Rhéne étant
donnée son histoire récente étroitement liée aeldppement de I'énergie nucléaire. Durant
les soixante derniéres années, ce fleuve a en éfétl'objet de plusieurs formes de
contaminations radioactives chroniques ou accidlest@’origine industrielle ou militaire.
Son bassin versant a d’abord été soumis, commeubadans I'hémisphére nord, aux
retombées globales des essais d’armes nucléaires l@amosphere qui ont conduit aux
dépbts de quantités significatives de radionuciddificiels. Il a ensuite été I'objet des
retombées atmosphériques de I'accident de Tcheknebgvenu le 26 avril 1986, qui ont
touché notamment 'est de la France ou s’étendassih versant rhodanien. Enfin, la vallée
du Rhéne a accueilli, a I'exception de I'exploitetide mines d’uranium, I'ensemble des
installations du cycle du combustible nucléairen@s de conversion et d’enrichissement de
l'uranium, usines de fabrication du combustible,ntcaes nucléaires productrices
d’électricité, usine de retraitement du combustibladié, centre de stockage des déchets).
Ces installations ont été autorisées a rejeteetferents liquides de faible radioactivité dans

les eaux du fleuve.
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Bien que le Rhoéne ait été soumis a différents tersoeirces de contamination radioactive,
les rejets d’effluents liquides par le centre derddale ont représenté, depuis son ouverture
en 1958, le terme source prépondérant de radiadeslértificiels dans les eaux du Rhone,
du fait de la présence d’'une usine de retraiterdentombustible nucléaire irradié sur le
centre. La mise en place d’'un nouveau procédéaiterirent des effluents liquides en 1990,
puis l'arrét et la mise en démantélement de l'uslagetraitement du combustible en 1997,
ont entrainé, au cours des années 1990, une dioningibbale d’'un facteur 90 des rejets de
radionucléides artificiels émetteuset y hors tritium (concernant le tritium, les rejetst on
diminué d'un facteur 10), et d’'un facteur 30 dedioaucléides émetteurs. La diminution
importante des rejets du centre de Marcoule danarieées 1990 a entrainé une modification
de la contribution de chaque terme source de rativiig artificielle au sein des eaux du
Rhéne aval. Avant la présente étude, deux termexce® etaient généralement considérés
comme étant a l'origine de I'essentiel de la radiwéé artificielle des eaux du Rhoéne. Ces
termes sources sont représentés d’'une part papfests issus du drainage des retombées
radioactives sur les sols du bassin versant, dadrt par les rejets d’effluents liquides par le
centre de Marcoule. Des travaux basés sur dessbéatre les apports et les exports de
radionucléides artificiels dans le Rhéne ont mofikécumulation de radionucléides tels le
césium 137¢'Cs) et les isotopes du plutonium dans le compantirsédimentaireHyrolle et
al.,, 2004 ; Thomas, 1997 Ces stocks sédimentaires accumulés au coursedpst
représentent aujourd’hui un terme source difféuéteome source secondaire, de radioactivité
artificielle dans les eaux du Rhoéne, dont la cbuotion est d’autant plus importante que les

sources primaires sont en nette diminution.

Long de plus de 800 kilométres, le fleuve Rhonenghrea source dans les Alpes suisses,
traverse le grand Sud-Est francais pour finalerseneter en Méditerranée dans le Golfe du
Lion. De part I'étendue de son bassin versant, 988, ce qui représente le cinquiéme du
territoire francais, le Rhone est le plus importieuve de Méditerranée occidentale en terme
d’apports d’eau douce et de matieres solides. leedés apports rhodaniens sur la qualité des
environnements coétiers et marins de cette partia d&diterranée est déterminant puisqu’ils
ont un impact direct sur les concentrations en étémnutritifs nécessaires au développement
des écosystémes inféodés a ces environnementnéregt des flux de contaminants pouvant

les altérer.
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L’étude présentée porte sur les flux d’éléementsoeaadifs d’origine artificielle du Rhéne
vers la mer Méditerranée et sur I'évolution de fiws au cours temps. Cette étude s’intéresse
ainsi aux processus hydro-sédimentaires qui engahde transport d’éléments radioactifs
vers la Méditerranée, et tout particulierement dle des crues. En effet, des travaux ont
montré I'importance de ces évenements dans I'exgest matieres solidetdrgeré, 1959;
Pont et al., 1992 ;Pont et al., 2002 ; French IGBEERP News letter, 20R00r la plupart
des contaminants présents a I'état de traces dam@rbnnement, dont les radionucléides
artificiels, ont une forte affinité pour ces magiersolides. Quel est de ce fait le role des
épisodes de crues dans le transport des contamipantvoie fluviale? Il est aussi question,
dans cette étude, de la contribution des différeertmes sources de radioactivité artificielle
aux flux d’éléments radioactifs vers la MéditerranBne attention particuliere est portée a
'étude des stocks sédimentaires contaminés paejets du centre de Marcoule en tant que
terme source différé de radioactivité artificiel@ette étude comprend I'estimation du poids
de ce terme source dans les exports de certaimnumtEides artificiels vers la Méditerranée,
la détermination des temps de résidence des sweist leur remobilisation, ainsi que

I'identification des zones d’accumulation des stck

La détermination des flux de radionucléides argfgcvers la mer Méditerranée représente
un des obijectifs de la these. Elle s’inscrit daéaitle de I'évolution des termes sources de
radioactivité artificielle sur I'environnement rhamien et, a plus grande échelle, sur le milieu
Méditerranéen nord occidental. Elle s’appuie sumambre important de données obtenues
dans le cadre d'un suivi des matiéres en suspergiates radionucléides associés. Nous
proposons, dans ce travail, d’'estimer les flux pxation actuels de radionucléides
artificiels vers la Méditerranée, afin d’étudieudedvolution suite a la forte diminution des

rejets du centre de Marcoule.

Une attention particuliere est portée, dans cétiges au suivi des événements de crues du
Rhoéne afin d’appréhender précisément leur confohudans le transport des matieres solides
et des contaminants associés. Bien que les cruest stes événements stochastiques, qui
n’'ont représenté dans le cas du Rhone que 5% dostdm ces trente dernieres années, elles
participent de facon significative aux flux solicesuels. Les résultats acquis permettront de
souligner leur réle dans les exports de radiondekeatrtificiels vers la Méditerranée. La taille
du bassin versant rhodanien entraine une graneesd#& climatique qui engendre a son tour
la diversité des crues du Rhéne. Il existe aingsipurs grand types de crues du Rhoéne en

fonction des sous bassins versants qui les alimgrgechaque crue ne génere pas les mémes
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flux d’eau, de matieres solides et de contamindrwscurrence, durant la période d’étude, de
cing évenements de crues, dont trois exceptiortee[®riodes de retour supérieures a 50 ans
et deux modérés (périodes de retour de 1 a 2 apsjsentant chaque grand type, permettra

de souligner le réle des crues dans le transparedains radionucléides artificiels.

Cette thése s’attache ensuite a déterminer laibatibm des différents termes sources de
radionucléides artificiels dans les eaux du Rhéude s’intéresse plus particulierement au
terme source secondaire engendré par la remolmhsae sédiments contaminés par des
radionucléides artificiels. Nous verrons en paliguque les évenements de crues du Rhéne
sont a l'origine des processus de remobilisatiangdecks sédimentaires contaminés. In fine,
les contributions actuelles des apports issus dinaige du bassin versant, des rejets directs
du centre de Marcoule et de la remobilisation sédiaire aux flux totaux de certains

radionucléides artificiels vers la Méditerranéasatestimées.

Ce travail s’attache ensuite a évaluer dans quadisure le Rhéne est capable d’exporter
les stocks sédimentaires marqués par les rejetenlne de Marcoule et accumulés pendant
prés de 50 ans. Il s’agit de proposer des tempégigences des sédiments marqués avant leur
remobilisation, et d’évaluer le temps nécessairgyasteme fluvial pour évacuer la totalité de
ses stocks.

La localisation des zones de dépdt préférentielntigseres particulaires contaminées est
importante lorsqu’on s’intéresse au devenir desatoimants dans le milieu aquatique, aussi
bien a court terme dans le cas de rejets accidempela long terme notamment dans le cas de
rejets chroniques. Ainsi, une partie de la thesem®fin consacrée a l'identification des zones
d’accumulation potentielle des sédiments contamiraédes rejets du centre de Marcoule. La
mise en évidence de ces zones et l'étude de learsictéristiques intrinséques
(caractéristiqgues sédimentologiques, situation ggadque) permettront en outre de mieux
comprendre a la fois les processus de formatiorstieks de contaminants, et les processus
qui permettent leur remobilisation. Les zones @bléans ce travail concernent d’'une part
'amont des ouvrages hydroélectriques, et d’ausne les berges et les bras morts (I6nes) du

Rhéne. L'étude en amont des ouvrages est basameugtude bibliographique. La mise en
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evidence de I'accumulation de sédiments marquésesurerges et dans les I6nes est basée,

guant a elle, sur des données de terrains acqlasssle cadre de ce travail.

Le travail de thése présenté ici tente finalementr@ondre a plusieurs questions qui
permettront de mieux comprendre la dynamique d’eafion des matieres solides et des
contaminants associés du milieu continental veranibeu marin. Ces questions sont

principalement :

* Quels sont les flux actuels de radionucléidedicgis vers la mer Méditerranée depuis la

diminution des rejets du centre de Marcoule?

* Quelle est la contribution des événements de ataes les exports de radionucléides vers la

mer Méditerranée ?

» La remobilisation des stocks sédimentaires comt@émpar les rejets du centre de Marcoule
représente-t-elle aujourd’hui un terme source figatif de radionucléides artificiels pour les
eaux du Rhoéne ? Si oui, quelle est aujourd’hui @atrdution ainsi que celles des autres

termes sources ?

* Quels sont les temps de résidence des stocks esgt@diines contaminés par les rejets du

centre de Marcoule avant leur remobilisation ?

* Quelles sont les zones d’accumulation des sédsramitaminés par les rejets du centre de

Marcoule a partir desquelles la remobilisation stitaire est possible ?

Ce travail de thése s’est inscrit dans les thémue$i de recherche du programme
européen EUROSTRATAFORM (European Margin Stratanfadion - EC Contract No.
EVK3-CT-2002-00079) ciblé sur les transferts detipales depuis les rivieres jusqu’au
milieu marin profond via les deltas et les margastioentales ; le Rhéne et le Golfe du Lion
ayant représenté un systeme d’investigations iraptes. Les résultats de cette these ont
également contribué au programme national ORME é@®fsoire Régional Méditerranéen de
'Environnement — CNRS/Programme Environnement, ®ieSociétés), dont les objectifs
sont de créer un observatoire des hydrosystemés mgion Languedoc- Roussillon, allant

des bassins versants jusqu’a la zone cétiere, s@lempproche pluridisciplinaire basée sur un
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acquis de données a haute fréquence et a long trssebien dans les domaines physique et

biogéochimique que dans les domaines économiquéigjue et sociologique.
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1. Geénéralités

1.1. Présentation générale du Rhéne et de sombassiant

Le fleuve Rhbne représente la plus importante godieau et de matériel particulaire qui
transite vers la Méditerranée Nord OccidentaleteCehportance résulte de I'étendue du
bassin versant que ce fleuve draine le long d8@@&m. Cette étendue d’environ 98000°km
représente a peu pres le cinquiéme du territomachis, et impose au Rhéne une grande
diversité a la fois des terrains géologiques qtriverse et des influences climatiques

auxquelles il est soumis.

1.1.1. Bref rappel des caractéristiques géologigudsassin versant rhodanien

Comme le décriventBeaudouin et Rycx (20Q0)le Rhbéne traverse des unités
topographiques et géologiques tres diversififagure 1-). A l'aval du Lac Léman, il
traverse d’est en ouest le domaine géologiqueicalda Jura Méridional. La vallée du Rhéne
s’ouvre ensuite largement lorsque le fleuve pénélmes la région du bas Dauphiné,
caractérisée par des terrains calcaires et desemaableuses. Apres la confluence avec la
Sabne, le fleuve prend la direction du sud jus@oa delta. Au sud de Lyon, la vallée du
Rhéne est bordée a l'ouest par le domaine cristalli Massif Central, et a I'est par les
massifs préalpins calcaires (Vercors, Diois). DEnsours inférieur du Rhéne, a partir de
Montélimar, les affluents de rive droite (Ardech@éze, Gardon) drainent en partie les
Cévennes cristallines et leur avant-pays calcéé® Garrigues). La rive gauche est soumise
guant a elle aux apports détritiques de la Drorad;AYgues et de 'Ouveze. A l'aval en rive
gauche, la Durance draine un vaste bassin versadiitarranéen caractérisé par des structures
geéologiques variées : une zone alpine, des unitésl@nes, un bassin néogene puis la basse
Provence calcaire. Apres la confluence avec la imgraen Avignon, le Rhoéne étale
finalement son delta a partir d’Arles dans des firams quaternaires.

19



:xtx 2 f/f s ) -
X X of -
i :
by / /ﬁ"
T\ s

w &

/x

6“ VENTOUX

UNITES MORPHOSTRUCTURALES REGIONALES

ALPES OCCIDENTALES JURA
Zones interne et externe Chailnes plissées calcaire de type alpin
X X | Massifs cristallins (internes et externes) MAGOIF OENTAL
Schistes lustrés E Cristallin (métamorphigue et volcanique)
Calcaires massifs et quartzites briangonnais
Calcaires et fivschs & facids diversifié GASSLFMOVENOE @000
5&55 Flyschs de [Ubaye / Embrunais ¥ | Massifscristallins provencaux
Basse Provence calcalre plissés
PR Nappe de fiyshs franco-suisses (Chablais)
Zone cubalpine RAQ | ANCZIIENAS CALCAIRE
|:’ Caloaltes et calcsiras marmaine Avant-pays calcaire cévenol (Garrigues)
mésozoiques plissées
Mol . conglomérats et mames Formations quaternaires
Reésganss da Valangsla

Conglomérats et calcaires du bas Dauphiné | === == Principales failles affectant la région
du delta du Rhéne

Figure 1-1.Géologie du bassin versant rhodanien
(figure publiée danérnaud-Fassetta, 1998
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1.1.2. Données hydrologiques caractéristiques

Le fonctionnement hydrologique du Rhéne peut étesadtérisé par des valeurs
représentatives établies a partir des donnéesldedigponibles depuis que I'écoulement du
fleuve en continu est mesuré (fin X% siécle). Les valeurs les plus souvent citées kont
débit caractéristique d’étiage, le débit moyen @hrau module du Rhéne, et les débits
caractéristiques de crue. Ces valeurs sont généeateétablies a partir des données acquises

a Beaucaire, en amont de la diffluence entre lem@GRhONne et le Petit Rhone.

» Le débit caractéristigue d'étiage (DCE)es débits d’étiage correspondent chaque
année aux dix débits journaliers les plus faiblesDCE est défini comme le débit seuil au-
dessous duquel le Rhéne est dit en étiage. A Beaut@DCE a été établi a 520°st sur la
période 1920-2002. L'étiage le plus sévére a étéundea 320 rhs® en 1921 paPardé
(1925)

* Le débit moyen annuelLe module du Rhéne est obtenu en faisant la muyeates

débits moyens mensuels sur une période donnéeaAdBie, le module a été estimé a 1714
m’.s* sur la période 1920-2002, ce qui correspond & xpore moyen annuel d’environ

5,4x13° m® d’eau a la Mer Méditerranée.

» Les débits de crueselon le Petit Larousse, une crue (de croitrexemse élévation du

niveau d'un cours d’eau, due a la fonte des neigea des pluies importantes ». Les crues
sont donc des évenements durant lesquels le défpihente anormalement par rapport au
reste de I'année. Ces évenements sont d’autantanies que les débits gu'ils atteignent sont
élevés. A partir de certaines lois statistiquesdéGalton et Gumbel) et de la chronique des
données de débit disponibles, il est possible idestla période de retour d’'un événement de
crue en fonction du débit maximum qui I'a caractriLa figure 1-2 illustre ainsi I'évolution
des débits de crue caractéristigues a Beaucawor kirs périodes de retour en années. Selon
I'IRS (2000) les débits de crues décennales, centennaledlehmaies a Beaucaire sont de
8390, 11300 et 14160 %™ respectivement. Les débits de crue mesurés strded Rhone
en Arles different peu de ceux de Beaucaire, env@8®%% a 89% des eaux du Rhbéne étant
exportées a la Méditerranée via cette branche ltia @@ragraphe 3.3.1).
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Figure 1-2.Périodes de retour théoriques des crues du Rhofumetion du débit & Beaucaire
(figure publiée dandrnaud-Fassetta, 19983

1.1.3. Les différents types de crues rhodaniennes

La diversité des types de crue qui peuvent affeldeRhone est directement liee a
I'étendue de son bassin versant. Celle-ci pernmdtuence de plusieurs types d’événements
climatiques en fonction des sous bassins versamisecnés. Des influences glaciaires,
pluviales, nivales caractérisent ainsi ce fleuve lji@ermédiaire des affluents qui drainent
ses sous bassins versants. Une typologie globaléwsements de crue du Rhone a pu étre
établie en fonction des grandes influences clinuasg qui entrainent chacune la contribution

de tel affluent ou groupe d’affluents.

Pardé (192% a établi pour la premiere fois une typologie éstiniguant les quatre types
de crues rhodaniennes qui peuvent affecter le Riaaé De nombreux auteurs se sont
ensuite basés sur cette classificati@etfiemon, 1988 ; Roditis, 1993 ; Pont et Bombled,
1995 ; Pont et al., 2002 ; Arnaud-Fasseta, 199&tofelli, 1999 ; Antonelli, 2002dans le

cadre de leurs travaux. Les quatre types de cauesderées sont les suivants :
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* Les crues méditerranéenneslles sont en général la conséquence d'événements

pluvieux d’origine meéditerranéenne, qui remonteat \tallée du Rhéne et affectent
principalement les affluents drainant le massif @ésennes (Ardeches, Céze, Gard). Elles
sont donc généralement appelées « crues cévenaesont le plus souvent caractérisées par

un régime torrentiel. Ces crues rapides et viokeageproduisent généralement en automne.

* Les crues méditerranéennes extensikzies sont le plus souvent liées a des événements

pluvieux qui affectent non seulement les affluests/enols mais aussi les affluents
méridionaux situés en rive gauche (Drome, Ayguas;é@e, Durance), et parfois le sud du
bassin versant de la Sadne. Elles se produiseauitemne, parfois au début du printemps.

» Les crues océaniqueElles sont issues d’évenements de pluie résuttardépressions
océanigues venant de I'Océan Atlantique. Ces événenaffectent le nord du bassin versant
rhodanien, et plus particulierement les sous basgnsants de la Sabne ainsi que tous ceux
se situant au nord de Valence. Contrairement auesaméditerranéennes, la montée des eaux
lors d’'une crue océanique est le plus souvent lehteguliere, a I'image des dépressions

pluvieuses dont elles sont originaires. Elles selpisent généralement entre octobre et mars.

* Les crues généraliséekes crues généralisées correspondent a la corsbmales

différents types de crues que I'on vient de déci@es crues peuvent se produire de fagon
simultanée ou se succéder. Une crue généralisépattarie plus souvent au moins une crue

de type méditerranéen, et apparait généralememitemne et en avril-mai.

A ces 4 grands types de crues s'ajoutent les ggigtaciaires et nivaux qui influent
aussi sur I'hydrologie du Rhbéne et peuvent congibal des débits importants. L'influence
glaciaire est liée a la fonte des glaciers alpimisemtraine de forts débits entre juin et aodt.
L’influence nivale est issue quant a elle de ladaes neiges des massifs alpins et jurassiens

de moyenne altitude, qui entraine des débits irmptstde mars a juin.

Etant donnée I'hétérogénéité des influences clquats qui affectent I'ensemble du
bassin versant rhodanien, tous les intermédiaoesfsalement possibles entre les différents
types de crues décrits ci-dessudRIS (2000) qui a recensé les 20 plus importantes crues a
Beaucaire depuis le milieu du ' siécle, a cependant montré que 90% des événements
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exceptionnels de crue étaient d’origine méditereané extensive et généralisée, évenements

qui se sont produits majoritairement en automne.

1.2. Les sources de radioactivité dans le basssaaerhodanien
1.2.1. La radioactivité naturelle

La plupart des radionucléides naturels renconta@s tes écosystemes aquatiques ont

deux origines principales:

* Les radionucléides issus des réactions de spallatintre les particules du
rayonnement cosmique et les éléments constituéifsatimosphere et de la crodte terrestre.
Ces réactions conduisent & la formation de radiéides cosmogéniques téfC, *H, 'Be,

22Na, ¥,

* Les radionucléides d’'origine tellurique. La crotderestre contient naturellement en
son sein les descendants des familles @&Ul’ de 1”*®U et du®**Th (figure 1-3). L=
représente 2,8 ppm de la lithosphére, tandis §tre)lteprésente 0,7% de la proportioA*d)

soit environ 20 ppb de la lithosphére. & h représente quant & lui 11 ppm de la lithosphére.

1.2.2. L’industrie nucléaire rhodanienne

Plusieurs types d’installations nucléaires sons@nés sur les bords des cours d’eau du
bassin versant rhodanien (figure 1-4). Ces ingtalla (centres de recherche, usines de
fabrication du combustible nucléaire, centralesléaites productrices d’électricité, usine de
retraitement du combustible irradié) représentantjuasi-totalité du cycle du combustible
nucléaire, mis a part I'extraction de I'uranium.roe toute activité industrielle, I'utilisation
de I'énergie nucléaire engendre la production dehelis et d’effluents gazeux et liquides.
Dans cette partie, nous présenterons d'abord briéwmele cycle du combustible nucléaire
pour en venir a la notion de déchets et d’efflueatioactifs. Nous recenserons ensuite les
différentes installations nucléaires présentedestiassin versant rhodanien en dressant pour
chacune d’elle le bilan des rejets et de leur diaiudans le temps. Une attention particuliére
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Figure 1-4.Les installations nucléaires rhodaniennes (figuiglipe dans.ambrechts et al., 1992t
réactualisée).




sera portée au centre nucléaire de Marcoule cat ¢&e terme source prépondérant de
radioactivité artificielle dans les eaux du Rhomala

La plupart des renseignements suivants sont issugande partie des ouvrages de
Lambrechts et al. (1992 &t Charmasson (1998)

1.2.2.1. Présentation du cycle du combustible aireé

De l'extraction du minerai d’'uranium jusqu’au stagle provisoire ou définitif du
combustible irradié dans les centrales, le cycimpiet du combustible nucléaire peut étre

décrit en plusieurs étapes principales. Ces épades suivantes :

» L'extraction miniere du minerai d’'uranium. Ce nraied’'uranium est composé a
I'état naturel de 99% &*°U et de 0,7% d°U.

 La production de I'énergie nucléaire met en jevélaction de fission du noyau des
atomes d’uranium. Seul les noyau’d) sont fissiles, et ceux-ci ne sont pas en assemigr
proportion dans l'uranium naturel pour que les tiéas de fissions en chaine soient
possibles. Il est donc nécessaire d’enrichir I'iram naturel jusqu’a une teneur de 3,25%
d'?*U pour les réacteurs & eau pressurisée (REP), llss frgquents dans les centrales
nucléaires francaises actuelles. L’'enrichissemsnpessible grace a un procédé de diffusion
gazeuse de I'hexafluorure d’'uranium, qui permedtdetionnement des moléculesQUF; et

d'28UF, en fonction de leur vitesse de diffusion et doadadir masse.

» La confection des éléments combustibles sousrtada’empilements de pastilles

d’oxyde uranium est réalisée dans une usine de&tlom du combustible.

» Au cceur des réacteurs des centrales nucléairesogleénes se produit la fission en
chaine des noyaux 4 en noyaux plus petits. Ce sont ces réactionsssefh fortement
exothermiques qui produisent I'énergie nucléairéisable. Parallelement a la fission de
2%, la capture d’un neutron pas les noyau¥ conduit au”**Pu, lui-méme fissile. La
fission des noyaux di&*Pu fournit environ 1/3 de I'énergie produite.
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* Le retraitement du combustible irradié est enséitddisé pour séparer I'uranium et le
plutonium réutilisables des produits de fission sgliont conditionnés et stockés en tant que

déchets de haute activité.

1.2.2.1.1. Les déchets radioactifs

On appelle déchets radioactifs toute matiére, $otme solide ou liquide, dont la
radioactivité ou la forme physique la destine & &woncentrée et stockée afin d'éviter sa
dispersion dans I'environnement. Les déchets ratifeasont engendrés principalement lors
des opérations de retraitement et de conditionneaféattuées en fonction de leur activité et

de leur durée de vie. Selon 'ANDRAIls sont classés comme suit :

» Les déchets de trés faible activité (TFA) ont wreau de radioactivité généralement
compris entre 1 et 100 Bg/g parfois supérieur poertres faibles volumes de déchets.
L’activité décroit en quelques dizaines d’annéss|jta un niveau moyen de quelques Bg/g.
Ces déchets proviennent principalement du démanédle des installations nucléaires
arrétées, d’industries dont les procédés de faimicaoncentrent la radioactivité naturelle
présente dans certains minerais, de l'assainissereende la réhabilitation de sites

anciennement pollués.

» Les déchets de faible et moyenne activité (FMAjJfeament principalement des
émetteurd} ety a vie courte ou moyenne 47 <30 ans), ainsi que des émetteursu a vie
longue présents en faible quantité. Leur niveauatViéé sera devenu comparable a celui de la
radioactivité naturelle dans moins de 300 ans. rS&ONDRAF? les déchets de faible
activité sont ceux dont le débit de dose au cor{thmde a laquelle un individu est exposé au
contact) est inférieur a 5 milliSievert par hewrtles déchets de moyenne activité sont ceux
dont le débit de dose au contact se situe entrellBsievert et 2 Sievert par heure. Les
déchets FMA sont par exemple des filtres, des e&sde traitement de I'eau, du matériel
usagé... qui proviennent de l'industrie nucléaireisnaaissi des laboratoires de recherche, des
universités, des hopitaux. En France, ces décbatsseit entreposés de fagcon définitive soit

! Agence Nationale pour la gestion des Déchets Ratifs ; www.andra.fr
2 Organisme National des Déchets RAdioactifs etndasiéres Fissiles enrichies (Belgique) ;
www.nirond.be/francais/1_index_fr.html
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stockés provisoirement en attente d’'une solutiofinii®e, dans des sites de stockage de
surface.

» Les déchets HAVL sont les déchets de haute a&tdtibu a vie longue. Ce sont ceux
dont le débit de dose au contact est supérieuBi@\&rt par heure. lls nécessitent, pour ceux
qui ont les plus longues durées de vie, d’étre inésf pendant des périodes de temps de
I'ordre du million d’années, avant que leur radipat® ne devienne équivalente a celle que
I'on peut trouver dans le milieu naturdll.s’agit le plus souvent des solutions de proddés
fission et d’actinides issus du retraitement du loostible irradié. lls sont coulés dans des
matrices de verre limitant les émissions radioastiypuis stockés dans des puits bétonnés sur
le lieu méme du retraitement. En France, les simgernés par le conditionnement des
déchets de catégorie C sont ceux de Marcoule daddague. Il s’agit d’'un stockage
provisoire, qui devra déboucher a long terme s swlution définitive tels, par exemple,
I'entreposage définitif dans des couches géologiguefondes, ou encore le retraitement par
transmutation c’est a dire la transformation désnéints de haute activité en éléments moins

radioactifs.

1.2.2.1.2. Les effluents radioactifs

Au contraire des déchets, les effluents radioactiét constitués de matieres
radioactives trés diluées destinées a étre diggerdans I'environnement, directement ou
apres traitement, sous forme liquide, gazeuse agrosols, et de facon contrblée. Les
effluents gazeux proviennent par exemple du dégazbes circuits des centrales ou de
I'ouverture des gaines de combustibles dans lessigie retraitement. Les effluents liquides
proviennent par exemple des opérations de décomation, de lavage et de ringcage dans les

centrales et dans les installations des usinestoitement du combustible irradié.

Les éléments présents dans les effluents liquides agntrales et des usines de

retraitement sont les suivants :

* Les produits d’activation formés au coeur des gdasta partir d’éléments qui ont été

soumis au flux neutronique, tels que des impurgiéssentes dans les liquides de
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refroidissement ou dans les alliages des structuBsst principalement rejetés dans

I'environnement 2H, >**Mn, *’Co, *®Co, ®°Co, ®°zn, 11°"Ag.

« Les produits de fissions des noyaux*d. Sont principalement rejetés dans
I'environnement 3H, 29, 3%, (°°Sr +%%), ®°1c, 12°Sb, ¥'Cs, **'Ce, M**Ce, 1Ru, 12Ru, ¥KTr,

etc.

» Les transuraniens issus des noyaux d’uranium pptuce neutronique, il s’agit

principalement de€®Pu,%u,2%u,?*Am, 2*Cm.

Dans le cadre de cette étude, qui s’intéresse aeamtaux processus naturels de
stockage et de remobilisation de la radioactivitifigelle en milieu fluvial, nous nous
intéresserons essentiellement aux effluents ligquidepartir desquels un stockage dans le

compartiment sédimentaire est possible.

1.2.2.2. Le centre de Marcoule

Le centre nucléaire de Marcoule représente un tsouece majeur de radionucléides
artificiels dans les eaux du Rhoéne aval. Cet &atait est directement lié a la présence de
'usine de retraitement du combustible irradié COEBE ce type d’installation étant a
I'origine des rejets nucléaires les plus importatass I'environnemenOEC, 1989 ; Cigna et
al.; 1994. Ce centre regroupe cependant des activités presdti qui reposent sur trois
missions:

1) la production de plutonium et de tritium,

2) le retraitement des combustibles de la filiereaium Naturel-Graphite-Gaz

(UNGG) francais et espagnols,

3) le soutien aux installations du CommissariaEadrgie Atomique (CEA).

1.2.2.2.1. Historique des activités

L'établissement COGEMA de Marcoule a été inaugwéld octobre 1955. Son
historique refléte la diversité des activités qgoynt menées en son sein :
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» Janvier 1956 : divergence du réacteur G1,

» Janvier 1958 : démarrage de la premiere usingdis@ de retraitement du combustible
irradié par séparation chimique (UP1). L'usine &raig jusqu’a son arrét en 1997 les
combustibles des réacteurs de la filiere a uramatarel, modérés au graphite et refroidi au
gaz (UNGG),

* Juillet 1958 : divergence du réacteur G2,

* 20 février 1959 : production du premier lingotgetonium,

 Juin 1959 : divergence du réacteur G3,

* Mai 1967 et octobre 1968 : divergence des deugteaes Célestin destinés a fournir le
tritium utilisé pour 'armement thermonucléaire,

* Octobre 1968 : arrét de G1,

« Aolt 1973 : divergence de Phénix, prototype indeistie réacteur de la filiére neutrons
rapides,

» 1976 : les réacteurs Célestin recoivent une voggturement plutonigéne,

» 1978 : démarrage de I'atelier de vitrification gresduits de fission de Marcoule (AVM),

» Février 1980 : arrét de G2,

» 1983 : démarrage de I'atelier de dégainage,

* Juin 1984 : arrét de G3,

» 1990 : mise en service de la nouvelle statiorraieetnent des effluents liquides (STEL) et
de l'atelier d’évaporation EVA,

* 1991 : aménagement du laboratoire ATALANTE quinpettra de faire face a long terme
aux besoins en matiére de recherche et développenele retraitement du combustible,

* 1995 : mise en exploitation de I'usine MELOX chaggde la fabrication du combustible
MOX. Le plutonium issu des centrales est récupé&ré rptraitement, puis mélangé a de
'uranium naturel ou appauvri afin de constituer nouvel assemblage de combustible
(MOX). Le combustible MOX peut ensuite étre chanlgés les réacteurs de type REP.

* 1997 : arrét de l'usine de retraitement UP1.
En plus des installations de COGEMA, le centreMircoule héberge aussi des

activités diverses de recherche et de développetheGEA, avec le laboratoire ATALANTE

et le réacteur Phénix.
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1.2.2.2.2. Evolution des rejets

La radioactivité¢ contenue dans les effluents ligaiddu centre de Marcoule est
nettement plus élevée que celle des effluents elesates. C’est en effet au niveau de l'usine
de retraitement (cisaillage, dégainage et dissoiudiu combustible irradi€) qu’est libérée la
plus grande quantité de déchets et d’effluents.

Dans le tableau 1-1 sont reportés les rejets agsriecentre de Marcoule de 1961 a
2003. Toutes les données de ce tableau ont étadidsupar COGEMA. L'ensemble des
données reportées pour la période 1961-1997 astds£harmasson (1998)Le tableau
constitue donc une mise a jour des rejets liqudiesentre de Marcoule jusqu’a la fin du

présent travail de thése.

La figure 1-5 illustre I'évolution temporelle desjets de radionucléides émetteurs
gamma (sauf tritium) et alpha. Cette figure sowdigie facon nette une diminution drastique
des rejets du centre de Marcoule a partir de 18@fte diminution est la conséquence directe
de la mise en service d’'une nouvelle station deetreent des effluents liquides (STEL).
COGEMA a mis en chantier en 1986 le renouvellenemntla STEL de Marcoule, en y
incluant l'utilisation d’'un nouveau procéde, I'éwmption (evy et al.,, 1998 La mise en
service en avril 1990 de [latelier d’évaporation AV qui comprend deux lignes
d’évaporationayant une capacité de 8,5 tonnesgaeha permis une diminution globale des
rejets liquides globaux d'un facteur compris erir@et 10 dans les années qui suivirent.
L’arrét de l'usine de retraitement du combustilbtedié UP1 en 1997 a ensuite contribué a la
diminution des rejets du centre de Marcoule. Fimalet, entre 1990 et aujourd’hui, la
radioactivité des rejets du centre de Marcoulenairdié d’'un facteur environ 100 pour les

radionucléides émetteurs gamma, et d’'un facteuir@mv3d0 pour les émetteurs alpha.
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Tableau 1-1.Activités en GBq des éléments identifiés dansffisents liquides du centre de Marcoule de 19&@D@3. Les données de 1961 a 1997 sont tiré&hdemasson (1998)
De 1961 a 1963, les activités rejetés sont dispemious forme d’activités et 3 globales. Ce n’est qu’a partir de 1979 que deginddions plus complétes sur la composition degs
sont disponibles. Avant cette date, les valeurijirgks pouf*****Pu représentent en fait les valeurs cumuléé&®a, 2°**Pu ,**'Am et**#Tm.

_ Rfdionucléides émetteurs gamma_(GBq) Radionucléidei émetteurs alpha (GBQ)

54Mn SSCO GOCO QOSr_Y gszr-Nb 103RU 106Ru_Rh 1258b 13403 137CS 144Ce_Pr 3H U Nat. 239+240Pu 238Pu+241Am 242+244Cm 241Am
1961 400 30 20
1962 1600 100 30
1963 400 100 20
1964 1200 700 20000 31700 4700 200 100 30
1965 1000 1800 42000 37700 100 4300 700 20 100
1966 1000 400 26400 33100 20 6380 40 30
1967 600 30 13000 21200 5600 10 3
1968 800 100 1900 13100 4800 42000 10 3
1969 1720 300 1800 20800 30 1900 300 36000 20 20
1970 30 2400 100 400 15300 700 100 51000 10 3
1971 3 1000 40 700 13500 100 100 100 100 47000 3 3
1972 10 600 100 200 9000 300 100 1400 100 83000 3
1973 10 800 300 16800 300 200 1000 30 149000 3
1974 200 1600 10 800 16100 200 100 600 100 107000 40 3
1975 3 1 70 1800 100 1600 32600 500 100 900 200 138000 40 10
1976 20 3 100 800 50 600 20000 900 100 600 300 168000 3 3
1977 40 100 800 30 200 27100 1000 200 1300 200 117000 3 3
1978 30 1 200 1600 20 400 25000 1000 700 4100 200 270000 10 3
1979 90 1 200 1200 20 100 14200 500 600 2900 200 297000 12 4,6 8,5 1 7,12
1980 260 3 70 1600 50 50 25100 600 800 3800 500 414000 20,4 23,4 40,8 3,9 33,78
1981 130 3 100 1000 30 40 26900 800 800 3800 300 330000 8,9 18,7 16,8 1,9 11,19
1982 440 4 80 2420 40 190 36600 1900 1300 5550 900 348000 6 13,7 35,2 12 31,09
1983 300 4 60 860 200 410 53400 1000 300 1660 500 205000 20,6 12 21,7 3,2 18,1
1984 400 10 90 2000 30 120 28000 3610 340 2100 300 406000 26 25,7 40,1 2,4 32,39
1985 770 10 100 3940 41 230 34300 1840 450 2350 440 521000 24,3 26,6 21,7 3,8 13,72
1986 230 0,750 50 5460 3,7 0,68 33100 1380 430 2470 530 536000 30,3 24,8 34,7 10,4 27,26
1987 140 2,000 178 5300 2,7 2,1 32200 570 270 2420 390 437000 25,9 24,1 57,4 6,3 50,17
1988 630 0,700 59 4920 27 2,3 50500 760 190 1950 310 376000 20,1 28,8 40 6,6 31,36
1989 690 2,000 63 4500 81 84 47600 920 150 1130 450 457000 15,7 17,4 20,2 3,9 14,98
1990 170 37 2720 44 30 48800 1250 390 1670 530 463000 16,3 21,1 20 3,9 13,67
1991 20 0,100 55 1920 3 16 17400 420 100 760 190 376000 7,15 12,6 13,6 2,02 9,82
1992 5,55 32 317 0,194 0,394 7620 145 27,3 220 34,8 349000 3,79 3,3 4,53 1,63 3,54
1993 0,7 28,2 358 0,0864 0,455 5540 135 7,35 86,6 22,5 352000 2,54 0,954 2,18 0,538 1,8938
1994 0,576 0,040 10,5 379 1,55 0,0272 3450 109 12,1 155 17,4 320000 5,79 1,27 2,66 0,21 2,279
1995 1,26 0,046 24,6 262 7,81 1,9 6270 67,2 7,74 112 5,8 258000 8,71 0,545 1,01 0,452 0,8465
1996 18,6 1,570 32,6 362 2,05 0,0716 6510 52,6 8 115 15,8 268000 8,59 0,809 1,54 0,0589 1,2973
1997 1,84 25,8 276 2,33 0,128 6830 32,9 3,05 84,6 7,48 162000 6,96 1,64 2,89 0,07 2,398
1998 3,06 15,2 220 0,11 922 30,2 0,999 32,3 0,881 18500 1,04 0,654 1,91 0,0188 1,7138
1999 3,12 0,011 22,6 147 380 55,4 1,23 46,9 24500 0,498 0,649 1,59 0,033 1,3953
2000 0,622 0,022 24,7 115 118 61,1 0,682 28,4 0,124 34900 0,138 1,59 1,69 0,0287 1,213
2001 1,7 0,028 24,4 91 29,3 21,4 0,519 20,5 0,0643 3700 0,164 0,787 1,08 0,0376 | 0,8439
2002 0,375 0,026 21,2 56,3 15,9 10,4 0,541 40 25600 0,184 0,53 1,27 0,0253 1,111
2003 0,09 0,027 19,9 29,1 12,7 18 0,4 27 23700 0,233 0,301 0,675 0,016 0,5847
Total 4400 47 2147 60572 4367 111578 | 818798 | 20738 7790 71908 8175 | 8213900 817 551 394 64 314
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Figure 1-5.Evolution temporelle des rejets de Marcoule de 1®&803 pour les
rejets en émetteuyshors tritium, et de 1979 a 2003 pour les émetteurs

La figure 1-6 représente la composition moyenne eféfgents sur la période 1964-
2003. Par rapport a I'analyse faite @rarmasson (1998)e la composition moyenne pour la
période 1964-1997, les valeurs de proportion dégrdnts radionucléides émetteurs alpha,
béta et gamma sont identiques, ce qui est logitareg donné la faiblesse des rejets totaux sur
la période 1998-2003 par rapport aux rejets antésid_e tritium domine largement les rejets
Bly de 1964 & 2003 avec une proportion de 88%, suivilg couple®Ru-Rh avec 8,9%,
'ensemble des autres éléments représentant envd,d8o de ces rejets. Si I'on excepte le
tritium, le 1%Ru-Rh prédomine largement les activités en émetf@fyravec une proportion
de prés de 74%. Apparaissent ensuite par ordrepdiirance décroissant&Ru, **'Cs, *Sr-Y

et >Sb avec des proportions comprises entre 10,1 e, 1e8%lément$§*Ce, **'Cs, ®Zr-Nb,
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®9Co et®®Co représentant chacun moins de 1% de I'activiseaejetée sur cette période. En
ce qui concerne les émettewrsla répartition entre les différents éléments idiés est
beaucoup plus homogeéne. Les rejets sur la péried@{2003)sont dominés par [E%Pu et
I"2*'Am (39,5%), I'uranium naturel et 18%°*?*Pu représentent des proportions similaires
(respectivement 27,3 et 26,7%), alors qué{&$*Cm sont les éléments proportionnellement

les moins abondants (6,5%)Harmasson, 1998)

Autres
137Cs éléments o .
6,5% 2.4% SS;I
,2%

242+244Cm

6,5%
103RYy U Nat.

10,1% 27.3%

125G
1,9%

238p 4241 Am
39,5%

239+240RJ
106Ry-RhN 26,7%
73,9%

Figure 1-6.Composition isotopique moyenne des rejets du celendarcoule sur la période
1964-2003 (hors tritium) pour les radionucléidesteursi/y, sur la période 1979003 pour le
radionucléides émetteurs

La figure 1-7 représente la composition moyenneréiess déterminée pour la période
1998-2003, c’est a dire depuis le dernier bilanGlarmasson (1998)Elle représente la
composition moyenne actuelle, depuis que les rapets diminué et se sont stabilisés.
Concernant les émetteupgy, les rejets de tritium sont toujours largement antgires et
représentent méme aujourd’hui la quasi-totalité mgsts avec une participation de 97,6%.
Hors tritium, le'®Ru-Rh domine toujours, mais sa contribution a ajssur passer de 73,9%
a 56,5%. Vient ensuite 18°Sr-Y dont la contribution a augmenté de 5,2% & %3,3
aujourd’hui, puis 1e"'Cs qui reste relativement stable (respectivemehte6,7,2% sur les
périodes 1964-2003 et 1998-2003). La contributioes drejets de'®*Sb (7,2%) a

significativement augmenté par rapport a la moyeglobale sur les quarante dernieres
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années (1,9%). L¥Co représente actuellement 4,9% des réjgthors tritium alors qu'il n’'a
contribué qu’a hauteur de 0,2% sur la période 1B@B. Finalement, l[e¥Mn, *%Co, *zr-

Nb, 3/Cs et'*/Ce-Pr ont représenté sur la période récente meirs5% des rejets, et aucun
rejet de'!™Ru n'a été mentionné par COGEMA. Concernant lest@mes o, la répartition
entre les différents éléments identifiés dans &jets est moins homogéne sur la période
récente que sur la période 1979-20031%u et I*!Am prédominent toujours (55%). Les
rejets de*°*?*Pu se maintiennent a hauteur de 30% alors quenlwranaturel contribue de
facon moindre qu’auparavant (respectivement 27,B3¢2% sur les périodes 1964-2003 et

1998-2003). La contribution dé&¥***Cm est toujours la plus faible (inférieure & 1%).

Autres
éléments 60Co

137Cs 242+244Cm
7.5% 0,5% 4,9% 0.9%

125Sb
7,2%

U Nat.
13,9%

90Sr-Y
23,3%

238Pu+241Am

55.0% 239+240Pu

30,2%

106Ru-Rh
56,5%

Figure 1-7.Composition isotopique moyenne des rejets du caetidarcoule sur la période
1998-2003 (hors tritium).

1.2.2.3. Les centrales nucléaires

Vingt réacteurs ont été construits sur 6 implaatetinucléaires le long du Rhoéne. Les
trois réacteurs expérimentaux de type UNGG G1, G2 de Marcoule ont été arrétés
respectivement en 1968, 1980 et 1984. Les cing sigtants, Creys-Malville, Bugey, Saint
Alban, Cruas-Meysse et Tricastin, comportent 1¢teaas, couplés au réseau électrique et
appartenant a différentes filieres nucléaires demtréacteurs a uranium naturel-graphite-gaz
(UNGG), les réacteurs a eau pressurisée (REPh atacteur a neutrons rapides (RNR). Ces
installations productrices d'électricité sont aigées a rejeter des effluents liquides
radioactifs dans les eaux du Rhéne. Ces effluenmggnnent essentiellement des opérations

de décontamination et de lavage des structuresédeseurs. Les radionucléides concernés
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sont représentés par toutes les catégories d'éténrésiduels issus de ['utilisation du
combustible au sein du réacteur (produits d’adtivatproduits de fission, transuraniens). En
France, les rejets par les centrales d’effluentgesant des radionucléides émettefirst y

sont soumis a autorisation. Les centrales nucke&iamcaises ne sont pas autorisées a rejeter

de radionucléides émettewrstels les transuranieA¥U, %8U, *%Pu,%*%Pu,>*%pu, > Am.

Tableau 1.2.Composition isotopique moyenne (en GBq) des rejesscentrales nucléaires dans le Rhéne.

3 54 58 60 110m 124 131 134 137 Autres
H Mn Co Co Ag Sb | Cs Cs sléments
1977 8,7 2,2 2 3,4
1978 17,5 1,8 316 38,4 0,5 6,6 21
1979 37 15,9 142 91,6 9,9 0,6 0,9 6,5
1980 64800 37 1050 187 14,5 20,8 2,9 17,4
1981 108000 41,3 1560 180 50,6 75,3 32,6 78,1
1982 119000 9,94 288 73,7 4,37 27,6 11,3 17,7 28,5
1983 130000 9,55 336 58,2 20,2 29,2 18,7 8,38 27,5
1984 165000 4,6 292 65,9 42,6 43 9,74 21,8 26,1
1985 228000 22,3 323 103 151 78,4 23,4 44,9 69,4
1986 213000 9,48 213 89,9 68,4 92,5 16,7 28 64,6 63
1987 197000 6,58 184 83,2 80,3 109 5,03 22,2 30 28
1988 196000 5,24 122 52,7 64,8 52,9 5,4 10,5 13,5 26,5
1989 178000 7,07 112 78,7 59 59,1 4,1 4,91 9,7 53,9
1990 172000 5,6 138 71,3 54,1 86,6 2,6 8,9 10,8 38,1
1991 124000 3,42 64,6 39,3 26 33,8 2,9 2,14 3,33 13,3
1992 90000 1,2 23,2 26 17,5 12,4 0,7 1,3 2,2 5,4
1993 139000 0,6 9,1 12,9 8,6 4.4 0,92 1,22 2,24 4
1994 144000 0,37 7,82 8,3 6,73 6,32 0,37 0,52 1,23 2,01
1995 123000 0,31 7,29 4,86 3,89 3,59 0,22 0,41 0,87 1,5
1996 175000 0,32 10,7 4 4,16 1,66 0,22 0,53 1,23 1,38
1997 138000 0,51 9,563 6,26 4,82 0,96 0,17 1,53 1,84 0,75
1998 0,32 5,34 3,75 3,18 0,55 0,24 0,51 1,95
1999 0,178 3,83 78,69 2,6 0,26 0,16 0,29 0,82
2000 0,166 2,58 2,41 2,52 0,21 0,13 0,33 0,56
2001 0,102 1,61 1,18 1,29 0,25 0,09 0,12 0,53
2002 0,145 1,038 1,44 2,11 0,43 0,15 0,14 0,31
2003 0,175 1,039 1,04 1,85 0,29 0,12 0,14 0,26
2004 0,168 0,98 1,87 1,5 0,26 0,15 0,2 0,49
Total 2703863 184 5225 1368 632 719 200 222 424 238

Concernant les radionucléides émettduety, le tableau 1-2 représente la chronique
des rejets totaux toutes centrales nucléaires rieadaes confondues pour la période 1977-
2004. Les données antérieures a 1998 sont issu€halenasson (1998yui avait fait un
bilan pour la période 1977-1997. Il s’agit donc ddine mise a jour des données de rejets
jusqu’a la fin de la présente thése. Cette chranatgbute en 1977 car avant cette date, seul le
site de Bugey comportait une tranche UNGG en fonoeément de 1972 a 1978. Cette
chronique ne comprend pas non plus les rejetsdégudu site de Crey-Malville avant 1995,
puisque jusqu’a cette date les rejets de ce ré@aciétaient pas disponibles élément par
élément. Ces rejets n'ont cependant contribué gidefment a I'apport de I'ensemble des

centralesCharmasson, 1998
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La figure 1-8 illustre I'évolution temporelle desjets hors tritium des centrales sur la
période 1977-2004. La diminution globale de cgstsea partir de 1990 est essentiellement

due aux efforts engagés par les exploitants poetiarar la gestion des effluents.
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Figure 1-8.Evolution temporelle des rejets en émetteurs gatotaax hors tritium, toutes
centrales confondues, de 1977 & 2004. En rougestsentée |'évolution des rejets'd€s.

Il est intéressant de comparer les rejets des alemtra ceux issus du centre de
Marcoule. Concernant le tritium, les rejets du oemke Marcoule et des centrales nucléaires
ont contribué respectivement a hauteur de 26,883&% de la quantité totale de tritium
rejeté dans le Rhoéne sur la période 1977-2004.regds des centrales sont par contre
négligeables par rapport aux rejets de Marcouleesigui concerne les émettefils hors
tritium. Les rejets du centre de Marcoule ont agwitribué pour 98,6% de la quantité totale

des émetteur/y hors tritium rejetés dans le Rhéne sur la péri@iér-2004.

Les isotopes du plutonium d’origine industrielleépents dans le bassin versant
rhodanien proviennent du centre de Marcoule. Patreples centrales nucléaires représentent
un autre terme source d&€Cs d’origine industrielle que le centre de Marcolle bilan des
rejets en>'Cs d'origine industrielle dans les eaux du Rhérmdapériode 1977-2004 indique
une contribution négligeable des centrales quifoumtni & peine 1% de la quantité totale de

137Cs introduit dans le Rhéne sous forme d’efflueigsidies.
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Si I'on s’intéresse plus particulierement a la pée récente, le bilan des rejets liquides
en émetteur$/y hors tritium sur la période 1998-2004 souligne,quelgré la diminution
drastique des rejets du centre de Marcoule dananie&es 1990, les rejets de ce centre sont
encore prépondérants par rapport a ceux des @stfah effet, les centrales ont rejeté sur
cette période 133 GBq d’émettefiy, alors que les rejets de Marcoule ont rejeté dans
méme temps 2671 GBq, ce qui représente environ @84rejets. Concernant 12Cs, les
rejets des centrales et de Marcoule ont rejetéeotisgment 5 GBq et 195 GBq dans les eaux
du Rhéne, soit des contributions respectives d& 2697,5% de la I'activité totale d&Cs

d’origine industrielle rejetée.
1.2.2.4. Les autres installations nucléaires rhistenes
Plusieurs autres installations du cycle du comblestiucléaire sont présentes sur le
bassin versant rhodanien. Les rejets cumulés dmstdlations sont négligeables par rapport

a ceux des centrales nucléaires et du centre deoMlar Ces installations sont les suivantes :

* | 'usine de RomansElle abrite deux sociétés travaillant dans lai€ation du combustible.

La Franco-Belge de Fabrication du Combustible (FBfaBrique les assemblages de crayons
d’'UO, enrichi a moins de 5% pour les réacteurs REP. bagagnie d’Etude et de
Réalisation de Combustible Atomique (CERCA) fabeigguant a elle, les combustibles des
réacteurs de recherche et expérimentaux. Les geEBFC sont faibles et proviennent des
ateliers de traitement de l'uranium. Les effluetésCERCA, qui contiennent de l'uranium
enrichi a 20% et 93%, ne sont pas rejetés maisitesr

» L'usine FBFC de PierrelatteSes activités sont les mémes que celles de usSBFC de

Romans.

» L'usine COMURHEX de Pierrelattdl s’agit d’'une usine de conversion de l'urani@m

hexafluorure d’'uranium Ufdestiné a I'enrichissement pour la fabricationcdmbustible.
Les effluents liquides uraniferes de [linstallati@mont acheminés dans une station de

traitement puis stockés et contrélés avant rejes éiacanal Donzére-Mondragon.
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« L'usine EURODIF de Pierrelattell s’agit d'un établissement travaillant sur

I'enrichissement de l'uranium par diffusion gazewse 'UFs. Les rejets liquides de cette
installation correspondent a un flux annuel d’'usamide I'ordre de 0,1 kg.

» Les centres de recherche nucléaifiesis centres d’études nucléaires (CEN) sontgimss

sur le bassin versant rhodanien. Il s’agit des QlEeNGrenoble, de Cadarache et de Valrhd.
Les rejets du centre de Valrhd sont inclus dang des installations du centre de Marcoule.
Globalement, les rejets de ces trois centres dastfpibles de plusieurs ordres de grandeurs
par rapport a ceux des centrales et de l'usineetl@itement du combustible irradié de

Marcoule.

» Les installations hospitalieres et les universitees milieu médical a développé de

nombreuses techniques basées sur [utilisation ektains radionucléides (traitements
anticancéreux, scintigraphie, ...). Les installatitrospitaliéres rejettent donc, en situation
normale, de faibles activités. Les universités del@cine et de sciences autorisées a utiliser

des radionucléides sont soumises a la méme régltatimenque les hopitaux.

1.2.3. Les retombées radioactives atmosphériques

1.2.3.1. Les retombées des essais nucléaires atgrappes

L’historique des essais nucléaires a débuté leuiligtj 1945 par I'explosion d’'une
bombe atomique dans le désert du Nouveau Mexiguell8A. De nombreux essais en
atmospheére, sous-marins ou en sous-sol, ont égrteds ensuite par les principales
puissances militaires du monde que sont, ou ontet@JSA, 'URSS, la Grande Bretagne, la
France, la Chine et I'Inde. Au total, 541 testsriofi@s nucléaires ont été réalisés a l'air libre
entre 1945 et 1980. Ces essais ont entrainé fgerdien dans I'atmosphére de divers
radionucléides qui ont intégre les grands courammssphériques, et ont ainsi été redistribués
sur la quasi-totalité de la surface du globe viagpalement les précipitations. Le pic de
production de ces radionucléides a été atteint sn@nnées 1961 et 1962. Aprés la signature

entre les Américains, les Soviétiques et les Bniigunes du moratoire de 1963 qui a interdit
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les expérimentations atmosphériques, les retombéesiminué d’'une facteur 10 environ,

malgré la persistance des essais jusqu’en 1988igegdsnois et francais, figure 1-9).

160 4 :
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Figure 1-9. Chronique des charges totalesnaglles ayant explosé suite aux es
nucléaires atmosphériques de charge supérieureQaktc8ur la période 1945 a 1¢
(figure publiée dangvarneke et al., 2002

Lors d’'une explosion nucléaire, les débris radidgsbnt dispersés dans I'atmosphére
entre la troposphére et la stratosphere en fondkola taille des particules et de la puissance
de I'explosion Eisenbud et al., 1997)ales retombées qui en découlent se produiserdesur
échelles de temps allant de quelques minutes guggebnnées. Les débris fins issus des tests
de petite charge (<100 kt d’équivalent TNT) enteaindes retombées apres des temps de
résidence maximum dans la troposphére de 70 pawson {Holloway et al., 198p Les
retombées originaires des tests de forte chargeO(kbd'équivalent TNT) sont quant a elles
presque entierement issues de débris injectés ldastsatosphére et ont été distribuées de
facon globale dans I’hémisphére ou I'essai avalieay et ce sur plusieurs années. Des temps
de résidence caractéristiques de 15 a 18 mois ldassatosphére ont été déterminés par
Reiter (1975)pour les aérosols. Les retombées a long termertir pi@ la stratosphere
impliquent en outre le transfert des aérosols eddifs de la stratosphére vers la troposphere.
Ce transfert s’effectue de maniere saisonniéredahs I'Hémisphére Nord, se produit

principalement a la fin de I'hiver et au printempén pic des retombées est donc visible
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annuellement entre mars et juin, environ un moiegfe maximum d’échange entre les deux
couches atmosphériques (figure 1-10). A I'échellegtbbe, les retombées radioactives des
essais nucléaires ont été distribuées selon unora@il entre I'hémisphére Nord et

I’'hémisphére Sud.

Dpm/m*
0. s"\ a e Pu-2394+240
...‘[{ & S
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Figure 1-10.Activités en®*****Pu (en dpm : désintégrations par minute) mesurées khir dans I'état de
Washington, USA (figure publiée daHsarley, 1980.

Les retombées des explosions nucléaires militames essentiellement constituées par
des matiéres fissiles non utilisées telles qu&%u, des produits de fissions tels qué’l€s
et le%°Sr, et des produits d’activation formés & partir’daveloppe de I'engin®tFe, ®°zn,
>Mn, ®°Co). Environ 200 Ebq (x28Bq) de produits de fission, dont 5 tonnes de pluton
ont été dispersés dans I'atmosphére de 1961 a 1864activités totales des élémeht<s,
238y et®9* Py libérées selonWNSCEAR (1982%ont reportées dans le tableau 1-3. Aux
latitudes de la France, les dép6ts moyens annuetsilés suite aux retombées globales des
essais nucléaires en atmosphére ont été respeetiveta 1,5 Bq.f et de 58 Bq.M pour le
2%y et 1€ Pu (UNSCEAR, 1982tableau 1-4).

Tableau 1.3.Activités totales dé*'Cs,***Pu et?™®*?*Pu libérées par les essais nucléaires en atmosfgrere
PBq : x18° Bq) (UNSCEAR, 1992

137CS 238Pu 239P u 24OPU

Quantite libéré

1000 0,33 7,8 52
(PB9g)
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1.2.3.2. Les retombées du satellite SNAP-9A

Le 21 avril 1964, le satellite de navigation amancTransit 5-BN-3 s’est désintégré
dans la stratosphere au-dessus de I'Océan Indiersatllite était équipé d’'un générateur
auxiliaire de puissance SNAP-9A fonctionnant a di&ie nucléaire Deprés, 199h Sa
désintégration aurait ainsi libéré 630 TBq (¥1Bq) de®**Pu dans I'atmosphére selémey
(1967) 512 TBq ont été déposés au total suite a cetlaatselon les estimations Hardy et
al,(1973) Les retombées globales issues de cet accidertun@tde 1965 a 1973. Le cumul
des activités moyennes é#Pu déposés aux latitudes de la France durantmétiede a été
de 1 Bq.nf environ Duffa, 2001; Perkins, 198@ableau 1-4).

1.2.3.3. Les retombées de I'accident de Tchernobyl

Le 26 avril 1986, un des réacteurs de la centtaldrégéene de Tchernobyl en Ukraine
explose, entrainant le plus grave accident nueédsr I'histoire. L'accident de Tchernobyl
aurait entrainé l'expulsion dans l'atmosphére deBBq (x16° Bqg) de 'Cs, et
respectivement de 30, 36 et 26 TBq dPu, *Pu et®®Pu selon UNSCEAR (1988)
Muramatsu et al. (2000pnt eux estimé & 87 TBq lactivité en***Pu libéré. Suite au
passage début mai 1986 du nuage radioactif conéatons de I'accident, I'ensemble du
bassin versant rhodanien a été caractérisé patépéss dé*’Cs de 3200 Bqg.ifhen moyenne
(UNSCEAR, 1988tableau 1-4). A partir des travaux Benaud et al. (2003}jui ont établi
une carte des dépdts HéCs issus du nuage de Tchernobyl sur la moitiéfastéise, il a été
possible d’estimer un dépét résiduel actuel de IB@®i* en moyenne sur le bassin versant
rhodanien, qui refléte a la fois la décroissanchorctive du™*'Cs et les pertes par érosion

des sols du bassin versant.

Tableau 1.4.Récapitulatifs des dépots HéCs,>**Pu et?****Pu cumulés en France.

Retombées des

i . Retombées du Retombées de
essais nucléaires

satellite SNAP-9A Tchernobyl

atm(oBsg.friné_riztiueS (Bg.m-2) (Bg.m-2)
137~ 5200 3200
238p | 1,5 1
239+240p | 58
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1.3. Les radionucléides artificiels étudiés

Dans cette partie, les propriétés physico-chimicgeiel® comportement environnemental

des radionucléides étudiés dans ce travail soseptés.

1.3.1. Choix des radionucléides étudiés

Les radionucléides artificiels que nous étudierdass ce travail sont f€’Cs, 1e?**Pu, le
2%y et 1e*%Pu. Ces radionucléides ont été choisis d’une paforction de I'importance des
activités introduites dans le Rhone, en particidiar les rejets du centre de Marcoule. lls ont
été choisis, d’autre part, en fonction de leursooés radioactives respectives relativement
longues (tableau 1-5) et leur forte affinité poes particules, qui font d’eux des prétendants
potentiels au stockage sédimentaires a plus ousoings termes. Suite a la baisse des rejets
du centre de Marcoule, [€'Cs, 1e*%®Pu, 1e***Pu et 1e*®Pu représentent en outre les seuls
radionucléides émetteuyset a qu’on peut encore détecter régulierement dansddanents
et les matieres en suspension du Rhone, a ladossg@riodes de crues et lors des périodes de
crues du Rhéne. Le fait de pouvoir les mesurer tEn8IES prélevées lors des périodes de
crues est important car, comme nous le verrongyrdeessus de remobilisation des stocks
sédimentaires se produit essentiellement durantpéesdes. De part leur affinité pour la
matiére particulaire, les radionucléid€Cs, 2*%Pu, 2Pu et**Pu représentent de plus des

outils potentiels de tracage de la remobilisaties stocks sédimentaires.
Les rejets liquides du centre de Marcoule ont T jusqu’a aujourd’hui le terme

source prépondérant de ces 4 radionucléides damarbnnement rhodanien.

Tableau 1.5.Périodes radioactives des radionucléides artif@alidiés dans le
présent travail.

137CS 238PU 239Pu 240PU

Période radioactive 30,2 ans 87,7 ans 24100 ans 6563 ans
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1.3.2. Le césium 137

Dans I'environnement rhodanien, ¥'Cs est issu d’'une part des retombées sur le
bassin versant rhodanien des essais nucléairesnes@here et de I'accident de Tchernobyl,
et d’autre part des rejets d’effluents liquides parcentre de Marcoule et les centrales

nucléaires.

Le *'Cs est un isotope alcalin faisant partie des 2®fms stables ou radioactifs du
césium (nombres de masse compris entre 123 et I48agit d’'un produit de fission. Sa
période radioactive relativement longueg/£F 30,2 ans) et 'importance des activités libérées
dans I'environnement en font un des radionucléattfciels les plus étudiés. Il se désintegre
par émissior pour donner naissance au radionucléides émettg(ffBa (T.,=2,3 mn). Les
activités en'*'Cs sont essentiellement déterminées par spectiengamma grace a la
détection dd*""Ba.

La forme principale du césium dissous en eau destéion CS. Les variation de pH
et de potentiel rédox sont sans effet sur sa farhimique QOnishi et al., 1981 ; Lieser et
Steinkopff, 1980 Il ne forme pas ou peu de complexes dans lar@aguite a un rejet en
phase dissoute, une partie du césium est rapideassotié aux sédiment de surface et aux
matieres en suspensio@rishi et al., 198l Le mécanisme principal de sorption du césium
est I'échange d’ions concernant principalement meismiéraux argileux. Ce mécanisme
intéresse trois types de sites de fixation supéticules :

» les sites de surface non sélectifs, sur lesquelsésium fixé est facilement
échangeable,

« les sites interfoliaires en bordure des particalggleuses a partir desquels I'ion*Cs
peut étre échangé seulement contre des catiomslldeet de charge voisine {(KNH,"),

* les sites interfoliaires a l'intérieur des parteéziargileuses dans lesquels le césium

est fixé de facon quasi irréversible.

Plusieurs parametres environnementaux conditionlagotoportion de césium fixé en
phase particulaire Fournier-Bidoz et al., 1994 donc sur la valeur du coefficient de
distribution Kd qui le caractérise (Annexe Al). teenps de contact entre la phase particulaire

et la phase dissoute peut avoir une influence esutd du*®'Cs, cette influence résulte du
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temps nécessaire a la mise a I'équilibre entreHase solide et la phase liquide et est
caractérisée par une augmentation du Kd avec lpst@ha contact. Les principaux composés
solides responsables de I'affinité du césium pesrparticules sont les argiles, en particulier
les illites, et le pourcentage en illites de la gghaolide influe directement sur l'activité
particulaire en césium. Comme pour la plupart démeénts a forte affinité particulaire, la
taille des particules joue aussi un rble importéad,particules les plus petites augmentant la
surface d’échange et la teneur en minéraux argilelonc l'activité en césium. La
composition en éléments minéraux dissous ainsi lgutdrce ionique de l'eau sont des
facteurs influencant le Kd du césium. Une forténsi&l entraine ainsi une baisse du Kd, et en
milieu marin le césium est essentiellement renéostvus forme dissoute du fait d’'une
compétition ionique plus importante avec les iongjemrs de I'eau de mer. Enfin, des
parametres tels que l'activité en césium dissouls guoportion de césium échangeable, ainsi
gue des paramétres biologiques (réle de certaingorganismes dans les échanges dissous-
particulaire) sont aussi des facteurs influencarpdrtage du césium entre phase dissoute et

particulaire.

Selon Thomas (1997)le Kd moyen du®*’Cs dans les eaux du Rhone est de
3,1.10+1,7.1¢ (n=13) et ne peut pas étre distingué des résultatsnus sur les autres

rivieres francaise (Garonne, Loire et Seine).

1.3.3. Les isotopes du plutonitffiPu, Z%Pu et?*Pu

Dans I'environnement rhodanien, les isotopes dtoplum #%Pu, *%u et**Pu sont
originaires des retombées des essais nucléairednemsphéere et de I'accident du satellite

SNAP-9A, et des rejets liquides du centre de Mdecou

Le plutonium (Z=94) comporte 15 isotopes de nond@enasse compris entre 232 et
246, tous radioactifs. Ce sont tous des transunanie type actinides générés par captures
neutroniques a partir des atomeSW et d®*U lors des réactions de fissions nucléaires, que
ce soit dans les centrales électrogénes ou loreskss nucléaires. Les isotopes les plus
largement répandus dans I'environnement sorftfeu, le**%Pu et le**Pu. Le plutonium
retrouvé dans l'environnement est donc essentieleémartificiel malgré certains cas,

exceptionnel, de production de plutonium dans dssngents d’'uranium ou se sont produits
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naturellement des réactions de fission nucléaiae égemple a Oklo au GabdBryan et al.,
1976. Les isotoped®Pu,?*Pu et**®Pu sont des émettewrsa vie longue d’ou leur capacité
potentielle a étre piégés dans des stocks sédimentaplus ou moins long terme suite a un
rejet chronique (tableau 1-6). De plus, le rayoner@npar émission de particulegnoyaux
d’hélium ,*H) confére aux isotopes du plutonium une forte radiot®. Les émissions de
particulesa sont arrétées par les couches superficielles dpedas mais l'ingestion ou
l'inhalation de radionucléides émettewrsentrainent une irradiation interne de I'organisme

suite a 'accumulation du plutonium principalemdans le squelette et dans le foie.

Tableau 1.6.Propriétés nucléaires dtiCs et des isotopes du plutonium étudiés.

137CS 238Pu 239Pu 240Pu

Période

. . 30,2 ans 87,7 ans 24100 ans 6563 ans
radioactive

Activité spécifique  1,85x10'? Bq.g®  6,43x10* Bq.g'  2,30x10°Bq.g*  8,35x10° Bg.g™

Energie 661,7 keV 5,499 MeV 5,155 MeV 5,168 MeV
d'émission (gamma) (alpha) (alpha) (alpha)
principale g

En solution, le plutonium présente quatre étatgytiation allant de Ill a VI, sous les
formes respectives Py PU"*, PuQ* et PuG®* (Nelson et Lovett, 19J8L’état d’oxydation le
plus stable est I'état IV. La figure 1-11 représeetdiagramme pH-Eh du plutonium dans les
milieux naturels. Les états d’oxydation Il et I¢présentent les formes réduites ayant la plus
grande capacité a se fixer a la surface des pkasicaolides $kipperud et al, 2000 Au
contraire, le plutonium dissous se trouve le plusvent sous la forme oxydée minoritaire Pu
(V). En milieu aquatique, le plutonium posséde lBn@ent une forte affinité pour les matiéres
particulaires. L’étude bibliographique disponiblend AIEA, 2004permet ainsi de définir un
domaine de variation du Kd du plutonium dé' 2010 I.kg* et une valeur moyenne de®10
l.kg™ dans des environnements aquatiques aussi diffécert les milieux marin, lacustre et

de riviéres.
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Figure 1-11.Diagramme Eh-pH du plutonium a 25°C (le paralléagme
représente le domaine des eaux naturelles).

1.3.4. Propriétés en tant que traceurs des trasgferticulaires

Les radionucléides artificiel$*'Cs, %Pu et?*****Pu sont utilisés dans les domaines
touchant a I'étude du transport des particules tlaimsles sols et les milieux aquatiques, que

ce soit les cours d’eau continentaux, fleuvesvanes, les lacs ou le milieu marin.

Le radionucléide**’Cs est un outil au fort potentiel dans le cadre éesles sur les
processus d’érosion des sols et de sédimentadapafa, 200R Des les années 1960,
certains travaux mettaient en avant le potentielud#isation du**'Cs issus des retombées
globales dans I'étude de ces procesdRegbwsky et Tamura, 1965Les nombreuses
applications du'*’Cs dans ces domaines ont finalement fait I'objaindtecensement

bibliographique regroupant 2500 citations enviranRitchie et Ritchie (2001)
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Les radionucléide$*’'Cs, 2%u et?****Py sont utilisés dans la détermination des temps
de résidence des particules et des contaminantsi@sdans I'atmospher&lésson, 2005
dans les sols des bassins versaaisith et al., 1982; Simpson et al., 1976; Scodl.etL 985,

ou encore dans les milieux aquatiques estuarieisveaux (Bonniwell et al., 1999

Ces études démontrent le potentiel des radionwdéidudiés dans ce travail en tant
que traceurs des matériaux particulaires. Ils ssr@nt donc des outils intéressants dans le
cadre de l'étude de la formation et de la remaddtii® de stocks sédimentaires de

radioactivité artificielle dans le Rhéne aval suite rejets de Marcoule.

1.4. Chronique des mesures radioactives dansdasegts du Rhéne aval

Dans le cadre du présent travail, nous avons éBiliventaire des mesures radioactives
effectuées sur les sédiments du Rhéne en aval deolla, afin en particulier d’établir quelle
pouvait étre la gamme de variation des activitétiquéaires en*>'Cs, 2*Pu et>®*****Pu des
stocks sédimentaires. A partir de la base de den8¥&VESTRE de I''RSN, qui compile
tous les prélevements et les mesures, radioadativesn, effectués par I'lRSN dans le cadre
des thématiques de recherche, de développemedt stivi liées a la radioactivité dans
I'environnement, il a été possible d’extraire lemdées d’activités eli'Cs, >%Pu et?>****py
acquises dans des sédiments du Rhéne de MarclauMex Méditerranée depuis le début des

années 1980.

Les parametres de sélection des données dansel SWaYESTRE ont été la localisation
géographique, la date des prélevements et le madeprdlevement. Ces modes de
prélevements (principalement le cbne de Berthoislaetbenne Eckmann) permettent
d’effectuer des prélévements de sédiments de syrfafin d’obtenir une chronique des

activités potentielles des stocks sédimentairetaooinés suite aux rejets de Marcoule.

En complément des données disponibles dans la dmstonnées SYLVESTRE, une
compilation des mesures effectuées par COGEMA kaoadre du suivi de I'environnement

! SYstéme Logique de Valorisation et d’Exploitatitin STockage des données sur la Radioactivité dans
I'Environnement
2 Institut de Radioprotection et de Sdreté Nucléaire
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autour de Marcoule a aussi été réalisée. Ces dermdeété récupérées dans les rapports
annuels de suivi de site communiqués par COGEMAulidele milieu des années 1980, et
concernent des préléevements effectuées mensuelleanecdne de Berthois sur le site S6
représenté sur la figure 2-9.

Toutes les données d’activités8fCs,?*Pu et****Pu des sédiments du Rhone ainsi
récupérées sont disponibles en Annexe A2. La figut@ représente I'évolution des activités
moyennes annuelles &fCs,?**Pu et®%**Pu et des écarts types associés. Cette figure met
en évidence une diminution significative des nivediactivité de ces trois radionucléides a
partir de 1990, diminution qui peut étre mise datien avec la baisse des rejets du centre de
Marcoule comme en attestent les relations de ladig-13.
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Figure 1-12.Evolution temporelle des activités ECs,?*Pu et*****Pu dans les
sédiments du Rhone en aval du centre de Marcoule.
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2-MATERIEL ET METHODES
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2. Matériel et méthodes

La présente étude s’intéresse a la connaissandéugesctuels vers la Mer Méditerranée
de certains radionucléides susceptibles de formerstiocks a plus ou moins longs termes
dans le compartiment sédimentaire. Une attentioticpéiére est donc portée a la possibilité
que des processus d'accumulation sédimentaire gennis le piégeage de certains
radionucléides artificiels a vie relativement loaget ayant une forte affinité pour les
particules ¥¥'Cs,?**Pu et******Pu). Nous nous intéressons particulierement awkstmrmés
par les rejets du centre de Marcoule car ce centrenstitué, en particulier jusqu’en 1990,
année la mise en place de sa station de traitedemneffluents liquides (STEL), le terme
source prépondérant de radioactivité artificiel@svla mer Méditerranée. Depuis la baisse
drastique des rejets du centre depuis les anneé§, 18 remobilisation des stocks
sédimentaires contaminés par ces rejets représeptebablement aujourd’hui un terme
source décalé de radioactivité artificielle danRI@ne aval contribuant de fagon significative
aux flux totaux de radioactivité artificielle vela Méditerranée. Nous tenterons donc de

mettre en évidence cette contribution.

Afin d’estimer les flux actuels d&'Cs, de?*®Pu et de°****Pu vers la Méditerranée, un
suivi de ces flux dans le Rhéne aval a été mislarepsur la période 2002 a 2004. Comme on
I'a déja évoqué, les flux des radionucléides nésuiBe et*’Ph ont aussi été suivis, pour
leurs qualités de traceurs des matériaux parti@daet donc pour leur potentiel a caractériser
la remobilisation des stocks sédimentaires. Lesltads acquis lors de ce suivi devraient
permettre de mettre en évidence les mécanismesultadation et de remobilisation des
stocks sédimentaires en aval du centre de Marcdreparallele, nous avons cherché a
localiser, en aval de Marcoule, les zones d’accatiaul probable des stocks sédimentaires,
afin d'y mettre en évidence la présence de radiémes originaires des rejets de Marcoule.
Pour cela, nous avons cherché les zones d’accuorulptéférentielle des particules fines,
pour lesquelles les radionucléides étudiés ont fone affinité, et a partir desquelles la
remobilisation sédimentaire est possible. Danscétiide, nous avons donc focalisé notre

attention sur les ouvrages hydroélectriques d’'warg pt sur les berges du Rhone d’autre part.

Dans cette partie, nous décrirons d’abord dans aprébxte hydrologique s’est étendue la
période détude. Ce contexte hydrologique est it@pdra prendre en compte pour la

caractérisation de la stratégie de suivi. Nous égoans ensuite la stratégie de suivi des flux
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de radioactivité dans le Rhéne aval, puis nousomsrdans quelle mesure nous pourrons
utiliser les résultats acquis lors de ce suivi dfincaractériser les processus d’accumulation et
de remobilisation en aval de Marcoule. Nous pangroensuite de la stratégie
d’échantillonnage adoptée dans le cadre de laisatimn des stocks. Enfin, le matériel et les

meéthodes d’échantillonnage, de mesure et d’acguisite données seront détaillés.

2.1. Période d’étude et contexte hydrologique

La période d’étude s’est étendue de septembre 20@®embre 2004, période durant
laquelle le Rhone Aval a été soumis a cing éven&nele crue, dont 3 qualifiés
d’exceptionnels avec des périodes de retour supéaea 10 ans. Les périodes de crues sont
définies par la CNRcomme les périodes durant lesquelles le débit dnR en Arles est
supérieur & 4000 5™,

Les évenements indiqués sur la figure 2-1 se repoé ceux deécrits dans le tableau 2-1.
L’événement 1 a atteint un débit journalier de 6400, cependant cette crue trés bréve
(moins de 48h) fut en fait caractérisée par destsiéhoyens horaires ayant dépassé 9000
m’.s’. Les événements 2 et 5 ont été caractérisés par ples de crues successifs entre
lesquels le débit est resté supérieur & 4086'm_es deux pics de crues sont donc considérés

a chaque fois comme faisant partie d'un méme évéenem
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Figure 2-1. Chronique des débits moyens journaliers du Rhangrkes durant les années 2002 a 2004.

! Compagnie Nationale du Rhéne
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Tableau 2-1.Caractéristiques générales des événements deda @202 a 2004.

Evénements de crues IquEde Date des pics de DeMtdesgwide Type de crue Période de
I'événement crues crues (m°.s™) retour
Eveénement 1: Septmbre 2002 40 heures 10/09/2002 9019 Méditerranéenne 50-60 ans
ler pic (18/11/02) 8100 10-20 ans
Eveénement 2: Novembre 2002 25 jours Généralisée
2éme pic (26/11/02) 9100 50-60 ans
Evénement3:  Decembre 2003 5 jours 03/12/2003 11500600 Mediterranéenne 4 ong
extensive
Eveénement 4: Janvier 2004 10 jours 15/01/2004 3900 Océanique 1-2 ans
1er pic (29/10/04) 4400
Evenement 5:  Oct. et Nov. 2004 9 jours Généralisée 1-2 ans
2éme pic (05/11/04) 4000

Les données de débits liquides utilisées commeeargé sont celles acquises en Arles par
la CNR. Celle-ci détermine le débit du Rhone enveatissant les mesures de hauteurs d’eau
a partir de courbes de tarage du type de celleadgure 2-2. Ces courbes de tarage sont
valables sur une période donnée et sont réguligremamises a jour en fonction des

nouvelles données de débit acquises.

12000

Débit (nf.s2)

Niveau NGF (m)

Figure 2-2. Courbe de tarage sur le Grand Rhbéne, fournie paZNR. Cett
courbe a été établie pour la station CNR d’Arlepaint kilométrique 262,6, e
été valable pour la période de janvier 2001 a @et@002.
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Durant la période d’étude, les débits moyens jdiersaen Arles ont varié de 256
m’.s* & plus de 10000 frs*, tandis que le débit moyen sur I'ensemble de fogé a été de
1332 mi.s’. Les différents événements de crues de la péiitgtade sont décrits dans les
paragraphes suivants. L’origine des crues y sérstriée par la contribution des différents
affluents du Rhoéne : la contribution CAM (Contrilmt des Affluents Méditerranéens)
integre le cumul des affluents au sud de Valencemtsente I'influence méditerranéenne sur
les crues du Rhéné¢nt et al., 200 la contribution de la Sadne représente l'infeees
evenements climatigues océaniques sur les crueRhdue, et la contribution de l'lsere

représente l'influence alpine.

2.1.1. Evénement 1 du tableau 2-1

Les 9 et 10 septembre 2002 ont vu se dérouleelmipr évenement de crue extréme de la
période d’étude 2002-2004. Il s’est agit d'une cue type Méditerranéen, alimentée
essentiellement par un de ses affluents cévenelsGdrdon (figure 2-3). Durant cet
événement, le débit moyen horaire est passé de rh7@0 & 9019 m.s* pour redescendre
ensuite & moins de 3000’8t le tout en moins de 48 heures, ce qui souligneatactére
guasi torrentiel de cette crue.
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Figure 2-3. Contributions des principaux affluents du Rhénedahit en Arles durant les événem
de crue 1 et 2. Sont représentés les contributieria Sadne, de I'lsére, et le cumul des affludntsuc
du bassin versant rhodanien (CAM).
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2.1.2. Evénement 2 du tableau 2-1

Deux mois plus tard, la crue de novembre 2002 gueaque un mois, avec des débits
journaliers supérieurs & 300C.81 du 11 novembre au 5 décembre. Cette crue géréaais
éte caractérisée par deux pics de crue succeagdsf respectivement atteint 8000 et 9100
m’.s’. Elle a été alimenté principalement par la CAMe@voutefois la contribution non
négligeable des affluents du nord du bassin versamtparticulier de la Sabne, qui ont
maintenu des débits élevés tout au long de la ¢hgere 2-3). Cet évenement fut
exceptionnel du fait des débits atteints (période rdtour supérieure a 50 ans), de
limplication de la quasi-totalité des affluents dassin versant, et de la durée de cet

évenement.

2.1.3. Evénement 3 du tableau 2-1

La plus importante crue de la période d’étude seulé du 1 au 6 décembre 2003. Le pic
de crue dépassa les 10008.gh en Arles dans la nuit du 3 au 4 décembre. Il &'dgi
I'événement de crue le plus important jamais estegitableau 2-2), a tel point que les débits
dépasserent le seuil de tolérance des appareilgedare. Une conférence de consensus a ainsi
ete créée afin de définir avec précision les valeler débit atteintes durant le pic (Conférence
de consensus, 2005). Selon le rapport final dee cetinférence, l'estimation la plus
vraisemblable du débit maximal du Rhéne & Beaucaise de 11506600 ni.s,
correspondant a une période de retour légeremeetisure a 100 ans. La crue de décembre
2003 fut la conséquence d’'un épisode de pluie ¢ixoamel par son étendue. 20 départements
ont été concernés par la mise en vigilance oramg®létéo France englobant notamment
toutes la vallée du Rhéne au sud de Lyon, sur uméedde plus de 48 heure, alors que les
phénomenes similaires ne dépassent géenéralemen4as 36 heuresDpssier S.L.E.E
DIREN, 2004. Il s'agit d’un épisode d’origine méditerranéermeé est remonté trés au nord
dans la vallée du Rhoéne, au-dela de la région lgien La plupart des affluents en aval de
Lyon ont ainsi été en crue et ont alimenté le Rhémesc la contribution significative
d’affluents du nord de Lyon comme la Sabne et lds@aisant de I'événement 3 une crue
méditerranéenne extensive (figure 4-4). Cette firiencore amplifiée par son arrivée tardive
dans la saison, sur des sols déja proches deul@asah en eaux du fait des épisodes pluvieux

précédents.
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Le tableau 2-2 représente le classement des @sqsus importantes depuis qu’un suivi
régulier du débit du Rhéne a été mis en place déb#ts sont ceux mesurés a Beaucaire avant
la diffluence entre le Grand Rhdne et le Petit Rhdrévenement 3 se place en téte devant la
crue de 1856 qui représentent aussi la premiére suivie depuis que le débit est mesuré
régulierement dans le Rhéne. Il est & noter quesvemements 1 et 2 ¥ pic) de notre

période d’étude se placent respectivement &"%et a la 8™ place de ce classement.

Tableau 2-2. Historique des plus fortes crues du Bdsine. (Sauvan et Mag
(2003), complétée pour la crue de décembre 2003nsels conclusion de
conférence de consensus sur le débit maximal deua du Rhéne de démbr
2003 a Beaucaire, 2005).

Rang Beaucaire 1856-2003
Evénement 3: 1 04/12/2003 11500600
2 31/05/1856 11640
3 08//01/1994 11000
Evénement 1: 4 10/09/2002 10500
5 12/11/1886 10200
Evénement 2: 6 26/11/2002 10200
7 10/10/1993 9800
8 14/11/1935 9600
9 22/11/1951 9170
10 21/03/1872 9080
11 02/11/1896 9060
12 13/11/1996 8980
13 30/09/1900 8940
14 01/01/1889 8780
15 11/11/1976 8690
16 08/12/1910 8660
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Figure 2-4. Contributions des principaux affluents du Rhdnedébit en Arles durant I'évenemen
Sont représentés les contributions de la Sa6nBisdee, et de le cumul des affluents du sud dsin
versant rhodanien (CAM).
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Débit (m°>.s™)

2.1.4. Evénements 4 et 5 du tableau 2-1

Deux autres évenements de crue se produisireniteniirant 'année 2004. La crue de
janvier 2004 fut relativement longue, du 14 au &4vjer. Les débits moyens journaliers n'y
dépasseérent pas 3908.g1. Essentiellement alimentée par la crue de la Sa@nkit une crue
de type océanique (figure 2-5). L’évenement 5, g@ahui, se déroula du 27 octobre au 06
novembre 2004. Il fut caractérisé par deux picsme successifs, le premier (4400.s1)
principalement alimenté par les affluents Méditeéens, tandis que le second (4000s™)
fut marqué a la fois par une influence méditerranéeet la contribution significative de la

Sabne (figure 2-6).

Au final, la période d'étude a été une période blaliguement riche, marquée par
'occurrence de plusieurs événements de crue diiféa la fois par leur ampleur et leur
origine. On retiendra particulierement le fait dras évenements exceptionnels, de périodes
de retour de 10 a plus de 50 ans, se sont pradluigat cette période. Les résultats du suivi de
ces évenements-la seront d’'une grande utilité tanadre de I'étude de la remobilisation de
stocks sédimentaires contaminés par 'diCs, du Z%u et du®****Pu originaires de

Marcoule.
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Figure 2-5. Contributions des principaux affluents du Rhoned&ébit en Arles durant I'événement 4 de !
océanique. Sont représentés les contributions dgafme, de I'lsere, et le cumul des affluents dii du bassi
versant rhodanien (CAM).
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Figure 2-6. Contributions des principaux affluents du Rhoéne ddébit en Arles durant I'événement 5. ¢
représentées les contributions de la Saéne, dad)l®t le cumul des affluents du sud du bassisamerhodanie
(CAM).

2.2. Estimation des flux d&'Cs, de’*%u, de***?*Pu, de'Be et d€'%Phy

Afin d’estimer les flux totaux d&'Cs, de”*%u, de”**"***Pu, de'Be et de'%Phs vers

la mer Méditerranée, un suivi des flux particulside ces radionucléides a été mis en place en
Arles. Ce suivi a été basé sur des prélevementaat@res en suspension (MES) afin dy
déterminer les activités €i'Cs, ***Pu, ?*****Pu, 'Be et*'Ph, associées. Les flux totaux de
137Cs, de®*Pu, de®***Pu, de’Be et de®’Phs sont la somme des flux sous forme
particulaire et des flux sous forme dissoute. Lanaissance de la contribution du transport
particulaire (CTP) aux flux totaux permet d’obtedes valeurs de flux totaux sans effectuer
de mesure d’activité dissoute des radionucléidesdétermination de la CTP est en effet
possible connaissant la charge solide en suspe(Bi68) et les coefficients de distribution
(Kd, annexe Al) des radionucléides étudiés dispesidans la littérature. L'estimation des
flux totaux sera donc basée sur la déterminatienflde particulaires et de la CTP aux flux

totaux.

Il faut noter cependant que des prélévement$’@s en phase dissoute ont pu étre
effectués lors de cette étude. Ces préléevementsétnteffectués en Arles lors des

prélévements de MES. Les résultats d’activité*4@s dissous permettront, avec les résultats
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d’activité en’*’Cs particulaire correspondants, de déterminer disiks de Kd pour I€'Cs
lors de la période d’étude. Les valeurs de CTPflauxxtotaux de'®*’Cs vers la Méditerranée
seront déterminées a partir de ces valeurs de Kd.

2.3. Contribution de la remobilisation sédimemtair

Un des objectifs principaux de ce travail est détraen évidence la contribution de la
remobilisation de stocks sédimentaires contamiraédgs rejets du centre de Marcoule aux
flux totaux de™'Cs, de?*®Pu et de*****Pu vers la Méditerranée. La mise en évidence de
cette contribution est basée sur 'étude de I'émtudes activités en*’Cs, #%u, 224y,

'Be et”’®B des MES en fonction du débit du Rhéne.

Au début de I'étude, nous pensions que I'étuderdssltats acquis lors du suivi en
Arles pouvait mettre en évidence a elle seule latrimution de la remobilisation
sédimentaire. L’hypothése était que les activigsigulaires dd*'Cs, du*%u et duP*****Pu
pouvaient augmenter significativement avec le ddhitRhéne suite a la remobilisation de
stocks sédimentaires contaminés par les rejets aleddle lors des épisodes de crues. En
paralléle, les activités particulaires Be et du**Ph auraient diminué significativement en

raison de I'age des stocks sédimentaires remadhilisé

Les premiers résultats du suivi, acquis durant d¢eses de l'automne 2002
(événements 1 et 2 du tableau 2-1), n‘ont pas modtaugmentation des activités
particulaires du*'Cs, du®®®u et du®*****Pu avec le débit. Les résultats ont montré une
diminution des activités particulaires &e et*°Ph,s, qui pouvait étre due, cependant, a la
remobilisation de stocks sédimentaires comme atré@adacteurs tels que la dilution par des
matériaux plus grossiers et/ou la variabilité dearces d’apports de ces radionucléides
naturels. Il est donc apparu nécessaire de comlgsreésultats d’activité des MES acquis en
Arles a des résultats de référence non contamiaesep rejets du centre de Marcoule. Un
suivi des activités et?'Cs,>%u,>*%"*pu, 'Be et Ph, des MES a donc été mis en place en
amont du bief Marcoule-Arles, en parallele du smins en place en Arles pour I'estimation
des flux vers la Méditerranée. Ce suivi a été eniseen mars 2003. Les différences d’activité
en B¥Cs, 2%%py, 29"24py ‘Be et*'Phs des MES prélevées en Arles et en amont du bief

pourront caractériser la contribution d'un autmente source de radioactivité artificielle dans
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le Rhéne aval tel que la remobilisation de stoddireentaires contaminés par les rejets du

centre de Marcoule.

2.4. Les sites d’échantillonnage
2.4.1. La station OPERA d'Arles
2.4.1.1. Description du site d'implantation detiatisn

Les prélevements de MES dans les eaux du Rhonét@mffectués en Arles a partir
de la station de prélévement pérenne mise en glacd’lRSN dans le cadre du réseau
OPERA" (Masson et al., 2004figure 2-7). De part sa localisation sur la fgaterminale du
fleuve, la station OPERA permet I'obtention de @véiments de MES intégrant d’une part
'ensemble des apports de radionucléides introdsits le bassin versant rhodanien, et
intégrant d’autre part la variabilité des appous @ un bassin versant tres contrasté. Elle a été
implantée au niveau d’'une portion canalisée duvle@ux rives bétonnées, caractérisée par
une section quasi-rectangulaire permettant desssate d’écoulement élevées, donc une
relative homogénéité des matiéres en suspensidnugierla section mouillée du fleuvednt,
1992. De plus, le fond du chenal au niveau de lamtadist principalement composé de galets
alors que les particules fines, limons et argiteg sont que tres rareP(gas, 198pexcluant

leur contribution a la charge solide en suspension.

2.4.1.2. Représentativité des prélevements de MES

Concernant la représentativité des prélevementdMBS par la station OPERA
d’Arles, les travaux dintonelli (2002)ont montré que lors des événements de crues,deeRh
en aval d’Arles était caractérisé par une hétéréig€rmmanifeste de la charge solide en

suspension (CSS) sur la section mouillée.

! Observatoire PErmanent de la RAdioactivité damsvironnement
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Cet auteur, qui a travaillé sur les crues annueliefRh6ne de 2000 et 2001, a ainsi
estimé sur deux sites du Grand Rhéne une sousatgtimmoyenne d’environ 30% des flux
solides réels par rapport aux flux estimés a pddiprélévements proches de la berge et en
surface. Cette sous-estimation des flux solidesdes crues implique une sous-estimation des
flux de radionucléides associ@mtonelli (2004)a ensuite travaillé sur I'hétérogénéité de la
section mouillée au droit de la station OPERA dé&rlSes travaux, basés sur un quadrillage
des prélévements de MES sur la section mouilléenmntré ’homogénéité de la section
pour des débits liquides inférieurs & 300Dsth La CSS semble donc homogéne sur toute la
surface de la section mouillée hors période de.ckes travaux dAntonelli (2004)ont
cependant confirmé I'hétérogénéité de la CSS lessaues du Rhéne. Les valeurs de flux
solides déterminées & partir de la station OPERA pa débit de 3200 frs* lors de la crue
de janvier 2004 (événement 4 du tableau 2-1), imisi &té sous-estimées d’environ 13% par
rapport aux valeurs de flux solides déterminéesrdirpdes résultats de CSS acquis sur la

totalité de la section mouillée.

Dans le cadre du présent travail, les estimatioss fldx particulaires et de
radionucléides associés lors des crues ont done&stimes en fonction de cette valeur de
13%. Cette sous-estimation de 13% peut étre casdéomme une valeur minimum
probable de sous-estimation des flux de MES loss ataes du Rhéne en Arles, selon les
travaux dAntonelli ( 2002)

2.4.2. Les sites en amont du bief Marcoule-Arles

Le site sélectionné en amont immédiat du centriélaeoule se trouve 9 km en amont
du centre, au niveau du village de Mornas. Cedst@rélevement correspond a celui utilisé
par GOGEMA comme site de référence non contaminés dee cadre du suivi
environnemental du Rhone suite aux rejets de Méddigure 2-9). Hors périodes de crues,
les apports de MES par les affluents du Rhéne thordonfluence se situe dans le bief
Marcoule-Arles (figure 2-10) ont été considérés smmeégligeables. Les préléevements de
MES en amont du bief Marcoule-Arles ont donc étéatfiés seulement sur le site de Mornas
hors périodes de crues.
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Lors des périodes de crues, la contribution deaffasents peut étre trés significative
en particulier lors de crues de type Méditerran&®es prélevements ont donc été effectués
sur ces affluents qui sont, d’amont en aval, laeC&Aygues, I'Ouvéze, la Durance et le

Gardon.
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Figure 2-9. Situation géographique du site de prélevement dend&opar rapport au bief Marcoule-Arles.Cette carte
illustre les sites d’échantillonnage de la COGEMArbkbule dans le cadre du suivi que cette sociéétae suite
aux rejets du centre. Le site de Mornas est laealisniveau du site S1 (Saint-Etienne des Sortlg GOGEMA.
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2.5. Fréequence d’échantillonnage

2.5.1. En Arles

La station OPERA de I'IRSN en Arles est concue paoquérir des données de
mesures intégrées par rapport au temps. Ceperaardgbut de I'étude, le protocole de
prélévement intégré de la station OPERA n’étaitgrasore au point. Il a donc été décidé de

suivre une stratégie d’échantillonnage selon unevpmhctuel a partir de la station.

La période d’échantillonnage des MES en Arles & dier septembre 2002 a novembre
2004. La fréquence d’échantillonnage des MES erdsAal principalement été déterminée en
fonction du temps nécessaire a la fois pour leteyeénents (une a plusieurs heures), le
conditionnement des échantillons, et les délaismdsure (plusieurs mois). Hors périodes de
crues, un pas d’échantillonnage d’'une semainenitibiement choisi afin d’obtenir un suivi
le plus complet possible avec les contraintes pbdainent citées. En pratique, cette cadence
s’est trouvée difficile a tenir, particulierement eaison de l'ajout du suivi du site de
prélevement des MES en amont du centre de Marcbule.fréequence d’échantillonnage de
deux semaines a finalement été réalisée, afin degioeffectuer le suivi des deux sites en

paralléle. Cette fréquence d’échantillonnage aésablsée pour le suivi hors périodes de crues.

Les crues de la période d’étude ont été suivigdue précisément possible afin de
suivre leur évolution (montée des eaux, pic de,alescente des eaux). Leur suivi a dépendu
fortement des possibilités d'acces aux sites didiennage, en particulier lors des

evenements de grande amplitude ayant entrain&tas feerturbations du réseau routier.

2.5.2. En amont du bief Marcoule-Arles

Hors périodes de crues, le suivi en amont du celgriglarcoule a été effectué avec la

méme fréquence d’échantillonnage que le suivi daside mars 2003 a novembre 2004.

En périodes de crue, seule la crue exceptionnelldédembre 2003 (évenement 3 du
tableau 2-1) a pu étre I'objet d’un suivi journalemplet en amont du bief Marcoule-Arles,

les autres évenements de crues n'ayant pas p@dientillonnés en raison d'impossibilité
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d’acces. La plus grande partie de I'étude sur laengn évidence et la contribution de la
remobilisation sédimentaire aux flux totaux &Cs, de?*Pu et de®***Pu vers la
Méditerranée est donc basée sur les résultatssalogside I'évenement 3.

2.6. Identification des stocks de radioactivitéfiaréelle

En collaboration avec le laboratoire de géomorpgieldu CEREGE il a été décidé
de localiser les stocks de radioactivité artifieiedlans le bief Marcoule-Arles. Du fait de
I'affinité des radioéléments étudiés pour les fatt granulométriques fines des particules,
nous avons focaliser notre attention sur des zdimesumulation préférentielle de ce type de

particules.

2.6.1. Dans le chenal du Rhbéne

Dans le chenal du fleuve, I'étude a essentiellentemicerné I'amont des retenues
d’eau qui jouent le réle de piége a particuless garticulierement pour les particules fines.
Ces retenues sont au nombre de 3 entre le cenVad®ule et la ville d’Arles. Il s’agit des
ameénagements hydroélectriques de Caderousse, &itliaval immédiat de Marcoule,
d’Avignon et de Vallabrégues (figure 2-11)ambrechts et al. (1996)nt montré que ces
retenues pouvaient constituer des lieux de stockségimentaire des radionucléides
originaires de Marcoule, et que ces stocks pouvé@iea remobilisés lors des crues du Rhone.
Nous avons effectué une campagne de relevés baiiguas en amont des retenues de
Caderousse et de Vallabrégues. Le principe étgiiodgoir établir ces relevés avant et apres
un épisode de crue dans le but d’en déduire dasmad nets accumulés ou remobilisés.
Malheureusement, ces campagnes n'ont finalementppaétre exécutées pour cause de
matéeriel défectueux.

! Centre Européen de Recherche et d’Enseignemebéesciences de 'Environnement
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2.6.2. Sur les berges et annexes fluviales du Rhéne

Les berges du Rhéne ont aussi été étudiées afilétéeminer s'il pouvait s’agir d’'un
compartiment important de stockage et de remohkiisades radionucléides artificiels. Des
carottages ont donc été entrepris sur trois siésshirds du Rhéne dans le bief Marcoule-
Arles (figure 2-7 et 2-8). Le but était d'une pate mettre en évidence des stocks
sédimentaires de radioactivité artificielle sur besges, et d’autre part de voir s'il n’était pas
possible a partir des profils obtenus de dressehistorique global de la formation de ces

stocks. Les sites étudiés ont été choisis a mtitravaux d8abatier (2004)

2.6.2.1. Description du site de Batrriol

Le site de Barriol est une zone alimentée en dépédimentaires lors des épisodes de
crues. Les processus d’érosion par le fleuve y sependant négligeables. Il s’agit donc
d'une zone intéressante afin de mettre en évidéaceumulation de stocks sédimentaires
contaminés par les rejets du centre de Marcoulesit€ese trouve dans le garage aval d'une
écluse dont le chenal rejoint le Rhéne au sud d#\(figure 2-12). Le chenal de cette écluse
fut creusé au milieu des années 1970 (communicatiale par les responsables de I'écluse).
Des lors, les forts taux d’accumulation sédimeptgui caractérisent ce site n'eurent de cesse
de combler le chenal, qui n'est régulierement déagu’en son centre afin de dégager une
voie navigable. La berge immédiate sur laquelle ééteffectués les carottages est donc le
résultat de I'accumulation sédimentaire depuis teusement initial du chenal. Cette
accumulation sédimentaire a permis la formationfiawlu temps de berges qui ne sont
aujourd’hui alimentées en matériaux particulaire dors des épisodes de crues du Rhéne,
lorsque ces berges se retrouvent en eaux. Laisitugdographique du chenal de cette écluse
en fait aussi une zone relativement bien protégéehdnal méme du Rhéne. En conséquence,
lors des crues du Rhone, les eaux qui recouvrdrgrige carottée sont relativement calmes et
stagnantes. De ce fait, il s’agit d’'une zone owok#on est quasi nulle et 'accumulation
favorisée durant les périodes de crue. S’il essiptes d’établir une chronique compléte des
apports en radionucléides artificiels a partir ¢esfils obtenus sur cette berge, ceux-ci
serviront sans doute de profils de référence pesicarottes effectuées sur les autres sites.
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Figure 2-12.lllustration schématique du site de Barriol.
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Deux carottages B3 et B3’ ont été effectués suedestrge. Le carottage B3’ a été

entrepris afin de prolonger les profils obtenuiatement sur la carotte B3.

2.6.2.2. Description du site de la peupleraie

Le site de la peupleraie est localisé en rive drdit fleuve, au niveau de la diffluence
entre le Grand et le Petit Rhone. Il s’agit d’'ueede directement exposée au Rhéne, soumise
a la fois a des processus d’accumulation sédinrentaia des processus de remobilisation par
érosion lors des crues (figure 2-13). Comme susitke de Barriol, la berge carottée ici est
alimentée en matériaux particulaires seulementdessévénements de crue du Rhéne, durant
lesquels elle se retrouve en eaux. De part sonséiqoau fleuve, elle est aussi soumise a des
processus d’érosion latérale par arrachement daef@ce des crues. Si stocks il y a, une
partie de ces stocks est donc potentiellement réisedtle par érosion lors des périodes de
crue.

Deux carottages B4 et B4’ ont été effectués suedetrge. Le carottage B4’ a été

entrepris afin de prolonger les profils obtenuatement sur la carotte B4.

Accumulation
sommitale lors des
crues

Erosion latérale par
arrachement

B4’

Figure 2-13.lllustration schématique du site de la peupleraie.
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2.6.2.3.Description du site de la I6ne du Mas dasJ

Un troisieme site a été choisi dans une I6ne, as brort du Rhéne, située en rive gauche
entre Beaucaire et Arles. Il s’agit d’'un bras nautRhéne, connecté toute I'année au fleuve
par I'aval. Le carottage a été effectué dans l'anttence bras mort, zone submergée par les
eaux seulement lors des crues. Ce site est doisemrblablement en accumulation seule, car
complétement protégé du chenal méme du Rhdéne. $iraontre I'existence de stocks de
radionucléides artificiels, ce site représentgreabablement une zone de stockage a tres long

terme. Un seul carottage B5 a été effectué sur clatites |Gne.

2.7. Prélevements et traitements

2.7.1. Les échantillons de MES

Les prélevements d’eau du Rhdne en Arles ont &étaés via le bras de prélevement
de la station OPERA. Au bout de ce bras est siiméetéte de prélevement (figure 2-14) qui
permet d’effectuer un échantillonnage a une digtasienviron 7 métres du quai, et a une
profondeur de 0,5 métre au-dessous de la surface.des prélévements, la station utilise une

pompe Jumbo 24 HD construite par ABS

En amont du site Marcoule-Arles, les prélevemergawdont été effectués grace a une
pompe de terrain submersible MP 1 de marque Grsndéont la téte de prélévement a été
fixée au bout d’'une perche a I'aide d'un flotteafin d’échantillonner en surface a quelques

metres de la berge (figure 2-15).

Chaque échantillon de MES a été obtenu en filtfeati du Rhéne prélevée a travers
un filtre cartouche Milligard en acétate de cellulose de porosité 0,45 micronfaoerédité
ISO 9000). Avant toute utilisation, chaque filttai€au préalable pré-séché durant plusieurs

jours dans une étuve soufflante a 80°C, puis pesgeg une balance précise a 0,019 pres.
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Figure 2-14.Principe schématique du systéme de prélévement station OPERA d’Arles (schéma publié dans

Masson et al., 20()

Pompe
submersible

Figure 2-15.Photo de la pompe MP 1 Grundfdixée au bout de la perche servant a s’éloigner

de la berge.
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Les volumes d’eau filtrés ont essentiellement ddpende la quantité de matiere
particulaire nécessaire pour les mesures (8 arbihignum). Ces volumes ont ainsi varié de
30 | pour les prélevements les plus chargés en NS des crues, a 2000 | lors des
prélevements en période d’étiage, et ont condigtcguisition d’échantillons compris entre 2

et 200 g de matiere séche.

Une fois le préléevement effectué a la station dearlle filtre est ramené au laboratoire
pour y étre séché durant une semaine dans I'étu86°@&, puis pesé a 0,01g pres pour
déterminer la masse de matiére séche. La CSS (dif)regrrespondante peut ensuite étre

déterminée en faisant le rapport entre cette metdsevolume d’eau filtré.

Dans le but de mesurer les activités en radiondeséémetteurs gamma associées aux
MES, le filtre était ensuite calciné a 480°C suivam protocole par paliers de températures de
52 heures, la calcination permettant d’éliminestlaicture en acétate de cellulose du filtre et
de ne récupérer que les cendres des MES. Ces sattdient ensuite conditionnées, pour la
spectrométrie gamma, en géométries de 17 ml owDdul&elon la quantité et la densité de

I'’échantillon.

2.7.2. Le¥*'Cs dissous

La technique de concentration par percolation éaul’préalablement filtrée a travers
des filtres cartouches imprégnées aux ferrocyaraté utilisée afin de préleverféCs en
phase dissoutdros et al., 1994Eyrolle et Masson, 2001 ette méthode permet de traiter
de grands volumes d’eau directement in situ (plusieentaines de litres), et de s’affranchir
des étapes de stockage, transport et traitementesieolumes au laboratoire par d’autres
méthodes comme I'évaporation ou la co-précipitagonbatch. Elle permet d’obtenir des
activités significatives en césium dissous danaul’@ar spectrométrie gamma lorsque les

concentrations dans I'environnement sont trésdaibl

L’eau du Rhoéne passe dans un premier temps sdittree Killigard® & 0,45pm
(prélévement des MES), puis sur deux cartouche®m tressé de porosité initialquin et
imprégnées avec 40 g de fRe(CN)] (figure 2-16). Le débit de percolation a travérs
cartouches imprégnées est réglé a environ 2 lipas minute, ce qui implique des
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prélevements de plusieurs heures mais permet ulleorerendement d’extraction. Les
activités mesurées sur les deux cartouches morg@esérie permettent de calculer le
rendement d’extraction du césium. Avec A l'activititale en'*'Cs dissous, Al l'activité
piégée dans la premiére cartouche, A2 Il'activittgpe dans le seconde cartouche, et en
considérant un rendement R identique pour les dat®wuches, R est calculé comme suit:

A2 = R.(A-Al) 1)
or: A =Al/R 2)
Donc I'équation (1) équivaut a : R =(Al-A2)/Al 3)

Sur les 23 prélévements HECs dissous effectués en Arles, I'activité de laxikme
cartouche a toujours été inférieure a la limiteddeection du spectrométye quelle que soit
l'activité mesurée sur la premiere cartouche. Nauens donc considéré un rendement

d’extraction de 95%.

Comme les filtres cartouches Milligdtdles cartouches imprégnées sont ensuite
séchées au laboratoire dans I'étuve a 80°C, plitnéas a 480°C afin de recueillir environ

12 g de cendres pour la spectrométrie gamma.

Cartouches
imprégnées aux
ferrocyanures

2 T
Cartouche vierge

0,45.um pour le
prélevement des ME

Figure 2-16.Banc de filtration de I'eau du Rhéne utilisé daeteétude
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2.7.3. Les carottages sur berges et annexes fhsvial

Les carottes ont été réalisées lors de deux camepage carottages différentes, la

premiere en avril 2003 et la deuxieme en juin 2004.

2.7.3.1. Techniques de carottage

Lors de la campagne d’avril 2003, nous avons atilis carottier a percussion que le
Centre d’Etude Technique de I'Equipement (CETE) Mé#thnée nous avait prété pour
'occasion. Il s’agit d’un carottier permettant flextuer des carottes de 2 metres de long et de
100 mm de diametre, qui fonctionne en laissant srmuime masse sur la chemise métallique

contenant le tube en PVC qui accueille la caratb@@ment dite (figure 2-17 et 2-18).

Masse pour
la percussion

\

Carottier

[

Tube PVC

\

Sol

Figure 2-17.lllustration schématique du carottier & percussidisé pour les
carottages B3, B4 et B5.
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Figure 2-18.Photos de la campagne de carottage d’'avril 200BJessite de Barriol. Le carottier & percussion
photographié a permis I'obtention des carottes B3 et B5.
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Figure 2-19.Photos de la campagne de carottage de juin 2004g¢ site de Barriol. Le carottier hydraulique
photographié ici a permis I'obtention des caroB8%t B4'.
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Figure 2-20.Photos de carottes obtenues Idtscarottage B5’ effect
en juin 2004 sur le site de la peupleraie.

La campagne davril 2003 a permis l'obtention demottes B3, B4 et B5,
respectivement pour les sites de Barriol, de lapReaie et du Mas des Tours. Les profils
acquis sur les carottes B3 et B4 ont montré unenauntation significative des activités en
137cs, B8y, 29*%Py et d’autres radionucléides artificiels avec dafgndeur. Il a donc été
décidé de prolonger les profils sur le site de iBhat sur celui de la Peupleraie afin d’obtenir
des profils d’activité plus complets, c’'est a diles profils permettant de remonter au début
des apports de radioactivité artificielle dans ésdin versant rhodanien. La réalisation des
carottes B3’ et B4, plus profondes (4 métreskialfobjet de la campagne de juin 2004. Elle
a été confiée au CETE qui s’est servi d’'un carottigdraulique permettant de carotter de
metre en metre (figure 2-19). Ces portions de takdhient recueillies dans des tubes PVC de
100 mm de diamétre (figure 2-20).
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Toutes les carottes acquises au cours de ce ti@aviadté ouvertes et échantillonnées
grace au matériel mis a disposition par le CERHGEthantillonnage a été effectué a chaque
fois sur une demi carotte, I'autre ayant été coréeen chambre froide. Cet échantillonnage
était réalisé suivant la stratigraphie des caradifés de respecter au mieux les séquences
successives d’apports sédimentaires si elles appaient. Ce type d’échantillonnage a été
préféré a un découpage centimétrigue dans le budlinle dresser, dans la mesure du
possible, une chronique de la formation des stgékBmentaires en isolant les épisodes de

crue successifs.

2.7.3.2. Traitement des échantillons

La stratigraphie établie, des échantillons de seédim étaient prélevés a partir des
carottes de fagcon a obtenir assez de matiére payrelctrométrie gamma. Pour le séchage des
échantillons, la technique de lyophilisation a @té&férée a celle de I'étuvage, en raison de la
granulométrie souvent tres fine des sédiments guammait leur durcissement lors de leur
passage a I'étuve. Une fois secs, les échantiéa®ent broyés en une poudre homogene,
conditionnés en volumes de 17 ml ou 60 ml suivarguantité disponible, puis envoyés a la

mesure.

2.8. Méthodes de mesure

La majeure partie des mesures par spectrométriengamlpha et ICPMS effectuées
dans cette étude ont été réalisées par le Labmratie Mesure de la Radioactivité dans
'Environnement (LMRE) de I'IRSN. Quelgues mesugamma ont été effectuées par le
Laboratoire de métrologie du Service d’Etude du @ortement des Radionucléides dans
'Environnement de I'IRSN, lorsque les quantitéesMIES échantillonnées étaient inférieures

asgg.
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2.8.1. Détection des radionucléides émetteurs gafgma

La mesure par spectrométreest basée sur le fait que lors de la décroissance
radioactive d’'un radionucléide, celui-ci émet dades électromagnétiquggaractérisées par
une ou des énergies propres a ce radionucléid@mhligsement du spectyed’'un échantillon
équivaut a faire I'analyse sélective des différeationucléides présents dans cet échantillon,
émettant chacun dans leur énergie propre. Dan®tattdur, les rayonnementprovoquent
des phénomenes d’ionisation au sein d’'un cristagelenanium, qui sont transformeés en
signaux électriqgues. Ces signaux sont comptés gwacun des radionucléides émetteurs
Leur quantité est directement proportionnelle acdmcentration des radionucléides dans

I'échantillon, et définit 'amplitude des pics dpextrey.

Les spectrometres utilisés par le LMRE sont destspmétres gamma HPGe haute
résolution et bas bruit de fond, dotés de détestgarmanium hyper purs avec une efficacité
relative de 50% Rouisset et al., 1997 Les spectrométries sont réalisées dans une bande
d’énergie comprise entre 20 keV et 3 MeV, avec téesps de comptage allant de 1000 a
3000 minutes. Afin de permettre la mesure des ragi@ides a I'état de traces et d'ultra-
traces, les détectewyslu LMRE sont disposés dans une salle située esismua 6 metres de
profondeur, sous une dalle de béton de 3 métrgmid®eur, et blindée par une couche de 10
cm de plomb de faibles activités, recouverte eléana de 2 cm de cuivre électrolytique afin

de neutraliser la fluorescence x du plomb.

Les énergies de transition utilisées pour la diteates radionucléides étudiés dans ce
travail sont respectivement de 661,7 keV, 477,6 keV6,5 keV pour [&*Cs, le’Be et le
1% respectivement. Concernanti®b, nous nous sommes intéressés plus particulia@teme
au?'%Pb en excestPhy), c’est a dire ad'%Pb d'origine atmosphérique fixé & la surface des
particules. La détermination de I'activité éfPhs a nécessité un délai d’'un mois entre le
conditionnement de I'échantillon en volume étanehéa mesure spectrométrique. Ce délai
permet la mise a I'équilibre dd®Pb supporté avec les éléments & vie courte desusndia
22Rn (figure 1-3). L'activité erf'%Ph est alors déterminée en faisant la différenceeentr
I'activité en?*®Pb mesuré dans I'échantillon, qui est égalé’@@b supporté plus [E%Ph,

moins I'activité erf**Bi (609,3 keV) & I'équilibre avec @%b supporté.
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2.8.2. Détection des radionucléides émetteurs dlppha

Les radiochimies et les comptagesnt été effectués au sein du LMRE.

La technique de spectrométdepermet de mesurer les isotopes du plutonium atl’ét
d'ultra-traces. Ce travail a ainsi permis de déteemdes activités eff"Pu en amont du bief
Marcoule-Arles de I'ordre de 5 mBg.kgSachant qu'un becquerel &Pu équivaut environ
& 1,55.10° kg, cet ordre d'activité équivaut ainsi a des @mmations d’environ 8.1% g/g
de #®%u. Néanmoins, I'obtention de niveau d'activité bsis nécessite le traitement de
quantités d’échantillon relativement importantea dfacquérir des mesures significatives. La
plupart des échantillons sur lesquels les dewojEs>*Pu et******Pu ont pu étre mesurés
étaient ainsi constitués d’au moins 30 g de maséohe, les échantillons de masse plus faible
ayant le plus souvent conduit & des activité&*&u inférieures aux limites de détection des

spectrometred.

Si les propriétés trés pénétrantes du rayonnemdéettr@magnétigue gamma
permettent une détection relativement facile, eacat directement I'échantillon dans le
détecteur, la mesure directe des émissimnsst impossible étant donné leur pouvoir de
pénétration faible qui entraine des phénomeénesriamis d’auto-absorption au sein méme de
I'échantillon. La technique de mesure des isotogesplutonium?¥®Pu et #2%#Pu par
spectrométrien passe donc obligatoirement par une étape de radigg qui a pour but la
concentration des plutoniums contenus dans |'édlanten une solution la plus pure

possible.

Etant donné le temps nécessaire a la radiochimi etomptager (2 a 3 semaines
pour la radiochimie, 1 a 2 semaines pour le cong)tdgs mesures n’ont pas concerné tous
les échantillons acquis lors de cette étude, naisios qui furent sélectionnés en fonction de
'acquisition préalable des résultats gamma. Corardrles échantillons de MES prélevés lors
du suivi, le traitement radiochimique a été apm@igur les cendres ayant déja servi pour les
mesures gamma. Des mesures alpha ont aussi étéuééie sur des échantillons lyophilisés
de dépdt de crue en Arles, a partir desquels itéapéssible d’utiliser une centaine de

grammes pour le traitement radiochimique.
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2.8.2.1.Traitement radiochimique

L'objectif de la radiochimie étant de concentrerdet purifier le plutonium des
échantillons, elle permet I'élimination progressdesla matrice des échantillons et de tous les
éléments pouvant interférer lors de la mesure speétrique a. |l s’agit donc de
I'élimination des éléments majeurs stables corestitsi la matrice de I'échantillon (alumine,
silice, Ca, Fe, K, NA,...), et de celle des autrediclaucléides émetteurs dont les raies
d’émissions peuvent interférer avec celles desojss du plutonium, ce qui concerne en

particulier les descendants des chaines radioaat@eirelles de I'uranium et du thorium.
Le protocole de radiochimie suivi pour le traiteinéeas échantillons de cette étude est
celui proposé paGoutelard et al. (1998)Il se décompose en différentes étapes successives

illustrées sur la figure 2-21 :

» Conditionnement de I'échantillon, séchage et oaloon :

Les principales étapes de conditionnement de &étilon en vu du traitement
radiochimique sont celles réalisées précédemmédamtspectrométrig. Suite a la mesurg
I'échantillon subit une calcination a 480°C (la giéune pour les échantillons de MES suite
au conditionnement pour la mesgesuivant un protocole par paliers de températdee52
heures. Cette étape vise a détruire entierememhése organique de I'échantillon. Les
transuraniens étant stables a tres haute temp&ralsirsont conservés dans les cendres

résiduelles de la calcination.

» Ajout des traceurs de rendement:

Comme souvent concernant les protocoles d’extractioin élément particulier a
partir d'une matrice naturelle, le traitement ratiinique appliquée ici ne permet pas la
concentration de la totalité du plutonium présaitidlement dans I'échantillon. Il est donc
nécessaire d'établir un rendement d’extraction,pgrimettra de déterminer I'activité initiale
des isotopes du plutonium a partir de I'activitieetfivement mesurée lors de la spectrométrie

a. Pour ce faire, on introduit dans I'échantillomaat le début du traitement radiochimique
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Figure 2-21.Les principales étapes du traitement radiochimiggeessaire a la spectroméuie

proprement dit, un traceur en quantité connue. iAal,fla quantité de ce traceur retrouvée
lors du comptage est comparée a celle initialement introduite, gepgrmet le calcul d’'un

rendement global d’extraction et de mesure. Ceetnacqui accompagne tout au long du
protocole d’extraction I'élément étudié, doit doposséder un comportement physico-
chimique similaire, ne pas étre présent dans l'édhan traité et ne pas interférer avec

I'élément étudié lors du comptageDans le cas de la mesure des isotopes du pluditBu
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et 2%4py, le traceur utilisé est #&Pu. La quantité introduite dépend de I'activitéspraée
des®*%u et™*****Py dans I'échantillon étudié.

* Minéralisation

L’étape de minéralisation permet de solubiliseré&ments constitutifs de la matrice
de I'échantillon, dont les éléments étudiés. L'éthian de cendre subit une série d'attaques
acides oxydantes a l'acide nitrique (HNOa I'acide chlorhydrique (HCI) et au peroxyde
d’hydrogene (HO,), qui sépare ces éléments maintenant sous foreseute d’'une phase

réfractaire composée essentiellement dalumine ;GAl et de silice (Si@).

« Concentration du plutonium par co-précipitation

La série des co-précipitations a pour principgectif de concentrer le plutonium en
éliminant la quasi totalité des éléments majeursj eossible une partie des radionucléides
naturels émetteukscomme l'uranium :

- Une premiere co-précipitation est réalisée disamt les oxalates de calcium. Elle
permet I'entrainement des transuraniens et I'éltiim des hydroxydes métalliques tels les
hydroxydes de fer qui restent en phase aqueus¢ éteimé le pH utilisé (pH=1,5). Le
précipité d’oxalate de calcium est ensuite caléii®0°C, ce qui le transforme en carbonate.

- Aprés dissolution des carbonates a I'HCI, lausoh subit une co-précipitation aux
hydroxydes ferriques qui entraine les transurangtnpermet d’éliminer le calcium et les
alcalino-terreux restant.

- Une troisieme co-précipitation est finalemerdlis®e avec les oxalates de calcium

afin d’éliminer les derniéres traces de fer desatitions.

» Séparation et purification du plutonium

Les étapes de chromatographie sur résine échangé&ass ont pour but premier de
séparer le plutonium des autres transuraniens coboma@ium, le thorium et 'américium.
Deux chromatographies sur une résine anionique AS(DX00-200 mesh) sont effectuées

successivement, la premiere permettant la sépargioprement dite du plutonium, la
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deuxieme permettant la purification du plutoniumcug@éré lors de la premiere

chromatographie.

Chaque chromatographie comporte plusieurs passagesolonne qui permettent
d’abord la fixation des transuraniens sur la réstnemilieu nitrique (I passage), puis
I'élution séquentielle d’une part des transuranigages que le plutonium, des terres rares et
des traces de métaux non éliminés lors des copitatdns (passage 2), et d’autre part du
plutonium séparé de ces éléments (passage 3)desrdeux premiers passages, le plutonium
est fixé sur la résine anionique a sa valence éu nécessite un ajustement de la normalité
de la colonne en HNfOa 8N ainsi que I'ajout de 4@, et de NaNQ@ afin d’obtenir les
conditions d’oxydo-réduction adéquates. Son élutaa du passage 3 est possible grace a
I'ajout d’une solution d’'iodure d’ammonium (NH qui permet la réduction du plutonium IV

en plutonium III.

» Electrodéposition

Le plutonium séparé et concentré de l'éluat estuiém électrodéposé de maniére
uniforme sur un disque en acier inoxydable, en deida détection des isotopes étudiés par

spectrométrie:.

» Comptage.

L’électrodépdt est finalement placé dans une chiardb comptage du spectrometre.
Les spectrometres utilisés par le LMRE sont camésitde chambres de comptage équipées de
détecteurs PIPS (Passivated Implanted Planar S8)liadres bas bruit de fond. Le temps de
comptage peut varier de 1 & 2 semaines en fondtioendement d’extraction et des activités
initiales en isotopes du plutonium des échantilléngliés. Les expressions des résultats d’'un
comptagen, des incertitudes liées a ce comptage, et desebnuie détection sont exposées
dans le détail dariBuffa (2001)
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2.8.3. Mesures ICPMS

Les mesures des isotopes du plutonfifRu et?*°Pu ont toutes été réalisées sur le
spectrometre de masse a source plasma couplédivstoent haute résolution (ICPMS HR)
du LMRE. Il s’agit d’'un ICPMS HR a collecteur sinegpVG axiom placé dans une salle
blanche de classe 1000. Le mode basse résolutiote(#00 dans le cas de ce spectrometre)
permet de mesurer les isotog@®u et®%Pu a I'état d'ultra-traces. En effet, le principal
intérét de I'ICPMS HR est d’avoir dans ce mode éeolution une limite de détection 10 a
100 fois plus basse qu'un ICPMS conventionBel(eau, 1999

La mesure des isotopésPu et?*Pu par ICPMS HR nécessite une préparation
radiochimique préalable des échantillons, proche cdke réalisée dans le cas de la
spectrométrien. Il a ainsi été possible de récupérer les éleéfdts issus des comptages
afin de les conditionner pour les mesures ICPMS. fiéncipes du traitement radiochimique,
de mesure et d’expressions des résultats appligpréde LMRE pour la détection dt*°Pu et
du ?*®Pu par ICPMS HR dans des échantillons naturels détillés dans\garande et al.
(2004)

L’'ICPMS permet des mesures de masse des éléemétetsé@s dans I'échantillon. Elles
s’expriment en grammes de I'élément détecté pamigmes d’échantillon sec (g/g).
Contrairement aux rapports isotopiqd&®u/*****Pu et*>**2*puf*'Cs qui sont des rapports
d’activité en béquerels, le rapport isotopidt®uf*Pu est donc un rapport de masse. Afin
de convertir les données acquises en g/g en doex@esmées en béquerels, il nécessaires de

connaitre les activités spécifiques des isotopasidérés (tableau 1-6).

2.8.4. Mesures physico-chimiques

Toutes les mesures granulométriques, de capa@thahge cationique (CEC) et de
teneur en matiere organique totale (MOT) effectistedes échantillons issus des carottages

sur les berges du Rhbéne, ont été réalisées paaberatoire d’Analyses des Terres et des
Eaux de la Société du Canal de Provence.
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2.8.4.1.Granulométrie

Méthode de conditionnementJn aliquote est prélevé sur les échantillonscdmtte a la

sortie de la lyophilisation. La matiére organiqgej constitue un ciment entre les particules
minérales, est détruite par un traitement au pé&®xyhydrogene (kD,). Les particules sont
ensuite dispersées par un dispersant énergigugieerhexamétaphosphate de sodium et par

agitation mécanique.

Méthode de mesureles différentes fractions granulométriques éelantillon sont séparées

selon la classification d’Atterberg adoptée parsbAciation Internationale des Sciences du
Sol :

* 2 mm > x > 20Qum : Sables grossiers

* 200pm > x > 50um : Sables fins

e 50pum > x > 20um : Limons grossiers

e 20pum > x > 2um : Limons fins

e 2um > x : Argiles

(x = diameétre théorique des particules)

Cette analyse est effectuée selon la Norme expétate X 31-107. Le fractionnement
des sables se fait par tamisage sous jet d’ealpdrtisules inférieures a 50n sont séparées
selon la loi de Stokes.

2.8.4.2. Teneur en matiére organique totale

La teneur en matiere organique totale est déteempar perte au feu lors de la
calcination de l'aliquote en vue des mesures gmnétrigues. On en détermine la quantité
par des pesées avant et apres calcination.

2.8.4.3. Capacité d’échange cationique (CEC)

La capacité d’échange cationique est déterminéens&l méthode a l'acétate

d’ammonium (Norme expérimentale X31-130).
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2.9. Etude de la remobilisation sédimentaire

2.9.1. Mise en évidence par des bilans de matiére

Un premier moyen de mettre en évidence la remaliiis sédimentaire dans le bief
Marcoule-Arles serait d’établir des bilans de matieentre les apports dans le bief et les
exports en Arles. Cette méthode implique cependanpouvoir estimer quantitativement,
comme dans le cas des flux en Arles, les flux akoracléides entrant dans le bief. Or

plusieurs problémes se sont posés concernantliggaiment de ces flux entrants :

» D’abord, ils impliquaient de pouvoir étre exhalisguant aux entrées des
radionucléides dans le bief. Un suivi en amont igsts du centre de Marcoule supposait
donc non seulement le suivi des apports par I'anthinffleuve, mais aussi ceux par les
affluents se déversant entre Marcoule et Arles.nDpwint de vue logistique (durée des
prélevements, matériel consommable mis en ceuvie,etalélais des mesures), il ne fut pas
possible d’assurer un tel suivi sur toute la péridtétude, et le suivi n’a donc concerné que

I'amont direct du centre de Marcoule.

* Il a toutefois été possible d’effectuer des prétaents sur tous les affluents entrant
dans le bief lors de la crue de décembre 2003.aué®s crues de la période d’étude n’ont
cependant pas fait I'objet d’'un suivi complet joalrer en amont du centre de Marcoule et sur
les affluents du bief.

Finalement, I'absence d’un suivi complet des apdd matieres dans le bief, et plus
particulierement des apports durant les périodesrde, ne permet pas de déterminer avec
précision les flux entrants de radionucléides iaitifs afin de les comparer avec ceux

déterminés en Arles.

2.9.2. Mise en évidence par comparaison des nivédagtivité

L’acquisition de données méme disparates en amohied Marcoule-Arles, lors de la
crue de décembre 2003, apporte néanmoins des iatiom intéressantes d’'un point de vue

qualitatif, puisqu’elles représentent des donnéeséfErence non contaminées par les rejets
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du centre de Marcoule auxquelles pourront étre enégs les données obtenues en Arles. Les
rejets des centrales et des centres de recherchéainas situés en amont du bief Marcoule-
Arles étant supposés négligeables podfies, 1e?**Pu et 1€*9***Pu par rapport aux autres
termes sources de radioactivité artificielle dam$khone, les niveaux d’activité mesurés en
amont du bief sont représentatifs des apportsalieessivage des dépots atmosphériques sur
le bassin versant. Il s’agirait donc éCs, de***%Pu et de&******®u originaire d’'une part des
retombées globales des essais atmosphériques d’aumkaires, ainsi que dt/Cs issus des
retombées de l'accident de Tchernobyl. La remdiili® de stocks sédimentaires de césium
et de plutonium originaire du centre de Marcoulerpm alors étre mise en évidence s’il y a
une modification significative des niveaux d’adtévicaractéristigues des apports venant du

lessivage du bassin versant.

2.9.3. Mise en évidence grace a l'utilisation dgsports isotopiques

Il est délicat, cependant, de travailler avec dewiges particulaires brutes. D’autres
facteurs que la remobilisation sédimentaire peuvamteffet influer sur les différences
d’'activités entre I'amont et I'aval du bief Marceulrles. Ces facteurs peuvent étre, par
exemple, des facteurs de composition et de tadke mhrticules. Il sera donc intéressant de
confirmer I'éventuelle contribution de la remoldliln sédimentaire en utilisant une autre
meéthode que la simple comparaison des activitéscpkires en Arles et en amont du bief
Marcoule-Arles. Pour cela, I'étude des rapportxtivité des isotopes artificiels peut étre un
outil adéquat puisqu’ils permettent de s’affranchis facteurs de variabilité liés a la
composition et a la taille des particules, et rmetean évidence les variations dues aux termes
sources seulement. De plus, les rapports entrepsstartificiels que nous utiliserons dans le
cadre de cette étud®Puf*****Pu ;»*Puf*Pu et’*'CsF**Pu) ont été choisis étant donné
leur potentiel a tracer les termes sources quiolgsproduits. La mise en évidence de la
remobilisation sédimentaire a partir de I'étudecds rapports se basera sur la comparaison
des résultats obtenus en Arles, avec ceux acquignent du bief Marcoule-Arles. Ces
comparaisons se feront en considérant d’'une parvaeurs de rapport typique du drainage
des retombées radioactives sur le bassin versard,aetre part des valeurs de rapport
typiques des rejets du centre de Marcoule, qui ptemt donc de caractériser les stocks

sédimentaires contaminés par ces rejets. Dansskeballée du Rhoéne, ces valeurs ont déja
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été étudiées dans le cas du rapport d’actfiteu’*****Pu, mais restent a établir pour le
rapport de mass@’Puf**Pu et le rapport d’activité’Cs***#*Ppu.

2.9.3.1. Le rapport d’activit€®PuF****Ppuy

Comme nous le verrons plus avant dans ce trawailrapport des isotopes du
plutonium 23Puf*****Py est un outil performant lorsqu'il s’agit de ®ade plutonium
originaire de l'usine de retraitement du combustilstadié de Marcoule. Il existe pour ce
rapport des valeurs caractéristigues bien connuesedpart pour les retombées
atmosphériques sur le bassin versant, et d’autiteppar l'influence des rejets du centre de

Marcoule sur I'environnement dans le bief Marcofii&es.

Le rapport>*Puf?®*?*Pu des retombées atmosphériques :

En ce qui concerne le plutonium issu du lessivage mtombées atmosphériques
globales, le rapport d'activité®®Puf*****Pu que I'on peut aujourd’hui mesurer dans les
sédiments de rivieres oscille aux alentours de 8,05 Barth et al., 1998 Avant 1964, le
rapport des retombées dues aux essais nucléairatm@sphére était de I'ordre de 0,025
(Hardy et al., 1973 ; Koide et al., 1975 ; Aarkro§8B). La valeur de ce rapport était due au
fait que lors des explosions nucléaires, la foramatde®**Pu par capture neutronique est plus
efficace car plus rapide que celle dtPu, d’ot une activité eff*Pu quarante fois supérieure
a celle du”*®Pu dans les retombées. En 1964, la désintégratios ltatmosphére du satellite
ameéricain Transit 5-BN-3, équipé d'un geénérateuxilmire SNAP-9A fonctionnant a
I'énergie nucléaire, entraina l'introduction daretrhosphére de 560 TBq d&Pu, ce qui
provoqua une augmentation significative du rapppi passa a environ 0,05 pour des
latitudes comprises entre 40° et 50° N sedamkrog (1988)et Harley (1971) Hardy et al.
(1973) déterminérent ainsi une valeur moyenne de @0X15 a partir de cet accident, qui
entrainerait aujourd’hui un rapport de I'ordre d@3en tenant compte de la décroissance

radioactive df*Pu.
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Le rapportt>Puf*®***Pu des rejets de Marcoule :

Si la composition isotopique éffPu et?****Pu des rejets du centre de Marcoule n'a
jamais vraiment été connue de facon absolue, nodiBtedes menées sur les sédiments en
aval du centre ont montré un rapport de I'ordreDd® significativement différent de celui
des retombées globales et qui semble caractéestiguces rejetd @mbrechts et al., 1991;
1992 b; 1993; 1994 a; 1994 b; 1995 ; 1996 a; 1994996 c ; Lambrechts et Duffa 1998 ;
Lévy et al., 1998 Cependant,ansard (2004 avance que le centre de Marcoule a retraité une
grande diversité de combustibles provenant a la tBactivités militaires, civiles mais
également liées a la recherche, ce qui suggeréwoiation temporelle du rapport d’activité
238p 3924y D'aprés cet auteur, le rapport d'activité dejgts aura pu varier de 0,05,
typique du combustible militaireD{ffa, 200), jusqu'a des valeurs de 3 a 5 pouvant
caractériser le retraitement du combustible cieltgpe MOX Charmasson et al., 1996
Néanmoins, la compilation des mesures de ce ragpod les sédiments du Rhéne en aval de
Marcoule depuis le début des années 1980, établti des mesures effectuées par I'IRSN
et par COGEMA dans le cadre du suivi de 'impactiemnemental des rejets (figure 2-22 et
annexe A2), montre des valeurs qui, méme caraé&xipar une certaine variabilité, restent
globalement de 'ordre de 0,30. Cette compilatibouit ainsi & un rappoftPuf***#Ppuy
moyen de 0,280,15. Il faut noter cependant que ce rapport tebdisser depuis le début des
années 1990 (figure 2-23), sans doute en raisda lbaisse des rejets suite a l'installation de
la station de traitement des effluents liquidesEBTde Marcoule, diminuant I'influence de
'usine a l'aval Lambrechts et al., 1995; 1996 b ; Lambrechts ef&uf998.

Calcul de contribution avec le rappditPu/>****Pu:

La méthode d’estimation de la remobilisation séditaee en aval du centre de
Marcoule aux flux de plutonium vers la Méditerrarsgebase sur une équation de mélange
entre les apports particulaires marqués par lesmigtes atmosphériques globales
(>**%PuP** Py = 0,03), et les stocks sédimentaires contaminésdpaplutonium issu de
Marcoule €*Puf****Pu = 0,30). La formulation mathématique de cette équatile

mélange, tirée dBuffa (2001) est la suivante :
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238py, B (zsspu)M +(238PU)BV
meu » - (239+240PU)M +(239+240PU)BV

o ([LRu ] ey [ PU ] ey
239%+240 M 239240 BV

- (239+24o PU)M + (239+24o PU)BV

239%+240 Pu
JArles

238py, B { 28p, } ( (239+24o PU)M J -{ 28p, } ( (239+24o PU)BV
239+240 ~ | 239240 | 123920 239+240 2391240 | T239+240 239+240
T Pul, | (***°Pu), +(***°Pul,, Pu l,, L [**°Pu), + (*"*°Pul,,

r 238p, T 238p, 238p,
(239+24o PU)
avecx = [(239+240 Pu) + (239+N£40 Pu) J
M BV

et M et BV indiguant respectivement Marcoule deksivage des retombées sur le Bassin

Versant comme origine du plutonium.
Dans I'équation (1)x représente donc la proportiond&"?*Pu originaire de Marcoule :

- RArleﬁ - RBV Xloo (5)

M~ Rpy

% x100= %(239+240 PU)M

238 PU

aveCR=—+—
239+240 PU

La proportion de”*®Pu originaire du centre de Marcoule est alors denpar I'équation

suivante :

R
%(238PU)M - %(239+240PU)M %M (6)

Arles
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Figure 2-22.Chronique des résultats des rappSiBuf*****Pu mesurés par la COGEMA et I'IR:
dans les sédiments du Rhéne en aval de Marcoul&9@® a nos jours. Les points bleus fol
représentent les données acquises par COGEMAplatsbleus clairs par I'lRSN. Les droites rot
représentent le rappofiPu/¥***Pu moyen et I'écart type associé calculés a pdeices mesur
(0,29+0,15).
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Figure 2-23.Evolution du rapport isotopiquePu/*****Pu dans les sédime
prélevés de Marcoule a Fourques de 1989 a 199%uréfigoubliée dans
Lambrechts et Duffa. 19).



En considérant dorRy =0,30 etRgy =0,03, la figure 2-24 représente I'évolution de la
contribution en Arles des isotop&8Pu et*%*#*Pu originaires du centre de Marcoule. Cette
meéthode d’estimation de la contribution des stas#dimentaires de plutonium de Marcoule
n'a été utilisée dans ce travail que pour les détit Rhone supérieurs & 4008.sh, c’est a
dire lors des périodes de crue, durant lesquellesehtre de Marcoule n’est pas autorisé a
rejeter. Lors de ces périodes, le seul terme sopossible de radioactivité artificielle
originaire du centre de Marcoule ne pouvait done &présenté que par la remobilisation des

stocks.

100%

80% -

(o))

Q

>
|

de Marcoule
N
Q
3
|
w
[{e)
+
N
EN
o
c

20% [ AT

0% T T T T T T T T
0,03 006 009 012 0,15 0,28 0,21 0,24 0,27 0,3
238p|/239+240p |

Contribution du plutonium originaire

Figure 2-24.Contributions en Arles dt**Pu et du/*****Pu originaire du centre de Marcoule,
calculées en fonction du rappditPu?*®***Pu des apports issus du lessivage des retombées
globale (0,03) et du rapport issu des rejets dechide (0,30).

2.9.3.2. Le rapport isotopiqd&Pu*Pu

Le développement de la spectrométrie de massendigpde mesurer indépendamment
les isotopes du plutoniufi®Pu et?**Pu, ce qui n’est pas possible avec la techniquaeiire

par spectrométrie alph&®{"**Pu). Les techniques de spectrométrie de masserindhe
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ionisation (TIMS) et de spectrométrie de masseapaélération (AMS) ont été les premiéres
a permettre de différencier °Pu du?*%Pu. Si ces instruments permettent des mesures
précises a trés bas niveaux de concentrationpiils cependant trés chers, et nécessitent un
personnel hautement qualifié ainsi que des protscale préparations des échantillons
relativement longs et complexes. Permettant desumaegselativement faciles a mettre en
ceuvre et rapides a exécuter, la technique de spaétiiie de masse couplée a un plasma par
induction (ICPMS) représente alors une bonne aterd, malgré une précision plus faible
(Bruneau, 1999Agarande et al., 2004

Dans le cadre de ce travail, nous avons eu lalpbsd’effectuer un certain nombre
de mesure par ICPMS sur des échantillons de MEBIdune, ce qui a permis de déterminer
le rapport®*Puf**Pu. Ce rapport de masse peut étre utilisé dansil@mement pour
différencier le plutonium originaire des retombégsbales d’autres sources locales ou
régionales Dasher et al., 2002 comme par exemple le plutonium industriel dutceme
Marcoule. La composition isotopique éfPu et ?%Pu des retombées globales est une
conséguence complexe a la fois du type d’arme aireléestée, des processus physiques et
chimiques qui se produisent durant I'explosion & grocessus de transport atmosphérique
(Eisenbud et Gesell, 1997).bNéanmoins, le rapport de mas$&®Puf**Pu moyen
caractéristique des retombées globales, sansdemipte des rapports régionaux déterminés
(1976) Une ré-estimation des travaux de ces auteudscamment été proposée falley et
al. (1999) qui ont proposé des rapports moyens en fonctiotadatitude. Selon eux, le
rapport >*°Puf**Pu moyen actuel pour les latitudes comprises eBfeet 71° N est de

0,180,014, que nous prendrons comme valeur de réfédarece travail.

Contrairement au rapport d'activit?®Puf*****Pu, aucune étude ne s'est jusqu’a
présent intéressée a ce rapport de masse en agahtte de Marcoule, et il n’existe donc pas
de valeur caractéristique pour les rejets du cetgrdlarcoule. Un des enjeux de ce travail
sera donc d’étudier, par exemple a partir des ypeéients effectués hors périodes de crue en
Arles, si I'influence du centre de Marcoule perrdet définir actuellement une telle valeur
caractéristique. Si cela est possible, nous noigsesserons a voir dans quelle mesure le
rapport?*®Puf**Pu pourra étre utiliser pour tracer la remobilmatédimentaire des stocks de

radioactivité artificielle en aval de Marcoule.
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2.10. Estimation des temps de résidence

S'’il existe bien des stocks sédimentaires de ratiog originaire de Marcoule, un
des objectifs de ce travail sera de pouvoir détmemieur temps de résidence avant leur
remobilisation. Etant donné leur potentiel a trdesrmatieres particulaires, les radionucléides
naturels d’origine atmosphériqiBe et**Ph,s constituent un outil de mise en évidence de la
remobilisation de ces stocks. De plus, ces deuwmadléides, été choisis en fonction de leurs
périodes radioactives différentes (respectivemdnjobirs et 21 ans) offrent des possibilités
d’investigation différentes. Avec une période radiive courte, le suivi diBe en Arles
comparé a celui effectué en amont des rejets dnecda Marcoule pourrait en effet permettre
de caractériser la remobilisation de stocks sédiames formés récemment, dans l'année
précédent leur remobilisation (quelques mois a gued années). De la méme facon, la
décroissance radioactive difPh pourrait mettre en évidence la remobilisation thels
plus anciens, formés par exemple avant 1990 lorgwentre de Marcoule rejetait jusqu’a

cent fois plus qu’aujourd’hui.

En paralléle, nous étudierons la possibilité dresti ces temps de résidence en
établissant des bilans entre les quantités de madiéides accumulés et remobilisés
annuellement. Nous verrons dans quelles mesurés eithode permettra, d’'une part de
proposer des ages relatifs pour les stocks remsébillors des événements de crue de la
période d'étude, d’'autre part d’établir des préisi quant au temps nécessaire au systeme
Marcoule-Arles afin d’évacuer la totalité des stwodle césium 137 et de plutonium accumulés

en son sein a partir des rejets de Marcoule.
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3-ESTIMATION DES FLUX ACTUELS
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3. Estimation des flux actuels

L'objectif de cette partie est destimer les fluxers la mer Méditerranée des
radionucléides artificiel5*’'Cs,?*%Pu et™***?*Pu. La détermination des flux de radionucléides
artificiels vers la Méditerranée s’inscrit, d’'unarp dans I'étude de I'impact de I'évolution
des termes sources de radioactivité artificiellel'smvironnement rhodanien et, a plus grande
échelle, sur le milieu méditerranéen nord occidehts valeurs de flux obtenues permettront
en particulier d’évaluer I'impact de la diminutionportante des rejets du centre de Marcoule

sur les export8®'Cs, de”*%u et d&*****Pu vers la Méditerranée.

D’autre part, les valeurs de flux obtenues permettde déterminer quelle peut étre la
contribution des crues a ces fllBont et al. (2002pnt déterminé les flux moyens annuels de
matieres en suspension (MES) du Rhéne vers la Btéaitée pour la période 1967-1996.
Durant cette période, les événements de cruesamttiliué pour 77% du transport total de
MES. De la méme facgon, les travaux sur les tratssfduviaux de MES dans les bassins
versants Adour-Dordogne-Garonne (France), publ@sBErench IGBP-WCRP News Letter
(2000), montrent que prés de 70% du transport d& & le fleuve Garonne et les rivieres
Adour et Nivelle sont assurés durant les évenendmtsrues de ces cours d’eau. Suite au
constat de la contribution des événements de @auedlux annuels de MES, nous posons
donc la question de la contribution des crues &k de contaminants a I'état de trace, qui

ont pour la plupart une forte affinité pour les i@as solides.

Dans cette partie de la thése, nous déterminersss ks flux des radionucléides naturels
Be et?*Pben exceés 4%Ph,), étant donné leur intérét en tant que traceuss ajmorts
rhodaniens en Méditerranée. Les radionuclél@eset*%Ph sont en effet connus pour leur
potentiel a tracer les processus de transfert det#&re particulaireZapata, 2003 ; Ciffroy et
al., 2003 ; Caillet et al., 2001 Une présentation plus approfondie de ces dedivmacléides

est faite en Annexe 3.

Dans le cadre de ce travail, les flux représertestactivités el 'Cs,?*Pu,>****Pu, 'Be
et “%b exportées par unité de temps par le Rhone aekdébiterranée. L'objectif est de
proposer des estimations de flux annuel d’expamatet des valeurs de contribution annuelle
des crues, pour chacun des radionucléld@s, >**Pu, *°*2*Pu, ‘Be et*%Pb lors des années
2002 a 2004.
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En milieu aquatique, ces radionucléides se préseptacipalement sous forme dissoute
et particulaire. Le calcul du flux total integremtoces deux composantes :

Flux total (Fota) = Flux particulaire (Far) + Flux dissous  (fssoug (7)

L’estimation du flux particulaire d’'un radionuclé@décessite de connaitre I'activité
particulaire Aar (Bg.kg?) du radionucléide associée aux matiéres en slispe(dES), la
charge solide en suspension CSS Mgt le débit du fleuve Q (hpar unité de temps). Le

flux particulaire se calcule dés lors suivant I'atjon :
Foart = Apart. CSS.Q (8)

L’estimation des flux dé*Cs, #%u, 2Py, 'Be et?*°®Pb sous forme particulaire
fera I'objet du paragraphe 3.1.

L’estimation du flux dissous nécessite quant adai connaitre I'activité Assous dU

radionucléide sous forme dissoute (Bjj#t le débit Q du fleuve :

Riissous= Adissous-Q (9)

Durant cette étude, aucune mesure d’activité*&#u, 2Py, 'Be et**Pb sous forme
dissoute n'a pu étre effectuée. Des mesured’@s dissous ont été possibles mais seulement
sur une vingtaine d’échantillons ce qui n’a pasmpeide constituer un suivi complet. Les flux
dissous de®Pu, 29*%*Pu, ‘Be et?'Pb ne seront donc pas évalués dans ce travail selon
I'’équation (9). Les estimations de flux totaux dadionucléide$*®Pu,?*****Pu, Be et**%Pb
seront néanmoins déterminées en tenant compte centabution du transport particulaire
(CTP) au flux total (particulaire plus dissous)s/&x Méditerranée. L’estimation de la CTP ne
nécessite pas de connaitre les flux dissous. mesion de la CTP aux flux d€’Cs, 2%Pu,
239+24by "Be et*'%Pb fera I'objet du paragraphe 3.2.

De la connaissance des flux sous forme particuddide la CTP seront donc déduits, dans
le paragraphe 3-3, les flux totaux d&Cs,?%%Pu, 2***Pu, 'Be et*%b :
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Frotal = I:part/ CTP (10)

Les résultats de flux totaux des radionucléidéificels *'Cs, **%Pu et******Pu vers
la Méditerranée seront enfin discutés dans le paphg 3-4, et mis en perspective en fonction
de I'évolution temporelle des termes sources deaatlvité artificielle dans le Rhéne aval,

en particulier celui du centre de Marcoule.

3.1. Estimation des flux particulaires &&Cs,**%Pu,?3%***Pu, 'Be et**Pb

3.1.1. Méthode d’estimation des flux

3.1.1.1. Description de la méthode

Les difficultés d’échantillonnage des MES rencoedgrdans ce travail n'ont pas permis
d’obtenir des prélevements selon un mode intégrégmgort au temps mais des prélevements
ponctuels ont été effectués, au rythme d’'un préherdg bimensuel hors période de crues, et
d’au moins un prélévement journalier lors des cr@edte fréquence de prélevement constitue
ce que I'on appelle dans ce travail le suivi eredi$ur la période d’étude, de septembre 2002

a novembre 2004.

Ces préléevements ponctuels ont été considérés carameeprésentatifs de la période
séparant deux préléevements successifs. Au lieulisartune méthode d’estimation des flux
basée sur I'extrapolation des mesures du suigi,dibnc été décidé d’'y préférer une méthode
basée sur I'établissement, pour chaque radioneclétddié, d'une corrélation entre les
mesures d’activité et le débit du Rhéne. Pour &tatdtte corrélation, il est nécessaire
d’exprimer l'activité des MES sous la forme du priddA .+ CSS] afin de tenir compte de
l'influence de la CSS sur l'activité exportée séusne particulaire. Ce produit est exprimé en
Bq.I™.

La méthode d’estimation des flux repose alors fusigurs étapes (figure 3-1):

 Etape 0 détermination de la régression activité-débit dipdes résultats obtenus.
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Détermination des valeurs d’activité
journaliere au moyen de la corrélation:

Etape 1: {Apan'CSS]ournalier/: f(Qjournalier)
Y

AN
Ve
Etape 2: I:par‘[journalier = [Apart'CSS]

.86400

ournalier 'Qjournalier

J=365
* I:par‘[annuel =Z I:par‘[journalier
Etape 3 : =

* Cpart annuel = Z I:partjournalier
Q=4000

Figure 3-1. Principales étapes du calcul des flux de radigndes associés a la ph
particulaire.

« Etape 1 :a partir de la régression activité-débit est di&dune valeur [fart CSS)oumaiier de
I'activité associée a la phase particulaire powagele jour de la période d’étude, grace a la
chronique des débits moyens journaliers du Rhondréas sur la période d’étude (2002-
2004).

» Etape 2 :chaque valeur d’activité journaliere des MES ob&rst multipliée par le débit
moyen journalier Qumaiier cOrrespondant. Cette étape correspond a |'apjicae I'équation
(8). Les valeurs de débit moyen journalier étapriexées en rhs, afin d’obtenir des valeurs
de flux moyens journaliers, il est nécessaire pchaque jour de la période d'étude de

multiplier le résultat par 86400 secondes.

» Etape 3:Les valeurs de flux moyens journaliers sont additiées afin d’obtenir une

estimation du flux particulaire annuel pgf annud du radionucléide étudié sous forme
particulaire. Afin d’obtenir la valeur de la comuition des crues au flux annuel particulaire
(Cpart annug, les flux journaliers calculés pour les jours acaérisés par un débit moyen

journalier supérieur & 4000 rit.sont comptabilisés indépendamment.
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3.1.1.2. Validité de la méthode

Cette méthode basée sur la détermination d’unessgm entre une concentration et
le débit d’'un cours d’eau est souvent utilisée dansadre de travaux s’intéressant aux flux
des matériaux particulaires et des contaminantcess Il a ainsi été montré que la charge

solide en suspension (CSS) d’'une riviere ou d'eové suivait le plus souvent une loi du
type :

CSS=a.b (11)

avec Q le débit liquide et a et b des coefficigmtspres au cours d’eau étudié. Malgré le fait
gue la CSS puisse varier autrement que suivamvaestions de débit, par exemple suivant la
diversité des évenements de crue qui peuvent animefleuve comme le Rhoéne, la

détermination de ce type de corrélation permetréssgr une relation globale spécifique du
cours d'eau étudié, avec laquelle il est possibestioner des flux solides a partir des

chroniques de débit du cours d’eau en questamt et al, (2002)qui ont suivi la CSS du

Rhéne en Arles sur la période 1993-1995, ont &tadili la relation suivante :
logCSS = 1,749.10gQ — 3,915 {R0,72 ; n=521) (12)

avec laquelle ils purent estimer un flux solide emwnnuel de 7,4 millions de tonnes vers la
mer Méditerranée, en se basant sur la chroniqudélsts moyens journaliers a Beaucaire sur
la période 1967-1996.

Concernant les flux de radionucléides associephdae particulaire, il est possible de
dresser le méme type de régression en corrélaattastés des radionucléides sous la forme
du produit [Aa+CSS] avec le débit au moyen de régressions néaites simples. C'est ce
qu’ont fait par exempl®latsunaga et al. (1991 @995)afin de déterminer les flux d&'Cs,
de ‘Be et de?*Phs dans la riviere Kuji au JapoBominik et al. (1987)qui ont effectué le
méme type d’étude sur un sous bassin versant dlpiRhone, justifient le choix de cette
méthode en avangant que la variabilité de la CSSoeation du débit influe de facon
prépondérante sur la variabilité du produit{ACSS], par rapport a la variabilité de I'activité
particulaire Aa: des radionucléides®’Cs, ‘Be et **®Ph associés aux MES, ce quils

confirment par la suite dans leur étude. Dans tblpmatique d’estimation des flux de
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radionucléides artificiels du Rhoéne vers la Médérée, Thomas (1997n ainsi établi de
telles régressions pour 1&Cs et 1e3**?*Pu et le débit du Rhone, de méme &yeolle et al.

(2004)qui ont estimé les exports annuels des isotopgsudonium®%Pu et*****Pu a la mer
de 1945 a 2000 en se basant sur des regressigpal[Ab,+CSS] = a

Bien que, comme nous le verrons, la variabilité aetsvités particulaires des MES
peut influer de facon significative sur la qualidés régressions, il semble toutefois qu’en
I'absence de mesure de flux intégrée par rappae@ps, I'utilisation de régressions entre les
activités mesurées et le débit soit la méthodédua adéquate afin d’estimer les flux moyens a

la mer.

3.1.2. Les résultats du suivi en Arles

Dans ce paragraphe sont présentés les résultatis &ogt au long du suivi en Arles de
la CSS et des activités éd'Cs, 2*Pu, #%*Pu, 'Be et *®Pb associés aux MES. Nous
insisterons sur les facteurs de variabilité auxgusds résultats ont été soumis et qui

affecteront nécessairement la qualité des estimatie flux.

3.1.2.1. La Charge Solide en Suspension (CSS)

Les résultats de mesures de la CSS obtenus endnlast les trois années de la période
d’étude (2002 a 2004) sont reportés en Annexe Adfigure 3-2 représente I'évolution de la
CSS en fonction du débit. La CSS a varié de 2 ®368.I* avec la valeur la plus basse
obtenue durant la canicule d’aolt 2003 et la vakeptus forte obtenue quelques heures avant
le pic de la crue de décembre 2003. Hors périoderute (débit < 4000 frs?), la CSS a été
comprise entre 2 et 90 md.IEn période de crue (débit > 4000.81), elle a été comprise
entre 63 et 3689 md'

Si la CSS augmente globalement avec le débit seterrégression non linéaire de type
[y=a.X] (figure 3-2 a), elle est néanmoins caractéris&eupe grande variabilité. Etant donné
gue I'importance du transport solide est fortentiéet a I'occurrence des évenements de crues
(Pont et al., 1992 ; French IGBP-WCRP News LettédQ®; Antonelli, 200p il sera
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principalement discuté dans ce paragraphe deuanite de la variabilité de ces évenements
sur la CSS du Rhone.

Sur la figure 3-2 b) sont discrétisés les cing éméents de crues suivis lors de la période
d’étude. La variabilité de la CSS lors des périatiesrues est liée a la fois a l'origine et a la
typologie des événements des crues, et a la clugieolde ces évenements entre eux.
Concernant l'influence de I'origine des crues sutransport sédimentaire rhodaniBont et
al. (2002)ont montré que les évenements de crues de typgemadéen étaient caractérisés
par des capacités de transport des matériaux ylartes plus importantes que les autres types
de crues.Pont et Bombled (1995)nt ainsi proposé un modéle « débit-CSS-origine de
crues » faisant intervenir cette caractéristique deies méditerranéennes par rapport aux
crues océaniques (figure 3-3). Cette capacité desport particulaire lors des crues a
caractére mediterranéen a été confirmée duranté péniode d’étude par les valeurs atteintes

par la CSS durant les événements de crues 1,t5 @igure 3-2 b).

La violence et 'ampleur des évenements exceptisnhe2 et 3 sont certainement a
l'origine des valeurs importantes de CSS. Par egnfévenement 5 illustre un autre
processus, a savoir I'importance de la chronoldg® événements de crue. En effet, les fortes
valeurs de CSS atteintes durant 'événement 5'oddré de celles mesurées pour des débits
doubles lors des autres crues (tableau 3-1), @iigbtement été la conséquence du fait que
cet évenement fut le tout premier de I'automne 200dst ainsi probable que les premiers
évenements d’'une période de crue remobilisent waedg partie du matériel particulaire
accumulé précédemment. La succession de deuxguicslé la crue de novembre 2002 serait
alors la raison de la différence de la CSS de gluis facteur 2 lors de ces deux pics (tableau
3-1), sans doute due a un épuisement des stockses#dires remobilisés durant le premier
pic (évenement 1 du tableau 2-1). Ce processusuid@ment des stocks sédimentaires
disponibles est aussi connu comme étant la causeigale de I'effet d’hystérésis qui peut
caractériser I'évolution de la CSS durant un évaargnde crue. Cet effet, qui représente un
facteur de variabilité intra-évenement de la CS&) affet été observé sur plusieurs fleuves et
rivieres dont le RhéneAgselman et al., 1999; Steegen et al., 2000; Piceual., 200) et a
été observé dans ce travail lors du premier piadeue de novembre 2002 et lors de la crue
de décembre 2003 (évenement 2 et 3 du tableau 2-1).
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log CSS = 2,17logQ - 5,40
R? = 0,87 (n=101) .
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Figure 3-2. Evolution de la charge solide en suspension (C8%Yonction du débit du Rhé
(Q) en Arles. a) Corrélation CS#hit au moyen d'une régression linéaire simplees
transformation logarithmique des deux variablesDisgrétisation des dérents événements
crues suivis pendant la période d'étyde numérotation des événements fait référenc
tableau 4-1 les fleches indiquent le sens des deux cyclegstiénésis observeés lors des crue
la période d’'étude.
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Figure 3-3. Variabilité de la charge solide en suspensiol
fonction de I'origine hydrasédimentaire des crues (figure puk
dansPont et Bombled, 1995 et Pont, 1997

Tableau 3-1 Valeurs de CSS mesurées durant les pics de noeessifs des événements 2 (novenzf}@2
tableau 21) et 5 (octobre 2004). Sont aussi notées, poupacason, les valeurs moyennes obtenues a
de toutes les mesures effectuées lors de cette gtud les débits compris entre 4000 et 506 et entr:
7000 et 9000 rixs™.

Evénement 2 Evénement 5 CSS moyenne
) CSS moyenne lors )
1% pic 2 pic de cette étude 1% pic 2" pic lors de cette
(17/11/2002) | (26/11/2002) (29/10/2004) | (05/11/2004) étude
Débit Q lors du
s 3 1 7814 8897 7000<Q<9000 4462 4046 4000<Q<5000
prélévement (m®.s™)
CSS (mg.Ih 2349 925 1072 1922 245 630

113



Finalement, le suivi mis en place en Arles durasttfois années de la période d’étude a
permis de caractériser la variabilité dont la C88wvait étre le sujet, en particulier lors des
périodes de crue du Rhéne. Si, globalement, ipessible de différencier des gammes de
valeurs de CSS en fonction de I'origine des creésnsle modele d@ont et Bombled (1995)
d’autres facteurs tels que I'épuisement des st@@dimentaires dd a la succession des
évenements de crue et les effets d’hystérésis’'qnepkut observer durant ces évenements
sont autant de facteurs de variabilité de la CS®, pris en compte dans les modéles de
prédiction de la CSS proposés actuelleméuttonelli (2002)avait, d’ailleurs, déja mis
'accent sur la complexité des processus d’'appertm@tériel particulaire en fonction, a la
fois, de l'origine souvent plurielle des crues,det leur chronologie. Dans le cadre de la
présente étude, cette variabilité influera nécesseaint sur les valeurs d’estimation des flux
de ¥'Cs, 2%%pu, #9*#Py, ‘Be et **Ph et représentera, comme nous le verrons, le plus

important facteur d’incertitude lié a ces estimasio

3.1.2.2. Les activités particulaires B&Cs, >%u,?3%***pu, 'Be et?**Ph dans les
MES

Les résultats de mesures des radionucléides misfit’’Cs, 2*Pu et******Ppy, et
naturels’Be et**Ph, associés aux échantillons de MES prélevés duearitdis années de la
période d’étude sont reportés en Annexe A4, et @rwoiution en fonction du débit est
illustrée par la figure 3-4. L'étude de cette évion montre globalement un comportement
similaire des cing radionucléides étudiés en famctiu régime hydraulique du fleuve. Ce
comportement est caractérisé par une variabilioniante lors des périodes de faible activité
hydrologique, par rapport aux périodes de crue rdulasquelles on observe une baisse
globale des niveaux d’activité et une diminutiorportante de la variabilité. Il semble donc
que les radionucléidéd’Cs,?**Pu,?*****Py, 'Be et**Ph aient des comportements différents
hors périodes de crues et en périodes de crues.gBie, dans le cadre de cette étude, nous
attachions une importance particuliere aux évengramcrues et a leur contribution aux flux
de radionucléides vers la Méditerranée, il est dot@ressant de discuter des résultats acquis

d’'une part hors périodes de crues et d’'autre papeiodes de crues.
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Figure 3-4. Activités massiques des radionucléides artifictléI€s, ZPu et®**?*pu, et natureldBe et**Ph,

mesurés sur les échantillons de matiéres en suspgnglevés en Arles durant la période d’étude.
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3.1.2.2.1. Activités particulaires hors périodecaees

Hors période de crues, les activités moyennesseaidarts types associés poutl€s,
le %pu, 1e®9*%Pu, le'Be et [e?*Ph ont été respectivement de+20 Bq.kg', 0,1550,113
Bqg.kg?, 0,534:0,356 Bq.kdf, 150:80 Bq.kg' et 85341 Bq.kg'. Les activités mesurées sont
caractérisées par une variabilité importante gegx@ique différemment suivant l'origine des
radionucléides. Concernant les radionucléides iciei§ **'Cs, #%Pu et 2%**pu, cette
variabilité s’explique essentiellement par cells dejets liquides du centre de Marcoule. En
effet, si la fréquence de rejets est relativeméguliere (un a deux rejets par semaine en
moyenne), les activités €i’'Cs et en plutonium rejetées sont par contre tréishias d’'un

rejet a I'autre (variabilité sur trois ordres dampgleur comme lillustre la figure 3-5).
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Figure 3-5. Fréquence des activités EiCs et******Pu rejetées en 2002 par le centre de Mar
(Rapport COGEMA, Contrble des rejets du sif€ #imestre 2002

D’aprés Dominik et al. (1987) la variabilit¢ des activités observée pour les
radionucléides naturel8e et*'%h peut s’expliquer a la fois par I'hétérogénéité sels du
bassin versant et par la variabilité saisonnierdadeapacité d’érosion et de transport du
fleuve qui les affecte. En outre, la courte péricattioactive dUBe ne permet pas le lissage
de son activité avec le temps d'ou, seMatsunaga et al. (1995une dépendance plus
grande par rapport a des évenements stochastiglesque l'occurrence d’évenements

pluvieux plus ou moins intenses.
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3.1.2.2.2. Activités particulaires en périodes des

Durant les périodes de crues, les activités massiguioyennes et les écarts types
associés pour [E'Cs, [e**Pu, 1e2****Pu, le’Be et Ie”%Ph ont été respectivement de+B5
Bqg.kg", 0,04@:0,025 Bq.kg, 0,264:0,103 Bq.kg, 55+41 Bq.kg' et 3421 Bq.kg'. Ces
moyennes ont été calculées a partir des donnéesuss pour des débits supérieurs a 4000
m®.st afin de ne prendre en compte que les échantilfmms soumis aux rejets directs du
centre de Marcoule. Globalement, la diminution nigsaux d’activité lors des évenements de
crues est probablement due a des flux de particples grossieresAftonelli et al.,
publication soumise, Annexe )AQui fixent moins facilement les radionucléidesdéés et
entrainent une dilution des activités. L’augmeptatide la concentration en particules
disponibles pour la fixation des radionucléidestpaussi étre a I'origine d’'une dilution des
activités. De plus, la modification des termes sesirde radionucléides lorsque le fleuve est
en régime de crue joue probablement aussi un gdie Bévolution des activités avec le débit.
Concernant les radionucléides artificiels, étamtraol’arrét réglementaire des rejets du centre
de Marcoule au-dela de 4000.81, les activités mesurées sont conditionnées paafpsrts
provenant du drainage du bassin versant ainsi @uelg contribution potentielle de la
remobilisation de matériel marqué par les rejetsehtre de Marcoule. La contribution des
différents termes sources de radionucléides adifidors des crues de la période d’étude sera
discutée dans la partie 6 de ce travail. Concertesntadionucléides naturelBe et>*°Phy,
'évolution des niveaux d’activitéts mesurés en qaei de crues est fortement liée aux
processus de lessivage de la colonne d’air parréaspitations shikawa et al., 1995; Caillet
et al. 2001; Baskaran et al., 1998t a lintensité du lessivage des sols du bagsisant.
Ishikawa et al. (1995} ainsi montré que lors d’un événement pluvieuxmégorité du’Be
présentlans la colonne d’air était entrainé par les eaugldie durant les premiéres heures de
'évenement. Outre l'effet de dilution par des mniaiéx plus grossiers, la diminution des
activités massiques de ces deux radionucléideslemrues peut étre mise en rapport avec la
diminution du’Be et du**°Pb disponibles dans la colonne d'air ainsi qu'augface des sols
du bassin versant lorsque le lessivage de ces deupartiments devient plus intense et plus
prolongé.

La variabilité de I'activité particulaire des radimléides™'Cs,**%Pu,*****Py, 'Be et
2%, représente, en plus de la variabilité de la C$®, source d’incertitude qui influera
sur la qualité de I'estimation des flux de ces oadcléides. Nous verrons cependant que ce
facteur de variabilité reste toutefois minime @gygort a celui lié a la CSS.
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3.1.3. Reésultats de flux associés a la phase pkaitie

Les régressions activités-débits nécessaires &nfason des flux particulaires de
137Cs, 1e®%Pu, 1e27*%*Pu, le’Be et 1e*'%Ph, sont illustrées sur la figure 3-6. Les meilleures
régressions activités-débits ont été obtenues gracun des radionucléides en appliquant une
régression non linéaire de type puissance ()=aes régressions sont relativement bonnes
avec des coefficients de détermination allant #e08 pour 1€*****Pu & B=0,82 pour le
137Cs. En ce qui concerne f@%Pu, la régression est caractérisée par un coefficle
détermination moins élevé $80,40), probablement dii au peu de mesures disgsnjidur
cet isotope du plutonium, étant donné la diffica&mesurer les bas niveaux d’activité qui le

caractérisent.

Les incertitudes associées a I'estimation des fimyens annuels dé’Cs, 24y,
‘Be et #%h associés a la phase particulaire sont de I'ordre3@&. Cette valeur
d’incertitude est en accord avec cellet38% déterminée parhomas (1997pour les flux de
137Cs et 1€2%*?*Pu du Rhone vers la Méditerranée sur la périod8-1980. Les incertitudes
associées aux flux d&Pu sont plus importantes, de I'ordre de 100%. @stla conséquence
du faible nombre de données disponibles pour cemadléide pour la détermination de la

relation activité-debit de la figure 3-6.

Les valeurs de flux particulaires obtenues lors g@ésiodes de crues ont été

augmentées de 13% afin de tenir compte de I'hééd@itg de la CSS dans la section mouillée
au droit de la station d’Arleg\gtonelli, 2004 paragraphe 2.4.1.2).

Les résultats de flux moyens annuels et de conioibunoyenne des crues en Arles
es radionucléide s, le u, le u, le'Be et le s en phase particulaire son
d d léide¥Cs, 1e3%Pu, 16229%*Py, le'Be et 1e?%Ph, h ticul t

reportés dans le tableau 3-2.

Tableau 3-2 Flux particulaires | moyens annuels des radionucléidE€s, **Pu,?**"**Pu, 'Be et *'Phs
en Arles. Contribution moyenne des crues a ces flux

137CS 238Pu 2392240Pu 7Be 210Pbxs
Foat moyen annuel
part TAYEN A 105+32 0,33:0,33 1,740,5 244173 178153
(GBq)
Contribution moyenne 8124 0,22+0,22 1,30,4 160+48 121436

des crues (GBQ)
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Figure 3-6. Régressions entre les activités volumiques Bale **'Cs, 2Pu, 2*?*pu, 'Be et*Ph, mesurées ¢
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logarithmique des variables, et les courbes I'ille de confiance a 95%.

119




3.2. Estimation de la contribution du transportipataire (CTP)

Bien que les radionucléidéd’Cs, 2**Pu, 2°**pu, 'Be et*'%Ph, aient de fortes affinités
pour les matieres particulaires, la déterminaties ftLix totaux nécessite de tenir compte de la
contribution des flux sous forme dissoute. En effie$s travaux deloshi et al. (1991)par
exemple, ont montré que le transport particulamavait contribuer pour moins de 30% du
transport total dd*Ph,s dans des cours d’eau comme la riviere Ottawa ()aparactérisée
par une gamme de variation de la CSS relativenhblef (1,0 & 4,4 mgY). Ceci fait de la
phase dissoute un vecteur de transport que l'odoitepas considérer comme négligeable a

priori.

3.2.1. Description de la méthode

La contribution du transport particulaire (CTP) pebaque radionucléide est calculée

grace a la méthode publiée gdromas (1997)

CTP = (flux particulaire)/(flux particulaire + flugissous) (13)

Si Q etQs (=QxCSS) sont respectivement le débit liquideeadébit solide du Rhone p4x et
Aq les activités particulaires et dissoutes, et Cs8hlarge solide en suspension, I'équation

(13) équivaut a :

CTP = (Aart-Q9)/(Apar: Qs + Ag.Q) = (Kd.CSS)/(Kd.CSS + 1) (14)

L’équation (14) permet de déterminer la CTP corgaais la CSS du Rhéne.
L'estimation de la CTP au flux total annuel d’'urdienucléide repose sur plusieurs étapes
(figure 3-7):

Etape 0 Détermination de la corrélation CSS-débit dadare 3-2a).
Etape 1 a partir de la corrélation CSS-débit est déduite valeur de CSS pour chaque débit

journalier de la période d’étude, grace a la clipoaides débits moyens journaliers du Rhéne
en Arles sur la période d’étude (2002-2004).
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Détermination des valeurs de CSS journalieére

Etape 1 au moyen de la corrélation CSS-débit

Etape 2: CTPjoumalier = (Kd-Csﬁoumalier)/(Kd'CS§oumalier+1)

Etape 3: I:totaJ joumalier :Fpart joumalier/CTPjoumalier

J=365
* I:total annuel = Z I:total journalier
Etape 4: =1
* Ctotal annuel = Z I:total journalier
Q=4000
* CTPannueIIe = I:part annuel / I:totaj annuel
Etape 5:
* CTPcrue = Cpart annuel /Ctotal annuel

Figure 3-7.Principales étapes pour la détermination de la &TRux total annuel et au
flux en crue d'un radionucléide.

Etape 2 I'équation (14) est appliquée pour chaque valiICSS journaliére obtenue. On
obtient une valeur de CTP pour chaque jour defioge d’étude (CTRumaiie)-

Etape 3 I'équation (10) permet de déterminer des flwabot journaliers (il journaie) du
radionucléide étudié a partir de la CTP et du fhaxticulaire pour chaque jour de la période
d’étude.

Etape 4 La somme des flux totaux journaliers donne unkeuradu flux total annuel
(Ftotal annua, tandis que la somme des flux totaux lors dessjoe crues donne la contribution

des crues au flux total annuekd& annug-
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Etape 5 Le rapport du flux particulaire annuel sur lexfliotal annuel détermine la CTP au
flux total annuel (CTRnue), tandis que le rapport du flux particulaire enecsur le flux total
en crue détermine la CTP lors des périodes de(GTE; ).

3.2.2. Les coefficients de distribution (Kd) utiss

3.2.2.1. Kd di#*®u, duP®**?*Pu, du’'Be et dif*®Ph

L’équation (11) implique de connaitre le coeffidiete distribution Kd de I'élément
étudié. Concernant les isotopes du plutonfdifu et>***?*Pu, nous avons utilisé une valeur
moyenne de Kd de 2x10.kg?, déterminée paNoél (1996)qui a effectué des mesures de
239+24by particulaire et dissous en amont et en avalahire de Marcoule. Cette valeur,
déterminée en Arles, est proche des estimatiorsiantes de 3 & 6x10.kg™ parMartin et
Thomas (1990)et n’est pas, d’apra@soél (1996) significativement différente de la valeur de

1,2x10 I.kg™ déterminée en amont du centre de Marcoule pautetir.

Concernant les radionucléides natur@e et**Ph,, les Kd utilisés sont ceux de la
littérature. Bien que de nombreuses études aientrénd’importantes gammes de variations
pour le Kd du’Be en eau doucé(sen et al., 1986; Hawley et al., 19860us avons choisi
d'utiliser une valeur moyenne de 5*1kg* qui semble, de facon globale, étre représentative
des rivieres francaise€iffroy et al., 2003; Bonté et al., 2000, Thom&888. La plupart des
études ont ensuite montré que le Kd’dhs en milieu aquatique continental pouvait étre
trés variable et osciller entre“16t 10 |.kg . Néanmoins, il semble d’aprés les mémes études
que le Kd moyen d@'%Ph, dans ce milieu se situerait le plus souvent aertalrs de 10
l.kg™* (Matsunaga et al., 1995; Dominik et al., 1987; Bémuial., 1995; Nguyen et al., 2005;
Carvalho et al., 199 C’est donc cette valeur que nous avons utiliées le présent travail.

3.2.2.2. Kd d#®*Cs

Il a été possible dans ce travail d’effectuer desures dé*'Cs dissous. Tous les
résultats de mesures HiCs dissous obtenus durant la période de suivi é&s/Aont reportés

en Annexe A4. Ces résultats permettent, avec legtas particulaires correspondantes, de
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déterminer les valeurs de Kd d&Cs qui sont utilisées pour les calculs de CTP dui@n
période d’étude. Il est intéressant de traiter i lga périodes hors crues et les périodes de
crues, afin d'étudier linfluence des rejets diseeate Marcoule sur I'équilibre dissous-

particulaire du'Cs pour les débits inférieurs & 4008 sn.

3.2.2.2.1. Kd dd*Cs hors périodes de crues

Les activités mesurées ont varié deuBg).I"* & 1026uBq.I". Hors périodes de crues, elles
ont été comprises entre 1pBq.I" et 1026pBq.I"* ce qui correspond & une moyenne et un
écart type associé de 52777 uBq.I". Les coefficients de distribution (Kd) détermings
partir des mesures d&'Cs dissous et particulaires ont varié, quant & dex4,6.16 1.kg* a
1,27.16 1.kg* ce qui correspond & une moyenne de 7/248.1¢ 1.kg* (n=20). Cette valeur
est significativement inférieure a la moyenne d®@1#/+0,5.10 |.kg™* déterminée en amont
du centre de Marcoule p¥ray et al. (2005)La figure 3-8 représente la relation établie dans
le présent travail entre les activités dissoutepaeticulaires ert*'Cs en ArlesVray et al.
(2005) qui ont établi ce type de relation en amont dotreede Marcoule afin de vérifier
I'équilibre dissous-particulaire dii’Cs, ont obtenu une droite de régression de pente égale
1,6.16+0,5.1C avec une ordonnée a l'origine de46Bq.kg". La pente est interprétée par les
auteurs comme étant le Kd caractéristique de Iliésdment d'un régime stationnaire
d’alimentation des eaux éf'Cs originaire des dép6ts sur les sols du basssameet fixé de
facon réversible. L'ordonnée a I'origine seraitrésentative d’une fraction d&’Cs de méme
origine mais fixée de facon irréversible aux patgs de sol. Cet équilibre dissous-
particulaire du*'Cs originaire du drainage des sols du bassin vecsaactérise certainement
le 1’Cs des eaux du Rhéne avant leur entrée dans leMzefoule-Arles. Les rejets de
Marcoule représentent alors un apport supplémentér'*'Cs sous forme dissoute qui
modifie de facon significative I'équilibre dissoparticulaire du*’Cs hors périodes de crues.
La régression linéaire de la figure 3-8 donne ueate de 4,4.181,5.1¢ I.kg* et une
ordonnée a l'origine de 8 Bq.kg". Cette valeur de pente est probablement issua nhse
a I'équilibre du®®’Cs rejeté par Marcoule 70 kilométres en amont &#rlL'ordonnée a
'origine, quant a elle, semble représentative ‘detivité particulaire caractéristique des
apports dus au drainage du bassin versant rhodaBkien est cohérente, en effet, avec

I'activité moyenne en*'Cs des MES prélevées en amont du bief MarcoulesAdins le
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cadre de cette étude @%5Bq.kg’; paragraphe 4-1). Cette valeur représente doativilgé en
137Cs des MES avant leur entrée dans le bief Marcatlks. Elle comprend probablement les
deux composantes dt'Cs issu des sols du bassin versant décrite¥zar et al. (2005)a

savoir le'*'Cs fixé de facon réversible et#&Cs fixé de facon irréversible avant I'entrée des

MES dans le bief.
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Figure 3-8. Régression enties activités dissoutes et les activités particet
du™*'Cs mesurées en Arles.

La valeur de 7,7.782,3.10 I.kg™* est cohérente, étant donné les écarts types @ssoci
avec celle de 3,1.181,7.10 1.kg* déterminée en aval du centre de Marcoule dansnteses
1980 parThomas (1997)La différence observée néanmoins entre la valétarminée ici et
celle deThomas (1997)peut s’expliquer par 'importance des rejets, souse dissoute, de
137Cs originaire du centre de Marcoule avant 1990, ra@port aux rejets actuels. Ceci
impliquerait une influence de la quantité @&Cs rejetée par le centre de Marcoule sur son
équilibre dissous-particulaire dans le milieu aguet, comme |'ont montrdReynold et

Gloyna (1963ktBenes et al. (1989)
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Les valeurs de Kd dtiCs décrites dans ce paragraphe sont reportéesedaideau 3-

3 et mises en perspective avec les valeurs ditdeature.

Tableau 3-3 Récapitulatif des valeurs de Kd (en I’kglu*®'Cs dans le Rhéne. A «
rajoutée pour information la gamme de variationkdli du césium en eau dou
déduite du travail bibliographique &@urnier-Bidoz et al. (1994)

Période d'étude Lieu Kd
Vray, 2005 1991-1992 Amont Marcoule 28400052000
Thomas, 1997 1983-1990 Aval Marcoule 30800+£17000
Rolland, 2006 2002-2004 Aval Marcoule 77000+23000

Fourniez-Bidoz et al., Etude bibliographique sur le césium en

3 6
1994 eau douce 2.10°a10

3.2.2.2.2. Kd dd*'Cs en périodes de crues

Les activités ert*'Cs dissous mesurées sur trois échantillons préwémt les périodes
de crues ont été comprises entrquB@.I* et 124pBq.I"* ce qui correspond & une moyenne et
un écart type associé de+@8 puBq.I". Des valeurs de Kd comprises entre 1,711ay" et
2,9.16 Lkg® ont été déterminées & partir de ces activitésodies et des activités
particulaires correspondantes, qui déterminent wateur de Kd moyen de 2,440,6.10
l.kg™. Bien qu'une moyenne calculée & partir de 3 pe#teants seulement soit faiblement
représentative du Kd moyen dt/Cs lors des périodes de crues, cette valeur eseute

disponible pour déterminer les flux tCs dissous durant les crues de la période d'étude.

Ces résultats montrent que le Kd @(Cs lors des périodes de crues semble différent du
Kd hors périodes de crues. Dans le cadre de I'atmde la CTP aux flux totaux annuels de
137Cs, nous utiliserons donc la valeur de Kd de 7#13@™ hors périodes de crues, et la

valeur de 2,4.10.kg™ lors des périodes de crues.
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3.2.3. Résultats de CTP

Les résultats de CTP aux flux moyens annuel§i@s, 2%Pu, 2*#Pu, Be et Ph, et

de CTP au transport de ces radionucléides duramtil®s sont reportés dans le tableau 3-4.

Tableau 3-4 Contribution du transport particulaire (CTP) aflbx moyens annuels, et aux flux
périodes de crues, des radionucléittéss, *%Pu,***Pu, 'Be et**%Ph, durant la période 2002-2004.

CTP au flux moyen 93% 94% 96% 82% 90%
annuel
CTP aux flux en crues 99% 99% 99% 96% 98%

Durant la période 2002-2004, le transport via lagghparticulaire a été de loin le plus
important avec des contributions comprises entfé 2ur le’Be et 96% pour 1634y,
Ces valeurs sont de I'ordre de grandeur de cefie=rmiinées pour #'Cs, le’Be et le*'%Phy
((B0%) parMatsunaga et al. (19916t Matsunaga at al. (1995)ans la riviere Kuji au Japon.
Ces auteurs avancent que de tels ordres de grasoleutypiques des rivieres ayant une forte
capacité de transport des matieres en suspensitgtie la riviere Kuji dont la CSS varie
toute 'année entre f0et 1G mg.I*. La figure 3-9 représente la contribution relatihe
transport en phase particulaire #tiCs dans le Rhéne en fonction des valeurs de CSS
mesurées dans le cadre de cette étude. Il appamila forte variabilité de la CSS dans le
Rhéne aval, en fonction en particulier de l'occnoe et des caractéristiques des crues,
entraine de forts contrastes de la contributiortrdnsport particulaire dans les flux totaux
vers la Méditerranée, puisque celui-ci a varié denside 10% a quasiment 100%. C’est en
effet lors des épisodes de crues que la contributio transport particulaire est la plus
importante, avec des valeurs proches de 100% détsespour chaque crue de la période
d’étude.

Les valeurs de CTP ont été compareées a cellesudsgraiThomas (1997¢n Arles sur la
période 1983-1990. Cet auteur a déterminé des neatiei CTP de 75% pour f&'Cs et de
90% pour [€3%*?*Pu. Cette derniére valeur est cohérente avec la @&TP4% déterminée
dans le présent travail pour3€**Pu. Concernant I&’Cs, la valeur de 75% est par contre

significativement plus faible que la valeur de 98Btenue ici. Cette différence est sans doute
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due & la différence entre le Kd de 3,f.1Rg™ utilisé parThomas (1997t le Kd de 7,7.10
l.kg™ utilisé dans notre travail hors périodes de crues.
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Figure 3-9. Evolution de la contribution du transport partairg (CTP) au flux total ¢
137Cs, en fonction de la charge solide en suspensioRtne (CSS en mg)l Ces valeu
de contribution ont été calculées a partir de®6@t du Kd dd*'Cs dans le Rhéne en a
du centre de Marcoule, comme décrit au paragrajgh2.5

3.3. Les flux totaux vers la Méditerranée
3.3.1. Contribution du Petit Rhdone

L’objectif de I'étude est d’estimer les flux actsdbtaux des radionucléides étudiés
vers la mer Méditerranée. Cependant, le suivi ddlag a été mis en place en Arles au départ
du Grand Rhone, et aucune mesure de flux n'a déeete€e sur le Petit Rhone. Afin de
prendre en compte les exports via ce bras du dettia communément admis d’utiliser une
contribution moyenne de 10% des flux totaux d’edeimatiéres solides et de contaminants
associés. Cette valeur correspond a la contribudioPetit Rhéne aux flux liquides vers la
Méditerranée, que l'on extrapole ensuite aux flotides et aux flux de contaminants.
Cependant, étant donné la gamme de variation dit détRhone (de 256 fis* & plus de
10000 ni.sY), la représentativité de cette valeur, en paitcubrsque le fleuve est en régime

de crue est difficile a estimer.
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Figure 3-10 .Emplacement des stations de mesures du débit dueRléla CNR a
Beaucaire, en Arles et a Fourques.

Pour estimer de maniére plus précise la contribudio Petit Rhdne, nous avons utilisé
de la chronique des débits moyens journaliers donBken Arles et a Beaucaire (avant la
diffluence Grand Rhoéne - Petit Rhone, figure 3-4) les quinze dernieres années (1990 a
2004, données CNR A partir de ces données, il a été possible dapewer les débits
mesurés en Arles avec ceux de Beaucaire et d’emirdéd contribution du Petit Rhéne au
deébit liquide total vers la Méditerranée. Afin didier I'évolution de cette contribution en
fonction du débit, les données disponibles ont régarties en classes de débits, et la
contribution moyenne du Petit Rhone ainsi que Fétgpe associé ont été calculés pour
chacune des classes de débit (méthode 1). De laeméamniere, nous avons utilisé de la
chronique des débits du Petit Rhéne a Fourques, sealement sur la période d’étude (2002-
2004). Cette chronique a permis de comparer direaté les débits du Petit Rhdne a ceux de
Beaucaire sur cette période (méthode 2). Enfindédsts & Fourques ont aussi été compares a
la somme des débits a Fourques et en Arles (métBhdees résultats obtenus par ces
différentes méthodes ont été reportés dans ledaldeb.

! Compagnie Nationale du Rhéne
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Tableau 3-5.Résultats de la contribution du Petit Rhone autdi&uide total vers la Méditerranée,

fonction des classes de débit. Les débit sont ewzrien ms™.

Méthode 1:
(Beaucaire - Arles)/Beaucaire

(1990-2004)

Méthode 2:

Fourques/Beaucaire
(2002-2004)

Méthode 3:

Fourques/(Arles+Fourques)

(2002-2004)

gamme de Nombre Petit Ecart Nombre Petit Ecart Petit Rhone  Ecart type
débits données Rhbéne type données Rhbéne type
<500 154  34% 13% 51 10% 1% 14% 8%
500-1000 1837  16% 8% 460 10% 1% 11% 1%
1000-1500 1430 11% 6% 296 11% 1% 11% 1%
1500-2000 830 10% 4% 114 11% 1% 11% 1%
2000-2500 513 11% 4% 65 11% 1% 11% 1%
2500-3000 296  12% 3% 58 11% 1% 12% 1%
3000-3500 164  12% 2%
3500-4000 98 12% 2% 26 12% 2% 12% 2%
4000-5000 76 12% 3% 9 12% 1% 13% 1%
5000-6000 28  13% 4% 4 10% 1% 11% 1%
>6000 25 12% 4% 13 10% 1% 11% 1%
<500-4000 5322 13% 8% 1070 11% 1% 11% 2%
4000->6000 129  12% 4% 26 11% 1% 11% 1%
total 5451  13% 8% 1096 11% 1% 11% 2%

La contribution moyenne du Petit Rhéne calculéeadipde la méthode 1 a été de

I'ordre de 138% sur la période 1990-2004, toutes plages degébitfondues. Cette valeur

est la méme que celle obtenue hors périodes de,aeui est essentiellement di au nombre

de données acquises pour des débits inférieur©@ ahs’ (5322). Etant donné les écarts

types associés, la contribution moyenne obtenupéeinde de crue, ¥2% pour les débits

supérieurs & 4000 s, est équivalente & la moyenne totale. On notertefmis la forte

contribution obtenue pour les débits d’étiages:(3%0).

Les estimations de la contribution du petit Rhompaudir des mesures directes du débit

a Fourques (méthode 2) indiquent quant a ellesvdiesirs globalement plus faibles et plus

homogenes sur la période d’étude. Que I'on aitub@lces valeurs moyennes de contribution

a partir de la somme des débits en Arles et a k@stgou directement a partir du débit a

Beaucaire, elles restent de 'ordre de 11% ave@&dads types associés de I'ordre de 1 a 2%.

Les résultats de la méthode 3 sont trés procheswe de la méthode 2 et aménent a penser

gue la contribution du Petit Rhéne durant les miasod’étiages serait de l'ordre de la

moyenne totale, et posent donc la question deliditéade la valeur obtenue avec la méthode

1.

129



Il semble finalement que la contribution du PetibRe aux flux liquides totaux vers la
Méditerranée reste relativement constante quelsgitde régime hydraulique du fleuve, de
'ordre de 11% a 13% selon la méthode employéecdequi concerne I'estimation des flux
totaux de radionucléides vers la mer Méditerranéas avons utilisé la valeur de contribution
moyenne de 13% obtenue avec la méthode 1 qui estdsaute la plus représentative de la
réalité étant donné le nombre de données traitbeserait néanmoins intéressant, en
perspective, de déterminer si ces valeurs de @onimh du Petit Rhéne aux flux liquides
totaux vers la Méditerranée sont réellement traseiples aux flux de matiéres solides et de

contaminants assocCiés.

3.3.2. Résultats de flux totaux

Les flux totaux annuels d&'Cs, 2%u, 2%**pu, 'Be et*%Ph en Arles, ainsi que la

contribution des crues a ces flux, sont déterméniéitape 4 de la figure 3-7.

Une valeur de contribution du Petit Rhone de 13% deax totaux vers la

Méditerranée a été ajoutée aux résultats de flaxixoen Arles.

Les estimations finales de flux totaux annuels @tcdntribution des crues sur la
période 2002-2004 sont reportées dans le tabléau 3-

3.4. Discussion
3.4.1. Evolution des flux totaux avec le temps
3.4.1.1. Comparaison avec I'évolution des termescses

L’estimation des flux actuels d&'Cs,?*®Pu et?®*****Pu permet de dresser un bilan de
I'évolution des flux d’exportation de radioactivitétificielle vers la Méditerranée et de le
comparer a I'évolution des termes sources. La &gBwll représente I'évolution des flux
d’exportation annuels des radionucléid¥€s, 2Pu et?>****Pu du début des années 1960 a

nos jours, mis en perspective avec I'évolutiontédemes sources d’apports issus des rejets
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Tableau 3-6.Flux totaux annuels dé’Cs, Z*Pu, 2***pu, ‘Be et?‘Pb, du Rhone vers la Méditerranée
contributions annuelles des périodes de crues filcesur la période 2002004. Les incertitudes associ

sont det30%.

Année Flux annuel Contribution annuelle des
(GBq) crues (GBq et %)
2002 194458 140+42 (~72%)
1¥cs 2003 158+47 113+34 (~71%)
2004 67420 2919 (~43%)

Flux moyen annuel
Contribution moyenne des crues

14042
94428 (~67%)

Année Flux annuel Contribution annuelle des
(GBq) crues (GBq et %)
2002 0,62+0,62 0,38+0,38 (~61%)
238py 2003 0,47+0,47 0,28+0,28 (~58%)
2004 0,26+0,26 0,09+0,09 (~34%)

Flux moyen annuel
Contribution moyenne des crues

0,45+0,45
0,25+0,25 (~55%)

Année Flux annuel Contribution annuelle des
(GBQq) crues (GBq et %)
2002 3,2+1,0 2,3+0,7 (~73%)
239+240p 2003 2,5+0,8 1,9+0,6 (~73%)
2004 1,040,3 0,4+0,1 (~42%)

Flux moyen annuel
Contribution moyenne des crues

2,310,7
1,5+0,5 (~68%)

Année Flux annuel Contribution annuelle des
(GBQq) crues (GBq et %)
2002 547+164 313+94 (~57%)
Be 2003 3661110 173152 (~47%)
2004 25877 90+27 (~35%)

Flux moyen annuel
Contribution moyenne des crues

389+117
191457 (~49%)

Année Flux annuel Contribution annuelle des
(GBq) crues (GBq et %)
2002 349+104 215165 (~62%)
210pp. 2003 261178 154+46 (~59%)
2004 149+45 57+17 (~38%)

Flux moyen annuel
Contribution moyenne des crues

253+76
142+43 (~56%)
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Figure 3-11 Evolution des flux annuels d&'Cs,?*Pu et®*%***Pu vers la Mer Méditerranée. Comparaison avec des
sources d'apports prépondérantes que sont les rdjetentre de Marcoul€lharmasson, 1998et les apports issus
lessivage des retombées radioactives sur le basssant (BV) Charmasson, 1998, Eyrolle et al., 2004gs valeurs ¢
flux annuels dé*Pu et de****Pu jusqu’en 1997 sont issuesEgrolle et al. (2004)Les valeurs de flux annuels téCs
de 1983 & 1990 sont issues Tleomas (1997)elles représentent les seules valeurs de fluuelande'®*'Cs vers |
Méditerranée disponibles dans la littérature. lles &nnuels dé**Pu, #%*#Pu et’*'Cs de 1998 & 2004 ont été déterm

dans le présent travalil.
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du centre de Marcoule et du drainage des retomisghieactives sur le bassin versant.
L'étude de ces chroniqgues montre qu’il existe uodef relation de cause a effet entre
I'évolution des flux d’exportation et celle desets du centre de Marcoule, en particulier
jusqu'a la fin des années 1990. Cette étude saligarticulierement bien la baisse
conséquente des flux depuis le début des année8, E90 liaison avec la diminution

importante des rejets du centre de Marcoule.

3.4.1.2. Le bief Marcoule-Arles : source ou puits ?

La chronique des bilans annuels d’activités expgasrtét apportées dans le bief
Marcoule-Arles permet d’étudier I'évolution du bibfarcoule-Arles en tant que puits ou
source de radioactivité artificielle vers la Médigmée. Les travaux dehomas (1997)qui a
fait le bilan des apports et des exports'd€s et de”*****Pu dans le bief Marcoule-Arles
pour la période 1983-1990, ont montré une accunonlzinnuelle moyenne de l'ordre de
52+20% des activités apportées dans le bief (figuie)3-De la méme facon, les travaux
d’Eyrolle et al. (2004)ont montré une accumulation nette dec3W%o du plutonium total
introduit de 1961 a 2000, accumulation qui a ppat@ment concerné le début des années
1960 et les années 1980, périodes de rejets maxsndenaes radionucléides par le centre de
Marcoule. Les processus d’accumulation ont étésgmablablement la conséquence de
lincapacité du systéme a évacuer la totalité @gsts de Marcoule, qui ont contribué avant
1990 pour plus de 90% des apports totaux>d@s et de plutonium. Sur la seule décennie
1980-1990 par exemple, 7298189 GBq, 499 GBq et 1762 GBq de™®*'Cs, *%u et
239+24p, respectivement, ont en effet été exportésladviediterranée, alors que les rejets du
centre de Marcoule ont libéré dans le méme tempSA&Bq de*'Cs, 72 GBq dé**Pu et
241 GBq de”*****Pu. Dans les années 1990, avec la baisse des tejeief est passé d’un
systeme qui accumulait systématiqguement une pdgtiees rejets a un systeme dans lequel
ces derniers sont devenus minoritaires par rap@axt exports annuels (tableau 3-7). En
considérant que les rejets se sont stabilisés tir par 1998, les quantités totales G&Cs,
238py et?®**#Py rejetées par Marcoule de 1998 & 2004 ont repiéésespectivement 24%,

69+31% et 435% de I'export total de ces radionucléides sureceftriode.
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La diminution drastique des rejets du centre dechlade semble donc avoir été
accompagnée par une modification significative decontribution des différents termes
sources de radionucléides artificiels dans les ehuRkhdne aval. Si les rejets de Marcoule
ont représenté avant 1990 le terme source prépamdde’*'Cs, >**Pu et®*****Pu vers la
Méditerranée, les flux d’exportation actuels impbat aujourd’hui d’autres termes sources
significatifs. Nous avons discuté, dans le pardugggmécédent, de la capacité de stockage du
Rhéne en aval du centre de Marcotgrolle et al. (2004pnt ainsi estimé un stockage net de
29+9 GBq de*®Pu et 17235 GBq de”*****Pu entre 1945 et 2000, et 10%0F00 GBq de
137Cs se sont semble-t-il accumulés sur la méme p#ifed considérant une accumulation
nette de 31% dd®’Cs rejeté par le centre de Marcoule, voir paragrapl). Ce stockage
n'ayant pu se faire que par l'intermédiaire dediamulation sédimentaire, est-il possible que
ces stocks, formés en grande majorité par des madi@ides originaire du centre de

Marcoule, contribuent aujourd’hui de facon sigratige aux flux annuels?

1.4 Pafgfate/lotal (%)

1.24 Cs:74

. CO:7S‘ /

output at Arles / upstream input

g T Y

solid discharge Mt/y

—= Cs-137 —&— Pu-239+240

Figure 3-12.Transport total (dissous plus particulaire)*d€s et d&*****Pu dans le Rho!
sur la période 1983-1990Comparaison entre les apports totaux venantatadit du bie
MarcouleArles, et les flux d’exportation annuels estimésfeles. Les ratios inférieurs &
indiqguent une accumulation nette. Seliannée 1983 présente un ratio équilibré po
137Cs, voire excédentaire pour #*?*Pu, probablement di a I'occurrence de période
crues relativement importantes cette année laur@iigubliée darihomas, 1997
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Tableau 3-7.Tableau synthétique des apports et des flux deapion de™*'Cs
B8y et?®*#Py dans le Rhone aval (en GBQq). Les apports dugejais de
centrales ont été considérés comme négligeablesce@uant les isotopes
plutonium, les apports dus au drainage dusibasersant (BV) et les flt
d’exportation jusqu’en 1997 sont tirés Hgrolle et al. (2004) Concernant |
137Cs, la période 1961-1990 correspond en fait & tageé 1983-1990Thomas
1997). Il n'existe pas de données de flux d’exportatin>’Cs pourla périod:
199141997. Les données de rejets du centre de Marcoskgujen 1997 so
issues d&€harmasson (1998)

l37CS
- Apports Flux
Periode Apports BV Marcoule d'exportation
1961-1990 3298 15753 7298
1991-1997 1008 1528
1998-2004 875 226 874
238Pu
- Apports Flux
Periode Apports BV Marcoule d'exportation
1961-1990 2 85 60
1991-1997 0,3 6,3 3,5
1998-2004 0,2 15 2,0
239+240Pu
- Apports Flux
Periode Apports BV Marcoule d'exportation
1961-1990 55 418 318
1991-1997 8 21 17
1998-2004 6 5 11

3.4.2. Contribution des périodes de crues

Les crues de I'automne 2002 et de décembre 2008omitiibué respectivement pour 47%
a 73% des flux annuels de 2002 et 2003 (tableau St la totalité de la période d’étude
(2002-2004), la contribution moyenne des périodesciaies aux flux moyens annuels de
radionucléides a été de 49%, 55%, 56%, 67% et @&¥ectivement pour [Be, le%Pu, le
A%p, le ¥Cs et 1e2***?*Pu. La durée cumulée des périodes de crues n'agprésentée
gue 5% du temps de la période d’étude, ces nombwaignent l'importance que ces
evenements, lorsqu’ils se produisent, peuvent asunirles exports de radioéléments vers la
mer Méditerranée. Il ne faut cependant pas oulertefois, que I'obtention de ces valeurs
est fortement dépendante de I'occurrence des éwartsrexceptionnels de 2002 et de 2003,
dont la contribution surpasse celle que peuvenir é&® crues de faible a moyenne amplitude
qui sont les plus fréquentes. Les flux totaux'H€s, 2Pu, 4Py, 'Be et?*Ph vers la

Méditerranée ont donc été ré-estimées pour unegede temps plus longue, a partir de la
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chronique des débits moyens journaliers de197404,24fin d’intégrer dans la détermination
des flux moyens actuels la variabilité des événdsnéa crues. Ceci ne permet pas d’obtenir
des valeurs moyennes de flux représentatives dagetdernieres années, mais des valeurs
moyennes des flux actuels intégrant une contributimyenne des périodes de crues plus
représentative. Les résultats ont été reportés leatableau 3-8, et donnent une contribution

moyenne des périodes de crues de I'ordre de 50%d@®uing radionucléides.

Tableau 3-8.Flux moyens annuels et contributions moyennes eltay
des périodes de crues, estimés & partir de la iummles débits*'Cs
B8 239+24py) 'Be et Ph des trente derniéres années.

Contribution
moyenne des
crues (GBq et %)

Flux moyen
annuel (GBQq)

137cs 6319 3345 (~53%)

238py 0,3+0,3 0,1+0,1 (~39%)
239+240p 1,6+0,5 0,8+0,2 (~50%)

Be 254+76 121436 (~47%)
219pp, 185456 86426 (~47%)
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4-ETUDE DE LA REMOBILISATION
SEDIMENTAIRE
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4. Etude de la remobilisation sédimentaire

Cette partie s'attache a déterminer dans quellesures des stocks sédimentaires
contaminés par les rejets du centre de Marcoulegrduaujourd’hui constituer un terme
source secondaire de radioactivité artificielleslls eaux du Rhéne aval. Les raisonnements
exposés dans cette partie sont basés sur la casgpades mesures effectuées en Arles, et
donc soumises a l'influence du centre de Marcoatec celles réalisées en amont du bief
Marcoule-Arles. Lors des périodes de crues, seulgue exceptionnelle de décembre 2003
(évenement 3 du tableau 2-1) a fait I'objet d’uivisaomplet des activités particulaires des
matieres en suspension (MES) en Arles et en amobial. La plus grande partie de I'étude
sur la remobilisation sédimentaire est donc baggkes résultats acquis lors de cette crue.

Dans cette partie, aprés avoir décrit les résuttastivité en'*'Cs,***Pu et?*****py
des MES en amont du bief Marcoule-Arles, nous noigsesserons a la mise en évidence de
I'accumulation de stocks sédimentaires contamiraédgs rejets du centre de Marcoule dans
le bief. Nous mettrons ensuite en évidence la rédisation de ces stocks lors des évenements
de crues et nous estimerons la contribution der@bilisation sédimentaire aux flux annuels
de’®'Cs, de*Pu et d€*°"**Pu vers la Méditerranée.

4.1. Résultats en amont du bief Marcoule-Arles

Les mesures effectuées dans les MES en amont duMaecoule-Arles sont
représentatives des apports non contaminés pegj&ts du centre de Marcoule. Les résultats
d’activité particulaire er*’'Cs, ?**Pu et?*****Pu acquis en amont du bief (annexe A5) ainsi

gue ceux acquis en Arles ont été reportés sugladi4-1 afin de pouvoir les comparer.

Les résultats d'activités em®'Cs, #%Pu et #*Py obtenus en amont du bief
Marcoule-Arles hors périodes de crues ont été tanaés par une variabilité moindre que
celle observée en Arles, du fait probablement dlesiénce de I'influence des rejets du centre
de Marcoule. Les niveaux d'activité observés omt glus faibles qu’en Arles, avec des
moyennes et des écarts types associés & B§.kg" (n=34), 0,0020,002 Bq.kg (n=6) et
0,27+0,10 Bq.kg" (n=6) pour I€*'Cs, 1e***Pu et 1¥****Pu, respectivement. Durant les
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Figure 4-1 Résultats de mesures des activités en radiodesléirtificiels*'Cs, ZPu et

acquises dans les matiéres en suspension en ambigfdViarcoule-Arles durant laépode d’étud

(2002-2004). Sont aussi reportées les activitésuimaes en Arles sur la méme période.

140

iy T
F Bt BT o
* ? $
4000 6000 8000 10000 12000
Débit (mP.s)
100 t-———- -
e Amont des rejets
5 . - e Arles
= %
=
~ 0100+----—-———--——-————— L
el
4
g II il t ¥ I i I
z | £ ‘
& 0,0lf”{"If ]iﬁ ffffffffffff I{ ffffffffffffffffffffffffffffffff
0,00 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘
0 2000 4000 6000 8000 10000 12000
Débit (m?.s?)
10 -
e Arles
e Amont des rejets
4 14 L -
2 %
@ = v = = -
~— - =
g EIE:IE T = - tI =
N % x T x
kS 0,1 - = =
R T
T
0,01 T T T T 1
0 2000 4000 6000 8000 10000 12000

238+24(P L



périodes de crues, I'activité moyenne 'd{Cs a peu varié avec une valeur ded8q.kg*
(n=7), tandis que les activités moyennes®*#@u et du®****Pu ont baissé pour atteindre
respectivement 0,085,001 Bq.kg (n=6) et 0,160,03 Bqg.kg' (n=6). Finalement, les
moyennes déterminées tous régimes hydraulique®mda$ ont été respectivement det3.4
Bg.kg"! (n=41), 0,0020,003 Bg.kg’ (n=12) et 0,230,09 Bq.kg" (n=12) pour 1e'*'Cs, le
2%y et 1299y,

Le tableau 4-1 récapitule 'ensemble des moyenhee® écarts types correspondant
déterminés en Arles et en amont du Bief Marcouliesir

Tableau 4-1.Activités moyennes et écarts types associés diésnucléides artificield®'Cs, 2P
et 29 24py déterminés en Arles et en Amont du bief Marcdules, hors périodes de crues (d
Q < 4000 ms?) et lors de ces périodes (débit Q > 4000sM. Sont indiquées aussi les adibsi
moyennes touts régimes hydrauliques confondus emiadu bief.

137Cs (GBq)

Tous régimes

31 31
Q <4000 m®.s Q > 4000 m®s hydrauliques
Arles 30+19 Bo.kg™ 1543 Bg.kg™
amont du bief 1 1 1
Marcoule-Arles 15+5 Bqg.kg 14+4 Bq.kg 14+5 Bq.kg

28py, (GBq)

Tous régimes

341 3 -1
Q <4000 m®s Q > 4000 mis hydrauliques
Arles 1554113 mBq.kg™ 4025 mBg.kg™
amont du bief 1 1 1
Marcoule-Arles 9+2 mBq.kg 5+1 mBqg.kg 7+3 mBqg.kg

239;240Pu (GBq)

Tous régimes

3 -1 31
Q <4000 m®.s Q > 4000 m®.s hydrauliques
Arles 534+356 mBq.kg™ 264+163 mBag.kg™
amont du bief . kgt . - " kgt
Marcoule-Arles 260+100 mBg.kg 150+30 mBqg.kg 210+£94 mBq.kg

4.2. L’'accumulation sédimentaire hors périodesrdes
Les travaux ddhomas (1997) mettent en évidence une accumulation nette desrtspge

137Cs et d€*°***Pu dans le bief Marcoule-Arles de I'ordre de 50%laipériode 1983-1990.

Cependant, comme nous pouvons le remarquer suiglaef 3-12, il est possible de
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différencier sur cette période les années caraéesi par des débits solides annuels
relativement faibles (inférieurs & 4X%1t@nnes par an pour les années 1984 a 1990), meéka
1983 caractérisée par un débit solide annuel péug éle 6x10tonnes. L'année 1983, durant
laquelle se sont produits des événements de anmtants par rapport au reste de la période
1983-1990, flt en outre caractérisée par un bitanlibré entre les apports et les exports en
137Cs et®¥**Py dans le bief. Au contraire, les années 198498, Ii@lativement calme d’un
point de vue hydrologique, ont été caractériséesdpa accumulations annuelles nettes de
I'ordre de 6@9% du®*'Cs et du*****Pu apportés dans le bief. Ces résultats mettert eion
evidence, pour la période 1983-1990, un procesasswmnulation nette des radionucléides

apportés dans le bief Marcoule-Arles lors des p@sale calme hydrologique.

Il est probable que le processus d’accumulation enigvidence pour la période 1983-
1990 soit représentatif de ce qui se passe aujuuirdiors périodes de crues, et que des
proportions significatives de césium et de plutanitejetés actuellement par le centre de
Marcoule soient ainsi piégées dans le compartinggttimentaire. Cette hypothese est
d’autant plus plausible que les débits solides alsnniors périodes de crues des années 2002,
2003 et 2004, respectivement 2,3 Mt, 1,6 Mt etMi8se placent au méme niveau que les

débit solides annuels des années 1984 a 1990.

Pour vérifier cette hypothése, nous avons comearadtivités en*’Cs, 2%Pu et*>****py
rejetées annuellement par le centre de MarcouleflaMxannuels d’exportation liés a ces
rejets lors des années 2002 a 2004 (tableau 4€2).&Cnécessité de s’affranchir des apports
autres que les rejets du centre de Marcoule, goiriboent aussi aux flux d’exportation
totaux vers la Méditerranée. La contribution de eeports venant de I'amont du bief
Marcoule-Arles a été estimée en multipliant leseued de flux de MES en Arles, par les
activités particulaires moyennes de 15 Bif.kgur le**'Cs, de 0,009 Bg.kbpour 1e?*Pu et
de 0,26 Bq.kg pour 1e?*°*?*puy, déterminées grace au suivi en amont du biefeda 4-1).
Les valeurs de contribution ainsi déterminées ostige été soustraites des flux d’exportation
totaux afin de déterminer la part exportée corredpat aux rejets du centre de Marcoule.
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Tableau 4-2.Estimation de I'accumulation nette §&Cs, ***Pu et®****Pu dans le ief
Marcoule-Arles a partir des rejets du centre de ddale sur la période 2002004
L’export en Arles représente la quantité des rejgfmortée. Le ratio export/rejet indiqu
proportion exportée des rejets.

Accumulation

137CS
2002 2003 2004 nette moyenne
Rejets (GBq) 39 30 33
Export en Arles (GBq) 28 21 22 ~31%
Export / Rejets 0,71 0,70 0,67
238p | Accumulation
2002 2003 2004 nette moyenne
Rejets (GBq) 0,16 0,1 0,21
Export en Arles (GBq) 0,13 0,11 0,11 ~25%
Export / Rejets 0,83 1,08 0,54
230+240p, | Accumulation
2002 2003 2004 nette moyenne
Rejets (GBq) 0,53 0,34 0,70
Export en Arles (GBq) 0,44 0,37 0,38 ~25%
Export / Rejets 0,83 1,08 0,54

Avec des accumulations nettes de I'ordre de 30%adtgités en césium et en plutonium
rejetées, les résultats du tableau 4-2 indiquert fors périodes de crues, ce processus
d’accumulation de la radioactivité artificielle gimaire du centre de Marcoule caractérise
toujours le Rhéne en aval du centre. Ces résultatd importants car ils confirment
I'existence d’'une formation de stocks de radiodigiartificielle, malgré la tendance nette a
'exportation durant les années 2002 a 2004. Cadteds mettent aussi en évidence que les
bilans d’exportation positifs observés aujourd’botre Marcoule et Arles ne peuvent pas étre
la conséquence de la dynamique de transport guieaoé systéme hors périodes de crues. |l
en découle logiquement que seuls les événemertsids du Rhéne peuvent étre a l'origine
d’'une remobilisation potentielle des stocks de gadiivité artificielle formés a partir des

rejets du centre de Marcoule.

Ces stocks récemment formés seront pris en coropede 'estimation des quantités

totales remobilisées durant les épisodes de cri@9@R a 2004.
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4.3. La remobilisation sédimentaire lors des p&sodee crues

Il s’agit ici d’étudier I'’évolution temporelle dealcontribution des périodes de crues du
Rhéne dans le transfert des radionucléides adificvers la Méditerranée, qui marque la
principale différence entre la contribution deséints termes sources tfCs, de***Pu et
de?***24by avant 1990 et leur contribution actuelle. Jusg@'990, les rejets directs du centre
de Marcoule ont contribué pour 90% environ de l@ppotal de™'Cs,?*Pu et?***?*Pu dans
le Rhéne aval et, en terme de bilan, ont masquéalgses termes sources de ces
radionucléides, principalement les apports issudrdinage des retombées radioactives sur le
bassin versant et la remobilisation des stocksms&ttaires. Concernant le role des crues a
cette époqueThomas (1997) a mis l'accent sur le fait que lors de l'année 19&%
evenements de crues ont seulement permis déarilibe bilan entre les apports,
principalement dus aux rejets du centre de Marcaatlées flux d’exportation (figure 3-12).
La diminution importante des rejets du centre derddlale au cours des années 1990 a
modifié ce systeme pour en créer un nouveau, dapel le transport durant les périodes de
crues rend les apports dus aux rejets du centkdageoule minoritaires par rapport aux autres

termes sources dé'Cs, de?>®Pu et d&*°*?*Pu dans les eaux du Rhone aval.

Il convient maintenant de savoir, parmi les soudtapports qui alimentent le Rhéne aval
en radionucléides artificiels durant les périodescdues, quelle est la contribution de la
remobilisation des stocks sédimentaires contampagsles rejets du centre de Marcoule,

notamment par rapport aux apports issus du draidegeetombées sur le bassin versant.

L’étude de la remobilisation sédimentaire dans ilef Marcoule-Arles est basée sur
I'exploitation des résultats d’activité particukaien radionucléides artificief$’Cs, 2%u,
2%y et*®Pu des MES prélevées en Arles et en amont du bésf.paragraphes 4.3.1. et
4.3.2. montrent comment il est possible de mettirévedence et d’estimer la contribution de
la remobilisation sédimentaire aux flux &&Pu et d&*****Pu vers la Méditerranée, a partir
d’'une part de I'étude des activités particulaires-&u et>*****Pu et d'autre part de I'étude
du rapport d'activité>%uf?*?***Pu. Le paragraphe 4.3.1. comprend aussi une étude d
rapport de mass&®Pu/**u qui, s'il ne permet pas d’étudier la remobilmatsédimentaire
dans le bief Marcoule-Arles, est néanmoins inténesslu fait de I'absence de donnée le

concernant dans le Rhéne aval. Le paragraphe #i@:3re comment il est possible d’estimer
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la contribution de la remobilisation sédimentaitex dlux de *'Cs & partir des résultats

d’activité en***Pu et>****pu.

Ce travail de thése a aussi compris I'étude duaappactivité 2?**Put3’Cs ainsi que
I'étude des radionucléides naturels d’'origine aphésique’Be et®%Pb en excés’{Ph).
Bien que le rappo®®*?*Put*’Cs implique deux éléments différents, il a déjauilésé dans
le cadre de travaux sur la caractérisation des #ésdimentaires en riviere, du fait de
I'existence de valeurs caractéristiques du rappour les retombées globales suite aux essais
nucléaires en atmosphéer€othran et al., 2000, Cornett et al., 1995, Hong et al., 1999,
Baskaran et al., 1996). La comparaison des valeurs du rapgott*Put*'Cs acquises en
Arles et en amont du bief Marcoule-Arles n’ayans paontré de différence significative,
I'étude de ce rapport n’a pas permis de mettrevateace la remobilisation sédimentaire dans
le bief. L’étude du rappot®***Pult*'Cs ne sera donc pas présentée dans cette pattie de

these, mais détaillée en annexe A6.

Une méthode d’estimation des temps de résidencestdeks sédimentaires avant leur
remobilisation, basée sur I'utilisation des radidgides naturels d’origine atmosphéridée
et 2!Ph, a été développée dans le cadre de cette étudeorparaison des activités
particulaires eriBe et**%Ph acquises en Arles et en amont du bief MarcoulesAr’ayant
pas montré de différence significative, I'étudecds radionucléides n’a pas permis de mettre
en évidence la remobilisation sédimentaire darmseg et la méthode d’estimation des temps
de résidence n'a pas pu étre appliquée. L'étudeptrim des radionucléid€Be et?Ph
effectuée dans le cadre de ce travail est détahéannexe A3.

4.3.1. Mise en évidence de la remobilisation deskstde plutonium
4.3.1.1Utilisation des activités particulaires des MES

La comparaison des activités particulaire$¥8Ru et?*****Pu mesurées en Arles avec
celles mesurées en amont du bief Marcoule-Arlearduea crue exceptionnelle de décembre
2003 (événement 3 du tableau 2-1) permet de mattr&vidence la contribution d’'un autre
terme source que les apports issus du drainagassinbversant. La figure 4-2, qui illustre ces

résultats, montre en effet des différences sigaiifies entre les activités mesurées en Arles et
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celles mesurées en amont du bief lorsque le Rhéinenerégime de crue (débit>4008.s1).
Alors que les activités mesurées en amont du batbule-Arles évoluent a la baisse lorsque
le débit augmente, d0 a leur dilution par des naaigrplus grossiers, au contraire celles
mesurées en Arles augmentent accentuant ainsiféaetice entre I'aval et 'amont du bief.
Dans le cas d#®Pu comme dans celui dii®***Pu, le rapport de I'activité en aval sur
l'activité en amont du bief (rapport illustré swa figure 4-3) vaut 1 avant la crue, pour
atteindre progressivement une valeur maximum larpid de crue, puis décroitre lors de la
descente des eaux jusqu’a revenir a une valeue @égalen fin de crue, et enfin augmenter a
nouveau lors de la reprise des rejets du centr®lateoule. Ceci est un premier indice en
faveur de la remobilisation de sédiments marquédgsarejets du centre de Marcoule. En
effet, les différences d’activité observées eramont et I'aval du bief Marcoule-Arles sont
probablement la conséquence de la remobilisationatériel sédimentaire caractérisé par des

activités assez fortes pour étre diluées par Ipsrépdu bassin versant.

Ces différences sont plus importantes podfeu que pour 18Py, en atteignant
respectivement pour ces deux isotopes un facteet 1@ facteur 2,5 lors du pic de crue, ce
qui peut s'expliquer par la différence entre leppats d'activité Z%Puf*****Pu qui
caractérisent respectivement les dépbts des retmnté plutonium sur le bassin versant
(0,03) et le plutonium rejeté par le centre de Male (0,30). Ces rapports d'activité
impliquent en effet une contribution des apportsbdssin versant plus importante pour le
23924y que pour I€*%u par rapport & ceux issus des stocks contamirée® rejets du

centre de Marcoule.

Il est aussi intéressant de souligner l'effet dtBydsis qui a caractérisé I'évolution
avec le débit des activités massique$eu et de*****Pu en Arles, effet absent en amont
du centre de Marcoule. A I'image des processuspauivent affecter la variabilité de la
charge solide en suspension lors des événemertsuds, il est possible que cet effet soit
représentatif de I'épuisement des stocks sédinrestamarqués par les rejets du centre de
Marcoule au fur et a mesure de leur remobilisatthmant la crue. Encore une fois,
I'amplitude plus forte de cet effet observé pour*fPu par rapport ati®***Pu est sans doute
due a la différence des rapports d’activité erdgedpports du bassin versant et ceux issus de

la remobilisation sédimentaire.
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4.3.1.2. Utilisation des rapports isotopiques digatium

4.3.1.2.1. Le rapport d’activitd®Puf****Ppu

L’avantage principal de [l'utilisation des rappoitotopiques, tels que ceux des
isotopes du plutonium, réside avant tout dans itegfze deux isotopes d’'un méme élément
réagissent de maniére quasi identique aux varg@mvironnementales qui les affectent. La
normalisation d’'un isotope d’'un élément a un aigotope du méme élément permet ainsi de
s’affranchir implicitement de la variabilité, dahespace et dans le temps, des phases

porteuses de ces isotopes, la ou cette variap#ié affecter des éléments différents.

La mise en évidence de la remobilisation sédimentan aval de Marcoule grace a
I'étude des activités particulaires des isotopepldtonium peut étre confirmée par I'étude du
rapport d’activité’**Pu*****Pu (RA). Rappelons que les apports provenant civiege des
retombées radioactives sur le bassin versant et issus des rejets du centre de Marcoule
sont caractérisés par des rapports respectifodird’ de RA=0,03 et RA=0,30. La figure 4-4
représente la chronique des valeurs de RA déteemie@ amont de Marcoule durant la
période d’étude, tandis que la figure 4-5 représdat chronique des valeurs de RA

déterminées en Arles.

Les résultats de la figure 4-4 montrent que lesodppissus de I'amont du bief
Marcoule-Arles ont bien été caractérisés par desc®Apris dans la gamme de variation du
rapport théorique des retombées globales, queiterspériodes de crues ou hors périodes de

crues.

En Arles, les résultats de la figure 4-5 soulignénfluence des rejets directs du
centre de Marcoule sur les flux de plutonium ho&iques de crues. Les matériaux
particulaires ayant transité hors période de cardgsété caractérisés par des RA oscillant
autour de la valeur moyenne de @246 (cadre rouge supérieur de la figure). Le dai
cette valeur soit inférieure au rapport théoriqueptutonium issu du centre de Marcoule est
une conséquence de la diminution des rejets, @miti@iné une contribution plus importante

des apports provenant du bassin versant, abamssasnte RA.
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Figure 4-5. Résultats du suivi du rapport d’activitqFPuf****Pu en Arles. Le cadre rouge supér
représente la gamme de variation du rapport carstigéie des rejets de Magule. Le cadre rou
inférieur représente celle du rapport issu desnbées globales.

En périodes de crues, le centre de Marcoule n'astgutorisé a rejeter d'effluents
liquides. Si nous faisons I'hypothése de I'absed’cme contribution différée du plutonium
issu du centre de Marcoule via la remobilisatiorstieks sédimentaires, les RA déterminés
en Arles auraient di étre égaux a ceux détermimésareont du centre, c'est a dire
représentatifs des seuls apports issus du lessthadmssin versant. Au contraire, les RA
provenant du suivi des épisodes de crues (évensme et 3 du tableau 2-1) sont le plus
souvent significativement a I'extérieur de la gamoe variation du RA théorique des
retombées (entre 0,10 et 0,15). La comparaisonedeRA avec ceux mesurés en amont
implique donc sans nul doute un mélange des appoogenant du lessivage du bassin

versant avec ceux issus d’'une remobilisation dens&ds contaminés par le centre de

Marcoule.
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Comme dans le cas des activités massiqued tu et du®***%Pu, I'étude de
I'évolution du RAZ#Puf***2*Py avec le débit lors de la crue de décembre 20fa¢ 4-6)
met en évidence un effet d’hystérésis en Arles,atmservé en amont de Marcoule. Alors qu'a
Mornas, le RA est resté constant et proche de @@3rles il a augmenté significativement
durant la montée de crue, pour décroitre duranphase de descente des eaux jusqu'a
redevenir représentatifs des apports du bassinamersn fin de crue, puis finalement
augmenter a nouveau suite a la reprise des rédj@tscurrence de cet effet d’hystérésis
concernant le RA*pPuf***?*Pu conforte I'hypothése d’une reprise des stocKimsntaires
de plutonium, qui se produirait principalement dtirla phase de montée de crue et dont la
contribution diminuerait ensuite, a cause a la fl@d'épuisement des stocks et de la baisse du

débit.
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Figure 4-6. Résultats du suivi quotidien du rapport isotopigtieu/*****Pu des ME
prélevées en Arles et en amont du bief Marc@ules durant la crue exceptionnelle
décembre 2003. La fleche indique le sens du cytigstérésis observé en Arles. |
traits rouges figurent les rapports caractérissqdes rejets du centre de Marcc
(0.30) et des retombées alobales (0
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4.3.1.2.2. Le rapport de masé&PuF%Pu

L'utilisation de la technique de spectrométrie dasee couplée a un plasma par
induction (ICPMS) a permis de déterminer le rappdet masse (RM) des isotopes du
plutonium ?*Pu**Pu sur des échantillons de MES prélevés en Arlesneamont du bief
Marcoule-Arles. Si la composition de ces deux ipesodans les dépbts des retombées
radioactives est relativement bien connue, il rs&xipar contre aucune information publiée
sur celle des rejets du centre de Marcoule. Puieque avons vu que, hors périodes de crues,
les niveaux d'activité particulaire des isotopE®u et***>*Py ainsi que le rapport d’activité
238py 924y reflétaient la contribution prédominante desetsejdu centre sur le bief
Marcoule-Arles, on peut penser que le RMPuf*Pu pourrait aussi caractériser cette
contribution. La question est donc de savoir st possible d'utiliser le RM*®Pu**Pu afin
de mettre en évidence, lors des crues, la rematidis sédimentaire de stocks de plutonium
issu de Marcoule. Afin de caractériser le RM paes tejets du centre de Marcoule, les
résultats sont d’abord comparés aux valeurs de RMaractérisent les rejets des usines de
retraitement du combustible irradié de La HagudeeSellafield. Afin de définir le potentiel
du RM dans le cadre de I'étude de la remobilisaédimentaire en aval de Marcoule, les
résultats sont ensuite comparés a la gamme detigariaaractéristique des retombées
globales (0,1860,014 ;Kelley et al., 1999).
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Figure 4-7. Rapports de mas$&Puf*Pu des MES prélevées en amont du bief MarcAules. Le
cadre rouge représente la gamme de variation cuworages retombées globales sekuiley et al.
(1999).

rapport 240Pu/239Pu
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Figure 4-8.Rapports de mas$&Pu/**Pu des MES prélevées en Arles. Le cadre rouge gepit
la gamme de variation du rapport des retombéeslgstselorKelley et al. (1999).
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Les résultats d’activité efi Pu et?*Pu et de rapport de masé®u,>**Pu acquis dans
ce travail sont reportés en annexe A4 et A5. Larégd-7 présente les résultats du RM
24pyf*Pu déterminé sur les MES en amont du bief Marcgules et reporté en fonction du
débit du Rhéne. Ce rapport a varié de 0,188 a Q@dhissant un rapport moyen et un écart
type associé de 0,263,018 (n=12). Cette valeur n’est pas significatieatndifférente de la
valeur de 0,1800,014 définie comme étant caractéristique des teées globales de

plutonium suite aux essais nucléaires en atmosphere

La figure 4-8 présente les résultats du BffPuf**Pu déterminés en Arles et reportés
en fonction du débit du Rhéne. Ce rapport monteetendance a la diminution lorsque que le
débit du Rhéne augmente. Hors période de cruesamgort a varié de 0,186 a 0,267,
définissant une moyenne et un écart type associ®,2250,022 (n=16) qui S’écarte
significativement du RM caractéristique des retoesbglobales. Bien que cette valeur ne
s’écarte pas significativement de la valeur de &R(018 déterminés sur les MES en amont
du bief Marcoule-Arles, il semble gu’elle caractéril'influence des rejets du centre de
Marcoule sur les eaux du Rhéne en aval du cenliepEut étre en effet comparée au RM des
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rejets de l'usine de retraitement du combustibkdié de La Hague en Manche, et de l'usine
de Sellafield en mer d’'lIrlande. Sel@ntuneau (1999), le RM des rejets de l'usine de La
Hague a augmenté de 0,04 a 0,25 sur la période 119B% puis de 0,28 a 0,42 sur la période
1977 a 1996, 'augmentation du RM a partir de 1@orrespondant avec le début du
retraitement du combustible de réacteurs a eaumagsion (REP). Selon cet auteur, le RM
moyen des rejets totaux &fPu et**®Pu entre 1954 et 1996 s’éléve a 0,8darande et al.
(2004) ont par ailleurs déterminé une valeur du BR¥Puf**Pu de 0,2680,003 dans un
échantillon de sédiment soumis aux rejets de lausia La Hague et prélevé dans la rade de
Cherbourg. Concernant les rejets de l'usine deafsalli, des mesures faites dans des
sédiments de la mer d’lIrlande ont aussi montréaugmentation du RM avec le temps : de
0,05 en 1960, il passe a des valeurs supérieude2adans les rejets effectués dans le début
des années 199K ¢rshaw et al., 1995). La valeur de 0,228,022 déterminée dans cette
étude est ainsi cohérente avec les valeurs deed,@d 0,22 déterminées respectivement pour
les rejets des usines de La Hague et de Sellafialanoins pour la période récente. Il ressort
toutefois que le RM*®Puf*Pu des rejets de La Hague et de Sellafield a famevarié avec

le temps. Cette variabilité est probablement lidla &nodification du type de combustible
retraité dans ces usines. Le tableau 4-3 présamedes valeurs caractéristiques du RM en
fonction des termes sources de plutonium. Seloddesées de ce tableau, le RM peut varier
de 0,23 a 0,67 suivant le type de réacteur quiypsedt du plutonium. Il se peut donc, au vu
de ces données, que le RM des rejets du centrealeole ait évolué avec le temps. Ne
connaissant pas I'évolution du RM des rejets dureetie Marcoule avec le temps, il n'est a
priori pas possible d'utiliser le RKf%Pu/**Pu dans le cadre de I'étude de la remobilisation de

stocks sédimentaires anciens.

Tableau 4-3.Valeurs du rapport de mas$&Pu**Pu pour différentes sources
de plutonium (données publiées d&verneke et al., 2002).

Source #Opui¥pu
Integrated weapon test fallout 0,18
Weapon production 0,01-0,07
Chernobyl accident 0,4
MAGNOX reactor (GCR) 0,23%
Pressurised heavy water reactor (PHWR) 0,41%
Advanced gas-cooled reactor (AGR) 0,57%
Pressure tube boiling water reactor (RBMK) 0,67%
Boiling water reactor (BWR) 0,40°
Pressurised water reactor (PWR) 0,43%

2 After fuel burn-up
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Durant les périodes de crue, les préléevements d8 biE été caractérisés par des RM
qgui ont oscillé entre 0,154 et 0,217, correspondanine moyenne et un écart type de
0,182:0,020 (n=13). Les rapports déterminés en Arles tianadre de ce travail ne semblent
donc pas différents de ceux des apports issusainadye des retombées globales. Le fait que
contrairement au RA®Puf**#*Pu, le RM**Puf**Pu ne soit apparemment pas affecté par la
remobilisation sédimentaire en aval du centre decMde peut s’expliquer de la facon
suivante. En considérant que le RM moyen détermoré périodes de crues est proche de
celui qui doit caractériser les stocks de plutonacoumulés en aval du centre de Marcoule,
la différence entre ce rapport et celui des applutbassin versant n’est pas assez importante
pour permettre a la remobilisation sédimentairendeéifier sensiblement le RM en Arles lors
des crues. Cette modification est cependant pesailiic le RA*Puf***2*Py étant donné la
différence d’'un facteur 10 qui existe entre le R dtocks sédimentaires et celui des apports

du bassin versant.

4.3.2. Contribution de la remobilisation sédimemtaiux flux d&>%Pu et d&>**?*Py

Grace en particulier a I'étude des isotopes duopluin, la partie 4.3.1 a permis de
montrer qu’il se produisait, lors des périodes dees dans le Rhéne aval, une remobilisation
de stocks de sédiments représentant un terme sodcaé de radioactivité artificielle
originaire du centre de Marcoule. Il est mainten@tessaire de déterminer si la contribution
de cette remobilisation aux flux totaux de radingigt artificielle vers la Méditerranée est
significative ou non. La présente partie s’attaatestimer cette contribution pour les isotopes
238y et®%*24Py, puisque ce sont les seuls radioéléments psguéds la remobilisation des
stocks en aval de Marcoule a été démontrée. Arghatces résultats, nous pourrons proposer
des contributions de la remobilisation sédimentameaval de Marcoule aux flux de MES
durant les crues, qui permettront ensuite d’estilmearontribution des stocks de césium 137

remobilisés.

4.3.2.1. Utilisation des activités particulaires

Comme nous l'avons vu durant la crue de décembd&,2@ fait que les activités en

238py et™®¥*%*Pu des MES prélevées en Arles soient significatarensupérieures a celles des
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MES prélevées en amont du bief Marcoule-Arles esbgblement dd a la remobilisation dans
le bief de matériel contaminé par les rejets dureeshe Marcoule. Ces différences d’activité
entre I'amont et I'aval du bief permettent de ddii@er la contribution des stocks de

plutonium remobilisé au transport total duranteetue.

Les sédiments stockés dans le bief Marcoule-Arteg sarqués d’'une part par les
dépdts des retombées radioactives sur le basssantegt d’autre part par les rejets du centre
de Marcoule. Puisque le centre de Marcoule n’estapaorisé a rejeter des effluents liquides
lors des périodes de crues du Rhéne, les actinit&eu et?*****Pu mesurées sur les MES en
Arles lors des crues représentent la somme destésten®*®Pu et******Pu des MES lors de
leur entrée dans le bief et des activités 2&Pu et *****Pu des stocks sédimentaires
remobilisés. La contribution C de la remobilisaties stocks sédimentaires contaminés par
du?®*Pu et du*****Pu issus des rejets du centre de Marcoule & liggtiotale A en®**Pu ou

en®*24by mesurée en Arles est calculée avec I'équativarsie :

C= (AT - Agv) | At (15)

Avec Agy l'activité en 2*%Pu ou en®**?Pyu des MES lors de leur entrée dans le bief
Marcoule-Arles. Les valeurs de C calculées avegubdion (15) sont représentatives de la
contribution de la remobilisation sédimentaire dlux de **Pu et de?*****Pu vers la

Méditerranée durant les crues du Rhone.

L’équation (15) a été utilisée pour estimer la dbution du plutonium issu du centre
de Marcoule lors de la crue de décembre 2003ahkedu 4-4 présente les résultats moyens
guotidiens, ainsi que leur contribution. Ces regalimontrent le role trés significatif que la
remobilisation sédimentaire a joué dans les flu¢feu et de”****Pu lors de cette crue
exceptionnelle. Durant la montée de crue et ledgicrue, c’est a dire du 2 au 4 décembre
2003, la remobilisation sédimentaire a ainsi cbnti pour 84% a 90% des flux &8Pu, et
pour 16% a 56% des flux d&&***Pu. La phase de descente de crue (5 décembre 2E28)
caractérisée par une diminution de la contributes stocks de plutonium remobilisés, avec
une valeur de contribution de 14% du flux d&u et une contribution nulle concernant le
flux de?*°*?*Pu. Au final, la remobilisation sédimentaire aweapectivement contribué pour
environ 89% et 50% du transport total’d®u et d&*****Pu durant la crue exceptionnelle de
décembre 2003.
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Tableau 4-4.Estimation de la contribution des stocks sédinigrgale’*Pu et’***?**Pu au transport total de «
deux isotopes durant la crue de décembre 2003vdlesrs de contribution ont été estimées a pagrattivité
massiques mesurées en Arles et en amont du biefoMlarArles. A, est I'activité des MES mesurée en an
du bief Marcoule-Arles, Aest I'activité des MES mesurées en Arles.

28py (MBq.kg-1) 239+240py (mBq.kg™)
Débit m*.sY)  Asy A, Comrbuton |oay, ap  Comrbuton
02/12/2003 6581 542 324 84% 17111 203+11 16%
03/12/2003 10144 542 49+17 90% 133+9  305+17 56%
04/12/2003 9345 311 2243 86% 106£8  200+11 47%
05/12/2003 4612 6+2 7+2 14% 139+8  135+10 -3%
Transport total durant la crue 0,28+0,04 GBq 1,9+0,2 GBq
Contribution des stocks 0,24 GBq (89+13%) 0,89 GBq (50+5%)

hY

Cependant, il est délicat de travailler a partis @etivités absolues comme nous
venons de le faire. En effet, on ne peut compléteér@earter I'hypothése que les différences
observées entre les activités mesurées en amdneflMarcoule-Arles et celles mesurées en
Arles ont pu étre dues, au moins en partie, a aufacteurs que la remobilisation
sédimentaire en aval de Marcoule, comme par exengdefacteurs de variation de nature
et/ou de taille des particules. Les travaux d’Aelbret al. (publication soumise, annexe A7),
effectués en partie dans le cadre de ce travailthgése, montrent I'évolution de la
granulométrie des MES lors de la crues de déceff8 (figure 4-9). Il apparait clairement
une modification de la composition granulométrigles MES lors de la crue. Bien que la
fraction argileuse soit relativement stable durantrue, variant de 11% a 22% dans les
échantillons prélevés, la fraction limoneuse, mtoe dans les échantillons prélevés, décroit
avec l'augmentation du débit avant de ré-augmeavtec la décrue. La fraction sableuse suit
la tendance inverse, sa teneur passant de 2% ald29%e la montée de crue. Le peu de
données d'activité efP®Pu et*®****Pu des MES obtenues lors de cette crue ne perrset pa
d’établir une relation avec les données granulaméts. L'augmentation de la fraction
sableuse et la diminution de la fraction fine liraose des MES représentent néanmoins des
facteurs de dilution des activités &fPu et>****Pu. Si de tels facteurs influent de facon
sensible sur la variabilité des activités?&fPu et>***?**Pu des MES, il est possible que les
contributions estimées ci-dessus ne soient paggeptatives des contributions réelles de la
remobilisation sédimentaire. Avant d’entamer unelcpnque discussion sur la contribution

de la remobilisation sédimentaire aux flux’d®u et d&>°*?*Pu vers la Méditerranée, nous
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avons donc veérifié la validité des valeurs de dgbation estimées par I'utilisation du rapport
isotopique®®Puf***#pu.
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Figure 4-9. Evolution des teneurs en argiles, limons et sadlesours de la crue de décen
2003 (figure publié danantonelli et al., publication soumise, annexe A7).

4.3.2.2. Utilisation du rapport isotopigt@Pu/****Ppu

Le principal avantage de l'utilisation d'un tel pgt d’activités est la possibilité de
s’affranchir de l'influence des variations de natwet de taille des grains porteurs de la
radioactivité. Comme avec les activités particelgidu®**Pu et du?***?*Pu, I'utilisation du
rapport?**Puf*¥*#*Pu est possible grace a I'observation, lors deda de décembre 2003, de
différences significatives entre les valeurs messign Arles et en amont du bief Marcoule-
Arles (figure 4-4 et 4-5). Le fait que les rappord€terminés en Arles s’écartent
significativement du rapport RA=0,03 caractéristigies apports issus du lessivage du bassin
versant pour se rapprocher du rapport RA=0,3 types rejets du centre de Marcoule est un

argument décisif en faveur de la remobilisationstieeks de plutonium particulaire issus de
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ces rejets. Ces deux termes sources représententes termes de I'équation de mélange (4)

dont le développement mathématique a été présemaragraphe 2.9.3.1 :
RAA = X.RAgs + (1-x).RAsy (4)

Avec RA4 le rapport d’activité¢**Puf***?*Pu du mélange, R& et RAsy respectivement le
rapport des stocks sédimentaires remobilisésraplaort des apports du bassin versant, et x la
proportion de”****Pu issu de Marcoule et présent dans les stockshiieés. A partir de
cette équation, il est possible de déterminer Epmtion de®****Pu issu du centre de

Marcoule :
239 24P Warcoule = X = (RAy — RAgy) / (RArs — RAgy) (16)
Proportion & partir de laquelle on peut déduiréeadli>**Pu :
“PUsarcouie = 2 Plhsarcoute: (RArs /RA) 17)

Ayant mesuré le terme Rfet en assumant A= 0,30 et RAy = 0,03, la contribution
de la remobilisation sédimentaire en aval de Mdecaux flux totaux dé**Pu et d&>***Pu
durant la crue de décembre 2003 a pu étre déteemiies résultats obtenus ont été reportés
dans le tableau 4-5. Ces résultats montrent unérilzoiion qui s’est accentuée avec la
montée de crue, pour atteindre respectivement 3088% du flux d’exportation d&%Pu et
de #%%*Puy durant le pic de crue. D’aprés cette méthodstidiation, la remobilisation
sédimentaire aurait contribué au final a hauteu8@# et 44% du transport total de ces deux

isotopes du plutonium lors de cette crue.

Tableau 4-5.Estimation de la contribution des stocks sédimergale®**Pu et?*****Pu au transport tot
de ces deux isotopes durant la crue de décembr® 2@8 valeurs de contribution ont été estimé
partir des rapports d'activi@Pu/*****Pu déterminés en Arles et en amont du bief Marcaules.

L3 28py/P320py g 239+240
Débit (m°.s™) Pu Marcoule Pu Marcoule
en Arles
02/12/2003 6581 0,16 90% 47%
03/12/2003 10144 0,16 90% 48%
04/12/2003 9345 0,11 81% 30%
05/12/2003 4612 0,05 44% 7%
Transport total durant la crue 0,28+0,04 GBq 1,9+0,2 GBq
Contribution des stocks 0,24 GBq (~89%) 0,79 GBq (~44%)
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Ces résultats confirment ceux déterminés graceétadé des activités particulaires. lls
démontrent aussi qu'il est possible d’estimer latdbution de la remobilisation sédimentaire
aux flux de plutonium a partir du seul suivi en &sldu rapport d’activité**Puf****pu,
Cette démonstration permet ainsi d’estimer les tiggande®**Pu et d&”*****Pu remobilisées
lors des autres évenements de crues de la périétlelel pour lesquels aucune donnée n'a
été obtenue en amont du bief Marcoule-Arles. C&néwents sont en particuliers ceux de
'automne 2002 et de I'automne 2004 (évenemen®s 4 et 5 du tableau 2-1), durant lesquels
ont été mesurés des rapports d’activités en Ailedasres a ceux de la crue de décembre
2003. Le rapport d'activité*®Puf*****Pu n'a pas fait I'objet d’un suivi journalier conepl
lors de ces événements. Les estimations de cotitribde la remobilisation sédimentaire ont
donc été déterminées en appliguant les équatiod €tl (17) a des rapports d’activités

moyens calculés a partir des quelques donnéessasgors de ces évenements (tableau 4-6).

Tableau 4-6. Estimation, & partir du rapport d’activitePu/****°Pu, de la contribution de la remobilisa
sédimentaire en aval du centre de Marcoule auxtfitaux de plutonium durant les crues de 2002 642Qe:
événements 1, 2, 4 et 5 font référence au tablehul2s incertitudes associées aux rapporu?*****°moyen:
des événements 1, 2 et 5 sont des écarts typesellnprélévement a pu étre effectué durant I'évemem
I'incertitude associée représente I'erreur sur égune.

238 239,240
Pu/~“""Pu
238P 239+240PU

u
moyen

Transport total durant la crue 0,38 GBq 2,3 GBq

Evenement 1 et 2 0,10+0,04
’ ' o 0,30 GBq 0,60 Bq
Contribution des stocks (~78%) (~26%)

Transport total durant la crue 0,04 GBq 0,21 GBq

Evenement 4 0,04+0,01
, ' o 0,01 GBg 0,01 GBq
Contribution des stocks (~28%) (~4%)

Transport total durant la crue 0,04 GBq 0,21 GBq

Evenement 5 0,17+0,03
' ' o 0,037 GBg 0,11 GBq
Contribution des stocks (~929%) (~529%)

Finalement, I'étude du rapport d'activitéPu/***?*Pu permet d’estimer des valeurs de
contribution de la remobilisation des stocks dequiium issu de Marcoule aux flux totaux de
plutonium vers la Méditerranée. Les crues a terglan@diterranéenne tels que les
evenements 1, 2, 3 et 5 de la période d’étudee@abPR-1), ont été caractérisées par des

valeurs de contribution de la remobilisation séditage de I'ordre de 78% a 92% du flux
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total de®**Pu, et de I'ordre de 26% & 52% du flux totaP#&?*Pu vers la Méditerranée lors
de ces évenements. Ces valeurs fortes sont lagquersge de I'ampleur et de la violence qui
caractérisent le plus souvent les évenements anerdMéditerranéenne. Au contraire, la
crue de janvier 2004, d’origine océanique (évendémaiu tableau 2-1), a été caractérisée par
des valeurs faibles de la remobilisation sédimeataie I'ordre de 28% pour f€*Pu et 4%
pour leZ%***Pu. Ces derniéres valeurs ont été calculées & parti rapport isotopique de
0,04£0,01 qui n'est pas significativement différent dypport caractéristique des retombées
globales sur le bassin versant (0,03 a 0,05 sB#wth et al., 1993). Nous ne pouvons donc
pas affirmer que la remobilisation sédimentair@atitbué de facon significative aux flux de

plutonium durant la crue de janvier 2004.

4.3.3. Contribution de la remobilisation sédimemtaiux flux de*'Cs

Concernant 1€°'Cs, aucune différence significative n'a pu étreepbée entre les
mesures d'activités particulaires obtenues en Adefn amont du bief Marcoule-Arles
(figure 4-10). En amont comme en aval des rejetsceltre de Marcoule, les activités
massiques de ce radionucléide ont varié, en périafie crues, entre 10 et 20 Bq'kg
définissant en Arles une activité moyenne et umégpe associé de 38 Bg.kg" similaire &
la valeur de 145 Bq.kg" déterminée en amont du bief toutes périodes cofem (144
Bqg.kg' en périodes de crues). Cela ne signifie pas querhecessus de remobilisation de
stocks de radionucléides artificiels piegés danslapartiment sédimentaire n’intéresse pas
le 1*’Cs, mais simplement que cette remobilisation rpastassez importante, par rapport aux
apports de’*’Cs venants du lessivage du bassin versant, pouretee une différenciation
significative de son activité particulaire entrantiont de Marcoule et Arles. Les résultats
obtenus avec les isotopes du plutonium impliquenteffet la remobilisation de stocks
sédimentaires, forcément contaminé pat“d@s originaire du centre de Marcoule étant donné

son affinité pour les particules et les bilans dianulation mis en évidence en aval du centre.
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Figure 4-10.Résultats du suivi quotidien de I'activité massiae**'Cs des ME

prélevées en Arles et en amont du bief Marcdules durant la crue exceptionne

de décembre 2003.

4.3.3.1. Méthode d’estimation et résultats

Bien que nous n’ayons pas pu observer directemantpdrticipation de la
remobilisation sédimentaire aux flux d&Cs durant les périodes de crues, il est possible

d’estimer sa contribution via les résultats acguigr les isotopes du plutonium.

L’équation de mélange suivante :

Ap = X.Ars + (1-X).ABV (18)

permet de déterminer I'activitéxXen Bg.kg) de™®*'Cs,?%u ou™****Pu des MES prélevées
en Arles lors d’'une crue, a partir de I'activitgddes stocks remobilisés et de l'activitg,/A
des apports du bassin versant, connaissant lailmaiin x de sédiments remobilisés au flux

d’exportation de MES. Dans cette équation, on a®si que la proportion x de sédiments
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remobilisés est la méme pour les isotopes du plute*Pu et*>****Pu et pour 1€°Cs.
Cette hypothése peut étre sujette a caution sidarsidere que les deux éléments césium et
plutonium n’ont pas le méme comportement physidaifue vis a vis des particules, et que
le terme X ne correspond donc pas au méme typ@akeporteuse pour ces deux éléments.
Néanmoins, étant donné d’une part la forte affindéymune du plutonium et du césium pour
les particules, et d’autre part les valeurs de Ktdéenement proches qui les caractérisent dans
les eaux du Rhéne (2,4%0,6.16 I.kg™* pour 1e**'Cs ; 2.18 1.kg™ pour le plutonium), nous
considéreront cette hypothése comme valable afiprdposer un ordre de grandeur de la

contribution de la remobilisation sédimentaire fux de**'Cs vers le Méditerranée.

En utilisant les résultats de plutonium acquishdes (An), en amont du bief (gv),
et en connaissant les activités en plutonium deskstremobilisés (R), I'équation (18)
donne la proportion x de sédiments provenant destmks. En multipliant la quantité de
sédiments remobilisés par I'activité éf/Cs des stocks, on obtient une estimation de la
quantité de*’Cs remobilisé en aval de Marcoule. Cette méthogsidgure cependant de faire

des hypothéses sur les activités en isotopes donglm et ert*’Cs des stocks remobilisés.

Les activités des sédiments accumulés en aval dedvla ayant évolué avec le
temps, il faut considérer que la remobilisationis@taire mise en évidence lors des crues
peut concerner des stocks de tout age, et quetieftés mesurées en Arles durant ces crues
sont le résultat d’'un mélange entre des stockstead d’autres plus anciens. Il parait donc
prudent d’essayer d’encadrer la contribution deelaobilisation sédimentaire aux flux de
137Cs en raisonnant, par exemple, & partir de cadimites en faisant des hypothéses sur les
activités les plus fortes et les plus faibles ceuyent caractériser les stocks sédimentaires en
aval de Marcoule. Ces hypotheses peuvent étrerainsta partir des chroniques de résultats
de mesures acquis dans les sédiments du Rhéneaérd@wWarcoule (figure 1-12). Ces
chroniques montrent que les niveaux d’activité piss forts se retrouvent dans les stocks
sédimentaires accumulés avant 1990, et que lekssteg plus faiblement marqués sont ceux
qui se forment depuis 1998 et la stabilisationrégsts du centre de Marcoule.

Concernant les stocks formés avant 1990, des t@dtimoyennes respectives de 400
Bg.kg", 2,4 Bq.kg" et 6,1 Bg.kd ont ainsi été estimées pour'f&Cs, [e***%Pu et 1e2%%Pu,
a partir des données d’activité des sédiments dibjes pour les années 1980. Les activités

moyennes en*'Cs,?*Pu et?***?*Pu des stocks récents ont été estimées a partidaieses
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acquises de 1998 & 2004. Depuis 1998, les appoléGs, 2%Pu et?***?*Pu issus des rejets
du centre de Marcoule et du drainage du bassiranemsont en effet caractérisés par une
relative stabilité (figure 3-11), qui se répercpt®bablement sur les niveaux d’activité des

stocks. Ces activités moyennes sont respectivedee®0 Bq.kd, 0,37 Bg.kd et 0,80 Bq.kg
1

Tableau 4-7.Valeurs de contribution (%) de la remobilisatiordisgentaire aux flux totaux de matiéres
suspension (MES) et d&'Cs durant la crue de décembre 2003. Les activitéd’@s, 2%Pu et******Pu entr
parenthéses représentent les hypotheses sur ietaanoyennes des stocks utilisées pour le tekmdors de

I'application de I'équation (18).

Remobilisation de stocks anciens
(**’Cs=400 Bq.kg™)

Utilisation du #*®Pu (2,4 Bq.kg™) | Utilisation du 2**?*°Puy (6,1 Bg.kg™)

Date de 3 Contribution Contribution Contribution Contribution

prélévement Debit (m™.s™) stocks MES stocks *¥'Cs stocks MES stocks ¥'Cs
02/12/2003 6581 1% 34% 1% 17%
03/12/2003 10144 2% 44% 3% 68%
04/12/2003 9345 1% 22% 2% 42%
05/12/2003 4612 0% 1% 0% 0%

Transport total durant la crue 6,9 Mt 113 GBq 6,9 Mt 113 GBq
Contribution des stocks 0,10 Mt (1%) 41 GBq (36%) 0,15 Mt (2%) 61 GBq (54%)

Remobilisation de stocks récents
(**'Cs=30 Bq.kg™)

Utilisation du #*®Pu (0,37 Bq.kg™)| Utilisation du ***?*°pu (0,8 Bq.kg™)

Date de Débit (m°.s%) Contribution Contriblti’t?ion Contribution Contriblust7ion

prélevement stocks MES stocks *'Cs stocks MES stocks 'Cs
02/12/2003 6581 7% 17% 5% 12%
03/12/2003 10144 12% 21% 26% 46%
04/12/2003 9345 5% 11% 14% 27%
05/12/2003 4612 0% 0% 0% 0%

Transport total durant la crue 6,9 Mt 113 GBq 6,9 Mt 113 GBq
Contribution des stocks 0,6 Mt (9%) 20 GBq (18%) 1,3 (19%) 41 GBq (36%)

Les valeurs de contributions de la remobilisatiédisentaire aux flux de MES et,

donc, aux flux dé*’'Cs durant la crue de décembre 2003 sont repors#esld tableau 4-7. Si
on considere la remobilisation de stocks d’av&®01 I'utilisation respective des résultats de

2%py et de®***Pu permet de déterminer des contributions de 369548 de la

remobilisation sédimentaire aux flux particulaiee’d'Cs durant la crue de décembre 2003.
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Si on considére la remobilisation de stocks récdhnislisation respective des résultats de
2%y et de®***Pu permet de déterminer des contributions de 18%8686 de la
remobilisation sédimentaire aux flux particulaiee'&Cs durant cette crue. Malgré les écarts
observés entre elles, ces quatre valeurs semblantten que la remobilisation sédimentaire a
contribué de facon significative aux flux d&Cs vers la Méditerranée durant la crue de
décembre 2003. Elles permettent de calculer unéribaotion moyenne de 385% de la
remobilisation sédimentaire dans le bief Marcoutéed au transport total d&'Cs lors de

cette crue.

Les valeurs de contribution de la remobilisatiodisntaire au transport dé’'Cs
durant les autres crues de la période d’étudetérastimées en appliquant I'équation (18) aux
données acquises en Arles durant ces événementse (8 de I'équation). Pour cela, les
données de plutonium de la crue de décembre 20C8memt du bief ont été considérées
comme représentatives des apports du bassin veBestactivités moyennes éffPu et
23924y de 0,005 Bg.kh et 0,15 Bg.kg ont donc été utilisées pour le termegyAde
I'équation. Les résultats obtenus sont reportés tatableau 4-8.

Tableau 4-8.Valeurs de contribution (%) de la remobilisationlisgentaire ax flux totaux de matiéres en suspen
(MES) et de"*'Cs durant les crues de 2002 et 2004. Les actigitd¥Cs, 2%u et®®**?*Pu entre parenthéses représel
les hypothéses sur les activités moyennes dessstditisées pour le termegAlors del'application de I'équation (1€
Les résultats de contribution sont & chaque fagsnd@yennes des résultats acquis avétma et [€2394Pu.

Remobilisation de stocks récents
(*¥Cs=30 Bq.kg*; **Pu=0,37 Ba.kg™;
239+240PU=0,8 qug-l)

Remobilisation de stocks anciens
(**Cs=400 Bq.kg™; #®Pu=2,4 Bo.kg™;
239+240PU=6,1 qug-l)

MES 137Cs MES 137Cs
Evénements Transport total durant la crue 9,4 Mt 140 GBq 9,4 Mt 140 GBq
let2 Contribution des stocks 0,1 Mt (1%) 38 GBq (27%) 0,8 Mt (9%) 24 GBq (17%)
Transport total durant la crue 0,8 Mt 11 GBq 0,8 Mt 11 GBq
Evénement 4 o
Contribution des stocks 0% 0% 0% 0%
Transport total durant la crue 0,8 Mt 11 GBq 0,8 Mt 11 GBq
Evénement 5 o
Contribution des stocks 0,03 Mt (4%) 8 GBq (71%) 0,3 Mt (33%) 5 GBq (46%)

Comme pour les radionucléidé8Pu et?***?*Pu, la remobilisation sédimentaire semble

avoir contribué de maniére importante aux flux-€s durant les événements 1, 2, 3 et 5 de

la période d’étude, caractérisés par une influenéditerranéenne marquée. La remobilisation

sédimentaire des stocks &Cs originaire du centre de Marcoule aurait en eftettribué
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pour 17% & 71% des flux totaux d&€Cs selon les événements de crues. Au contraire, la
remobilisation sédimentaire ne semble pas avoirtrite® au flux de**’Cs durant
'évenement 4 d'origine océanique. Ces valeurs dohrun ordre de grandeur de la
contribution de la remobilisation sédimentaire #lux de **'Cs durant les crues. Il ne s'agit

cependant pas de valeurs absolues puisqu’ellest®ntéterminées sur la base des résultats de
2%y et de>**Pu.

4.3.3.2. Influence de la remobilisation sédimeatair les activités eii’Cs des
MES

Nous avons vu que si les stocks remobilisés poovamedifier de facon significative
les niveaux d’activités des isotopes du plutoniwradt les périodes de crues, il n’en est pas
de méme pour I€’Cs pour lequel aucune différence n’est observée &aval et 'amont du
bief Marcoule-Arles. La remobilisation sédimentairaplique donc des stocks dont les
niveaux d'activité permettent de modifier le siguki plutonium mais pas celui dd'Cs.
Ayant estimé des valeurs de contribution de la tlisation sédimentaire aux flux d&'Cs
sur la base des résultats des isotopes du plutomaos devons vérifier que ces valeurs ne
permettent pas de modifier de maniére significafaetivité en**’Cs des MES dans le bief

Marcoule-Arles.

Dans I'équation (18), I'utilisation des valeurs deantribution x de la remobilisation
sédimentaire aux flux de MES (paragraphe précéaemids activités présumées’diCs Axs
des stocks remobilisés, permet de calculer desimsalt¥activité théorique Aen'*Cs dans
les MES en Arles. Ces valeurs d’activité ont étéuwtées pour la crue de décembre 2003 et
sont comparées dans le tableau 4-9 aux valeursréessen Arles et en amont du bief
Marcoule-Arles.

Lors des deux premiers jours de la crue, il sengole la remobilisation de stocks
anciens aurait d0 entrainer des activité$°4@s plus importantes que les activités mesurées
en Arles. Cependant, les valeurs calculées pou? léécembre 2003 (25 Bq.XKp ont
certainement été influencées par I'activité des Mésts de 'amont du bief Marcoule-Arles
ce jour 14 (21+2 Bqg.kg). Les activités ent*'Cs calculées pour les 4 et 5 décembre ne

s’écartent pas significativement de Il'activite dd&S en amont du bief. Seules I'activité
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calculée pour le 3 décembre (22 Bgkg'écartent significativement de I'activité meseign

amont du bief (151 Bqg.kg"). Ces valeurs d’activité calculées sont cohéreanes la valeurs

de 192 Bg.kg' mesurée en Arles ce jour la. Finalement, malgsénigeaux d'activité en

137Cs qui ont caractérisé les stocks formés avant,19%@mble que la remobilisation des

stocks de™®'Cs formés durant cette période soit possible adjbur sans que cela ne se

répercutent forcément de fagon significative sardetivités mesurées en Arles.

Tableau 4-9.Estimation, a partir de la otribution des stocks de MES remobilisés en avalldecoule, des activités
137Cs mesurables en Arles durant la crue de décentiff@. LZomparaison avec les activités effectivemessurées ¢
Arles et en amont des rejets de Marcoule. Les ig&siven™>'Cs, 2*Pu et®°*?*Pu entre parenthéses représenter
hypothéses sur les activités moyennes des stoitikges pour le terme # lors de I'application de I'équation (18).

Remobilisation de stocks anciens (*’Cs=400 Bq.kg™)

Utilisation du #*®Pu (2,4 Bg.kg™)

Utilisation du #%***°pu (6,1 Bg.kg™)

137Cs mesuré en

137Cs mesuré en

137cs Arles

137cs Arles

moyenne (Bg.kg-1)

1 1 MES . 1 MES . .

amont (Bg.kg™) Arles (Bg.kg™) calculé (Bq.kg™) calculé (Bq.kg™)
02/12/2003 212 13+1 1% 25 1% 23
03/12/2003 15+1 19+2 2% 22 3% 26
04/12/2003 10+1 15+1 1% 13 2% 16
05/12/2003 12+1 12+1 0% 12 0% 11

..~ 137
Activité ~'Cs 14+4 15+3 2145
moyenne (Bg.kg-1)
Remobilisation de stocks récents (**’Cs=30 Bq.kg™)
Utilisation du #*®Pu (0,37 Bq.kg™) | Utilisation du 2°***°Pu (0,8 Bq.kg™)
137 137 137 137

C? amontil C’s Arles } MES C’s Arles ; MES C’s Arles ;

mesuré (Bg.kg™) mesuré (Bq.kg™) calculé (Bq.kg™) calculé (Bq.kg™)
02/12/2003 2142 13+1 7% 22 5% 22
03/12/2003 15+1 19+2 12% 17 26% 20
04/12/2003 10+1 15+1 5% 11 14% 14
05/12/2003 12+1 12+1 0% 12 0% 12

s .2 137
Activite ~'Cs 14+4 1543 1645

Les valeurs calculées en considérant la remobdisates stocks récents confirment

ces interprétations. Les 2, 4 et 5 décembre 2@33vdleurs d’activité calculées ne s’écartent

pas significativement des valeurs mesurées en ardonbief Marcoule-Arles et sont

cohérentes avec celles mesurées en Arles. Seuslealleurs d’activité calculées pour le 3

décembre (17 et 20 Bq.Rps'écartent de I'activité mesurée en amont du, Gidfimage de

I'activité mesurée en Arles.
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Il semble donc que lactivité elf'Cs des MES issues de I'amont du bief Marcoule-
Arles ait été modifiée de facon significative semdmt lors du pic de la crue (3 décembre),
lorsque la contribution de la remobilisation séditaie aux flux de°'Cs fut la plus forte
(20% & 68%). Néanmoins, les valeurs moyennes uiticten **'Cs en Arles lors de cette
crue, qu'elles soient calculées ¢51Bq.kg" et 165 Bg.kg") ou mesurées (¥3 Bqg.kg'), ne
sont pas significativement différentes des valenoyennes d’activité mesurées en amont du
bief (144 Bqg.kg'). Ces résultats confirment donc que la contrilbutides stocks
sédimentaires d€'Cs originaire du centre de Marcoule peut se predsans influer de fagon

importante sur les niveaux d'activité €iCs des MES.

4 4. Discussion

D’aprés les résultats obtenus, il semble que laobdimation sédimentaire en aval de
Marcoule soit aujourd’hui un terme source significde *'Cs, de***Pu et de”*****Pu lors

des périodes de crues.

Durant la période d’étude (2002 a 2004), ce termgce s’est manifesté principalement
lors d’évenements de crues intenses, le plus sodv@ngine méditerranéenne. Concernant la
crue océanique de janvier 2004 (évenement 4 dedal2-1), il semble que la contribution de
la remobilisation des stocks sédimentaires auxderX 'Cs, de”*®Pu et d&*°*"**Pu en aval de
Marcoule ait été négligeable. Ceci peut s’expligeeit par I'épuisement des stocks
disponibles lors de la crue de décembre 2003,pswile caractere peu intense de cette crue
océanigue, qui n‘aurait pas permis la remobilisatle stocks. On peut en effet penser que la
forte contribution de la remobilisation sédimergalors des événements 1, 2 et 3 a été

directement liée a leur ampleur et donc a la capadérosion qui les a caractérisés.

Sur la base des résultats de contribution desgeside crues aux flux totaux annuels de
137Cs, de®®%Pu et de**?*Pu vers la Méditerranée, des contributions moyeanesielles de
la remobilisation sédimentaire a ces flux ont &ténedes, ce qui permet de dresser un tableau
récapitulatif des contributions respectives dedédbhts termes sources de radioactivités

artificielles dans le Rhone aval (tableau 4-10).
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La remobilisation sédimentaire de radionucléidegjimasires de Marcoule a ainsi
contribué en moyenne pour 19%, 44% et 22% desdhnuels moyens d€’Cs, ?**Pu et de
239+24p vers la Méditerranée sur la période 2002-2004emésente donc aujourd’hui un
terme source significatif de plutonium dans le Rhémal. Le flux d’exportation lié aux rejets
directs de Marcoule ne représente plus, quant, jle 16%, 20% et 17% des flux moyens
annuels dé*'Cs,?%Pu et d&***?*Pu, et est donc devenu minoritaire par rapportapports
du bassin versant et de la remobilisation sédinrentdl est également intéressant de
remarquer que les apports du bassin versant smeindge un terme source significatif en
137Cs, en®®u et erf*****Pu dans les eaux du Rhéne en aval de Marcoulepetésentent
méme aujourd’hui le terme source majoritaire 'd€s et de******Pu. Il faut cependant
remarquer que, malgré la diminution des rejetsahire de Marcoule, ce centre conserve une
contribution non négligeable dans les flux actael$®'Cs, de’**Pu et d&°***Pu, puisqu’en
cumulant les flux issus des rejets directs et deeitaobilisation sédimentaire, le centre de
Marcoule contribue en moyenne pour 35%, 64% et 88%flux moyens annuels de ces trois
radionucléides respectifs.

La figure 4-11 représente I'évolution de la conitibn de ces trois termes sources en
fonction des flux totaux annuels vers la MéditeéarLors de I'année 2004, qui fut une année
hydrologique relativement calme par rapport auxéasn2002 et 2003 (tableau 2-1), la
contribution des apports issus du drainage du magsisant a été la plus forte, avec des
valeurs de 57%, 65% et 68% des flux annuels to@eix*'Cs, de®*Pu et de®®¥**Ppu,
respectivement. La remobilisation sédimentaire*d@s, de***Pu et de*****Pu originaires
du centre de Marcoule a contribué respectivement f6%, 20% et 12% des flux totaux
annuels de ces radionucléides, tandis que lessrejeects du centre de Marcoule ont
contribué respectivement pour 33%, 15% et 30% ddlag. Durant 'année 2004, il semble
donc que les apports issus du drainage du bassanteaient été largement majoritaire par
rapport aux apports originaires des rejets du eedér Marcoule qui ont représenté, rejets
directs et remobilisation sédimentaire confondiB$435% et 42% des flux d€'Cs, de

238py et d&%"?*Pu vers la Méditerranée.

L'occurrence de crues exceptionnelles durant leges 2002 et 2003 a entrainé une
augmentation de la contribution relative des appdt bassin versant aux flux annuels de
137Cs (70% en 2002, 63% en 2003) . Bien que la caritdb des apports du bassin versant

aux flux de®*%*2*py ait été la plus forte en 2002 (68%), elle ala@tplus faible en 2003
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Tableau 4-10.Tableau récapitulatif de la contribution des diféts termes sources actuels'd€s,?**Pu et®****Pu aux flux totaux vers la Méditerranée, déterminee
la période 2002 a 2004.

137CS 238PU 239+240Pu
Flux annuel Contribution Qc:nt&butionl bCor?tributiont Flux annuel | Contribution (_:t:nt':/ilbutionl bCor?tributiont Flux annuel | Contribution (_:t:nt':/ilbutionl bCor?tributiont
(GBq) stocks (GBq) rejets Marcoule assin versan (GBq) stocks (GBq) rejets Marcoule assin versan (GBq) stocks (GBq) rejets Marcoule assin versan
(GBQq) (GBQq) (GBQq) (GBq) (GBQq) (GBQq)
2002| 194458 | 31 (16%) 27 (14%) | 136 (70%) |0,62+0,61] 0,30 (48%) | 0,13 (21%) | 0,2 (31%) | 3,2+0,9 | 0,6 (19%) | 0,4 (13%) 2,2 (68%)
2003| 15847 | 41 (26%) 17 (11%) | 100 (63%) |0,47+0,47| 0,24 (51%) | 0,11 (23%) | 0,12 (26%) | 2,5+0,80 | 0,8 (32%) | 0,4 (16%) 1,3 (52%)
2004 67420 7 (10%) 22 (33%) | 38 (57%) |0,26+0,26| 0,05 (20%) | 0,04 (15%) | 0,17 (65%) | 1,0+0,3 | 0,12 (12%) | 0,30 (30%) | 0,58 (58%)
F'“Xa“;;’ﬁiﬂ 140+42 GBg.an™ 0,45+0,45 GBg.an™* 2,3t0,7 GBg.an™
Contribution
moyenne des 26 GBg.an™ (19%) 0,20 GBg.an™ (44%) 0,50 GBg.an™ (22%)
stocks:
Contribution
moyenne des 22 GBg.an™ (16%) 0,09 GBg.an™ (20%) 0,4 GBg.an™ (17%)
rejets:
Contribution
moyenne du 92 GBg.an™ (65%) 0,16 GBg.an™ (36%) 1,4 GBg.an™ (61%)

bassin versant:




(52%) malgré la crue exceptionnelle de décembraxc@mant 1€**®Pu, il semble que les
crues de 2002 et 2003 ait entrainé une diminutigrortante de la contribution de ce terme
source aux flux annuels (31% en 2002 et 26% en 2008e 65% en 2004).

La contribution de la remobilisation sédimentaive #ux annuels totaux d€’Cs, de
2%y et de*¥***Pu vers la Méditerranée semble augmenter en 20@R0S pour les trois
radionucléides. Cette augmentation parait moineqroée pour 1&3'Cs (16% en 2002, 26%
en 2003) et 1€°%*Pu (19% en 2002, 32% en 2003) que pouf*feu, pour lequel la
remobilisation des stocks sédimentaires contamangmntribué a hauteur de 48% de 51% des

flux annuels totaux en 2002 et 2003, respectivement

La contribution des rejets directs du centre deddiale diminue en 2002 et 2003 pour
le ¥'Cs (14% en 2002, 11% en 2003) et’{&"**Pu (13% en 2002, 16% en 2003). Elle
augmentent, au contraire, poufféPu (21% en 2002, 23% en 2003).

Finalement, il semble que les apports issus dundgai du bassin versant représentent
aujourd’hui le terme source prépondérant'd€s et de”****Pu, quel que soit le type et
I'ampleur des crues du Rhoéne et malgré la remalitie de sédiments contaminés durant ces
événements. Ceci ne semble pas étre le cas pdtiPle pour lequel, en 2002 et 2003, le
terme source prépondérant a été la remobilisagdimeentaire. Ceci pourrait s’expliquer par
I'importance des stocks d&Pu présents en aval du centre de Marcoule, plpsriant que
ceux de™'Cs et de®****Pu relativement aux stocks disponibles dans les gol bassin
versant. L'illustration en est la différence enerapport d’activité**Pu/*****Pu des rejets
du centre (environ 0,30) et celui des retombéesoaatives globales (environ 0,03). La
remobilisation de sédiments marqués par les rdjetsentre contribuerait alors, aujourd’hui,
de facon plus significative pour #Pu que pour 18%*%*Pu et, a priori, que pour {&’Cs.
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Figure 4-11.Evolution de la contribution des termes source$’@s, ?*Pu et*****Pu, reporté
en fonction des flux annuels de ces 3 radionuckéisler la période 2002004. Les 3 term
sources représentés sont la remobilisation sédaimentn aval de Marcoule (Stocks), les rt
directs de Marcoule (Rejets), et les apports idsugssivage du bassin versant (BV).
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5-ESTIMATION DES TEMPS DE
RESIDENCE
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5. Estimation des temps de résidence

La question qui se pose maintenant est d’estimertdenps de résidence des stocks
sédimentaires en aval de Marcoule avant leur rellmation lors des crues. L'estimation de
ces temps de résidence permettra de savoir solegsus de reprise sédimentaire que I'on
observe actuellement lors des crues permet la rnéisation de stocks formés avant 1990,
plus marqués que les stocks formés aujourd’huseth possible, ensuite, de proposer une
estimation du temps nécessaire a I'évacuationealas stocks sédimentaires d&Cs, de
238y et de®™***Pu accumulés depuis que le centre de Marcouleugstisé a rejeter des

effluents liquides dans les eaux du Rhéne.

5.1. Problématique

La détermination des temps de résidence des sédireanaval du centre de Marcoule
avant leur remobilisation lors des crues du Rhéteuae question délicate. Puisque seule
I'étude des radionucléides artificiels permet dettraeen évidence et de quantifier la
contribution de la remobilisation sédimentaire;iepbssible de pousser plus avant leur étude
afin d’appréhender les temps de résideridesas (1997) a proposé des valeurs de temps de
résidence des particules entre Marcoule et Arleboddre de 3 a 5 ans, estimées a partir de
bilans annuels entre les apports et les exportses et de®°Co (Ty-=5 ans). La
détermination de ces temps de résidence était [sasékhypotheése que les différences de
bilan observées entre ces radionucléides étaiezs dua décroissance radioactive o
plus rapide que celle dd’Cs. Cependant, le travail de cet auteur a étéséépbur la période
1983-1990 durant laquelle le rble des périodes mes¢ et donc de la remobilisation

sédimentaire, n’a pas été aussi important quedieta période étudiée dans ce travalil.

Essayer de déterminer les temps de résidence diesesds repris lors des crues s’'avere
tres complexe car la remobilisation des stocksnsédiaires dépend a la fois de l'origine des
crues, ainsi que d’autres facteurs tels que I'époent des stocks disponibles d’'une crue a
l'autre ou lors d’'une méme crue. Par exemple, lee anéditerranéenne de septembre 2002

était due essentiellement a celle d’'un de sesaafffucévenols, le Gardon, et n’a sans doute
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concerné que des stocks sédimentaires situés lenttenfluence Gardon-Rhoéne et Arles,
omettant ceux situés en amont. Qu’en était-il dgd’ des sédiments remobilisés dans cette
zone par rapport a ceux du bief Marcoule-Arles 7aule part, les crues dorigine
méditerranéenne, telles que celles de 2002 et 2008 généralement plus importantes et plus
violente que les crues océaniques, et sont dorttaptement caractérisées par des capacités
d’érosion plus importantes. La chronologie des éutnts de crues est aussi un facteur
influencant la remobilisation sédimentaire. Ailaisuccession des crues de I'automne 2002 a
peut-étre entrainé la remobilisation, durant laecde septembre, des stocks récents plus
facilement remobilisables, qui ne furent plus drsptes pour la crue de novembre. La crue
de novembre 2002 aurait pu alors remobiliser peéfiizllement des stocks plus anciens.
Finalement, la combinaison de tous ces facteurpemmet probablement pas d’établir une
méthode d’estimation absolue des temps de résiddgsxasédiments en aval de Marcoule en
fonction, par exemple, du régime hydrauliqgue duvie®e Nous allons voir cependant comment
nous pouvons proposer des temps de résidence samtfaies bilans entre les activités en

137Cs,2%Pu ef?*?*Pu accumulées, remobilisés et exportées chaque anné

5.2. Conséquences a court et moyen termes

L’observation des activités dé’'Cs, de™%u et de*****Pu remobilisés durant les crues
de la période d’étude permet d’entrevoir, a unekelylobale, le fonctionnement du systéeme
Marcoule-Arles concernant ces stocks de radiondetéartificiels. Il est en effet possible de
comparer les activités remobilisées aux stocks ésrmécemment suite a I'accumulation
sédimentaire hors périodes de crues. Cette congparae base sur I'hypothese que les stocks
récemment formés sont plus facilement remobilisablee des stocks plus anciens, et sont
donc repris en premier par les crues. Afin de retgpda chronologie de la reprise des stocks,

les crues de la période d’étude sont donc étudiges leur ordre d’occurrence.

Le tableau 5-1 représente les données d’estimdésractivités ef*’Cs,?**Pu et?*****py
accumulés et remobilisés annuellement de 1998 &.208s données de stockage ont été
déterminées en considérant une accumulation aenmelyenne de 31% des rejets’d€s
du centre de Marcoule et de 25% des rejets de rpluto (tableau 4-2). Les données de

césium et de plutonium remobilisés ont été estiméesconsidérant les contributions
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moyennes respectives de la remobilisation sédirrerdax flux annuels d€’Cs, de”*%u et
de #%#Py du tableau 4-10. Ces flux annuels ont été estifepuis 1998 en considérant les

rejets de plutonium relativement stables sur leopér1998-2004.

Tableau 5-1.Estimation des stocks d&Cs, Z*Pu et******pu originaires de Marcoule, accumulés et remols
annuellement sur la période 1998-2004.

137CS 238Pu 239+240Pu
Stockage remobilisation Stockage remobilisation Stockage remobilisation
annuel (GBg) annuelle (GbBqg) | annuel (GBQq) annuelle (GBQq) annuel (GBg)  annuelle (GBq)
1998 10 0 0,04 0 0,13 0
1999 15 0 0,05 0 0,15 0
2000 9 4 0,11 0,06 0,35 0,21
2001 7 21 0,06 0,09 0,2 0,31
2002 12 31 0,04 0,18 0,16 0,59
2003 8 41 0,03 0,24 0,09 0,81
2004 10 17 0,05 0,08 0,17 0,22

En ce qui concerne les crues de 2002, les quart#éd'Cs, de®**Pu et de?*****pu
remobilisées ont largement surpassé les stocksfmdtement accumulés durant I'année. I
semble donc que le caractere exceptionnel de ces @it permis de remobiliser des stocks
plus anciens. Afin d’obtenir un bilan équilibré entes quantités de césium et de plutonium
accumulées et remobilisées, il est ainsi nécesshrgorendre en compte les processus
d’accumulation et d’exportation depuis 1998 jusqR(®2. Durant cette période, environ 53
GBq, 0,30 GBq et 0,99 GBq d&'Cs, de’**Pu et de”*****Pu ont été stockés, qui équilibrent
globalement les 56 GBq, 0,33 GBq et 1,11 GBq refisési au total lors des crues de 2000 a
2002. Il semble aussi que les crues de 2000 et @00globalement repris des stocks formés
dans l'année. La remobilisation sédimentaire logs drues de 2002 a donc apparemment

concernée des stocks de plutonium formés jusqgaiasten arriere.

Un an apres, la crue de décembre 2003 a remolilis&Bq, 0,24 GBq et 0,81 GBq
respectivement d€’Cs, de?*®Pu et d&*****Pu, alors que les stocks constitués dans I'année
ne se sont élevés qu'a 8 GBq, 0,03 GBq et 0,09 GB¢Bq, 0,21 GBq et 0,72 GBq de ces
trois radionucléides sont donc issus de stocks @hagens que I'année et, étant données les

guantités de plutonium remobilisées sur la périd®®8-2002, il semble donc que la
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remobilisation sédimentaire durant cette crue etk@epelle ait concerné des stocks antérieurs
a 1998.

L’année 2004, caractérisée par des crues de péramlestour annuelles, montre un bilan
relativement équilibré entre 16¥Cs,*%u et?*****Pu remobilisés et accumulés dans I'année.
Cela a également été le cas, apparemment, dusaahieees 2000 et 2001 dont les crues ont
été d'une ampleur équivalente a celles de 200ertiblerait donc que des crues de périodes
de retour de l'ordre de I'année ne soient capatidesemobiliser que des stocks sédimentaires
récents et dont on peut penser qu’ils sont plugefaent remobilisables.

5.3. Conséquences a long terme

L’évaluation des conséguences a long terme deggsas de remobilisation sédimentaire
sur les stocks de radionucléides artificiels erl deaMarcoule, permet équivaut a déterminer
le temps nécessaire pour que les stocks sédimentaiarqués par les rejets du centre de

Marcoule disparaissent totalement du bief Marc@ules.

En considérant les résultats d’accumulation etemeobilisation des stocks de césium et
de plutonium acquis dans le cadre de cette étlidst ipossible de proposer une méthode
d’estimation de ce temps en se basant sur la pigdides bilans annuels de radioactivité
remobilisée. Cette méthode implique cependant dee feertaines hypotheses sur le
fonctionnement actuel du systeme apport/export tabgef Marcoule-Arles. Ce systeme doit
étre considéré comme stable en terme d’apport pemtedu centre de Marcoule aussi bien

gu’en terme d’export, et ce jusqu’a I'épuisemert sdcks, ce qui suppose :

- La stabilité des rejets éAi'Cs, ®Pu et>*****Puy du centre. Il semble, en effet, que
les rejets de ces radionucléides soient relativersiables depuis la fin des années
1990 (figure 3-11). Les valeurs de rejets moyemsials en>'Cs,?**Pu et>***#Ppy
calculés sur la base des années 1998 a 2004 sontredpectivement de 82 GBq,

0,21+0,10 GBq et de 00,3 GBq.
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- La stabilit¢ des flux d'exportation d&'Cs, #%Pu et 2% *Pu vers la mer
Méditerranée. Les valeurs de flux moyens annu@sgpidrtation utilisées sont celles

du tableau tableau 3-8.

Sur la base de ces hypothéses, nous pouvons caleslebilans entre les quantités
moyennes annuelles de radionucléides accumuléagiages rejets, et remobilisées lors des
périodes de crues. Pour cela, nous prendrons eptedes valeurs d’accumulation moyenne
du *'Cs et des isotopes du plutonium rejetés annuellepanMarcoule de 31% et de 25%,
respectivement (tableau 4-2), et les valeurs mag®eme contribution de la remobilisation
sédimentaire de 19%, 44% et 22% aux flux annuels'd€s, de®*%Pu et de?*****Puy,
respectivement (tableau 4-10). Le bilan moyen ahBugBgq.an') est calculé pour chaque

radionucléide grace a I'équation suivante :
B = [F.Gg — [Rjt.Cacd] (19)

Avec F le flux d’exportation moyen annuel (GBGnRjt le rejet moyen annuel venant de
Marcoule (GBg.at), et Grs et Gacc respectivement la contribution de la remobilisatio
sédimentaire au flux moyen annuel et la proportitsyenne du rejet annuel accumulée en

aval de Marcoule (en %).

L’estimation du temps t nécessaire a la remobitisatle la totalité des stocks
sédimentaires contaminés par du césium et du plutowriginaire du centre de Marcoule
peut finalement se calculer par le rapport deskstdotaux de®*'Cs, >**Pu et **%*24Ppy

disponibles dans le bief Marcoule-Arles sur B :
t = Stocks/B (20)

Pour les isotopes du plutonium, les valeurs dekstatilisées sont déterminées a partir
des données dgeyrolle et al. (2004), qui ont estimé une accumulation nette de2&Bq de
2%y et de 17835 GBq de”>?***Pu entre 1945 et 2000, en corrigeant la valeur®u par
rapport a la décroissance radioactive depuis leutddb la formation des stocks (stocks
23¥py = 2@6 GBq). Le stock actuel d€’Cs est estimé pour la méme période & 189000

GBq en faisant le bilan des stocks'd®€s accumulés et remobilisés en aval de Marcoule, et
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en corrigeant a la décroissance radioactive. Lekste'*'Cs a été déterminé en considérant
une accumulation de 31% des rejets du centre deddk. Durant les années caractérisées
par des périodes de crues importantes, I'accuronla@™®'Cs a été considérée comme nulle
(Thomas, 1997).

Tableau 5-2.Estimations du temps de résidence t des stockmeéthires de radioactivité artificielt&iginaire di
centre de Marcoule, accumulés de 1958 a 2004, lddnisf MarcouleArles. Sont reportés les termes nécessaire
calculs des valeurs de t, avec F le flux moyen ahwers la Méditerranée, Rjt le rejet moyen anmaeglle centre ¢
Marcoule, Gs la contribution moyenne de la remobilisation sésfitaire au flux moyen annuel,£l’'accumulatiol
moyenne annuelle des rejets du centre de MarceuR,le flux d’exportation moyen annuel des stocksnt aus:
reportées les activités én'Cs, 2Pu et®***Pu rejetées par le centre de Marcoule de 1958 & 20Qes stocl
accumulés a partir de ces rejets (entre parentieégesportion que représentent les stocks paromrgux activité
totales rejetées

F Rit B Rejets
C C Marcoule Stocks (GB t
(GBg.an™) (GBg.an™) RS ¢ (GBg.an-1) (GBa)

(GBaq)

1¥cs 63 32 19% 31% 2 72338 109007700 ~5500 ans

(~15%)
238p, 0,31 0,21 44% 25% 0,08 93 2016 (~21%) ~300 ans
239+240p 1,6 0,7 22% 25% 0,2 444 172435 (~39%) ~900 ans

Les estimations du temps t nécessaire a I'évacudtitale des stocks sédimentaires
contaminés par dtf’Cs, du®**Pu et du*****Pu originaires du centre de Marcoule, ainsi que
les parametres nécessaires a leur calcul, sonttéspdans le tableau 5-2. Environ 15%, 21%
et 39% des activités ei'Cs, >%Pu et>****Pu rejetées par le centre de Marcoule entre 1958
et 2004 ont ainsi été stockés dans le compartis@imentaire du bief Marcoule-Arles. Les
estimations du temps t nécessaire a I'évacuaties stocks sédimentaires contaminés par du
137Cs, du®®Pu et duP¥***Pu rejetés par le centre de Marcoule sont déteemiaépartir des
résultats dé*'Cs, de”*®Pu, et d&*****Pu et sont respectivement de I'ordre de 5500 &, 3
ans et de 900 ans. Bien qu'il y ait un écart consatientre ces estimations, il semble que le
bief Marcoule-Arles ne puisse exporter entierensas stocks sédimentaires contaminés par

les rejets du centre de Marcoule avant au minimiusigurs siecles.

Ces valeurs de t concernent les stocks sédimesit&oair prédire la disparition des stocks
de 2'Cs, de?®Pu et de*****Pu associés a ces stocks sédimentaires, il essssee de
prendre en compte la décroissance radioactive deradionucléides. Les valeurs de t

reportées dans le tableau 5-2 sont applicablé®&d%Pu pour lequel la diminution des stocks
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par décroissance radioactive est négligeable ste période (I, = 24100 ans pour E%Pu,
T, = 6563 ans pour 16*%Pu). Par contre, il est nécessaire d'introduire facteur de
décroissance radioactive pourféCs (Ti» = 30 ans) et I€%Pu (T, = 88 ans). L'évolution

des stocks de ces deux radionucléides suit laagelatiivante :

Stockg+1) = Stockg) — B.dt —A.Stockg,.dt (21)

Avec t le temps en annéeshela constante radioactive du radionucléide étudedte relation
conduit a déterminer des valeurs de temps t ddrkode 200 ans et 100 ans, nécessaires a
I'épuration des stocks respectifs &Cs et de”**Pu issus des rejets du centre de Marcoule et
accumulés dans le compartiment sédimentaire duM&toule-Arles jusqu’a aujourd’hui
(figure 5-1).

5.4. Discussion

Nous avons montré que lors des crues de fréquancetaur d'une a quelques années, le
bilan entre I'accumulation annuelle et la remohitiisn des stocks sédimentaires marqués par
des radionucléides originaires de Marcoule s’éréli Malgre cela, lorsqu’on s’intéresse aux
bilans moyens d’exportation a long terme de ceskstoil semble que le bilan
accumulation/remobilisation annuelle penche en uUavde la remobilisation, ce qui
soulignerait un export moyen annuel de stocks d'aygérieurs a I'année. Cela est possible
puisque ces bilans a long terme ont été estiméa fiase de flux moyens annuels déterminés
sur une période de temps relativement longue (2904 tableau 3-8), flux qui prennent
donc en compte non seulement les crues annuells,aussi des évenements de crues plus
importants, voire exceptionnels, qui se sont prisddurant cette période. Sur notre période
d’étude (2002 a 2004), il a semblé en effet quésdes évenements de crues exceptionnelles
(fréquence de retour supérieure a 10 ans) ont apabtes de remobiliser des stocks
sédimentaires d’age supérieurs a I'année, commsedes crues extrémes de 2002 et de 2003.
Ceci pose aussi la question de la localisation slesks dans le bief Marcoule-Arles. La
dynamique de remobilisation des stocks sédimemsta&eents ou anciens est-elle liee d’'une

quelconque fagon a leur localisation dans le biefddule-Arles ?
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Figure 5-1. Prédictions de I'évolution des stocks sédimentaides®’Cs, ®Pu et®****Pu piégés en aval
Marcoule de 1945 & nos jours. Ces prédictions éiehoompte de la décroissance radioactivé’is et du**Pu
Elles représentent I'évolution la pluapide des stocks, et aboutissent a des tempssidence t avant

disparition compléte des stocks du bief Marcoulieér
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6-IDENTIFICATION DES ZONES DE
STOCKAGE SEDIMENTAIRE
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6. ldentification des zones de stockage sédimentair

Au sein d'un systeme fluvial, des accumulationsreédtaires sont observables a la fois
dans les zones immergées (chenal principal) et @snsones émergées (berges, bras morts,
plaines d’'inondation). Pour répondre a la questiera localisation des stocks sédimentaires
contaminés par des radionucléides artificiels, deoxpartiments distincts susceptibles
d’accumuler puis de relarguer du matériel particeleont été considéerés. Ces deux
compartiments sont d’'une part I'amont des ouvraggdroélectriques dans le chenal du
fleuve, et d’autre part le systéeme de berges. Bsgltats acquis dans un bras mort (I6ne) du
Rhbéne seront aussi discutés.

6.1. Stockage dans le chenal

Le chenal du Rhéne en aval du centre de Marcouyledsente une zone de stockage
transitoire des sédiments, en particulier de afrésence d’'un certain nombre d’ouvrages
hydroélectriques qui freinent le transport des emat en suspension (MES) et jouent le role

de piége a particules (figure 2-11, paragraphd. 2.6.

Ces ouvrages permettent le piégeage des matérigranalométrie fine, pour lesquels les
radionucléides étudiés ont le plus d’affinité&mbrechts et Marchand (1994 b) ont effectué en
1993 des mesures granulométriques sur des échastibsus des dépdts sédimentaires dans
les garages des écluses associées a toutes lmgeeteaux du Bas-Rhbéne. Leurs résultats
ont montré que I'amont des retenues de Caderou&eignon et de Vallabregues, qui
représentent les trois principaux ouvrages situésles Rhéne entre Marcoule et Arles,
pieégeaient préférentiellement des sédiments ayastge 90% de particules fines inférieures
a 50 um. Les travaux de.ambrechts et al. (1996 c), qui ont effectué en avril 1994 des
carottages dans les sédiments accumulés au nivesuamiénagements hydroélectriques
d’Avignon (figure 6-1), montrent qu’il s’agit de diénents fins constitués de 50% a 90% de
particules inférieures a ffh (limons et argiles).Cartier,(1984), qui s’est intéressé
spécifiguement a ces sites potentiels de stockada thdioactivité artificielle, souligne que
« les résultats laissent apparaitre que les déppexficiels des garages amonts des écluses de
Caderousse, Avignon et Vallabregues sont tres nsigjuant a leurs caractéristiques

sédimentologiques. On note d’'une part 'absenckiénts de diamétre supérieur a 200,
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d’autre part 'abondance d’éléments de diametrérie@ir a 5qum (79 a 92%) dont les argiles

qui, a elle seules, représentent 13 a 18% du polidsdu sédiment. »

Usine-Barrage

de SAUVETERRE

bras d'Avignon

] . E LE PONTET

lle de la

CHONE Barthelasse N
———— Usine-Ecluse

N / d'AVIGNON
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D \\ \ ~_
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VILLENEUVE | [/ '\‘_
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O A ‘\\
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1 ‘\‘I

5km \ \

RHONE

Figure 6-1. Aménagement de la chute d’Avignon et situation’dgiie-barrage de Sauveterre (figure puk
dansLambrechts et al., 1996 c)

Les trois retenues d'eau (Caderousse, Avignon dtabagues) représentent donc
probablement des sites de stockage privilégiésragisnucléides artificiels, en particulier
pour le *'Cs, le >*Pu et 1e*****Pu originaires du centre de Marcouleambrechts et

Marchand (1994 b) ont montré que « la radioactivité artificielle étaultipliee par un facteur
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4 entre les ouvrages non influencés et ceux infléemar les effluents liquides du centre de
Marcoule ». Lambrechts et al. (1996 c) ont ensuite déterminé, dans les sédiments retanus a
niveau de ces ouvragedes rapports d'activité®Pu’**"?*Pu caractéristiques des rejets du

centre de Marcoule (0,30).

Par ailleurs_ambrechts et al. (1996 c) ont mesuré des rapports d'activitdPuf3?*%4py
proches de 0,05 a la base de leur carottage entameota retenue d’Avignon, qui sont
caractéristiques des retombées globales sur lénbamsant. Dans cette zone, les sédiments
les plus profonds ont vraisemblablement été dépes@sit le démarrage de l'usine de
retraitement du combustible irradié de Marcoulesta dire antérieurement a 1958, ce qui
donne une idée de la capacité de stockage a lomg tée ce type d’ouvrages. De plus, les
auteurs ont effectué leurs carottages en avril 1884t a dire suite aux crues exceptionnelles
de l'automne 1993 et de janvier 1994. Or, ils estimque les niveaux sédimentaires
superficiels des carottes auraient été déposée 4980 et 1985, et concluent que les
evenements de crues de 1993 et 1994 auraient engestdépots accumulés depuis 10 a 15

ans.

6.2. Stockage dans les berges et les bras monessjlo

Les berges du Rhone constituent un second compantimle stockage transitoire de
matériaux particulaires et des radionucléidesiciglé associés. Afin de mettre en évidence
les stocks potentiellement en place sur les bedgdsief Marcoule-Arles, des carottages ont

éte effectués sur trois sites particuliers du lalef)x sites de berges et une I6ne.
6.2.1. Le site de Barriol (figure 6-2)
Le site de Barriol représente une berge qui seueér en eau calme lors des épisodes de
crues du Rhbéne. Cette berge est alimentée en smparticulaires seulement lors des crues

mais n'est pas soumise aux processus d’érosiondmrses crues (figure 2-12, paragraphe
2.6.2.1).
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L’absence de relation significative entre les at&/de la figure 6-2 (annexe A8) et les
facteurs granulométriques de CEC et la teneur dieraaorganique (figure 6-3) souligne que
les valeurs d’activité observées sont principaldmées aux variations des apports de
radionucléides artificiels. L’augmentation de liaité du**'Cs en profondeur peut étre reliée
aux niveaux d'activité importants émis par le cerde Marcoule jusqu’au début des années
1990. Cette hypothese est confonp@e I'augmentation de la fréquence d’apparitionddex
autres radionucléides artificiels retrouvés dasspiofils. Ces radionucléides sont®f€o et
I"2*'Am (figure 6-4) rejetés avant 1990 par le centrévidgcoule en quantité environ 10 fois
plus importante qu'aujourd’hui. Concernant les psoflu **'Cs et du®Co, les niveaux
d’activité mesurés au dela de 100 cm de profondeurespondent, une fois corrigés de la
décroissance radioactive, a ceux mesurés dangéde@sents en aval du centre de Marcoule en
1990, soit de I'ordre de 300 Bgkgpour le 2*'Cs, et de 10 Bq.kh pour le °°Co. De la
profondeur vers la surface sur la carotte B3, &wigés en**’Cs diminuent aux alentours de
100 cm de profondeur, pour atteindre d'abord uriepal’environ 20 & 35 Bg.kg puis un
niveau relativement constant jusqu’en surface atdre de 10 & 20 Bq.kl qui correspond au

niveau d’activité que I'on mesure actuellement deassMES du Rhone.

La figure 6-5 présente les valeurs du rapport daét>%uf*****Pu déterminées sur
les sédiments de la carotte B3. La majorité devedsurs s’écartent significativement de la
valeur caractéristique des retombées globalesesbadsin versant (0,03), pour se rapprocher
de la valeur caractéristique des rejets du cergréidrcoule (0,30). Ceci confirme que les
radionucléides artificiels détectés dans cettetmproviennent, du moins en partie, des rejets

du centre de Marcoule.

188



B3 *¥Cs(Bg.kg?) B3 238py (mBq.kg?) B3 #%2Pu (mBq.kg™) B3 % <50 microns B3 CEC (Cmol.kg™) B3 MOT (g.kg™?)
0 50 100 150 200 0 1000 2000 3000 0 250 500 750 0 20 40 60 80 100 0 5 10 15 0 20 40 60
0 4 | | 0 , ) ) 0 | 0
. | — 0 e 1 °
[ | | | | |
|§ |Phasel 1 . Phase 1 Phase 1 |
20*1 : : 20 ‘ 20 4 20 A : 20 20
| | | L] | o : |
[ | | | | |
[ | |
i | P - |
40 1‘3 : : 40 | 40 - | 40 | 40 - 40 A
= = o ! - . = ! - =
g & g | E ; £ | £ 3
5ol | BE * O E s | = =
[0} 4 =]
Rt R, goo| gooy g o0+ £601
"g | | | o ° | 5 ° : K] | % K]
S Tt | |e w 5 ‘ S w 5 S
* 80 ‘1!. | | * * & . ! 2 ! =3 =
4 | | | |
! 1 Ph 2 I 80 + 80 ! 80 - 30 4 80 -
| :; | Phase | ' Phase 2 * ! Phase2 l
| | [ o ! o !
[ | | | | |
y t t | |
100 4 "*j. | 100 {o—: 100 - - 1001 | 100 - 100 1
: 7\..> : o | L] : |
! — (Y e |
! Phase 3 ! ‘ ° ° |
120 ! 120 L Phase 3 | 1920 L Phase3 | 120 | 120 J 120
B3’ *"Cs (Ba.kg?)
0 50 100 150 200
100 ;
|
|
110 | !
|
120 { Phase 3
|
130 |
|
E 140 1 :
g ]
2 150 | w
he] |
£ |
o
£ 160 - :
|
170 | l Figure 6-2.Profils des radionucléides artificief§Cs,?*Pu et?®*****Pu retrouvés dans les carottes du si
180 Barriol. La carotte B3 a été prélevée en avril 2008 carotte B3’ a été prélevée gin 2004, a proximil

190

200

Phase 4

de B3, afin de prolonger les profils en profondguite aux résultats acquis sur B3. Sont représeniEs |
pourcentage de particules <@, la capacité d’échange cationique (CEC) et laiern matiére organiq
totale (MOT). Le”*®u, 1e2%*#Puy, la granulométrie, la CEC et la MOT n’'ont pasdéterminés sur B3'.




140 2,5
°
120 - -mmm e ° 0 e
2 4
100+ - o 259
el B % 7
< g o H 15
W 60 f+--------- - o o | elS+--—------"""""""-"-"-"-"-"----
N . 3 1 - ;,7(
g g 8
40 - & (XY 1+ [
D :
04 . ﬁ 05 4 .
° °
0 T T T T T 0 T 0 T T T T
0 20 40 60 80 100 0 50 100 0 20 40 60 80 100
% particules < 50 microns % particules < 50 microns % particules <50 microns
140 25 35
°
120 f oo R R LI
2 i
_. 100 - ° 25 |
2 80 . PLE 220
2 . g 8 .
g O o g 11 - EL5 - AR
@ ° o () ° g
R - -———- “ o oo 1 e
‘o.%.. ® 0,5 ° )
20+----"""9 ~oQ0gs ' 1o ___ e ____
ge ° (D 0,5 o
% o e @
0 ‘ ‘ 0 : : : 0 : :
0 5 10 15 0 10 20 30 40 0 5 10
CEC (Cmol.kg™) CEC (Cmol.kg™) CEC (Cmolkg™)
140 2,5 35
[ ]
70 J R T . s
2 4 _______4
T J . 25 -
280 1-----mmm---g SEE— o 2 ol
a 60 ¢ g ° g o
0 e = o £ 15 -
O o o) R & —————_ E
& . o 1 P 5 .
I ° . . 1] .
0o S 051 A
20+4t-------- Coodl e 05 | .
“. 'f °
O T T T T 0 T T T 0 T T T T
0 1o 20 30 40 50 0 10 20 30 40 50 0 10 20 30 40
MOT (g.kg™) MOT (g.kg™) MOT (g.kg™)

35

Figure 6-3.Corrélations entre les activités'&iCs, *°Co et**Am, et la teneur en particules fines des échantlide la carot
B2, leur capacité d’échange cationique (CEC), wtieneur en matiéres organiques totales (MOT).

190



241Am (Bg.kg?)

B3

40

©
(w9) Jnapuojo.id

241Am (Bg.kg™)

T T
o o
n ]

%Co (Ba.kg")

B3

(w9) Jnapuojoid

®»w 8 S § 8 8 S 8 8 8
3 — - - - - - - - — — N
m (w9) Jnapuojo.id
0w mL g
‘o >
d”.,mu.e.,ﬂ
S..ﬂmood
=ECp MO
N t3
o = no
= o m
PsmH%e
. Q<P ¥
<387 © 2
S@d 08
masoc
w2028
52828 2
2T0 o
L &S T 4T

191



238 RJ/239+24O Pu

0003 g2 03004 0,6
0

——

20 Phase

40

60 -

Profondeur (cm)

80

100 +

120

Figure 6-5. Profil du rapport d'activité’**Pu/*****Pu détermin
dans les carottes B3. La droite a 0,03 représemteappol
caractéristique des retombées globales, la drdit8@représente
rapport caractéristique des rejets du centre deddde.

Méme si I'on ne peut pas placer des reperes chogitples absolus sur les profils des
figures 6-2 et 6-4, il semble possible, de dressemhistorique global des apports sur cette

berge :

* Le chenal de l'écluse ayant été creusé au miliesi ahnées 1970, les niveaux
d’activité des sédiments de la phase 3 pourrarésthien étre liés aux forts niveaux de rejets
du centre de Marcoule des années 1980. Suite sidliation de la station de traitement des
effluents liquides du centre de Marcoule en 1988, riveaux des rejets ont diminué ce qui

expliquerait la diminution des niveaux d’activité k& phase 2.

* Le passage des niveaux d’activité de la phaseelr de la phase 1 pourrait refléter

I'arrét de 'usine de retraitement du combustilbtadié de Marcoule en 1997. Les dépots de la
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phase 2 integrent alors la contribution des cruxegmionnelles de 1993 et 1994, tandis que
ceux de la phase 1 les dépbts des crues de 199¥jaurs.

Puisque ces profils reflétent globalement I'évalntde rejets du centre de Marcoule, ils
démontrent la présence de stocks de radioactivitéciglle provenant de cette installation,
potentiellement remobilisables a partir des bemdiedghbne. Il semble aussi que ces berges

représentent un lieu de stockage a plus ou monsterme de la radioactivité artificielle.

6.2.2. Le site de la peupleraie (figure 6-6)

Situé au niveau de la diffluence du Grand et dit R&idne, ce site représente un exemple
de berge a la fois en accumulation et en érosiendes événements de crues. Comme pour le
site de Barriol, 'accumulation sédimentaire s'feefue essentiellement par dépbts lorsque le
site se retrouve en eau, c’est a dire durant kesscrCes derniéres y provoquent en parallele
une remobilisation sédimentaire par arrachemenbatd (figure 2-13, paragraphe 2.6.2.2).
Seuls les radionucléides artificiels émetteut3’Cs et>*!Am ont été détectés sur ce site. Le

238y et 1€29*%Pu n'y ont pas fait I'objet de mesure.

Comme pour le site de Barriol, aucune relationtodservée entre les activités8fCs et
*IAm et le pourcentage de particules fines, la teeeunatiére organique ou la CEC (figure 6-
7, annexe A8), indiquant que les variations obsEs\sont principalement liées aux variations
des apports de radioactivité. Les profils d’acéviirésentent d’abord, de la surface vers la
profondeur, des activités éi'Cs relativement constantes et comprises entre 20 &o.kg"
(60 premiers centimeétres, phase 1), de l'ordreadtisités mesurées aujourd’hui dans le flux
du Rhone. L’activité augmente ensuite pour étraprise entre 25 et 35 Bg.kgle 60 cm &
100 cm de profondeur (phase 2), puis croit encordeda de cette profondeur pour atteindre
deux pics & 125 et 145 Bq:kgrespectivement & 110 et 150 cm de profondeurs@Baet 4).
Cette portion est aussi marquée par I'apparition’ f&Am mais, contrairement au site de
Barriol, le ®°Cs n'apparait pas. Un écart apparait entre lateaB#t et la carotte B4'. Cette
derniére montre la diminution dti’Cs jusqu'a sa disparition totale & partir de 300 den
profondeur, ainsi que la disparition d&{Am (phase 5).
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Figure 6-6.Profils des radionucléides artificiels émetteursge retrouvés dans les carottes du si
la peupleraie. La carotte B4 a été prélevéesaptembre 2003. La carotte B4’ a été prélevée i@
2004, a proximité de B4, afin de prolonger les iiBan profondeur suite aux résultats acquis su
Le ®®Co n'a été retrouvé ni sur B4, ni sur B4'. Somirésentés aussi le pourcentage de paescab!
um, la capacité d'échange cationique (CEC) et leueren matiére organique totale (MOT).
granulométrie, la CEC et la MOT n’ont pas été déisés sur B4'.
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Il est possible, ici aussi, d’interpréter les sofi’activités obtenus afin de retracer, de
facon globale et hypothétique, I'historique des aafsp et de la formation des stocks de

radioactivité artificielle sur berges :

» L’absence de radioactivité artificielle au-dela 8em de profondeur indique la
présence de stocks sédimentaires anciens datamtnt’des années 1950 (début de
I'introduction de radioactivité artificielle dan&hvironnement par les retombées des essais
nucléaires en atmosphere).

* Le pic de la phase 4 correspondrait alors aux pmus a la fois aux retombées
atmosphériques des essais nucléaires dans lessal@&® et aux rejets du centre de Marcoule
qui ont été maximums a cette époque.

« S’en suivrait une baisse des activités due a uméndtion des rejets du centre de
Marcoule dans les années 1970.

 Puis le pic de la phase 3 peut s’expliquer saitlgs forts rejets qui eurent lieu de
1978 a 1982, dont les stocks sédimentaires auréiérdéposés par les crues de 1983, soit par
les apports dus aux retombées de Tchernobyl, dépasdes crues qui eurent lieu au moment
de l'accident.

 La rupture entre la phase 2 et la phase 1 pownaitite étre due a la baisse des rejets
engendrée par l'arrét de l'usine de retraitementamubustible irradié de Marcoule en 1997.
La phase 3 intégre aussi les apports des crueptexueelles de 1993 et 1994.

» Finalement, la phase 1 serait constituée des tpgdes crues ayant eu lieu de 1998 a

2002, période durant laguelle les apports en radi@ides artificiels semblent stables.

De tels profils confirme la présence de stocksatkonucléides artificiels originaires
des rejets du centre de Marcoule dans les berg&hdne, mais aussi de stocks plus anciens
puisqu’ils couvrent toute [I'histoire des apports dadionucléides artificiels dans
I'environnement du Rhéne aval. Comme on I'a déjageeé, la berge de la peupleraie est
particulierement intéressante car en plus d’accemdes dépdts sédimentaires, elle est
directement soumise au pouvoir eérosif des cruesRtdne, et témoigne donc de la

remobilisation possible de ces stocks durant leeges de crue.
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6.2.3. Le site de la I6ne du Mas des Tours (figi68)

Le dernier site de carottage a été choisi, commelgres, afin de mettre en évidence
'accumulation de stocks sédimentaires de radivi€tiartificielle en aval du centre de
Marcoule. Il s’agit d’'un bras mort du Rhéne, corgetoute I'année au fleuve par l'aval. Le
carottage a été effectué dans I'amont de ce bra mome submergée par les eaux seulement
lors des crues. Il s’agit donc, comme le site deriBla d’'une zone en accumulation stricte,
alimentée seulement par les dép6ts de crues. Seadlibnucléide artificiel émetteyr>'Cs est

détecté sur ce site. E&¥Pu et 16°°°*%*Pu n'y ont pas fait I'objet de mesure.
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Figure 6-8. Profil de I'activité en’*'Cs retrouvée dans la carottes B5, prélevée enrabpe2003. So
représentés aussi le pourcentage de particulegirhb0a capacité d'échange cationique (CEC) et laueee
matiére organique totale (MOT). Ni{&Co, ni I**’Am n’ont été retrouvé dans cette carotte.

Comme sur les deux autres sites, aucune relatiaté’trouvée entre I'activité éH{Cs
et la teneur en particules fines, celle en matéganique ou la CEC (figure 6-9, annexe A8).

Le ®%Co et I ’Am sont totalement absent de la carotte, et sitiVidé en *’Cs semble

197



augmenter avec la profondeur, elle reste néanncomprise entre 10 et 20 Bq:kgur toute la
profondeur carottée. Si I'on compare ce profil luicges autres sites étudiés, il semblerait donc
que la totalité de cette carotte corresponde a di¢nel sédimentaire déposé depuis au plus
1997, ce qui expliquerait 'absence €0 et d***Am, indétectable dans les dépots de crues de
cette période. Ce site serait donc caractéris@@smrtaux d’accumulation tres importants lors
des périodes de crues. En effet, de 1997 a 20Q&s sept éveénements de crues ont été
recensés, dont deux seulement au-dessus de 608% événements qui auraient alors permis
a eux seuls 2 metres d’accumulation (sans tenirpterdes effets de compaction dus a la
technique de carottage). Ces résultats sont irs#@nés car ils pourraient montrer I'existence de
zones caractérisées par de trés forts taux d’adationudes stocks de radioactivité artificielle.
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Figure 6-9. Corrélations entre les activités'&Cs et la teneur en particules fines, la capacié&htinge catiogiie
(CEC), et la teneur en matiéres organiques to{M€E¥T) des échantillons de la carotte B5.
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Il ne faut cependant pas écarter I'hypothese aeigmation verticale des radionucléides
dans la colonne de sédiment. En effet, le sitedéne du Mas des tours est caractérisé par des
fentes de dessication profondes de plusieurs digale centimetres qui pourraient favoriser le
dépot des sédiments et des radionucléides assati@®fondeur, ainsi que I'entrainement des

radionucléides dans la colonne de sédiment.

6.3. Discussion

Nous pouvons présumer que les stocks accumulégidement hors périodes de crues
se font préférentiellement dans le chenal mémelalwé, et plus particulierement dans les
pieges a sédiments que sont les ouvrages hydnoglesd. Les stocks sédimentaires présents
dans ces zones représentent probablement des stiosk$acilement remobilisables que les
stocks sur berges. Les stocks sédimentaires resesbiors des crues les plus fréquentes, de
périodes de retour de l'ordre de l'année, proviehnsans doute en majorité de zones

d’accumulation telles que 'amont des retenues.

Les stocks de radioactivité artificielle présengmsl les berges du Rhéne représentent
des stocks probablement plus difficiles a rematuilid.es stocks sur berges sont sans doute
remobilisés préférentiellement lors des crues deentaine intensité comme celles de 2002 et
2003. Les stocks sédimentaires sur berges repefgetdnc des stocks remobilisés a long

terme.

Le fait que les sites de berges étudiés ne soliemertés en matériel particulaire qu’en
périodes de hautes eaux informe sur la formatia slecks sur berges. Contrairement au
chenal dans lequel se produit une accumulationruomtoute I'année, les berges du Rhéne ne
peuvent former des stocks que lors des crues gmgttent leur immersion. En plus de leur
réle remobilisateur, ceci met I'accent sur le rglee jouent les évenements de crues dans la
formation des stocks de berges. S’il se trouve lgseprofils des radionucléides artificiels
retrouvés dans les carottes de Barriol et de Iplpeaie correspondent a des apports issus des
rejets du centre de Marcoule, on peut émettre Obygse suivante sur les processus de
formation des stocks de radioactivité artificiefler berges : alors qu’en terme de bilan, les
crues du Rhéne représentent le facteur prépondéfarport des stocks sédimentaires de

radionucléides artificiels vers la Méditerranéeg partie des stocks remobilisés a partir du bief
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Marcoule-Arles est néanmoins re-déposée localemantes berges du bief, et alimente les
stocks sur berges.

Les contributions respectives des stocks sédinrestagémobilisés a partir de I'amont
des ouvrages hydroélectrigue d’'une part, et degebedu Rhbéne d’autre part, restent a
quantifier. Concernant la contribution des stocls tserges Villiet (2005) a évalué le recul
potentiel des berges lors des crues du Rhéne dwwreon Beaucaire-Arles. La comparaison
des photos prises lors de campagnes aériennesranicls évenements de 2002 et 2003 n'a
toutefois pas permis a I'auteur de mettre en éwvidetes variations significatives des lignes de

berges sur les zones étudiées.
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7. Synthese et bilans
7.1. Les flux actuels des radionucléid&€s,*%u, %Py, 'Be et>'Pb

Afin d'estimer les flux actuels dé®*'Cs, 2%%Pu, 2°%*by, 'Be et 2*%Pb vers la
Méditerranée, il a été entrepris d'effectuer urvisde ces cing radionucléides dans le Rhéne
en Arles durant les années 2002 a 2004.

L’estimation des flux particulaires d&'Cs, >**pPu, 2%#*Pu, ‘Be et®*%Pb a été basée
sur la réalisation de régressions entre les agtiilarticulaires et le débit liguide du Rhone.
Ces régressions ont permis d'estimer des valeurdlue des radionucléides en phase
particulaire a partir de la chronique des débityens journaliers sur la période d’étude. Les
estimations de flux totaux (particulaire + dissods)*'Cs, #%u, 2%***Pu, 'Be et*'Pb ont
été réalisées apres avoir déterminé la contribudiortransport particulaire (CTP) aux flux
totaux. Le calcul des valeurs de CTP est effectignaissant la charge particulaire en
suspension (CSS) et le coefficient de distributiéd des radionucléides étudiés. La
détermination de la CTP permet d’estimer des valalg flux totaux sans effectuer de

mesures d’activité des radionucléides en phaseutiss

Les valeurs de CTP pour #%Pu, 1e23***Pu, le’Be et 1e**Pb ont été calculées en
utilisant les valeurs de Kd disponibles dans kgn#ture. Les valeurs de Kd nécessaires au
calcul de la CTP dt®'Cs ont été déterminées grace a des mesure&Qedissous en Arles.
Un Kd moyen de 770G£23000 |.kg" a été déterminé hors périodes de crues. En péritele
crues, trois valeurs de Kd dd’Cs ont été déterminées et sont comprises entre0D7d0
291000 |.kg. Ces valeurs s'écartent du Kd moyen déterminé péredes de crues, a cause

probablement de I'absence de rejet du centre dedvl lors des crues.

La station de préléevement IRSN d'Arles se situsmt le Grand Rhéne, il a été
nécessaire de prendre en compte a posteriori kailmotion du Petit Rhéne afin d’estimer les
flux totaux vers la Méditerranée. A partir des chigoies des débits moyens journaliers en
Arles et a Beaucaire sur les quinze derniéres année contribution moyenne de 13% du
Petit Rhéne aux flux liquides totaux vers la Méddaée a été déterminée. Nous avons
considéré que cette valeur de contribution poldiaét appliquée aux flux solides de matieres

en suspension (MES) et des radionucléides associés.
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Les flux moyens annuels d€’Cs, de®*%u, de®**%Pu, de’Be et de?Ph
déterminés pour la période 2002-2004 sont respaotwnt de 14042 GBq, de 0,480,45
GBq, de 2,20,7 GBq, de 380117 GBq et de 253¥6 GBq. Ces résultats de flux ont été
replacés dans la chronique des flux annuels dd@8. Cette chronique met en évidence le
lien existant entre les flux d’exportation de cadionucléides et I'évolution des rejets du
centre de Marcoule. Elle souligne la baisse coresdtgude ces flux depuis le début des années

1990 suite a la diminution importante des rejets.

La diminution des rejets du centre de Marcoule ssiaentrainé une modification de la
contribution des différents termes sources de radi@ides artificiels dans les eaux du
Rhéne. Si les rejets du centre ont représenté @290 le terme source prépondérant de
137Cs, 2%u et 2Py vers la Méditerranée, les flux d’exportationuatt impliquent
aujourd’hui d’autres termes sources significatifsa remobilisation de stocks sédimentaires
contaminés par les rejets du centre de Marcoulesepte ainsi un terme source différé de
radioactivité artificielle dans le Rhone, avec dgports issus du drainage du bassin versant et

les rejets directs du centre.

Les résultats de flux d&'Cs, 2%Pu, 2%**Py, 'Be et?'®Pb acquis au cours de cette
étude ont montré limportance des événements descrdans le transport de ces
radionucléides vers la Méditerranée. En effet, datbution des crues aux flux moyens
annuels sur la période 2002-2004 est respectivededd%, 55%, 56%, 67% et 68% pour le
Be, [e?%%pu, 1e?!%Ph, le 1*'Cs et 1€23"*Pu., les crues n'ayant représenté que 5% du temps
de la période d’étude. Toutefois, I'obtention ds gwaleurs dépend fortement de I'occurrence
des évenements exceptionnels de 'automne 2002 dédembre 2003. Les valeurs de flux
annuels et de contributions moyennes des cruedamt été ré-estimées a partir de la
chronigue des débits des trente dernieres annéesal@ul permet de prendre en compte une
contribution moyenne plus réaliste des évenemeatsrdes. Cette ré-estimation permet
I'obtention de valeurs de contribution des cruesb@®, 39%, 50%, 47% et 47% des flux

moyens annuels d&'Cs, de?**Pu, de”*****Pu, de&Be et d&*Pb, respectivement.

L'importance des périodes de crues dans I'expost @&lionucléides>'Cs, >*%pu,
239+24by ‘Be et?*’Pb est essentiellement liée & I'importance du parigarticulaire, la CTP
étant proche de 100% durant les crues. Sur latéoti la période 2002-2004, la CTP a été
prépondérante avec des valeurs comprises entreeB®6% pour les cinq radionucléides.
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Ces valeurs sont de I'ordre de celles déterminées les fleuves et les rivieres caractérisés

par une forte capacité de transport des matieresgrension.

7.2. Etude de la remobilisation des stocks sédiamast de>'Cs,?*%Pu et?>*%4py

7.2.1. Mise en évidence de la remobilisation deskstde plutonium

La mise en évidence de la remobilisation sédimentans le bief Marcoule-Arles est
basée sur la comparaison des activité*aDs, *Pu et*****Pu des MES prélevées en amont
et en aval du bief Marcoule-Arles.

Hors périodes de crues, le bilan entre les appoits exports d€'Cs, de”**Pu et de
239+24b originaires du centre de Marcoule montre uneuractation nette de ces
radionucléides. En moyenne 31%'d(Cs et 25% dG**Pu et dur****Pu rejetés par le centre
de Marcoule sont accumulés dans le bief. Ces s&ésuttémontrent la formation, encore

aujourd’hui, de stocks d€’Cs,?*Pu et?*****Pu originaires du centre de Marcoule.

Lors des périodes de crues, les activité$*&u et?*****Pu des MES prélevées en
Arles sont significativement supérieures a cellesunées en amont du bief Marcoule-Arles.
Alors que les activités mesurées en amont du bieff caractérisées par une diminution avec
le débit, les activités mesurées en Arles augmestgnificativement avec le débit ce qui est
probablement représentatif de la remobilisationnmd®ériaux contaminés par les rejets du
centre de Marcoule. L'évolution, en Arles, des s en®%u et®**?*Pu avec le débit
montre un effet d’hystérésis caractérisant prolmabte I'épuisement des stocks de plutonium

au fur et & mesure de la remobilisation.

L’hypothése selon laquelle les différences d’atdiein®*®Pu et?*****Pu entre 'amont
et l'aval du bief Marcoule-Arles seraient dues adaobilisation de stocks sédimentaires
contaminés par les rejets du centre de Marcouleosdirmée par I'étude du rapport d’activité
238py 3924y (RA). En amont du bief Marcoule-Arles, le RA st I'ordre de celui des
retombées globales sur le bassin versant<(R@3). En Arles, lors des périodes de crues, le
RA des MES s’écarte significativement du RA canast@ue des retombées globales pour

tendre vers la valeur caractéristique des rejetsetitre de Marcoule (R#,30). L’évolution
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du RA en Arles lors des crues montre aussi un effegstérésis, qui conforte I'hypothése
d’une reprise des stocks de plutonium principaldrdenant la phase de montée de crue, dont
la contribution diminue ensuite suite a I'épuisetra®s stocks et a la baisse du débit.

L'utilisation de la technique de spectrométrie desee a plasma couplé inductivement
haute résolution haute résolution (ICPMS HR) a ferde déterminer le rapport de masse
2puf*Pu des matiéres en suspension du Rhone en Arles. di'il existe des valeurs de
référence de ce rapport pour le plutonium issuaubustible irradié des différents types de
réacteurs industriels, aucune valeur caractéristides rejets du centre de Marcoule n’est
connue a ce jour. Les résultats acquis en Arles Ipd@riodes de crues permettent de
déterminer un rapport moyen et un écart type aSsald 0,2250,022 qui semble
caractéristique des rejets du centre. Le rapporndsse”*®Pu/**Pu en Arles diminue avec
laugmentation du débit. Une valeur moyenne de Zx0®20 a été déterminée lors des
périodes de crues. Cette valeur n’est pas sigtiferaent différente du rapport des retombées
globales (0,1860,014). Il n’est pas possible de mettre en évidémcemobilisation de stocks

sédimentaires contaminés par du plutonium origecnalu centre de Marcoule avec le rapport
de massé&*Puf*%Pu.

7.2.2. Contribution de la remobilisation sédimemtaiux flux de*'Cs, de”*®Pu et de

239+24Cpu

L’étude des activités eftPu et>****Pu et du rapport d'activitt®Pu*****Pu des
MES permet d’estimer la contribution de la remaaition des stocks de plutonium originaire
du centre de Marcoule aux flux totaux de plutonivens la Méditerranée. Les valeurs de
contribution moyenne annuelle sont respectivem&@mtviton 0,20 GBg.an et 0,5 GBgq.an,
soit 44% et 22% des flux moyens annuelseu et de”*****Pu durant la période 2002 a
2004.

Concernant 1€%'Cs, aucune différence significative n’est mise eidence entre les
activités particulaires mesurées en Arles et enndugho bief Marcoule-Arles lors des crues du
Rhone. Les résultats acquis avec les isotopes aonlim 2%Pu et>***Py permettent

cependant d’estimer la contribution de la remaaiien sédimentaire aux flux d&Cs vers la
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Méditerranée. La remobilisation des stocks sédiaied contaminés par les rejets du centre
de Marcoule contribue en moyenne pour 26 GBY.@oit 19% du flux moyen annuel de
137Cs sur la période 2002-2004. Ces valeurs de caonibib représentent cependant des
valeurs globales qui ne prennent pas en comptéiffiésences de spéciation du césium et du
plutonium dans les sédiments du Rhéne.

Avec des valeurs de contribution aux flux d&Cs, de®®Pu et de®*"**%Pu
respectivement de l'ordre de 19%, 44% et 22%, faot@lisation des stocks sédimentaires
contaminés par les rejets du centre de Marcoule&septe donc aujourd’hui un terme source
différé de radioactivité artificielle dans le Rhoaeal. Le flux d’exportation lié aux rejets
directs du centre de Marcoule ne représente plemtc lui, que 16%, 20% et 17% des flux
moyens annuels de ces radionucléides. Avec desilmaiiins respectives de 65%, 36% et
61%, les apports du bassin versant sont deventesme source significatif d€'Cs, de’**Pu
et de®*** Py, alors qu'ils étaient négligeables avant 1998lgk& la diminution des rejets du
centre de Marcoule, ce dernier conserve une infeieertaine sur les flux actuels d&Cs, de
238py et de”*¥***Pu. En effet, en cumulant la contribution des seftects du centre et celle
de la remobilisation sédimentaire, le centre deddiale contribue pour 35%, 64% et 39% des

flux moyens annuels d&'Cs, de”*®Pu et d&*****Pu, respectivement.

Il semble finalement que les apports issus dundgg du bassin versant représentent
aujourd’hui le terme source prépondérant'd€s et de”****Pu, quel que soit le type et
'ampleur des crues du Rhéne et malgré la remaliitie de sédiments contaminés durant ces
événements. Ceci ne semble pas étre le cas pdtiPie pour lequel, en 2002 et 2003, le

terme source prépondérant a été la remobilisaédmgentaire.

7.3. Estimation des temps de résidence des stecghkitbnium

Il est possible d’estimer les temps de résidence slecks sédimentaires dans le bief
Marcoule-Arles en comparant les activités'#es, 2*Pu et******Pu remobilisées durant les
crues aux activités accumulées avant les cruesciues exceptionnelles de 'automne 2002
ont apparemment remobilisé des stockst@s, de”®**Pu et de”*****Pu accumulés depuis
1998, soit depuis 5 ans. Un an apres, la crue &éroegelle de décembre 2003 a remobilisé

non seulement le stock accumulé depuis les cru@®@2, mais aussi, suite a I'occurrence de
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ces derniéres, des stocks antérieurs a 1998. Hidimeée 2004, durant laquelle se sont
produit des crues de périodes de retour annuakts;aractérisée par un bilan relativement
équilibré entre les activités eWCs, ?*Pu et******Pu accumulés et remobilisés dans I'année.
Il semble que les crues de périodes de retour aldré de I'année ne soit capables de

remobiliser que des stocks sédimentaires récefasiEment remobilisables.

A plus long terme, une méthode de prédiction doptenécessaire a la disparition de
la totalité des stocks d€’Cs, ***Pu et®*****Pu originaires de Marcoule est proposée. Des
temps de l'ordre de 200 ans, 100 ans et 900cmhseté déterminés pour que les stocks
respectifs dé*'Cs, de®®%u et d&”*****Pu accumulés suite aux rejets du centre de Marcoule
depuis 50 ans disparaissent totalement du bief ddideeArles. Ces valeurs prennent en

compte la décroissance radioactive des radionwedéldies.

7.4. |dentification des stocks sédimentaires darsdf Marcoule-Arles

Une étude des zones d’accumulation potentiellestizsks sédimentaires contaminés
par des radionucléides artificiels dans le bief ddate-Arles a été réalisée. L'étude
bibliographique menée dans ce travail met en écielefaccumulation de sédiments
contaminés dans les retenues d'eau des ouvragesélseiriques en aval du centre de
Marcoule. Elle montre aussi le potentiel de remsaiion des stocks sédimentaires a partir de

ces ouvrages.

Les berges du Rhbéne représentent un autre compattide stockage des sédiments
marqués. Elles représentent une source de radib@drtificielle lorsqu’elles sont érodées
durant les évenements de crues. Des carottagdsigsieyss metres ont été effectués sur deux
sites de berges et un bras mort du Rhone en avegrtve de Marcoule. Les profils obtenus
montrent une augmentation significative des adsvjparticulaires el*’Cs, >**Pu et*>***$py
en profondeur, qui démontre la présence de staekadionucléides artificiels dans ces zones.
L’évolution des profils en*’Cs de la profondeur vers la surface semble étredléer &
I'évolution temporelle des rejets du centre. Cesinkle corroborée par la présence en
profondeur des radionucléides artificiefiCo et *’Am. Elle est confirmée par la
détermination du profil du rapport d’activitd®Pu?*****Pu, dont les valeurs comprises entre

0,10 et 0,45 démontrent clairement I'influence igsts du centre de Marcoule.
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Le fait que les berges du Rhéne ne soient alimerd@ematériaux particulaires que
lors des crues du Rhone met I'accent sur les psased’accumulation des stocks sur berges.
En plus de leur réle remobilisateur, les périodescdues jouent aussi un role dans la
formation des stocks. Puisque les radionucléidiftcaals présents dans les berges Marcoule-
Arles sont en partie originaires du centre de Malesoil s’avére qu’une partie des stocks
remobilisés a partir du bief Marcoule-Arles estéposée localement sur les berges du bief

lors des crues du Rhoéne.

Les stocks de radioactivité artificielle préserasmslles berges du Rhéne représentent
probablement des stocks difficilement remobilisaptemobilisés préférentiellement lors des
crues d’'une certaine intensité comme celles de 2002003. Les stocks sédimentaires sur
berges représentent donc des stocks qui sont pesbait remobilisés a long terme. Les
stocks accumulés dans le chenal méme du Rhéne {(afeenouvrages hydroélectriques),
constituent vraisemblablement des stocks plusdia@ht remobilisables. Ces stocks seraient
préférentiellement remobilisés lors des crues aglastpériodes de retour de l'ordre de une a
guelques années. lls représentent probablemenstdeks qui sont remobilisés a court et

moyen terme.

Les stocks sédimentaires présents dans des zoles qae 'amont des ouvrages
hydroélectriques représentent probablement deg&sstgas facilement remobilisables que les
stocks sur berges. Les stocks sédimentaires res@sbiors des crues les plus fréquentes, de
périodes de retour de 'ordre de I'année, proviahsans doute majoritairement de zones telles
gue l'amont des ouvrages tandis que les stocks Ilsenges seraient remobilisés

préférentiellement lors des crues plus importantes.

7.5. Les radionucléidéBe et**’Ph et le rapport>****Puf*'Cs (annexes 3 et 6)

Dans le cadre de I'étude de la remobilisation sédiaire, ce travail de thése a aussi
compris I'étude du rapport d'activitte’****Put*’Cs ainsi que I'étude des radionucléides
naturels d'origine atmosphérigiBe et**Pb en exces’tPh,). La comparaison des valeurs

du rapport®**?*Puf*Cs acquises en Arles et en amont du bief Marcoules/’ayant pas
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montré de différence significative, I'étude de apport n’a pas permis de mettre en évidence

la remobilisation sédimentaire dans le bief.

L’étude des radionucléides naturéBe et?%Ph était intéressante étant donné leur
potentiel en tant que traceurs des matieres soliDes part leurs périodes radioactives
respectives, ces radionucléides étaient parti@mént intéressants dans le cadre de la
détermination des temps de résidence des stockaes@tdires. Une méthode d’estimation des
temps de résidence a donc été développée. L'absiendéférences significatives entre les
résultats d’activités efBe et?'Phs des MES prélevées en Arles et en amont du bief ne
permet cependant pas d'utiliser ces deux radioidedépour I'étude de la remobilisation

sédimentaire dans le bief Marcoule-Arles.

210



CONCLUSION GENERALE
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L’étude présentée s’inscrit dans la recherche dimedleure compréhension du devenir
des contaminants a I'état de traces dans le mdiguatique continental suite a un rejet
chronique. Elle concerne le Rhéne aval soumis pangl@s de 50 ans aux rejets d'effluents
liquides de faible radioactivité émis par les illateons de retraitement du combustible irradié
de Marcoule. Les rejets du centre de Marcoule ordi aeprésenté pendant de nombreuses
années le terme source prépondérant de radioéctxtificielle dans les eaux du Rhéne. La
mise en place en 1990 d’'un nouveau procédé dertraitt des effluents liquides, puis I'arrét
et la mise en démantelement de I'usine de retraitérdn 1997, ont conduit en une décennie
a diminuer de facon importante les quantités deonaatiéides artificiels rejetées dans les
eaux du Rhoéne. L'étude présentée s’est intéresséeamséquences de cette diminution sur la
dynamique d’exportation des radionucléides aréfict*'Cs, >**Pu et?*****Pu vers la mer
Méditerranée. Une attention particuliere a étégmogur le réle des évenements de crues du

Rhéne sur les processus d’exportation de ces rad@ides artificiels.

Afin de mieux comprendre la dynamique d’exportatides matieres solides et des
contaminants associés du milieu continental versileu marin, plusieurs questions ont été
posées concernant le devenir des radionucléidéiials *'Cs, %Pu et®*****puy dans le

Rhoéne aval:

* Quels sont les flux actuels de radionucléidedicdis vers la mer Méditerranée depuis la

diminution des rejets du centre de Marcoule?

* Quelle est la contribution des événements de aaes les exports de radionucléides vers la

mer Méditerranée ?

* La remobilisation des stocks sédimentaires comt@émpar les rejets du centre de Marcoule
représente-t-elle aujourd’hui un terme source fiatif de radionucléides artificiels pour les
eaux du Rhoéne ? Si oui, quelle est aujourd’hui @atribution ainsi que celles des autres

termes sources ?

* Quels sont les temps de résidence des stocks esg@t@diines contaminés par les rejets du

centre de Marcoule avant leur remobilisation ?

* Quelles sont les zones d’accumulation des sédsremitaminés par les rejets du centre de

Marcoule a partir desquelles la remobilisation sitaire est possible ?
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Le travail présenté ici a permis d’apporter lesnidits de réponses suivants :

Aujourd’hui, les flux d’exportation moyens annueis™>'Cs, de***Pu et de”*****Pu,
"Be et de”'%Ph, vers la mer Méditerranée sont respectivement 0e4GBq, de 0,480,45
GBq, de 2,30,7 GBq, de 388117 GBq et de 2536 GBq (moyennes de 2002 a 2004). La
chronique des flux d’exportation des radionucléidagificiels mesurés de maniere
discontinue au cours du temps par différents asteiomtrent qu’il existe une forte relation de
cause a effet entre I'évolution des flux et cekds dejets du centre de Marcoule. Cette étude
souligne particulierement bien I'impact de la diotion importante des rejets du centre de

Marcoule sur I'’évolution des flux de radioactivigificielle vers la Méditerranée.

Les crues du Rhone se sont avérées jouer un riteonolial dans le transfert des
radionucléides®'Cs, #%u, #**4py, 'Be et?*°Ph vers la Méditerranée. Durant les années
2002 a 2004, nous avons en effet estimé que lesodgs de crues avaient transféré en
moyenne 67%, 55%, 68%, 49% et 56% des flux anrdeld'Cs, de®**Pu, de******Pu, de
Be et de’'%Ph,, bien qu’elles n'aient représenté que 5% du tedepks période d’étude. Ces
valeurs témoignent de I'importance d’étudier leérments de crues lorsqu’on s’intéresse au

devenir des contaminants a I'état de traces danficleves et les riviéres.

Les résultats acquis ont également permis de swuliggvolution de la contribution
des différents termes sources de radioactivitéiclie au cours du temps dans les eaux du
Rhéne aval. Cette évolution est principalement éida diminution significative des activités
rejetées par le centre de Marcoule au cours deseari990. Avant la fin des années 1990, les
rejets du centre représentaient le terme sourcgopdérant des radionucléides artificiels
137Cs, %%y e?**24Py. Suite & la diminution des rejets, les appats€s,*%Pu et?***4Ppy
issus du drainage des retombées radioactives faskn versant et de la remobilisation des
stocks sédimentaires contaminés sont devenus ma@jesi La remobilisation des stocks
sédimentaires dans le bief Marcoule-Arles repr&santterme source différé de radioactivité
artificielle dans les eaux du Rhéne, qui contribu@urd’hui en moyenne pour 19%, 44% et
22% des flux d€®’Cs, de®®*®Pu et de®°****Pu, respectivement, vers la Méditerranée. Les
apports issus du drainage du bassin versant coatriten moyenne pour 65%, 36% et 61%
des flux de™'Cs, de®**Pu et de®®****Pu. Les rejets directs du centre de Marcoule ne

contribuent plus en moyenne que pour 16%, 20% %t d€ ces flux.
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La détermination des temps de résidence des stgchkmsentaires contaminés par les
rejets du centre de Marcoule avant leur remobitisators des crues permet d’évaluer la
capacité du Rhone a évacuer ses stocks. Il appguaitles crues de périodes de retour
supérieures a I'année sont plus a méme de remabdiss stocks anciennement accumulés
gue les crues de périodes de retour de I'ordréadede. Ces dernieres semblent capables de
remobiliser seulement des stocks accumulés damsdéaprécédant la crue. Durant la période
d’étude (2002-2004), seules les crues de l'auto20@2, de périodes de retour comprises
entre 10 et 50 ans, et la crue de décembre 20(Q&ramle de retour supérieure a 100 ans, ont
été capables de remobiliser des stocks sédimemtazeumulés depuis plusieurs années.
Néanmoins, le bilan moyen annuel entre les sout@gmort en*>'Cs, #%Pu et******Py dans
le bief Marcoule-Arles et les flux d’exportation des radionucléides vers la Méditerranée
montre aujourd’hui une tendance a I'exportation stegks sédimentaires contaminés par les
rejets de Marcoule, ce qui témoigne de la dynamdjépuration naturelle du Rhoéne vis a vis
de ces stocks. La méthode appliquée pour la prédides temps nécessaires a la disparition
totale des stocks d€'Cs, de?*Pu, et de®®*¥**%Pu accumulés dans les sédiments du bief
Marcoule-Arles depuis 1958 donne des estimation20feans, 100 ans et 900 ans pour les
stocks de™®'Cs, 1e?®*%Pu et 1e***#Pu, respectivement, en tenant compte de la déarmiss

radioactive.

Concernant l'identification des zones d’accumolatipréférentielle des sédiments
contaminés dans le Rhéne aval, I'étude bibliogrgpdia souligné le potentiel de stockage a
'amont des ouvrages hydroélectriques dressésng thu chenal du Rhoéne. Les résultats
acquis par ailleurs sur des carottages effectugs das berges et des bras mort du fleuve
mettent en évidence des stocks Wé&Cs, de®*Pu et de?*****Pu, ainsi que dautres
radionucléides artificiels tels que %o et I***Am. Ces radionucléides semblent provenir en
majorité du centre de Marcoule, étant donné leswaldu rapport d’activit&Pu/>***Puy
obtenues proches du rapport caractéristigue dedsreju centre (0,30). Dans la partie
terminale du fleuve, certaines berges aujourd’huiéeosion représentent donc un terme

source potentiel de radioactivité artificielle pdes eaux du Rhone.

Les stocks de radioactivité artificielle accumubians le chenal méme du Rhéne
notamment en amont des retenues constituent vraiablement des stocks plus facilement

remobilisables que ceux constitués dans les beegdes annexes fluviales. Il est ainsi
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probable que les stocks remobilisés lors des dasgeplus fréquentes (périodes de retour de
'ordre de l'année) proviennent préférentiellemeat# ces zones. Les berges du Rhoéne
représentent quant a elles, des milieux de stockaues long terme.

L’étude présentée ouvre plusieurs perspectives eltherche. L'étude de la
contribution des périodes de crues aux flux anndelsradionucléides artificiels vers la
Méditerranée mériterait d’étre poursuivie en prénan compte un plus grand nombre
d’évenements de crues sur une plus longue périedaouveau poste de prélevement dédie
au suivi des crues installé dans la station IRSNIdS permettra d’approfondir cette étude. |I
serait intéressant, aussi, de paramétrer les nguaside remobilisation des stocks identifiés
dans cette étude en fonction de critéres hydraysgaaires et géomorphologiques tels que
les caractéristiques sédimentologiques ou la tgp®laes milieux. Ceci permettrait, par
exemple, de définir un ou des débits seuil de rélisation en fonction de la chronologie et

de la typologie des crues.

Plusieurs axes de recherche permettraient d’éttferde initiée sur la localisation
des stocks sédimentaires contaminés par des radibches artificiels et sur leur contribution

aux flux vers la Méditerranée :

» L’identification des typologies remarquables famant intégratrices de sédiments
fins et leur reconnaissance sur le terrain peraietiie réaliser, in fine, une cartographie des
zones d’accumulation des stocks contaminés. Une talrtographie permettrait de mieux
définir les zones potentielles de stockage et aeobdisation de certains radionucléides
artificiels suite a des rejets radioactifs chroeigjou accidentels.

* La localisation des stocks sédimentaires pouéti¢é étendue au-dela du bief
Marcoule-Arles. En effet, les deux bras du delt&tdne que sont le Petit et le Grand Rhone
comportent probablement des zones d’accumulatis&denents contaminés par les rejets du

centre de Marcoule.

* En amont des retenues d’eau, des carottages de nyPer que ceux effectués dans

les berges, en paralléle avec des études bathgueties fonds sédimentaires avant et apres
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des événements de crues, permettraient de quaréfieontribution de la remobilisation
sédimentaire a partir de ces zones, par rappodll@ de la remobilisation sédimentaire a
partir des berges du Rhaone.

Enfin, il serait intéressant d’étendre I'étude dlerdes crues dans le transport des

contaminants a I'état de traces a d’autres éléntprdes radionucléides artificiels.
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Figure 2-15. Photo de la pompe MP 1 Grundfdixée au bout de la perche servant & s’éloignda diergep78
Figure 2-16. Banc de filtration de I'eau du Rhoéne utilisé daete étudep79
Figure 2-17. lllustration schématique du carottier a percussitlisé pour les carottages B3, B4 et BB0

Figure 2-18. Photos de la campagne de carottage d’avril 2008,lessite de Barriol. Le carottier a percussion
photographié a permis I'obtention des carottes B3,et B5.p81

Figure 2-19. Photos de la campagne de carottage de juin 200¢le site de Barriol. Le carottier hydraulique
photographié ici a permis I'obtention des caroB8%t B4'. p82

Figure 2-20. Photos de carottes obtenues lors du carottagef&steé en juin 2004 sur le site de la peupleraie.
p83

Figure 2-21. Les principales étapes du traitement radiochimitg@essaire a la spectrométrigp88

Figure 2-22. Chronique des résultats des rappdtiBuf*****Pu mesurés par la COGEMA et I''RSN dans les
sédiments du Rhoéne en aval de Marcoule de 197% goncs. Les points bleus foncés représententdaséks
acquises par COGEMA, les points bleus clairs p#RIN. Les droites rouges représentent le rapport
238py 924y moyen et I'écart type associé calculés a paetites mesures (0,29+0,1598

Figure 2-23. Evolution du rapport isotopiqu®Pu/*****Pu dans les sédiments prélevés de Marcoule & Fesirqu
de 1989 a 1995 (figure publiée dahambrechts et Duffa, 199898

Figure 2-24. Contributions en Arles d&*®Pu et du®*****Pu originaire du centre de Marcoule, calculées en
fonction du rapport>®Puf*****Pu des apports issus du lessivage des retombéesay(®,03) et du rapport issu
des rejets de Marcoule (0,3pR9

Figure 3-1. Principales étapes du calcul des flux de radiarnidek associés a la phase particulaité8

Figure 3-2. Evolution de la charge solide en suspension (C&$sjfonction du débit du Rhéne (Q) en Arles. a)

Corrélation CSS-débit au moyen d’une régressiogaliie simple apres transformation logarithmique dkssx
variables. b) Discrétisation des différents évérmgmede crues suivis pendant la période d'étude; la
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numérotation des événements fait référence audablel ; les fleches indiquent le sens des deulesyc
d’hystérésis observés lors des crues de la pédétede.p112

Figure 3-3. Variabilité de la charge solide en suspensionogtion de 'origine hydro-sédimentaire des crues
(figure publiée danBPont et Bombled, 1995 et Pont, 1997113

Figure 3-4. Activités massiques des radionucléides artifictél€s, 23*Pu et?®**#*Pu, et natureléBe et?'Ph,
mesurés sur le échantillons de matiéres en sugpepstlevés en Arles durant la période d’étydd5

Figure 3-5. Fréquence des activités EfiCs et”*****Pu rejetées en 2002 par le centre de Marcdréggort
COGEMA, Contrdle des rejets du sit€]'4rimestre 2002 p116

Figure 3-6. Régressions entre les activités volumiques Bale *'Cs, #%Pu, 2*****Pu, 'Be et*%Ph, mesurées
en Arles et le débit Q (frs%). La droite représente a chaque fois la régreskivdaire appliquée aprés
transformation logarithmique des variables, ectagbes l'intervalle de confiance a 959419

Figure 3-7. Principales étapes pour la détermination de la @WRlux total annuel et au flux en crue d'un
radionucléidesp121

Figure 3-8. Régression entre les activités dissoutes et kastés particulaires di*’Cs mesurées en Arlgsl24

Figure 3-9. Evolution de la contribution du transport partaitg (CTP) au flux total d&’Cs, en fonction de la
charge solide en suspension du Rhéne (CSS er)m@és valeurs de contribution ont été calculépariir de
la CSS et du Kd dt#’Cs dans le Rhone en aval du centre de Marcoulemeodécrit au paragraphe 5.20227

Figure 3-10 . Emplacement des stations de mesures du débit doneRiéd la CNR a Beaucaire, en Arles et a
Fourquespl128

Figure 3-11. Evolution des flux annuels d&Cs,***Pu et?*****Pu vers la Mer Méditerranée. Comparaison avec
les deux sources d'apport prépondérantes que ssnkjets du centre de Marcou&h@rmasson, 1998t les
apports issus du lessivage des retombées radieaciv le bassin versant (B\GhHarmasson, 1998, Eyrolle et
al., 2004) Les valeurs de flux annuels &#8Pu et d&*****Pu jusqu’en 1997 sont issueskEigrolle et al. (2004)
Les valeurs de flux annuels §8Cs de 1983 & 1990 sont issuesTdemas (1997)elles représentent les seules
valeurs de flux annuels d&'Cs vers la Méditerranée disponibles dans la lifiéea Les flux annuels d&%Pu,
239+24b) of'¥'Cs de 1998 a 2004 ont été déterminés dans le préseail. p132

Figure 3-12. Transport total (dissous plus particulaire) 'd€s et de”*****Pu dans le Rhéne sur la période
1983-1990 : Comparaison entre les apports totaumantede I'amont du bief Marcoule-Arles, et les flux
d’exportation annuels estimés en Arles. Les ratiférieurs a 1 indiquent une accumulation nettelé&gannée
1983 présente un ratio équilibré pour féCs, voire excédentaire pour f8****%u, probablement di a
I'occurrence de périodes de crue relativement itgmbes cette année la. (figure publiée dasnas, 1997
pl34

Figure 4-1. Résultats de mesures des activités en radiodlesiéirtificiels™>'Cs, 2%Pu et?*****Pu acquises dans
les matieres en suspension en amont du bief Marediliés durant la période d’étude (2002-2004). Srssi
reportées les activités mesurées en Arles sur taenp@riodep140

Figure 4-2. Résultats du suivi quotidien des activités massier’>*Pu et’*****Pu des MES prélevées en Arles
et en amont du bief Marcoule-Arles durant la cryeeetionnelle de décembre 2003. Les fleches indiglee
sens du cycle d’hystérésis observé en Arles paudeax isotopes du début a la fin de la cpld7

Figure 4-3. Evolution du rapport des activités mesurées eesAslur les activités mesurées en amont du bief
Marcoule-Arles en fonction du débit du Rhéne dutamrue de décembre 20Q2.47

Figure 4-4. Résultats du suivi du rapport d'activitt®Puf*****Pu en amont du bief Marcoule-Arles. Les

résultats sont superposés a la courbe des débitspfriode d'étude. Le cadre rouge représentatante de
variation du rapport isotopique des apporst issulessivage des retombées globahd49
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Figure 4-5. Résultats du suivi du rapport d’activi8Pu/***?**Pu en Arles. Le cadre rouge supérieur représente
la gamme de variation du rapport caractéristiqueefigs de Marcoule. Le cadre rouge inférieur regmée celle
du rapport issu des retombées globpigl9

Figure 4-6. Résultats du suivi quotidien du rapport isotopigtieu’*****Pu des MES prélevées en Arles et en
amont du bief Marcoule-Arles durant la crue exaapielle de décembre 2003. La fleche indique le skens
cycle d’hystérésis observé en Arles. Les traitgeofigure les rapports caractéristiques des rejetsentre de
Marcoule (0,30) et des retombées globales (0OfIH0

Figure 4-7. Rapports de mas$€Puf**Pu des MES prélevées en amont du bief MarcoulesAtle cadre rouge
représente la gamme de variation du rapport demietes globales selételley et al. (1999)p151

Figure 4-8. Rapports de mas$&€Puf**Pu des MES prélevées en Arles. Le cadre rougegepiet la gamme de
variation du rapport des retombées globales d¢iiey et al. (1999)p152

Figure 4-9. Evolution des teneurs en argiles, limons et sablesours de la crue de décembre 2003 (figure
publié dansdAntonelli et al., publication soumisannexe A7)p157

Figure 4-10. Résultats du suivi quotidien de I'activité massiqre'*’'Cs des MES prélevées en Arles et en
amont du bief Marcoule-Arles durant la crue excapielle de décembre 20038161

Figure 4-11. Evolution de la contribution des termes source$®des, 2%u et?*****Pu, reportée en fonction
des flux annuels de ces 3 radionucléides sur lg@er2002-2004. Les 3 termes sources représentgdaso
remobilisation sédimentaire en aval de Marcouled8t), les rejets directs de Marcoule (Rejetslesapports
issus du lessivage du bassin versant (RXYyO0

Figure 5-1. Prédictions de I'évolution des stocks sédimentaite$®'Cs, #%Pu et®**?*Pu piégés en aval de
Marcoule de 1945 & nos jours. Ces prédictions éirhcompte de la décroissance radioactivé®dDs et du
23%py. Elles représentent I'évolution la plus rapiés dtocks, et aboutissent & des temps de résiteneet la
disparition compléte des stocks du bief Marcoulte#\p182

Figure 6-1. Aménagement de la chute d’Avignon et situation'dsie-barrage de Sauveterre (figure publiée
dansLambrechts et al., 1996.q186

Figure 6-2. Profils des radionucléides artificietd’Cs, 2%Pu et®%**Pu retrouvés dans les carottes du site de
Barriol. La carotte B3 a été prélevée en avril 2QG8carotte B3’ a été prélevée en juin 2004, Xipnité de B3,
afin de prolonger les profils en profondeur suitex aésultats acquis sur B3. Sont représentés dessi
pourcentage de particules <§in, la capacité d’échange cationique (CEC) et l@ueren matiére organique
totale (MOT). Le®*®u, 1e®%***Pu, la granulométrie, la CEC et la MOT n’ont pasddterminés sur B31189

Figure 6-3. Corrélations entre les activités 2Cs, ®°Co et *!Am, et la teneur en particules fines des
échantillons de la carotte B2, leur capacité d'égeacationique (CEC), et leur teneur en matiérgariques
totales (MOT) p190

Figure 6-4. Profils des radionucléides artificiéi®Co et**’Am retrouvés dans les carottes B3 et B3'%iGo n'a
pas été détecté dans la carotte 291

Figure 6-5. Profil du rapport d’activité>*Pu/*****Pu déterminé dans les carottes B3. La droite ai@@@sente
le rapport caractéristigue des retombées globEedroite a 0,30 représente le rapport caractéusties rejets
du centre de Marcoulp192

Figure 6-6. Profils des radionucléides artificiels émetteursnge retrouvés dans les carottes du site de la
peupleraie. La carotte B4 a été prélevée en septe@B03. La carotte B4’ a été prélevée en juin 2G04
proximité de B4, afin de prolonger les profils eofpndeur suite aux résultats acquis sur B4°X» n'a été
retrouvé ni sur B4, ni sur B4'. Sont représentéssale pourcentage de particules 60, la capacité d’échange
cationique (CEC) et la teneur en matiére organiqtee (MOT). La granulométrie, la CEC et la MODnt pas

été déterminés sur B4194

Figure 6-7. Corrélations entre les activités'&its e?Am, et la teneur en particules fines des échantlide la
carotte B4, leur capacité d’échange cationique (CEtOeur teneur en matiéres organiques totalé3TMp195
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Figure 6-8. Profil de lactivitt en™*’Cs retrouvé dans la carottes B5, prélevée en septe@003. Sont
représentés aussi le pourcentage de particulegirh0a capacité d’échange cationique (CEC) et lauern
matiére organique totale (MOT). Nif&Co, ni I’*Am n’ont été retrouvé dans cette caroft#97

Figure 6-9. Corrélations entre les activités '8)€s et la teneur en particules fines, la capacitchdinge
cationique (CEC), et la teneur en matiéres orgasdotales (MOT) des échantillons de la carottepRS8

239



240



Liste detableaux :

Tableau 1-1. Activités en GBq des éléments identifiés dansffiaents liquides du centre de Marcoule de 1961
a 2003. Les données de 1961 a 1997 sont tiréEbatenasson (1998). De 1961 a 1963, les activités rejetés sont
disponibles sous forme d’activités et B globales. Ce n'est qu'a partir de 1979 que desrindtions plus
complétes sur la composition des rejets sont dibpem Avant cette date, les valeurs indiquées poUF*Pu
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Tableau 3-2. Flux particulaires f« moyens annuels des radionucléidégs, **Pu,****Pu, 'Be et *Phsen
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Tableau 3-3. Récapitulatif des valeurs de Kd (en I*kglu**'Cs dans le Rhéne. A été rajoutée pour information
la gamme de variation du Kd du césium en eau daédyite du travail bibliographique &®urnier-Bidoz et
al. (1994). p125

Tableau 3-4. Contribution du transport particulaire (CTP) dlux moyens annuels, et aux flux en période de
crues, des radionucléid&8Cs, 2% u, %Py, ‘Be et %Ph, durant la période 2002-2004126

Tableau 3-5. Résultats de la contribution du Petit Rhdne autdi§oiide total vers la Méditerranée, en fonction
des classes de débit. Les débit sont exprimés’ast.np129

Tableau 3-6. Flux totaux annuels d€’Cs, Z%u, %Py, 'Be et?%Ph, du Rhone vers la Méditerranée, et
contributions annuelles des périodes de crues dlwessur la période 2002-2004. Les incertitudesomiées
sont det30%.p131

Tableau 3-7. Tableau synthétique des apports et des flux deafions de’*'Cs, #*Pu et®***Pu dans le
Rhéne aval (en GBq). Les apports dus aux rejets ceéesrales ont été considérés comme négligeables.
Concernant les isotopes du plutonium, les appous au drainage du bassin versant (BV) et les flux
d’exportation jusqu’en 1997 sont tirés de Eyrolteaé (2004). Concernant IE’Cs, la période 1961-1990
correspond en fait a la période 1983-19%0o(mas, 1997). Il n'existe pas de données de flux d’exportatin
137Cs pour la période 1991-1997. Les données desrdjetcentre de Marcoule jusqu’en 1997 sont issees d
Charmasson (1998135

Tableau 3-8. Flux moyens annuels et contributions moyenneseltfesudes périodes de crue, estimés a partir de
la chroniques des débitsCs,**%Pu,?%**Pu, 'Be et?*®Ph, des trente derniéres annges36

Tableau 4-1. Activités moyennes et écarts types associés dbsmléides artificield®'Cs, 2%Pu et***#py
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ces périodes (débit Q > 4000°.81). Sont indiquées aussi les activités moyenness tiéggimes hydrauliques
confondus en amont du bigfl41

Tableau 4-2. Estimation de I'accumulation nette tféCs,***Pu et?*****Pu dans le bief Marcoule-Arles & partir
des rejets du centre de Marcoule sur la périod-2004. L'export en Arles représente la quantité dgets
exportée. Le ratio export/rejet indique la propmrtexportée des rejefsl43

Tableau 4-3. Valeurs du rapport de mas¥8Puf**Pu pour différentes sources de plutonium (donnéetiges
dansWarneke et al., 2002). p153

Tableau 4-4. Estimation de la contribution des stocks sédimessale”*Pu et*****Pu au transport total de ces
deux isotopes durant la crue de décembre 2003vdlesrs de contribution ont été estimées a pagtrattivités
massiques mesurées en Arles et en amont du biefoMlarArles. A est I'activité des MES mesurée en amont
du bief Marcoule-Arles, Aest I'activité des MES mesurées en Ar[eks6

Tableau 4-5. Estimation de la contribution des stocks sédinimrgale”®®Pu et?*****Pu au transport total de ces
deux isotopes durant la crue de décembre 2003vdlesrs de contribution ont été estimées a pagsrrdpports
d’activité Z%Puf***?*Pu déterminés en Arles et en amont du bief Mareauies. p158

Tableau 4-6. Estimation, & partir du rapport d’activitd®Pu/*****Pu, de la contribution de la remobilisation
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des évenements 1, 2 et 5 sont des écarts typesellrprélevement a pu étre effectué durant I'évéemem,
l'incertitude associée représente I'erreur sur égsune p159

Tableau 4-7. Valeurs de contribution (%) de la remobilisatiordisgentaire aux flux totaux de matiéres en
suspension (MES) et d&'Cs durant la crue de décembre 2003. Les activités'€s, **Pu et******Pu entre
parenthéses représentent les hypothéses sur ilggtaanoyennes des stocks utilisées pour le tekmgdors de
I'application de I'équation (18). p163

Tableau 4-8. Valeurs de contribution (%) de la remobilisatiordisgentaire aux flux totaux de matiéres en
suspension (MES) et d&’Cs durant les crues de 2002 et 2004. Les actieités'Cs, **Pu et®***Pu entre
parenthéses représentent les hypotheses sur iletaanoyennes des stocks utilisées pour le tekmdors de
I'application de I'équation (18p164

Tableau 4-9. Estimation, a partir de la contribution des stodksMES remobilisés en aval de Marcoule, des
activités en’*'Cs mesurables en Arles durant la crue de décemb®8. omparaison avec les activités
effectivement mesurées en Arles et en amont dessrdp Marcoule. Les activités &Cs, 2%u et?****Py
entre parenthéses représentent les hypothésesssactivités moyennes des stocks utilisées potartee As
lors de I'application de I'équation (1§)166

Tableau 4-10. Tableau récapitulatif de la contribution des diféts termes sources actuels'd€s, 2*Pu et
239+24p ) qux flux totaux vers la Méditerranée, détermipeer la période 2002 & 2004. p169

Tableau 5-1. Estimation des stocks d&Cs,?**Pu et?***?*$u originaires de Marcoule, accumulés et remoksilisé
annuellement sur la période 1998-200477

Tableau 5-2. Estimations du temps de résidence t des stockmeathires de radioactivité artificielle originaire
du centre de Marcoule, accumulés de 1958 a 200#s tabief Marcoule-Arles. Sont reportés les termes
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annuel, G, I'accumulation moyenne annuelle des rejets dureatd Marcoule, et B le flux d’exportation moyen
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ANNEXE Al

LA NOTION DE Kd

La notion de coefficient de distribution (Kd).

Le coefficient de distribution ou Kd est défini cora le rapport de la concentration,
ou de l'activité dans le cas des radionucléidesplease solide d’'un élément (As) sur sa

concentration en phase liquide (Al):
Kd = As/Al Q)

Dans ce travail, le Kd est exprimé en I*kg’héoriquement, le fait d’utiliser une isotherme
linéaire (As = Kd.Al) pour décrire le processus phetage entre phase solide et liquide,
implique que le seul mécanisme a l'origine de atag@ est une adsorption linéaire réversible
(Edgington, 1984). Pour une utilisation correcte du Kd, les hyps#relatives a I'application
de la théorie de I'échange d’ions doivent étrefigas Onishi et al., 1981), soit la présence
de I'élément a I'état de trace, I'équilibre entes Iphases solide et liquide, et la réversibilité
totale du processus d’adsorption. Cependant, le daé dans les écosystémes naturels
I'équilibre soit rarement atteint ou encore queaas éléments, tel [€’Cs, puissent se fixer
de facon irréversible sur les particules, peutadénar de nombreux problemes concernant la
validité théorique et la comparaison des donnéé® ailes Fournier-Bidoz et al., 1994).
Néanmoins, le Kd reste le parametre le plus utibssqu’il s’agit de définir I'affinité plus ou

moins importante d’'un élément pour la matiére paldire.






ANNEXE A2

ACTIVITE PARTICULAIRE DES
SEDIMENTS DU RHONE (1979 — 2004)
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Figure A2-1. Situation géographique du site de prélévement dendopar rapport au bief Marcouleles.Cett
carte illustre les sites d’échantillonnage de IaGEMA Marcoule dans le cadre du suivi que cetteé&éceffectu
suite aux rejets du centre. Le site de Mornas asilisé au niveau du site S1 (Sdftienne des Sorts) de
COGEMA.



février-84

janvier-84

137Cs (Bg.kg™)
522

28py (Bg.kg™)
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du centre de Marcoule. Ces données ont été acquises par COGEMA a la station S7 de la figure A2-1.
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Activités en *¥'Cs, 238pu, 2°"2%0py et rapport d'activité *8Pu/?***#°py des sédiments de surface du Rhéne en aval
du centre de Marcoule. Ces données ont été acquises par COGEMA a la station S7 de la figure A2-1.

(Suite)
1¥7cs (Bg.kg™) 23py (Bg.kg™h) Z35°20py (Ba.kgL) 238, 2397240p
janvier-88 603
février-88
mars-88
avril-88 412
mai-88
juin-88
juillet-88 302
ao(t-88
septembre-88
octobre-88 334
novembre-88
décembre-88
janvier-89 290
février-89
mars-89
avril-89 643
mai-89
juin-89
juillet-89 506
ao(t-89
septembre-89
octobre-89 340
novembre-89
décembre-89
janvier-90 227
février-90 113
mars-90 450
avril-90 224
mai-90 478
juin-90 126
juillet-90 110
ao(t-90 154
septembre-90 206
octobre-90 242
novembre-90 238
décembre-90
janvier-91 248
février-91 319
mars-91 301
avril-91 358
mai-91 369
juin-91 330
juillet-91 321
ao(t-91 194
septembre-91 319
octobre-91 218
novembre-91 220
décembre-91 191




Activités en **'Cs, Z8py, 23%*240py et rapport d'activité 2%2Pu/?>**%*°py des sédiments de surface du Rhéne en aval
du centre de Marcoule. Ces données ont été acquises par COGEMA a la station S7 de la figure A2-1. (Suite)

"'Cs (Ba-kg™) 2®py (Bq.kg™) Z9290py (Bakg?) | ZoPu Py
janvier-92 185
février-92 185
mars-92 106
avril-92 179
mai-92 106
juin-92 156
juillet-92 150
ao(t-92 145
septembre-92 94
octobre-92 68
novembre-92 22
décembre-92 44
janvier-93 25
février-93 36
mars-93 25
avril-93 25
mai-93 45
juin-93 67
juillet-93 316
ao(t-93 60
septembre-93 26
octobre-93 39
novembre-93 38
décembre-93 38
janvier-94 37
février-94
mars-94 31
avril-94 31
mai-94 27
juin-94 31
juillet-94 30
ao(t-94 42
septembre-94 35
octobre-94 36
novembre-94 35
décembre-94 34
janvier-95 32
février-95 34
mars-95 28
avril-95 28
mai-95 27
juin-95 24
juillet-95 26
ao(t-95 37
septembre-95 29
octobre-95 28
novembre-95 23

décembre-95

33




Activités en ¥'Cs, 28pu, 239*%4%py et rapport d'activité >*Pu/***?*°pu des sédiments de surface du Rhone en aval
du centre de Marcoule. Ces données ont été acquises par COGEMA a la station S7 de la figure A2-1. (Suite)

137CS (qugl) 238Pu (qugl) 239+240Pu (qugl) 238Pu/239+240Pu
janvier-96 29
février-96 41
mars-96 29
avril-96 207
mai-96 336
juin-96 355
juillet-96 50
ao(t-96 50
septembre-96 200
octobre-96 442
novembre-96 198
décembre-96 24 0,04 0,20 0,19
janvier-97 284
février-97 31
mars-97 30
avril-97 68
mai-97 322
juin-97 276
juillet-97 40
ao(t-97 170
septembre-97 129
octobre-97 90
novembre-97 64
décembre-97 338
janvier-98 64
février-98 37 0,60
mars-98 86 0,40 1,50 0,27
avril-98 228 1,00 3,80 0,26
mai-98
juin-98 52 0,30 0,80 0,38
juillet-98 98 0,60 3,50 0,17
ao(it-98 39 1,00
septembre-98 53 0,30 0,90 0,33
octobre-98 218 0,50 2,40 0,21
novembre-98 160 1,70
décembre-98 222 2,90
janv-99 48 0,30 0,90 0,33
févr-99 33 0,20 0,80 0,25
mars-99 97 0,30 1,00 0,30
avr-99 213 0,40 1,30 0,31
mai-99 26 0,70
juin-99 17
juil-99 11
ao(t-99 19
sept-99 15 0,30 1,30 0,23
oct-99 16 1,00 1,10 0,91
nov-99 19
déc-99 19




Activités en ¥'Cs, 2%pu, 2°"2%0py et rapport d'activité >®Pu/>>**?*°py des sédiments de surface du Rhéne en aval
du centre de Marcoule. Ces données ont été acquises par COGEMA a la station S7 de la figure A2-1. (Suite)

187g (Bq.kg'l) 238p (Bq.kg'l) 239+240p | (Bq_kg-l) 238 239+240p |
janv-00 18 0,50

févr-00 146 0,40 1,20 0,33
mars-00 140 0,60 1,30 0,46
avr-00 93 0,40 2,10 0,19
mai-00 49 0,40 1,10 0,36
juin-00 41 0,30 0,90 0,33
juil-00 43 0,50 1,10 0,45
ao(t-00 47 0,50 1,30 0,38
sept-00 80 0,60 1,30 0,46
oct-00 52 0,60 1,20 0,50
nov-00 15

déc-00 16

janv-01 14 1,50

févr-01 9 0,50

mars-01 14 0,20

avr-01 10

mai-01 17 0,10 0,30 0,33
juin-01 13 0,30

juil-01 5

ao(t-01 12 0,10 0,20 0,50
sept-01 30 0,60

oct-01 105 0,40 0,90 0,44
nov-01 51 0,20 0,80 0,25
déc-01 16 0,30 0,50 0,60
janv-02 14 0,20 0,20

févr-02 17 0,20 0,30 0,67
mars-02 28 0,50 0,60

avr-02 23

mai-02 22 0,40 0,50

juin-02 19

juil-02 23

aolt-02 9

sept-02 30 0,20 0,50 0,40
oct-02 18

nov-02 16 0,20

déc-02 19 0,40

janv-03 15

févr-03 14
mars-03 14

avr-03 15

mai-03 15

juin-03 14

juil-03 17 0,10 0,40 0,25
ao(t-03 15

sept-03 17




Activités en *¥'Cs, 2%puy, 2°"2%0py et rapport d'activité 2*Pu/***?*°py des sédiments de surface du Rhone en
aval du centre de Marcoule. Ces données ont été acquises par I'lRSN et sont disponibles dans la base de
données SYLVESTRE de I'lRSN .

*'Cs (Bg.kg?) 8pu (Bg.kgh) | **°**°Pu (Bg.kg?) 238py 2291240py
13/03/79 181
13/03/79 196
13/03/79 926
24/09/79 48
24/09/79 178
24/09/79 778
01/04/80 100
01/04/80 156
01/04/80 593
09/09/80 163
09/09/80 315
09/09/80 163
12/01/81 248
31/03/81 233
31/03/81 244
31/03/81 593
24/04/81 519
31/07/81 910
10/09/81 160
10/09/81 650
10/09/81 710
17/03/82 260
17/03/82 170
17/03/82 250
08/09/82 480
08/09/82 340
08/09/82 1010
05/04/83 530
05/04/83 78
05/04/83 810
20/09/83 363
20/09/83 274
20/09/83 705
16/01/84 430
16/01/84 350
18/01/84 490
23/03/84 683
23/03/84 303
23/03/84 360




Activités en ¥'Cs, 28pu, 2°29%py et rapport d'activité 22Pu/?**?*°pu des sédiments de surface du Rhone en
aval du centre de Marcoule. Ces données ont été acquises par I'lRSN et sont disponibles dans la base de
données SYLVESTRE de I''RSN . (suite)

137Cs (Bq.kg™?) 28py (Bq.kg™) 239+240p; (B kg™) 238p|/239+240p |
04/06/85 460
04/06/85 1090
04/06/85 130
04/06/85 80 0,70
04/06/85 610
04/06/85 540
04/06/85 6
04/06/85 304
31/07/85 226
28/08/85 289
16/09/85 326
15/10/85 404
02/11/85 450
03/12/85 870
03/12/85 1120
14/05/86 520
11/07/86 460
11/07/86 330
11/07/86 770 1,50 7,50 0,20
11/07/86 340
11/07/86 720
31/07/86 296
26/08/86 285
22/09/86 620
23/09/86 770
23/09/86 670
29/09/86 314
15/06/87 540
15/06/87 830 2,10 7,20 0,29
15/06/87 420
15/06/87 620
15/06/87 800
16/06/87 730
16/06/87 280
16/06/87 260
16/06/87 158
16/06/87 38
16/06/87 430
20/07/87 378
17/08/87 321
21/09/87 300
23/10/87 320




Activités en ¥¥7Cs, 28pu, 239*240py et rapport d'activité 28Pu/?°"2*°pu des sédiments de surface du Rhone en
aval du centre de Marcoule. Ces données ont été acquises par I''RSN et sont disponibles dans la base de
données SYLVESTRE de I'IRSN . (suite)

137Cs (Bq.kg™?) 28py (Bq.kg™?) 289+240p; (Bqy.kg™) 238p | 239+240p |
29/08/88 217
29/08/88 393
29/08/88 58
29/08/88 357
29/08/88 110
29/08/88 280
29/08/88 177
29/08/88 183
29/08/88 650
30/08/88 93
30/08/88 24
28/08/89 150 0,69 2,14 0,32
28/08/89 17
28/08/89 24 0,20
28/08/89 10 0,13
28/08/89 44 0,16 0,43 0,37
28/08/89 130 0,43 1,11 0,39
28/08/89 150 0,17 0,81 0,21
29/08/89 260 1,07 3,65 0,29
29/08/89 820 2,13 7,83 0,27
29/08/89 650 1,97 6,96 0,28
29/08/89 360 1,24 4,27 0,29
01/09/89 250
01/09/89 140 0,35 0,95 0,37
01/09/89 208 18,20 50,60 0,36
29/09/89 240 0,88 2,96 0,30
04/09/90 400 1,54 3,80 0,41
04/09/90 450
04/09/90 172 0,73 1,49 0,49
04/09/90 71 0,54 0,77 0,70
04/09/90 132 0,66 1,26 0,52
05/09/90 157 0,84 1,99 0,42
05/09/90 3
05/09/90 540 1,82 5,49 0,33
05/09/90 250 1,14 2,60 0,44
05/09/90 380 1,55 4,32 0,36
05/09/90 490
05/09/90 165 0,79 1,91 0,41
06/09/90 7
06/09/90 34
06/09/90 8
06/09/90 66 0,72 1,10 0,65
06/09/90 163
06/09/90 142




Activités en 2'Cs, 238pu, 239*240py et rapport d'activité 2*8Pu/?°**?*°pu des sédiments de surface du Rhéne en
aval du centre de Marcoule. Ces données ont été acquises par I''lRSN et sont disponibles dans la base de
données SYLVESTRE de I'lRSN . (suite)

137Cs (Bq.kg™?) 28py (Bq.kg™?) 239+240p; (Bqy.kg™) 238p239+240p |
03/09/91 310

03/09/91 300 1,42 4,39 0,32
03/09/91 55 0,27 0,00
03/09/91 100

04/09/91 170

04/09/91 19

04/09/91 230 0,71 2,92 0,24
04/09/91 240

04/09/91 270 1,22 4,27 0,29
04/09/91 190

05/09/91 120 0,59 2,00 0,30
05/09/91 140 0,63 1,83 0,34
05/09/91 25

05/09/91 15 0,29 0,00
05/09/91 100

05/09/91 89 0,24 0,91 0,26
12/03/92 78 0,32 0,95 0,34
18/03/92 79

14/09/92 104 0,32 1,06 0,30
14/09/92 39 0,06 0,26 0,22
15/09/92 250 0,72 2,58 0,28
15/09/92 145 0,37 1,17 0,31
15/09/92 163 0,48 1,69 0,28
15/09/92 123

16/09/92 81 0,27 0,96 0,28
16/09/92 27 0,03 0,14 0,20
16/09/92 4 0,00 0,11 0,04
18/09/92 12 0,02 0,30 0,06
18/09/92 61

18/09/92 37 0,09 0,48 0,19
31/05/94 63

31/05/94 23

31/05/94 27 0,04 0,18 0,22
04/10/94 42 0,07 0,28 0,25
04/10/94 52 0,09 0,34 0,27
04/10/94 37 0,03 0,19 0,17
05/10/94 21

06/10/94 33 0,02 0,17 0,12
06/10/94 74 0,17 0,63 0,27
07/10/94 46

07/10/94 26 0,05 0,21 0,23
07/10/94 48 0,09 0,36 0,25
07/10/94 7 0,00 0,04 0,05
07/10/94 10 0,01 0,12 0,06




Activités en ¥¥7Cs, Z8pu, 23%*24%p et rapport d'activité 232Pu/*°*2*°py des sédiments de surface du Rhéone en
aval du centre de Marcoule. Ces données ont été acquises par I''lRSN et sont disponibles dans la base de
données SYLVESTRE de I'IRSN . (suite)

37Cs (Bq.kg™?) 238py, (Bq.kg™?) 239+240p; (B.kg™) 238p|/239+240p
07/03/95 78 0,07 0,55 0,13
07/03/95 209 0,64 2,39 0,27
08/03/95 32

08/03/95 76 0,18 0,70 0,26
08/03/95 280 0,16 0,61 0,26
03/10/95 27 0,02 0,12 0,16
03/10/95 32 0,04 0,21 0,21
04/10/95 35 0,03 0,20 0,15
04/10/95 92 0,15 0,62 0,24
05/03/97 18 0,05 0,22 0,22
05/03/97 20 0,05 0,25 0,22
05/03/97 21 0,05 0,26 0,21
05/03/97 15 0,02 0,14 0,16
05/03/97 2 0,00 0,14 0,04
05/03/97 10 0,01 0,19 0,06
05/03/97 16 0,03 0,15 0,18
05/03/97 13 0,02 0,15 0,16
05/03/97 13 0,04 0,17 0,21
05/03/97 21 0,06 0,27 0,21
05/03/97 49 0,08 0,43 0,19
05/03/97 19 0,04 0,19 0,21
05/05/97 195

05/05/97 135

05/05/97 129

06/05/97 17

06/05/97 34

12/05/01 7

01/10/03 8

01/10/03 53

01/10/03 26

01/10/03 5

01/10/03 6

09/10/03 9

22/10/03 19

22/10/03 6

22/10/03 35

26/08/04 35




Activités moyennes annuelles des sédiments du Rhone en aval du centre de Marcoule. Les moyennes et les écarts
types associés ont été calculés a partir des données recueillies dans le base de donnée SYLVESTRE de I'lRSN et
dans les rapports de suivi environnemental fournis par COGEMA.

137CS 238Pu 239+240Pu
Activité Activité Activité
Année moyenne Ecart type nombrfe de moyenne Ecart type nombrfe de moyenne Ecart type nombrfe de
1 données 1 données 1 données
(Ba.kg™) (Ba.kg™) (Ba.kg™)
1979 385 369 6 0 0 0
1980 248 183 6 0 0 0
1981 474 263 9 0 0 0
1982 418 308 6 0 0 0
1983 460 275 6 0 0 0
1984 409 173 10 0 0 0
1985 440 327 18 0 0 0
1986 513 193 16 1,50 1 7,50 1
1987 449 225 17 2,10 1 7,20 1
1988 280 186 15 0 0 0
1989 275 232 19 2,48 5,26 11 6,31 13,54 13
1990 214 157 29 1,03 0,45 10 2,47 1,57 10
1991 206 108 28 0,80 0,44 6 2,11 1,64 8
1992 102 64 26 0,24 0,23 11 0,88 0,76 11
1993 62 81 12 0 0,00 0
1994 35 14 25 0,06 0,05 10 0,25 0,16 10
1995 58 66 21 0,16 0,20 8 0,67 0,73 8
1996 163 149 12 0,04 1 0,20 1
1997 89 102 29 0,04 0,02 12 0,21 0,08 12
1998 114 78 11 0,52 0,26 6 1,91 1,17 10
1999 44 58 12 0,42 0,29 6 1,01 0,23 7
2000 62 45 12 0,48 0,11 9 1,20 0,40 10
2001 23 27 13 0,22 0,13 5 0,58 0,40 10
2002 20 6 12 0,30 0,14 5 0,39 0,16 7
2003 17 12 18 0,10 1 0,40 1
2004 35 1 0 0







ANNEXE A3

LES RADIONUCLEIDES Be ET#%b

Les radionucléides naturels d'origine atmosphérite et>*Pb en excés?{’Ph)
sont connus pour leur potentiel en tant que tracelu transport des particules dans
'environnement, La question posée dans le cadreceletravail a été de savoir s'ils
représentent un outil adéquat de mise en évidereelad remobilisation des stocks

sédimentaires en aval de Marcoule.
Le 'Be:

Le ‘Be est un radionucléide cosmogénique produit niéument dans I'atmosphére
terrestre lors de réactions de spallation entregoégticules issues du rayonnement cosmique
primaire, essentiellement des neutrons, et legipanx constituants de I'atmosphére, I'azotes
et 'oxygéne Lal et al., 1958). Cette réaction produit des molécules d’oxydebdgyllium
BeO ou d’hydroxyde de béryllium Be(Oil)qui s’associent rapidement avec des aérosols.
Les dépbts a la surface terrestre s’effectuentipd@bement par dépbts secs et humidéiseh
et al., 1985 ; Baskaran et al., 1993), ces derniers contribuant de fagon prépondénaautde
biais des précipitation$\@llbrink et Murray, 1994).

De part son origine cosmogénique, la production ‘®® est inversement
proportionnelle a l'intensité du champ magnétigeieesstre, et 'importance des flux vers la
surface du globe dépend donc de la latitude (LRle¢trs, 1967). Son taux de production et sa
concentration dans l'air augmentent avec l'altitymur atteindre leur maximum dans la
stratosphere. Etant donné le temps de résidencermags aérosols dans la stratosphere,
environ 1 anKuroda et al., 1962), et la courte demi-vie d{Be (53,3 jours), la plus grande

partie du’Be produit dans la stratosphére n’atteint pas d@osphére, excepté durant le



printemps lorsque I'amincissement de la tropopaimervient aux moyennes latitudes
permettant cet échange. Le temps de résidence nthy@e dans la troposphére est alors
estimé entre 22 et 48 jouBléichrodt, 1978 ; Durana et al., 1996).

Concernant son comportement dans les milieux aguedi Measures et Edmond
(1983) ont montré que la solubilité du béryllium dans &mux de riviere était fortement
dépendante du pH, avec des concentrationsBen(isotope stable du béryllium) dissous
augmentant significativement en eau douce=~Hpar rapport & I'eau de mer (p8).
CependantHawley et al. (1986) ont montré des valeurs de Kd &8e en eaux douces plus
fortes qu’en eau de mer. Sel@ommerfield et al. (1999), le partage dissous-particulaire du
"Be dans les eaux naturelles dépend de la charigie ®31 suspension, de la composition des
particules et de la salinit@Ilsen et al. (1986) insiste aussi sur I'importance que peut jouer le

temps de contact des particules avec la phaseutiissor 'augmentation du Kd dBe.

Finalement, I€Be est un radionucléide possédant un fort poteatigant que traceur
des processus de transport particulaire a coumetelu fait, selorCiffroy et al., 2003, de son
abondance naturelle qui en fait un radionucléidddment détectable par spectrométriele
sa courte période radioactive, et de son affimipdrtante pour les particules. En effet, les
différentes études menées sur la détermination dudiK'Be en milieu d’eau douce ont
montré des domaines de variation compris entfeef Q@ (Olsen et al., 1984 ; Schiff et al.,
1983, Hawley, 1983; Hawley et al., 1986). Dans les rivieres francaises, le partage
particulaire-dissous d{Be peut étre caractérisé par une valeur de Kd mpyeche de 5.10

selonThomas, 1988.

La courte période radioactive dBe le destine & I'étude de processus sédimentiires
de faibles échelles de temps. Il peut par exempéedilisé pour I'établissement de modele
d’érosion a I'échelle locale suite a des évenemedertsempéte Walling et Quine, 1995 ;
Blake et al., 1999). En milieu estuarien, il sert a étudier des pssas de dépots rapides et a
court terme des sédiments et a déterminer leursegisourcesMullenbach et Nittrouer,
2000 ; Feng et al., 1999 ; Sommerfield et al., 1999).



Le ?*Pb en excés’tPb,y) :

Le '%b est un radionucléide naturel, produit de larehaddioactive de 1*®U. C’est
un descendant du radon 2223 4F 3,82 jours), lui méme étant le descendant dotaatadium
226 (Ty>= 1620 ans). Lé*Ra est produit naturellement dans les roches esdésde la
surface terrestre & partir des atome&®d’ inclus dans la structure des minéraux les
constituant. Selon le principe de I'équilibre séind des chaines radioactives naturelles, le
1% descendant de la production’tf®a est a I'équilibre avec tous les éléments d@ddne
dont il est originaire. Cependant, la diffusion fébles quantités dé*’Rn & travers les
interstices des roches jusqu’a l'air libre permigttroduction de®%Pb dans I'atmosphére
terrestre. Cé'%Pb atmosphérique est ensuite redéposé a la suféscsols et des sédiments
modifiant ainsi I'’équilibre avec les descendantd &U (Robbins, 1978). Dans les particules
de sols et de sédiments, on retrouve doné*®b & I'équilibre produit in situ & partir de
I'uranium inclut dans la structure de ces partisplgit “*Pb supporté, ainsi que dt®Pb
d’origine atmosphérique adsorbé a la surface deagiules, dit*°Pb en excés otiPh.

L'utilisation du ?*Pb dans tous les domaines touchant & I'érosiortramsport et &
I'accumulation des sols et des sédiments impligqeswctusivement 1é'%Ph,. Du fait de son
origine, la concentration éi%Pb dans I'air au-dessus des continents décroit lzfétude a
cause de la diminution de la concentration&®Rn (Moore et al., 1973). Pour la méme
raison, le flux dé*Rn a partir des sols est environ 100 fois plus irgmt que le flux & partir
des océansWilkening et al., 1975), entrainant de fortes différences de la conctotraen
21%p dans I'air en fonction de la longitudereiss et al. (1996) ont compilé la plupart des
concentrations ef*Pb atmosphérique et des flux t#8Pb de I'atmosphére vers la surface

terrestre disponibles dans la littérature.

Concernant I'affinité d&*%Pb pour la matiére particulaire dans les milieunaigues,
Benoit et al. (1995) reportent des valeurs de Kd compris entre 5x%100 en eaux douces
pour des charges solides en suspension (CSS) edgmectivement de 10 mig.& 0,1 mg:f,
alors queNguyen et al. (2005) ont déterminé des valeurs comprises entfeetl@d, toujours
en eaux douces, pour des CSS diminuant respectited® 40 & 10 mgl Outre la
démonstration de la forte affinité 4tfPb pour les particules, ces travaux ont montré,neem
dans le cas d(Be et de beaucoup de contaminants métalliqueslukince de la CSS sur le

domaine de variation du K€arvalho (1997) met aussi en évidence cette influence et reporte



quant & lui un Kd moyen de 3X#10* pour le ?%Pb en riviere.Baskaran et al. (1997)
reportent eux des valeurs de Kd comprises entr® 26037000 dans des eaux de milieu

estuarien.

L’application la plus répandue dd%Pb est la détermination de taux d’accumulation
sédimentaire, en milieux lacustres ou estuariemsegample Radakovitch, et al., 1999 ;
Goodbred et Kuehl, 1998 ; Allison et al., 2000, Rubio et al, 2003 ; Sommerfield et Nittrouer,
1999). Il est aussi utilisé dans le domaine de I'érpstes sols, soit en tant que traceur
indépendant Walling et Quine, 1995 ; He et Walling, 1997), soit combiné avec 1&¥'Cs
(Wallbrink et Murray, 1996 ; He et Walling, 1997). Il peut aussi étre employé comme traceur
de certains contaminants en milieu fluviaigis, 1977).

Détermination des temps de résidence

L’affinité commune du'Be et du?*®Pb pour la phase particulaire et leurs nombreuses
applications en matiére de tracage sédimentaireuasgBonniwell et al. (1999) a utiliser
ensemble ces deux radionucléides dans le cadrétddd du transport particulaire en riviere.
Ces auteurs avancent qu’étant donné leur origineosgihérique commune, leur affinité
respective pour les particules et le fait qu'ilsregouvent tous les deux en milieu aquatique
continental majoritairement sous la valence 2+,dissributions respectives diBe et du
?1%p dans I'environnement peuvent étre trés similagresegard de la composition et de la
taille des grains sur lesquels ils sont adsorbéstteChypothése permettrait selon eux
I'utilisation du rapport d’activit¢'Be/*Ph,s pour s’affranchir des variations de nature des
grains et ne tenir compte que de la décroissantieagtive du’Be dans le cadre de la
détermination de temps de résidence des partiemesviere. En acceptant cette hypothése,
une méthode d’estimation des temps de résidencesubeks sédimentaires avant leur

remobilisation lors des crues a été développée.

1) Deéveloppement d’une méthode et limites :

Cette idée est basée sur le fait que des stockaeéidires suffisamment anciens pour

avoir des niveaux d'activité éBe et erf*Ph significativement plus faibles que les niveaux



actuels, pouvaient par leur remobilisation lors geésiodes de crues diluer de maniere
significative les activités des apports issus denbnt du bief Marcoule-Arles. Etant donné
leurs périodes radioactives respectives, 54 joursr ge ‘Be et 20 ans pour 1&'Pb,
I'utilisation de ces radionucléides pourrait penreetd’estimer des temps de résidence des
particules dans le compartiment sédimentaire alamtremobilisation durant les crues. La
courte période radioactive dBe permettrait de s'intéresser a des stocks rédentsrdre de
I'année, et celle d&'%Pb & des stocks plus anciens comme ceux, par ezefophés avant

1990 et qui représentent la majorité des stocks.

Cette hypothese, proposée suite au constat desedadictivites de ces deux
radionucléides dans les matiéres en suspensionrles lrs des crues de I'automne 2002,
implique donc que I'on puisse aussi observer di#grdnces significatives entre ces activités
et celles mesurées en amont des rejets de Mard&ulaisant 'hypothése que ces différences
existent uniquement lors des crues, une méthodeazement des temps de résidence des
sédiments avant leur remobilisation dans le biefrddale-Arles a été proposée. Cette
méthode utilise le rapport d'activitBe/*Phs (R), en supposant que les variations de
composition et de taille des grains soient néghigsadu fait de la forte affinité commune a
ces deux radionucléides pour les particules. Lehaut est alors basée sur la décroissance

radioactive suivante :

R = Ro e(/] 210F>bxs_/]7Be)'t 1)

S - L ]

avec R le rapport d’activité Be/%Ph, des stocks accumulés en aval de Marcoule lorsude |
remobilisation, R le rapport de ces stocks lors de leur formatmppxs€tA7ge l€S CONStantes

radioactives, et t le temps de résidence des ss#kmentaires.

Le terme R correspond au rapport d’activité moyen des MES tt& la formation des
stocks. Ce terme est approché par la mesure dtéctles MES lors du suivi en Arles hors
périodes de crues. Le terme &%t déduit de I'’équation suivante qui met en gga tes crues
le mélange des stocks remobiliséss)(Ravec les apports issus de l'amont des rejets,
caractérisés par un rapport d’activite & mélange définissant un rappogtdd Arles (figure
A3-1):

R, =xR,+(1-x).R )



qui équivaut a :

=28, -0 0]

x représente dans les équation (1) et (2) la dmrtdn de*'%Ph, remobilisé au flux

total de*'%Phys particulaire en Arles.

Rhbéne River (1-X)
Input ] _: Output
R, X R
I:eS
Sediment storage

Figure A3-1. lllustration schématique du fonctionnement du sys
apport/export de radioactivité artificielle dans def MarcouleArles
durant une crue du RhonR, Rs et R, représentent respectivemen
rapport d’'activité des MES issues de I'amont du MarcouleArles,
des stocks sédimentaires remobilisés dans le dtiefes MES en Arle
x est la contribution dé*°Ph, issus des stocks sédimengai au flu:
total de**°PL,. en Arles (voir texte

A partir de cette équation, plusieurs hypothesasvgra étre faites qui permettent
d'appréhender les temps de résidence, ainsi queoldribution de la remobilisation

sédimentaire aux flux particulaires de radionu@sid

e Si x = 1 dans I'’équation (2), alors R Ra ce qui correspond, pour I'’équation (1), au cas
limite permettant de calculer le temps de résidenicemum des sédiments remobilisés.

 Si nous faisons I'hypothese que les sédiments bdisEs ont été stockés assez longtemps
pour que le'Be des stocks ait décru complétement, alars=F0 dans I'équation (2), ce qui
conduit a x = (R— R)/R; qui représente la contribution minimum de la reiisdtion

sédimentaire au flux dé%Phs.

Cette méthode de caractérisation de la remobidisagédimentaire a néanmoins

certaines limites:



« Etant donné la période radioactive dBe, elle ne permet de s'intéresser qu'a la
remobilisation de stocks récents. En effet, ceti&thode tient compte seulement de la
décroissance radioactive @Be et pas de celle di®Ph,, qui ne sert alors qu’a normaliser les
activités en béryllium. La décroissance complétéRkientraine un f&ul, & partir duquel il
n'est plus possible de déterminer le temps de eésel des sédiments. En considérant
I'activité en ‘Be des stocks a 150 Bq:kgenviron (valeur approchée par la moyenne des
activités en'Be des MES en Arles hors périodes de crues) eixantfla limite de détection
du ‘Be des MES a 1 Bq.Kg le temps de résidence limite au-dela duquel l¢thaue n’est
plus utilisable serait de I'ordre de I'année. Cetiéthode permet donc de ne s’intéresser

gu’aux stocks formés dans I'année précédant lesegnents de crues.

» Cette méthode repose sur I'hypothese d’'un mémepodement physico-chimique dans

'environnement de la part de deux éléments difféxe

» L'équation (1) prend en compte un rapport de eifée R censé étre celui des stocks
sédimentaires lors de leur formation. Cependantapport de référence est une valeur qui
recouvre une variabilité trés importante des agivparticulaires efBe observée en dehors
des périodes de crues, la courte période radi@actiu ‘Be ne permettant pas
’lhomogénéisation de cegRwvec le temps.

» La remobilisation sédimentaire de stocks anciensamcerne probablement pas que le bief
Marcoule-Arles. Il est donc possible que la comisaradu rapporfBe”*Phs en amont des

rejets de Marcoule et en Arles soit difficile aeirgréter.

2) Reésultats :

Sur la figure A3-2 sont représentés les résultatmdsures d(Be et duf*Phs acquis
en Arles et en amont du bief Marcoule-Arles. Il agit que la diminution globale des
activités en'Be et**%Ph avec 'augmentation du débit en Arles est aussiatéristique des
activitéts mesurées en amont des rejets, et quesiiedonc vraisemblablement liée a des
facteurs de variabilité autre que la dilution paventuels stocks sédimentaires remobilisés
entre Marcoule et Arles. Il est toutefois probadplee la remobilisation, a I'échelle du Rhéne



en entier, de stocks de sédiments dont les temp&sakence auraient entrainé la décroissance

du ‘Be et du?*°Ph, aient pu participer & cette diminution des atdiilors des périodes de

crues.
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Figure A3-2. Résultats d’activités efBe et?*Ph mesurés sur les MES prélevées en Arles
amont du bief Marcoule-Arles, et reportés en farctiu débit.

Néanmoins, cette hypothése a aussi été regardéehalle de la crue exceptionnelle

de décembre 2003 durant laquelle il a été posgitddfectuer un suivi quotidien de
I'évolution du’Be et di*'%®Ph, a la fois en Arles et en amont du bief Marcoutées, durant

toute la durée de la crue (figure A3-3). Alors gpeyr le*%Ph, ce suivi n’a mis en évidence



aucune différence significative entre les activitéssurées en Arles et celles en amont du
bief, il semble cependant que la montée de cruétditaractérisée par des activités Ra
significativement plus fortes en amont du bief quirles. Cette différence a en effet été
visible le jour précédent le pic de crue, pour @essiestomper durant le pic et la descente de
crue. Ceci pourrait étre le signe, durant la momnke&s eaux, d’une remobilisation de stocks
suffisamment anciens pour avoir dilué I'activité ‘8e, mais pas assez pour avoir dilué celle
du?*%h. L'évolution de I'activité er{Be n’est cependant pas tout & fait cohérente aslée c
des isotope&®®Pu et?***?*Pu, qui ont montré eux aussi une accentuation derlaibution de

la remobilisation sédimentaire lors de la phase nientée des eaux, mais avec une
contribution maximum lors du pic de crue. De plétude du rapport d’activitéBe/Phs

n'a pas montré de différence significative entréeéret 'amont du bief Marcoule-Arles. Il
semble donc que cette différence d'activitéBa observée avant le pic de crue n'ait pas été
due a la remobilisation des stocks sédimentairess and’autres facteurs de variabilité entre
le site d’Arles et I'amont du bief Marcoule-Arldg]s par exemple des facteurs de nature et de

taille des particules.

"Be (Bq.kg™)

—e— Arles —o—Arles
120 120
—e— Amont Marcoule —e— Amont Marcoule
100 - 100 -
80 80 -
(@]
X
o
60 | L 60
3
o
40 A 2 40 -
20 20 -
0 T T T T T 0 T T T
0 2000 4000 6000 8000 10000 12000 0 2000 4000 6000 8000 10000 12000

Débit (m®.s™?) Débit (m®.s™?)

Figure A3-3. Suivi des activités efBe et?‘Ph, mesurés sur les MES en Arles et en amont du batMile-
Arles lors de la crue de décembre 2003.



Finalement, I'utilisation des radionucléides nalsird’origine atmosphériquéBe et
21%p, ne semble adaptée au tracage des stocks sédirasmenobilisés en aval du centre de
Marcoule lors des périodes de crues du Rhéne. €xtaans doute principalement da au fait
gue les processus de stockage et de remobilissédimentaire concernent le Rhéne dans son
intégralité, et gu’il n’est alors pas possible d&dencier grace a ces deux radionucléides les
stocks sédimentaires accumulés dans le bief Mazebrés de ceux formés sur 'ensemble
du fleuve et de ses affluents. D’ou la nécessivéy gtudier la dynamique sédimentaire du
bief Marcoule-Arles, d'utiliser des traceurs quiupent caractériser speécifiguement les

sédiments de ce bief, comme les radionucléides ssi rejets de Marcoule.

Ces résultats ont probablement été la conséquenda jetitesse du bief Marcoule-
Arles en tant que source d'apport tBe et de”°Ph par rapport & I'ensemble du bassin
versant rhodanien. La remobilisation des stocksrs&ittaires dans le bief Marcoule-Arles ne
permet probablement pas de diluer significativemlest activités en'Be et *%Ph des
matiéres solides venant de I'amont du bief, biee tps stocks remobilisés puissent étre
caractérisés par des activités @e et >*Phs plus faible que celles des MES venant de
'amont. Il serait cependant intéressant, en d&sutrirconstances, d’appliquer la méthode
développée en annexe a des sites de stockage séaimme partir desquels la remobilisation
sédimentaire serait suffisamment importante poteligupuisse diluer significativement les
activités erfBe et**Ph, des apports de MES.



ANNEXE A4

RESULTATS ACQUIS LORS DU SUIVI
EN ARLES



Résultats acquis en Arles (LD:

limite de détection; ND: non déterminé)

Activité des MES Activite
dissoute
Date de débit css 187 g 238 . 239+240, | . 2395 . 2405, . Be . 210PbXS . 238p, 1/ . 2405, 1/ . 187~g .
prélevement | (m®s™) [ (mg.™) | (Bq.kg™) BakghHl T | Bakgh - (9.9 - (9.9™ T | ®akgh| T [Bakg®| T [P*Pul T | **°Pu T | (mBq.rh| T
06/03/2001 3711 110 18 2 ND ND ND ND 80 12 78 20 ND ND ND
11/04/2001 3115 89 15 1 ND ND ND ND 102 | 15 72 18 ND ND ND
03/07/2001 1321 53 9 1| 0,040 | 0,015 0,222 | 0,023|6,2E-14|2,7E-14]| 1,4E-14|5,8E-15] 37 6 55 14| 0,18 | 0,09 |0,218] 0,188 ND
12/10/2001 1704 39 21 2 ND ND ND ND 237 | 36| 128 | 32 ND ND ND
19/10/2001 1997 48 21 2 ND ND ND ND 120 | 18| 116 | 29 ND ND ND
22/10/2001 1774 31 31 3 ND ND ND ND 229 | 34| 222 |56 ND ND ND
23/10/2001 1583 46 32 3 ND ND ND ND 187 | 28| 165 | 41 ND ND ND
23/10/2001 1583 42 37 3 ND ND ND ND 226 | 34| 148 | 37 ND ND ND
27/11/2001 677 4 42 4] ND ND ND ND 200 | 44| <LD ND ND ND
28/11/2001 609 6 29 3 ND ND ND ND 221 | 33| <LD ND ND ND
28/02/2002 2301 89 29 3| 0,203 [0,028] 0,855 | 0,058 [21E-13|2,2E-14]4,9E-14|5,0E-15] 118 |18| 124 | 31| 0,24 | 0,05[0,232] 0,048 ND
01/03/2002 2468 83 24 2 ND ND ND ND 152 | 23| 116 | 29 ND ND ND
10/09/2002 5170 1303 11 1 ND ND ND ND 64 10 18 5 ND ND ND
10/09/2002 5751 1052 14 1 ND ND ND ND 73 11 28 7 ND ND ND
10/09/2002 6483 1128 14 1 ND ND ND ND 78 12 18 5 ND ND ND
10/09/2002 7135 1009 15 1 ND ND 1,6E-14|1,3E-15] 3,2E-15|2,4E-16] 81 12 27 7 0,12 | 0,03 [0,200] 0,031 ND
11/09/2002 2246 213 21 2 ND ND ND ND 106 | 16 62 16 ND ND ND
12/09/2002 1638 85 31 3 ND ND ND ND 64 10 49 12 ND ND ND
16/09/2002 1047 89 32 3| <LD 0,181 | 0,057 | 5,6E-14|2,0E-14| 1,5E-14[5,7E-15] 105 | 16 31 8 ND 0,267 0,197 ND
14/10/2002 801 6 36 3 ND ND ND ND 228 | 34| <LD ND ND ND
15/10/2002 935 5 36 3 ND ND ND ND 187 | 28| <LD ND ND ND
15/11/2002 4671 722 19 2| <LD 0,224 | 0,027 | 6,0E-14|2,8E-14]| 1,1E-14|5,2E-15] 58 9 34 9 ND 0,187] 0,173 ND
16/11/2002 6612 1383 12 1 ND ND ND ND 33 5 19 5 ND ND ND
17/11/2002 7814 2349 12 1| <LD 0,121 | 0,021 | 3,7E-14|6,1E-15| 7,3E-15[1,2E-15] 15 2 18 5 ND 0,199 0,066 ND
18/11/2002 7679 698 17 2 ND ND ND ND 23 3 25 6 ND ND ND
19/11/2002 6880 341 16 1| 0,033 | 0,014| 0,327 | 0,027 | 9,3E-14|1,0E-14| 1,4E-14|1,5E-15] 22 3 30 7 0,10 | 0,05 | 0,154] 0,033 ND
20/11/2002 5382 191 15 1 ND ND ND ND 41 6 27 7 ND ND ND
21/11/2002 4776 175 14 1 ND ND ND ND 57 9 28 7 ND ND ND
22/11/2002 6209 345 19 2 ND ND ND ND 92 14 36 9 ND ND ND
23/11/2002 5421 210 17 2| 0011 [0,005]| 0,228 | 0,014 [6,3E-14|1,3E-14] 1,0E-14[|2,3E-15| 53 8 24 6 | 005 | 002]0,163]0,070 ND
25/11/2002 8064 656 20 2 ND ND ND ND 48 7 23 6 ND ND ND
26/11/2002 8897 925 19 2| 0036 | 0,009]| 0,275 | 0,023 [8,3E-14|7,0E-15] 1,3E-14|3,2E-15| 23 4 25 6 | 013 | 0,04]0,159] 0,052 ND
27/11/2002 8305 793 15 1 ND ND ND ND 16 2 14 4 ND ND ND
28/11/2002 6353 376 12 1| 0,025 |0,004] 0214 [0,012] ND ND 26 4 18 5 0,12 [ 0,03 ND ND
29/11/2002 5697 200 16 1 ND ND ND ND 69 10 27 7 ND ND ND
30/11/2002 4982 331 11 1| <LD 0,185 | 0,023 [4,3E-14|1,2E-14]| 6,8E-15[1,9E-15] 30 4 19 5 ND 0,159 0,089 ND
01/12/2002 4462 275 15 1 ND ND ND ND 53 8 42 11 ND ND ND
02/12/2002 4145 255 11 1 ND ND ND ND 36 5 18 4 ND ND ND
03/12/2002 3961 112 14 1 ND ND ND ND 64 10 29 7 ND ND ND
05/12/2002 3285 63 35 3| 0287 [0024| 1,079 | 0,055]|2,6E-13]|3,9E-14|58E-14|8,6E-15] 78 12 48 12| 027 | 0.04]0,219]/ 0,065 ND
14/01/2003 1888 29 22 2 ND ND ND ND 119 | 18 57 14| ND ND
21/01/2003 1893 16 17 2 ND 0,278 | 0,023 | 6,56E-14|6,5E-15| 1,4E-14[1 4E-15] 201 [ 30| 102 | 25 ND 0,217 0,044 ND
28/01/2003 2007 36 18 2 ND ND ND ND 124 | 19 64 16 ND ND ND
03/02/2003 1670 18 20 2 ND ND ND ND 164 | 25 78 19 ND ND ND
11/02/2003 2151 69 19 2 ND ND ND ND 96 14| 41 10 ND ND ND
18/02/2003 1341 10 <LD ND 0,242 | 0,020 [ 6,1E-14|3,5E-15| 1,1E-14[1 8E-15] <LD <LD ND 0,186 | 0,040 ND
04/03/2003 1719 31 19 2 ND ND ND ND 129 | 19 83 21 ND ND ND
17/03/2003 898 10 32 3 ND ND ND ND 81 12 71 18 ND ND ND
25/03/2003 835 23 14 1| 0134 | 0012| 0,471 | 0,025 |1,1E-13|3,0E-15| 2.8E-14|1,7E-15] 27 4 46 11| 0,28 | 0,04 |0,250] 0,022 ND
01/04/2003 920 11 13 1 ND ND ND ND 35 5 41 10 ND ND ND
08/04/2003 930 32 14 1 ND ND ND ND 40 6 41 10 ND ND ND




Résultats acquis en Arles (LD: limite de détection; ND: non déterminé) (suite)

Activité des MES ACtIVIte
dissoute

Date de déblt CSs 137CS 238Pu . 239+240PU . 239Pu . 240Pu . 7Be . 210Pbx . 238Pu/ . 240Pu/ . 137CS .
prélevement [ (m®s™) [ (mg.™) | (Bg.kg™h Ba.kghH| T | Bgkg? B (9.9 - (9.9 - Ba.kgM| " |BakghH| T |P**°Pul T | **Pu T | (mBq.lh| T
16/04/2003 1003 8 52 5 ND ND ND ND 122 |18 72 18 ND ND ND
23/04/2003 988 13 20 2 ND ND ND ND 209 | 31 70 18 ND ND ND
29/04/2003 938 14 10 1 ND ND ND ND 112 |17 42 11 ND ND ND
05/05/2003 1086 14 17 2 ND ND ND ND 105 | 16 52 13 ND ND ND
13/05/2003 875 12 16 1 ND ND ND ND 89 13 71 18 ND ND ND
20/05/2003 1129 12 20 2| 0,286 | 0,007| 0,904 | 0,043 |2,2E-13|7,4E-15| 5,5E-14|2,3E-15| 166 | 25 o1 23 | 0,32 | 0,03 ]0,250] 0,019 ND
27/05/2003 1142 13 17 1 ND ND ND ND 258 | 39 76 19 ND ND 131 17
02/06/2003 860 6 42 4 ND ND ND ND 229 |34 78 20 ND ND ND
06/06/2003 898 6 20 2 ND ND ND ND 245 | 37| <LD ND ND 362 47
10/06/2003 746 3 20 2 ND ND ND ND 168 | 25| <LD ND ND 283 34
13/06/2003 1033 6 65 6 ND ND ND ND 150 | 23| <LD ND ND 711 85
16/06/2003 992 6 26 2 ND ND ND ND 197 | 30 62 15 ND ND 417 50
23/06/2003 760 7 35 3 ND ND ND ND <LD 119 | 30 ND ND 632 82
03/07/2003 647 ND ND 0,343 | 0,030] 1,124 | 0,067 |2,4E-13|7,4E-15]| 6,0E-14[2,4E-15] <LD <LD 0,31 | 0,04 [ 0,253] 0,018 ND
07/07/2003 502 6 28 3 ND ND ND ND <LD 72 18 ND ND ND
21/07/2003 607 8 23 2 ND ND ND ND 115 |17 87 22 ND ND ND
07/08/2003 782 9 33 3 ND ND ND ND <LD 58 14 ND ND ND
25/08/2003 683 2 16 1 ND ND ND ND 127 19| <LD ND ND ND
13/10/2003 763 15 43 4| 0,289 | 0,020 0,954 | 0,046 |2,2E-13[1,2E-14|5,1E-14[4,6E-15] 121 18 73 18| 0,30 | 0,04 |0,230] 0,032 ND
05/11/2003 1711 131 13 1| 0,006 [0,002] 0,096 |0,008]|25E-14|7,4E-16]5,2E-15|4,2E-16] 42 6 36 9 0,07 | 0,03 ]0,205] 0,023 ND
25/11/2003 2534 203 16 1 ND ND ND ND 96 14 63 16 ND ND ND
02/12/2003 6581 1176 13 1| 0,032 [0,004]| 0,203 |0,011]|5,1E-14]|1,3E-15] 1,0E-14|5,3E-16] 40 6 35 9 0,16 | 0,03 | 0,200] 0,015 ND
03/12/2003 | 10664 3353 19 2 ND ND ND ND 23 3 20 5 ND ND ND
03/12/2003 | 10664 3577 17 2 ND ND ND ND 22 3 19 5 ND ND ND
03/12/2003 | 10664 3689 17 2 ND ND ND ND 21 3 15 4 ND ND ND
03/12/2003 | 10664 3669 16 1| 0,049 [0,017] 0,305 [0,017]7,6E-14]3,2E-15] 1,3E-14|6,9E-16 16 2 18 5 0,16 | 0,06 | 0,171] 0,016 ND
04/12/2003 9346 1679 15 1| 0,022 [0,003] 0,200 |0,011]5,3E-14]5,2E-15] 9,2E-15|1,1E-15 22 3 21 5 0,11 | 0,02 |0,174] 0,038 ND
05/12/2003 4612 462 12 1| 0,007 [0,002] 0,235 [0,010]3,2E-14[8,3E-16] 6,2E-15|8,6E-16 31 5 25 6 0,05 | 0,02 [0,192] 0,032 ND
11/12/2003 2007 21 23 2| 0,042 | 0,008] 0,297 |0,025|7,2E-14|9,1E-15] 1,4E-14|2,4E-15 74 11 86 21| 0,14 | 0,04]0,197] 0,058 93 15
16/01/2004 3636 1145 8 1| 0,006 |0,002] 0,144 | 0,008]|3,6E-14|1,3E-15| 7,2E-15|2,8E-16 19 3 42 10 | 0,04 | 0,01]0,200]0,015 ND
20/01/2004 3172 249 11 1 ND ND ND ND 41 6 34 9 ND ND ND
09/02/2004 1458 44 17 2 ND ND ND ND 59 9 52 13 ND ND 155 23
01/03/2004 1254 10 145 [13] ND ND ND ND 205 | 31| 204 |51 ND ND ND
15/03/2004 2271 19 54 5 ND ND ND ND 412 | 62| 127 | 32 ND ND 637 70
01/04/2004 1579 20 18 2| 0,039 |0,005] 0,277 [0,039] ND ND 167 | 25 89 22| 0,14 | 0,04] ND 203 18
15/04/2004 1068 7 27 2 ND ND ND ND 206 | 44| 154 | 39 ND ND 246 22
13/05/2004 1547 16 38 3 ND ND ND ND 186 | 28 84 21 ND ND 403 32
28/05/2004 837 7 59 5 ND ND ND ND 137 |21 96 24 ND ND 979 78
10/06/2004 1092 13 31 3| 0,207 | 0,016] 0,780 | 0,046 |1,9E-13|6,1E-15| 4,1E-14|2,3E-15| 43 6 51 13| 0,27 | 0,04 ]0,221] 0,019 586 59
23/06/2004 927 10 47 4 ND ND ND ND 87 13 55 14 ND ND 862 78
07/07/2004 767 8 38 3 ND ND ND ND 188 | 28 o1 23 ND ND 599 60
23/07/2004 703 5 47 4 ND ND ND ND 48 7 55 14 ND ND 1026 | 103
10/09/2004 665 11 33 3 ND ND ND ND 12 2 79 20 ND ND 377 34
24/09/2004 466 15 50 5 ND ND ND ND 137 |21 77 19 ND ND 980 o8
11/10/2004 768 5 41 4 ND ND ND ND 252 | 38| 127 | 32 ND ND 462 51
26/10/2004 2205 57 41 4| 0,252 | 0,015] 1,009 |0,055]|2,3E-13|7,4E-15|5,3E-14[1,4E-15] 228 [34]| 131 | 33| 0,25 | 0,03]0,230[ 0,014 488 68
28/10/2004 3278 841 23 2 ND ND ND ND 153 | 23 75 19 ND ND ND
28/10/2004 3882 1851 23 2| 0,103 | 0,007| 0,498 | 0,025 |1,2E-13]|2,7E-15] 2,6E-14|9,0E-16] 153 | 23 92 23| 0,21 | 0,02]0,223]0,013 ND
29/10/2004 4462 1922 11 1| 0,005 [0,007| 0,508 |[0,023]1,3E-13]6,5E-15] 2,7E-14|2,0E-15 37 6 15 4 0,19 | 0,02 [0,217] 0,027 ND
29/10/2004 4219 1280 20 2 ND ND ND ND 74 11 63 16 ND ND ND
05/11/2004 4046 245 22 2| 0,041 | 0,006] 0,324 | 0,018|8,2E-14|5,2E-15]| 1,6E-14|1,3E-15] 199 | 30 88 22 | 0,13 | 0,03]0,295] 0,029 124 41
09/11/2004 1824 413 22 2 ND ND ND ND 233 [35 97 24 ND ND 76 17







ANNEXE A5
RESULTATS ACQUIS LORS DU SUIVI

EN AMONT DU BIEF MARCOULE-
ARLES



Résultats acquis en amont du bief Marcoule-Arles

(LD: limite de détection; ND: non déterming)

Activité des MES

Date de débit CcSS 187g 238p, (Ba.kg 239+240p | 239p, 240p, Be 210PbXS 238p, 2400,/

Al 31 -1 -1 * 1 * -1 * -1 * -1 * -1 t -1 t 239+240 * 239 *

prélevement | (m”s”) | (mg.l") | (Bakg™) ) (Ba.kg™) (9.97) (9.97) (Ba-kg™) (Ba.kg™) Pu Pu
25/02/2003 1130 4 14 1 ND ND ND ND 124 17 106 12 ND ND
18/03/2003 925 5 12 1 ND ND ND ND 60 16 80 11 ND ND
18/04/2003 999 7 14 1 ND ND ND ND 107 12 82 11 ND ND
16/05/2003 890 10 10 1 ND ND ND ND 93 20 71 23 ND ND
30/05/2003 965 9 15 1 ND ND ND ND 254 43 78 12 ND ND
03/06/2003 919 7 10 1 ND ND ND ND 164 28 <LD ND ND
10/06/2003 746 7 27 2 ND ND ND ND 212 36 <LD ND ND
13/06/2003 1033 17 13 1 ND ND ND ND 119 22 74 23 ND ND
20/06/2003 912 16 15 1 ND ND ND ND 95 29 52 25 ND ND
04/07/2003 535 24 13 1 0,010 0,002 0,321 0,024|6,6E-14| 3,7E-15| 1,6E-14 | 1,1E-15 131 30 67 27 0,03 0,01] 0,248 0,031
18/07/2003 635 11 12 1 ND ND ND ND 127 27 72 23 ND ND
04/08/2003 460 8 10 1 ND ND ND ND 171 68 10 ND ND
22/08/2003 773 9 16 1 ND ND ND ND 159 23 84 29 ND ND
10/10/2003 1403 37 22 2 0,010 0,002 0,309 0,019|7,0E-14| 3,0E-15| 1,6E-14 | 8,0E-16 182 22 116 28 0,03 0,01] 0,225 0,021
03/11/2003 2251 75 17 2 0,007 0,002 0,211 0,013|4,8E-14|4,1E-15] 9,7E-15 | 1,4E-15 181 19 90 23 0,03 0,01] 0,204 0,048
25/11/2003 2534 12 15 1 ND ND ND ND 207 29 145 37 ND ND
02/12/2003 6581 609 21 2 0,005 0,002 0,171 0,011] ND ND 83 11 51 15 0,03 0,01 ND
0(2(/-:‘]5241200”())3 11 2 0,005 0,002 0,171 0,011|3,9E-14| 2,6E-15| 7,5E-15 | 5,5E-16 88 16 59 25 ND 0,193 0,027
02/12/2003 7 1 ND ND ND ND 71 8 24 11 ND ND
(Durance)
03/12/2003 10144 1212 15 0,005 0,002 0,133 0,009 3,2E-14| 2,6E-15]| 6,1E-15 | 4,9E-16 38 7 30 13 0,03 0,01] 0,191 |0,031
33D/3r23ﬁ22)3 8 1 0,003 0,001 0,069 0,007 (1,5E-14( 1,2E-15( 3,0E-15 | 3,4E-16 <LD <LD ND 0,192 |0,036
03/12/2003 7 1 ND ND ND ND <LD <LD ND ND

(Aygues)

03/12/?003 8 1 <LD 0,055 0,006 ND ND <LD <LD ND ND

(Ouvéze)

04/12/2003 9346 1196 10 1 0,003 0,001 0,106 0,008|2,5E-14|4,1E-15| 5,0E-15 | 1,1E-15 21 9 18 18 0,03 0,01] 0,197 |0,074
04/12/2003 7 4 ND ND ND ND 87 57 163 82 ND ND

(Gardon)

04/12/2003 8 1 ND ND ND ND 8 4 11 11 ND ND

(Durance)

04/12/2003 7 1 ND ND ND ND <LD 11 11 ND ND

(Aygues)

04/12/?003 5 2 ND ND ND ND 36 23 66 55 ND ND

(Ouveze)

04/1%/2003 6 3 ND ND ND ND 59 44 66 55 ND ND

(Céze)

05/12/2003 4612 258 12 1 0,006 0,002 0,139 0,008 ] 3,2E-14| 2,0E-15]| 6,2E-15 | 5,9E-16 31 7 29 20 0,04 0,01] 0,197 ]0,031




Résultats acquis en amont du bief Marcoule-Arles (LD: limite de détection; ND: non déterminé) (suite)

Activité des MES
A 137 238 239+240 239 240, 7 210 238 240
Date de dt:bl_tl CS?1 Csil N Pul(Bq.kg N Plu N P;J N P;.l N Be N Pbxj N 239+2|j;1/ N 239Pu/ N
prélevement | (m™.s™) [ (mg.l") | (Ba.kg™) ) (Ba-kg") (9.97) (99") (Ba.kg") (Bakg") Pu Pu
09/12/2003 2007 22 20 2 0,008 0,006 0,179 0,019]4,3E-14| 6,5E-15| 8,1E-15| 1,1E-15 80 20 89 34 0,04 0,04 0,188 0,054
16/01/2004 3636 880 9 1 0,006 0,002 0,167 0,012|3,8E-14| 4,8E-15| 7,4E-15 | 9,8E-16 18 5 45 19 0,03 0,01 0,194 0,050
19/01/2004 3250 244 11 1 ND ND ND ND 60 12 50 22 ND ND
06/02/2004 2033 20 25 2 ND ND ND ND 157 21 110 33 ND ND
27/02/2004 1834 16 16 1 ND ND ND ND 155 50 166 90 ND ND
12/03/2004 1521 13 16 1 ND ND ND ND 144 33 91 36 ND ND
30/03/2004 1457 87 8 1 0,006 0,001 0,198 0,009 ND ND 28 4 35 15 0,03 0,01 ND
13/04/2004 1022 158 5 1 ND ND ND ND 14 5 15 13 ND ND
11/05/2004 1594 20 12 2 ND ND ND ND 169 27 66 23 ND ND
26/05/2004 896 12 13 1 ND ND ND ND 109 15 67 24 ND ND
09/06/2004 1058 14 10 1 0,009 0,003 0,157 0,013]3,6E-14| 2,7E-15| 6,9E-15 | 4,2E-16 65 14 59 23 0,06 0,02 0,191 0,026
25/06/2004 873 11 10 1 ND ND ND ND 117 20 64 26 ND ND
06/07/2004 777 10 11 2 ND ND ND ND 103 19 69 27 ND ND
22/07/2004 697 9 12 2 ND ND ND ND 78 20 62 27 ND ND
24/08/2004 1236 25 16 2 ND ND ND ND 327 50 108 27 ND ND
08/09/2004 777 9 16 2 ND ND ND ND 149 26 78 36 ND ND
24/09/2004 466 12 16 2 ND ND ND ND 119 16 88 24 ND ND
11/10/2004 768 5 16 2 ND ND ND ND 245 33 146 39 ND ND
26/10/2004 2205 111 17 2 0,013 0,020 0,425 0,028 ]9,2E-14| 7,8E-15| 1,9E-14 | 1,4E-15 282 30 143 30 0,03 0,05 0,211 0,034
05/11/2004 4046 99 17 2 ND ND ND ND 255 40 132 35 ND ND
09/11/2004 1824 27 24 3 ND ND ND ND 327 40 147 36 ND ND







ANNEXE A6

LE RAPPORT D'ACTIVITE

239+24Cpu/ 137CS

Utiliser un rapport d’isotopes de deux élémentsirtits est délicat, puisque chacun
d’eux a son propre comportement physico-chimiquesdanvironnement. En effet, malgrée
leur forte affinité commune pour les particuleseinle césium et le plutonium ne réagissent
pas de la méme fagon avec ces particules. De alfaiitres facteurs que la variabilité des
termes sources peuvent influer sur le rapport Waet>****Puf3'Cs, comme par exemple la
nature et la composition des grains qui les por&erauxquels ces deux éléments peuvent
réagir de facon dissemblable. Malgré cela, certaimsaux ont utilisé ce rapport d’activité
239+24b37Cs dans le cadre du tracage des termes sourceésilencet de plutonium en
milieu sédimentaire fluvial et marir€échran et al., 2000, Cornett et al., 1995, Hong et al.,
1999, Baskaran et al., 1996). Comme pour les rapports isotopiquedPuf****Pu et
2% y*%Pu, les retombées globales des essais nucléai@sesphére sont caractérisées par
une valeur typique du rapport d’activit®? "**Puf*'Cs. Le rapport moyen des retombées du
début des années 1960 était ainsi approximativedee{012 d’aprekivingston et al. (1979)
et Beck et al. (1983). A partir des travaux de ces auteurs, cette vadeété récemment ré-
estimée a 0,025 p&ochran et al. (2000) en tenant compte de la décroissance radioactive du
137Cs. Cornett et al. (1995), qui ont travaillé sur le comportement et les &snsources de
plutonium en eau douce dans la riviere Ottawa aatsBJnis, avance que, bien que plusieurs
études montrent une affinité plus forte du plutomisur les particules que le césium, et qu’'on
le retrouve ainsi préférentiellement au césium dasssols et les sédimentéliferts et
Orlandini, 1981 ; NRCC, 1983), le rapport d'activité*****Put*'Cs dans les eaux de la riviére
Ottawa, en amont de toutes les installations nueleae ce cours d’eau, reste constamment
égal au rapport des retombées globales. Ces awiunsent alors que leurs observations ne
sont pas uniques, et qu’en mettant en commun tégtdtats avec ceux acquis en eaux douces

lors d’autres étudesCornett et Chant, 1988), il existe toujours une forte corrélation entee |



239+24p ) et 1e'Cs, le rapport>****Puf?’Cs ne différant jamais significativement de celui

des retombées globales (figure A6-1).
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Figure A6-1.%3%*%py reporté en fonction di'Cs dans les eaux de la riviére Ottawa. La 0
représente le rapport d’activig®?*Puf*'Cs issu des retombées globales (0,0drnett et
Chant, 1988). Les carrés représentent les mesures acquise€gpagtt et Chant, 1988. Les
triangles vides et plein représentent respectivénesnvaleurs obtenues en amont et en av
centre de recherche nucléaire de Chalk RiverQmnett et al., 1995 (figure publiée dar
Cornett et al., 1995).

Utilisation du rapport 23°*2*Py/*3’Cs pour I'étude de la remobilisation sédimentaire :

L'étude du rapport d'activité®*****Put*'Cs (RC) permet-elle de mettre en évidence la
remobilisation sédimentaire dans le bief Marcoule®? S’il est possible de déterminer un
RC représentatif des rejets de Marcoule, peut-otéeinire des informations sur la reprise de

stocks de césium et de plutonium originaire de Malelors des crues du Rhone ?

Sur la figure A6-2 sont reportés, en fonction dbitjdes résultats du RC déterminés
sur les matieres en suspension en Arles et en adwbtef Marcoule-Arles. En amont des
rejets, le RC a été compris entre 0,008 et 0,0efnidsant un rapport moyen de 0,804006
(n=11), que l'on peut proposer comme caractéristiges apports issus du drainage des
retombées radioactives sur le bassin versant riwtagette valeur est plus faible que la
valeur caractéristique des retombées globales @wtddes années 1960 déterminée par
Cochran et al. (2000) (RC=0,025). Cet écart pourrait étre di a I'apport séppntaire de

137Cs lors des retombées de I'accident de Tcherndfl @ des différences de spéciation de



deux éléments. Le RC issu de nos travaux est tmatefn accord avec la valeur de
0,0210,013 déterminée pddaskaran et al. (1996) dans des sédiments des rivieres Ob et
Yenisey (Russie), étant donné I'écart type assaaiétte moyenne. L'importance de I'écart
type montre par ailleurs la variabilité du rappdectivité >>°***Put*'Cs dans les sédiments
de riviere. Cependant, comr@ernett et al. (1995) avaient montré une forte corrélation entre
les activités en®*****Pu et en™'Cs dans la rivitre Ottawa, avec des RC jamais
significativement différents de celui des retombglebales, les activités particulaires de ces
deux radionucléides, acquises en amont du bief dddeeArles et converties en activités
volumiques, ont été corrélées et ont aussi momeéaonstance du RC autour de RC=0,014
(figure A6-3). Ceci tendrait donc a démontrer quegré des modes de spéciation différents,
le 9%y et 1e'®'Cs seraient animés par des comportements géoctémiglobalement
similaires dans I'environnement rhodanien, comnestcapparemment le cas dans la riviere

Ottawa ainsi que dans d’autres milieux d’eau dq@oenett et Chant, 1988).
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Figure A6-2. Résultats du rapport d'activité®**Pul*'Cs reportés en fonction du débit du Rhone
cadre rouge représente la gamme de variation qroraigsu des retombées globales, déterminée a
des résultats acquis en amont du bief MarcoulesArle

En Arles, les valeurs du RC varient de 0,006 af),0drrespondant a une moyenne de

0,026:0,009 (n=10) hors périodes de crues. Lors des qside crues, le RC diminue pour



atteindre une moyenne de 0,807009 (n=14). Cette derniére valeur semble plute fque
celle de 0,0160,002 (n=5) obtenue en amont des rejets en péraelesues, ce qui est peut-
étre représentatif du mélange des apports issiesdivage du bassin versant avec ceux de la
remobilisation de sédiments marqués par les reetslarcoule. Cependant, il ne s'agit que

d’une tendance car la différence entre les deusuwvaln’est pas significative.
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Figure A6-3. Corrélation des résultats d&€***Pu et de**'Cs acqui
en amont du bief Marcoul&rles. La ligne en diagonale représent
rapport caractéristique des retombées globale§40LD

Finalement, la différence entre le rapport d’aefivi®**Pul*'Cs qui caractérise les
stocks sédimentaires contaminés par le centre deoMdia et celui des apports venant de
I'amont, ne semble pas suffisamment importante poerle RC global soit modifié de facon
significative par la remobilisation sédimentairerslodes crues. Afin de vérifier cette
hypothése, il est possible d’estimer le RC moyenuahdes MES soumises aux rejets de

Marcoule, & partir du calcul théorique des activithoyennes annuelles éi'Cs et en

239+24CPU .

A=Agy +[(RXFTP)/MES] (1)



Avec :

« A lactivité en®*'Cs ou erf*****Pu (Bq.kg") des MES en Arles,

» Agy l'activité moyenne des MES issues du lessivagebdssin versant (ici 15
Bqg.kg" pour 1e**'Cs et 0,26 Bg.kg pour 1e%***#%Pu, déterminés de 2002 & 2004 en amont du
bief Marcoule-Arles hors périodes de crues),

* R le rejet annuel (en BQ),

 FTP la fraction due au transport particulaire walfle avec I'équation (14) du
paragraphe 3.2.1., en supposant un Kd de 7 7Kg pour le**'Cs et un Kd de 2x£d.kg™.

Dans cette équation , le terme CSS correspond aloflsix annuel de MES.

L’équation (1) a été appliquée pour les 25 dersiarmées et les résultats obtenus sont
présents sur la figure A6-4. Cette figure représéatolution du RC****Put*'Cs des MES
en aval de Marcoule, MES a partir desquelles sefsomés des stocks sédimentaires durant
ces quinze années. Le RC a ainsi varié de 0,00828,0définissant une valeur moyenne de
0,016:0,006 qui n'est pas significativement différentes dealeurs issues du lessivage des

dépots radioactifs sur le bassin versant.
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Figure A6-4. Evolution théorique du rapport d'activitd®***Puf*'Cs en aval de Marcot
depuis 1980. Le cadre rouge représente le rancadatien du rapport déterminé en amon
Marcoule dans le cadre de ce travail (0;11,006) et caractérise les apports issus des retss
sur le bassin versant.
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Abstract

At the beginning of December 2003, one of the Bydleods for at least 150 years was
recorded on the Rhone River. In the lower part led tiver, the peak flood reached
11 000 m3 3. The geomorphological and radioecological consece® of such an event were
investigated using measured and modelled fluxestlamdotal export of suspended sediment
and associated artificial radionuclides. Resultsiged out the major role played by large
floods in the annual suspended sediment load, Z3x30 tons of silts, 0.85x10tons of
sands and 0.84x%Qons of clays were transferred towards the coastaironment. These
solid loads were found to be lower than those etgoeand suggested that previous floods
which occurred on the river and on its main trilbes during the last decade have probably

led to the removal of available sediment from tharmels and their banks. Besides,tH€s



activity measured within the suspended load wasastd at 14.2 0.4 Bq kg, which is a
level characteristic of the suspended sedimentsn ftbe Rhone catchment area and
demonstrated that nuclear installations locatedicaline Rhone valley do not significantly
contribute to any increase {'Cs activity in the water during the flood. The totdCs
particulate export amounted to #717 GBq and was mainly associated with the silttfoa
which contributes to around 70% of the tdt4Cs export. However, results also highlight the

fact that a not negligible proportion of the raditvaty is borne by the sandy fraction (9%).

Keyword: extreme flood, suspended sediméiCs, fluxes.

1. Introduction

The major role played by floods in annual sedimmmdgets is generally known and
has been demonstrated in various case studiesif@/atlal., 1992; Picouet et al., 2001).
In the Mediterranean area, floods are considerdoetéiey moments for sedimentary fluxes
and geomorphological evolution due to their sudéssrand magnitude (Serrat et al., 2001;
Pont et al., 2002).
In the last decade, 7 events superior to 50-yeadfi have been recorded on the Rhone River.
The rising the frequency of these previously rarenés has led the French authorities to take
an overall look at the problem from the hydrologiogeomorphological, ecological and
economic point of view (IRS, 2000). However, therhcal impact was not studied in this
case, even though it can play an important roldaénecological behaviour of the system and
in the safety of agricultural land and human hea\foreover, soil erosion in the Rhone
catchment area delivers artificial radionuclidesuieng from the global atmospheric fallout

from past nuclear tests and from the Chernobyldaedi In addition, since the sixties, low



level radioactive liquid effluents have been reéghby various nuclear installations located
along the Rhone valley. All these radionuclide searhave led to permanent contamination
of the Rhone’s aquatic system.

Several authors have reported on the concentradibartificial radionuclides in the waters of
the Rhone over the last decades (Thomas, 1996@isapn, 1998; Eyrolle and Charmasson,
2001). Some of them have proposed an annual radides budget by taking into account
the variability in the flow discharge over time amding averaged or modelled values
(Thomas, 1996; Eyrolle et al., 2004). Neverthelesme of them reported data acquired
during flood events and focussed on the contriloudibsuch events on radionuclide fluxes for
two main reasons: firstly, the difficulty of sammdi during floods and secondly the absence of
industrial radionuclide releases over 4 00& M Eyrolle and Rolland (2004) have recently
underlined the importance of flood events in radwites fluxes particularly for high particle
reactive radionuclides such &Cs; it is thus valid to study radioactivity fluxesiring the
floods.

At the beginning of December 2003, the largestdlsmce the previous peaks of 1840
and 1856 were recorded on the Rhone River. At #guBaire gauging station, the peak flood
reached 11 000 m¥'§75-years return); moreover breaches appearedkasdgnd led to the
flooding of 500 km? around the lower reaches ofrikier. This exceptional flood event was
monitored by taking measurements both of suspesdddnents and flood plain deposits.
This study aims to quantify and qualify the susgehsediment load exported during such an
exceptional flood event. Finally, solid fluxes aasbkociated artificial radionuclides transferred

towards the marine environment are assessed atubded.



2. Studied area and hydrological settings

The Rhone River is the most significant source of frester and sediment flowing
into the Mediterranean Sea: its mean annual digehiarabout 1 700 m3’sat the Beaucaire
gauging station while the annual suspended loadesafrom 2 to 26 Mt yf (Pont et al.,
2002; Antonelli, 2002). The river is characterisbg a major annual and inter-annual
variability of the liquid flow due to the heterogsty of the rainfall, which affect its large
catchment area (97800 km?).

This variability leads to 4 flood types (Pardé249Figure 1):
- Oceanic floods are characterised by low risimgbl and moderate sediment
concentrations largely influenced by the Sadne IRftlee most important tributary of
the Rhone River). These floods mainly occur inwinger.
- Cevenol floods (tributaries from the western salethe river: the Ardéche, the
Gard, the Céze, the Eyrieux) generate the mosenidloods, with high liquid and solid
fluxes (flash-flood type). They occur in the autuamd the spring.
- Mediterranean floods result from rains affectibgth cevenol and sub-alpine
tributaries (previous ones plus the Durance, th@é@e and, to a lesser extent, the
Drome). They are less rapid than the Cevenol fldmdsan also lead to high discharges
in the lower reaches river.
- Generalised floods occur when all the tributaaee involved in the event. They

generally occur in the autumn.



3. Materials and methods

3.1. Sampling

An automatic sampler located in the town of ArfEgure 1) was switched on on the
2" December at 17:30, i.e. during the rising limhtef flood. Water samples were collected
at the water-surface and atrgters from the bank. A cross section heterogeméiboth the
suspended load and particle size is generally ebden main river systems (Passega, 1957;
Bravard and Petit, 1997) which consists in increg$oad and coarse particles with depth. In
the case of the Rhone River at the studied sed®omt et al. (2002) concluded that the
suspended sediment concentration (SSC) were constanthe cross section scale.
Nevertheless, the data only concerned moderated fltes (< 4000 fs'). To our
knowledge, no data are available regarding theabdity of the suspended load and grain size
over the whole studied cross section for highewsloln this paper we thus consider that the
sampling point is representative of the section.
500 ml was sampled every hour until tHe Becember As the liquid and solid discharges
decreased, it has been decided to realise “tineghiated” samples, in the same location.
These last samples were carried out at 2 hourvialter(125 ml every 30 minutes) until the
end of the event {YDecember). This high sampling frequency limits thargin of error on
the suspended sediment fluxes as mentioned by Ceyak (2004). Some samples could not
be taken over the"Band 6" December due to a power supply failure. Samples s®red at
4°C until their treatment. In addition one largetevavolume sample was collected each day
over the flood period and simultaneously filteréd4bum nominal porosity) in order to
attempt the sufficient mass of suspended sedineggssary to gamma spectrometry analyses

(0.02 kg of dry matter). In addition, 25 floodplaileposits were sampled just upstream of



Arles, a few days after the water had rece@edticular attention was paid to the under layer

in order to avoid mixing up sediments with oldepadsits.

3.2. Analyses

The measurement of the SSC was carried out ab@&FNOR NF (French standard)
T 90-105-2 procedure which consists in measurermktite volume sampled, centrifugation
of the sample during 20 minutes and drying at 40f@ pre-weighed cup. The SSC is then
obtained by calculating the dry matter obtainedhi@ precise volume. The uncertainty for
SSC measured in this study is estimated at 0,7&venage. For the flood deposits, grain-size
analyses were carried out as per the AFNOR NFX BZlflandard (pipette method). For
suspended sediments, grain-size analyses weredamui by laser granulometry (Coulter™
LS230) due to the low mass of sediment sampledadlai Dried samples were put into
solution with distilled water and mechanically sa for at least 2 hours to obtain a correct
homogenisation of the solution. Three sub-samglksrt from the same sample were passed
through the laser granulometer. Sediment textuee walculated by taking an average of the
results obtained on each sub-sample. Suspendedhesedi sampled after thé ®ecember
were not analysed because they did not containcegrft material for laser granulometry
analysisy ray emitters were analysed both on suspended satlicollected through filtering
and on flood-plain deposits by direct gamma spewnttoy with Germanium HP detectors

(Bouisset and Calmet, 1997).



3.3. Correction and calculation of SSC values

Three anomalous SSC were measured near the floakl goed are probably linked
either to segregation of the suspended sedimenttaute high water velocities or to
vegetation fragments that prevent the automaticpkamoperating correctly. Consequently,
these values were ignored and replaced by calculeédues for the analysis. The best
mathematical fit to establish a relationship betwdescharge and SSC is generally obtained
by a power function (SSC = 8Qwhich is frequently applied in fluvial studieBr@vard and
Petit, 1997; Restrepo and Kjerfve, 2000; Pont et2002) In our case, the relationships
obtained either for the rising or falling limbs tfe flood are shown in Figure 2a. Specific
fittings focussed on the flood peak in order toén#tve best estimation of the missing values
during unsteady flows (figure 2b). These relatiopshvere used to calculate the missing SSC

values at the beginning of the flood and duringésak.

3.4. Calculation of artificial radioactive fluxes

Floodplain deposits collected upstream of Arlderoh wild range of sediment texture
as they were sampled over a large area, allowitgralasegregation of particle§’'Cs was
the only artificial radionuclide systematically deted (Eyrolle et al., 2005Yhe Figure 3
shows positive relationships with clay and silt ems £<0.05 for both) while a negative
relationship is observed for the sands@.05). Indeed, in the environmeht'Cs tends more
often to fix on fine clay-like particles and morengrally on fine grain sediments (Abril and
Fraga, 1996; Borovec, 2000), like many trace comtants. It is thus consistent that higher

137Cs specific activity should be found within the dindeposits. On the basis of the



relationships shown in Figure 3 we estimated'tfi€s content and associated uncertainties
for samples composed with 100 % of sand, silt ay tb attempt®’Cs specific activities.

In addition, the specific hourly fluxes ¢f'Cs associated with sand, silt and clay
fractions (ka Fsi, Fe, in Bg hY) as well as the total hourly fluxes{fn Bq h') were obtained.
The specific activity was also determined (A, in Bg'). Finally, the specifi¢*’Cs export
(Esa Esi, E., in GBq) over the flood was calculated as welitastotal particulaté®’Cs export

(Erin GBQ). ks Fsi, R, R, A, Ess Esiy Ec and B were assessed by the following relations:
Fo = (A, xHSF,) ; Fy = (A xHSF,) andF, = (A, xHSF, )in Bq kg K

Asa Asi, A are the specific activities measured respectivalysands, silts and clays
and HSF is the hourly solid flux of each sedimenfaaction calculated by using the hourly

SSC and the corresponding grain-size texture.

F, =F, +F, +F, inBqh'

= =Zn:F%Ii ; Eg =Zn:F5ii andE, =Zn:Fdi in GBq
i i i=1

E =) F inGBq
i=1



4. Results

4.1. Discharge and suspended sediment concengation

The event studied could be considered as a Medlitean flood as floods of various
magnitudes were recorded on all the tributariesrdibsgam of Lyon. Table 1 highlights the
major role played by the “cevenol” tributaries (tBgrieux, the Ardéche, the Gard and the
Céze), which provided 31% of the total liquid flolring this event.

From the ¥ December onwards, the discharge rose rapidly aB##icaire gauging
station, as demonstrated by the rising gradiemwsig the discharge rising hour after hour.
On the ¥ December at 03:00 GMT, the river discharge readisenighest measured value at
the Beaucaire gauging station with a liquid flovirested at around 11 000°st according
to the Compagnie Nationale du Rhone (FigujeThis discharge was unusual both in its
magnitude and its duration due to the successidload peaks on the different tributaries, as
demonstrated by the rising gradient which then reathstable after its peak in the earlier
part of the flood.

The SSC increased rapidly with discharge, fromt 773 mg 1 to 3 689+ 0.05 mg 1
(Figure 5). These SSC are in the same range agthes reported for previous high floods
(Sogreah, 1999; Pont et al., 2002). The SSC peaitried 11 hours before the flow peak.
This time-lag is probably linked to the origin dfetsediments and of the water: as described
above, the discharge increased under the impulieeoivestern tributaries which are usually
the most highly loaded with suspended sedimentt(Pbal., 2002), whereas the liquid flow
increased continuously with the supply from theriaénd the Isére (time-lag for the water
mass transfer) and with a second peak flow on threl @nd the Durance tributaries on tffe 3

December. The SSC present a clockwise loop duhisgetvent (rising limb more loaded than



the falling limb, figure 2), typical of the earliparticipation of the southern tributaries. If we
consider the whole survey period, frorfi Recember to 7 December, we estimate that the

Rhone River transported 5.4X¥16ns of suspended sediment.

4.2. Sediment texture

The clay fraction ranges from 11 to 21% and doesshow any particular trend
during the flood (Figure 6). This stability is nataccordance with the results put forward by
Pont (1997), who observed an increase in the fraetion (clays) during the Rhone floods of
1993 and 1994 (50 to 100-years floods). This olzem is probably linked to significant
differences in the hydrology and origin of the wais floods.

The silt fraction, which represents the main fractidecreases during the rising limb
of the flood and then increases. As expected, #mel $raction follows an opposite trend
regarding the constancy of the clay fraction. Thesing data during the flood peak were
calculated using the relationships between the amofieach fraction and the SSC (Figure
7). The clay fraction does not vary with SSC, Ing sands increase from 2% to 29% as the
SSC ranges from 80 to 3 689 mfy The silt fraction exhibits a quasi-inverse bebavi The
increase in coarser sediments during the risingdfloould originate from the remobilisation
of sediments from the river banks or bed. Similaseyvations after major floods have been
reported (Ciszewski, 2001; Davide et al., 2003)dekd, at Arles, the bed-material is
composed of Pleistocene alluvium which could delevéarge amount of sands and the river-

banks are sands composed as the results of predemasits from Mediterranean floods.



4.5. Artificial radionuclide fluxes

The specific activities calculated for each seditagy fraction using the methodology
presented above are shown in table 2 as well aspkeific fluxes and specific export
estimates.

The*'Cs specific activities calculated during the evemge from 15.% 3.4 Bq kg
to 13.7+ 3.3 Bq kg'(Figure 8), with an average value of about 1524 Bq kg". Our results
exhibit no significant trend in activity levels aveéhe flood. This range of values are
consistent with'*’Cs activities measured in the suspended sedimeriescted by water
filtering that present an averaged value of+13 Bq kg'. This highlights that flood plain
deposits can be used as a surrogate for suspeadedesit samples in the frame of extreme
event monitoring.

The total™*'Cs particulate export is evaluated at+7¥7 GBq, which is consistent with
the results reported by Rolland et al. (2005) bamedhonitoring gamma emitters associated
with suspended sediments over the 2002-2003 peBpdcific *'Cs export is 1& 2 GBq
with clays, 54t 13 GBq with silts and # 2 GBq with sands. This underlines the importance
of silts in the global export df’Cs as this fraction may export 70 % of the totatipalate

137Cs (Figure 9).



5. Discussion

5.1 The significance of the exceptional flood otcBeber 2003 in the long term

This extreme flood follows two other major evenisyich occurred during the two
previous years: in September and November 200ehaliges reached 9034 and 10 0003 s
(respectively 40 and 50-years return). In the cdndé global climate change, several models
have predicted an increase in high magnitude evantise Mediterranean area (Otlé et al.,
2001). This could be confirmed by this successibfiomd events. However, Starkel (2002)
demonstrated that, on several European rivers glutiie Holocene, floods were often
clustered during a decade. However, this excegdtievent did not contribute to an increase in
the mean annual water flow of the year 2003; thiched 1387 m3's whereas the mean

annual discharge measured at the Arles gauginigrs@dring the last 30 years is 1500 i3 s

5.2. Consequences on the solid fluxes

The amount of suspended sediment transported bRiteme River between thé'1l
December and"7December, 5.4xf0ons, is in accordance with the previous reportet.d
Indeed Pont (1997) reported that 10.7%idhs were exported during the flood of October
1993 (flood peak at 98003s1) and that the flood of January 1994 (11 00® thexported
6.3x10 tons. Recently, Eyrolle and Rolland (2004) caledaan export of 0.6xf0ons for
the September 2002 flood (10 508si) and 7.2x168 tons during the November 2002 flood
(9800 mis!). Given the magnitude and the origin of this floeent, a higher solid supply
might have been expected. Besides, Arnaud-Fasd&X®8) demonstrated that the effect of

previous floods play an significant role in the iseeht delivery of each event: the December



2003 flood occurred after a long period of low todarate flows, consistent with a higher
sediment load than those calculated in this stl#dlgu¢e 10). However, the catchment area
recorded intense rains in November 2003 which Isaverated soils in waters and could have
eroded a part of the available sediment on the $lodt were transported by low to moderate
flows (Q< 4000 m3%). They could also reflect a lack of sediment avadatither in the river
bed or its banks as a consequence of the previaje ®vents of 1993 and 1994. Moreover,
some of the tributaries also recorded large flahaéng the last decade (the Ardeche River in
1992; the Gard River in 2002). These previous teaesof sediment through the river may
have led the system to a dynamic steady-statetbigeperiod of time.

Rolland et al. (2005) estimate that this event itouated to 83% of the solid load exported by
the Rhone River in 2003. As previously demonstratags highlights the fact that flood
events play a major role in the solid transporthie sea (see Meybeck et al., 2003). Our
results also suggest that 3.70%16ns of silts (68 %), 0.85x2Gons of sands (16 %) and
0.84x10 tons of clays (16 %) were transferred towards dbastal environment. Antonelli
(2002) summarized a lot of studies devoted to therie River to put forward an estimate of
the mean annual sandy load ranging from 0.3 to1Df2ions over the last 10 years, with
exceptional values of 4.8x38nd 3.1x16tons for 1993 and 1994 respectively.

On the basis that 83% of the annual solid load exg®rted during the flood and considering
that sands are exported in the same ratio, theahsandy load is estimated at about 1.6x10
tons for 2003. However, as coarser materials anaelynwansferred during flood events, this
estimate could be considered as an upper limits Vhlue is far lower than the exceptional
sandy load of 1993 and 1994. It reinforces the iptess hypothesis of a less loaded flood
(hydrologic and sedimentary origins) and/or thasignificant proportion of the previous
sediment is not yet available for suspended transihe river. However, Antonelli (2002)

presumed that 20% of sands could be transportddnwiite bed load during high floods. As



bed material is entirely composed of sands in ¢t reaches of the river (Arnaud-Fassetta
et al., 2003; Georges and Antonelli, 2003), abolik1& tons of sands possibly could have
been exported as bed load during this event.

Indeed, even though the river mouth is locate#rB@ownstream of our investigation
point, the channel morphology (wide and straighdjvdstream of Arles favours sediment
export to the coast (Antonelli et al., 2004). Sadyatt al., (2003) estimated that 6.42%16ns
per year of sediment were accumulated at the RRorer mouth between 1895 and 1988 on
the basis of the comparison of bathymetric recbeta/een 0 and -20 m. On the basis that this
accumulation on the prodelta is composed of abBub310% sands (Charmasson, 1998), we
estimate that the mean sandy load during the &gtucy, characterised by the decrease of the
solid and liquid flow, is between 1.9 and 2.5%16ns per year. The sandy load exported
during the flood of December 2003 is slightly lowkan the estimated average in the long
term and also underlines the significance of thenes of high energy but low frequency in
the supply for the littoral of the Rhone delta. &kxically, sands still arrive at the coast

today in spite of widespread erosion of the bea¢Babatier and Suanez, 2003).

5.3. Impact of the flood on the environmental radiovity

The average®*’Cs specific activity (14.2 0.4 Bq kg') is of the same order of
magnitude as the values characterizing the solticfes issued the soils of the Rhone
catchment area (Thomas, 1996 and Rolland et a5)20his observation may imply that
nuclear installations located along the Rhone yatle not significantly contribute to any
increase in3'Cs activities within the suspended sediments. Theselts may allow further
exploration of the origin and contributions of ¥{€s sources at the Rhone basin scale.

Indeed, Ansari et al. (2000) and Ciszewski (200d9king at heavy metal concentrations



within aquatics systems, concluded that the removadediments from formerly polluted
areas may play a key role in the contamination atiews during floods. Davide et al. (2003)
also demonstrated that during floods, soil erogtays an important role in the observed
heavy metal concentrations in the waters of theRRer. Further analyses could be carried
out in order to determine whether similar phenomarea possible on the Rhone River for
higher SSC in the waters.

The sandy sediments only contribute to 9 % of #f@s particulate export due to both
their low exchange capacities for trace elementstaeir low proportion of the suspended
load they represent. Nevertheless, we are awatethleasuspended load is not the only
transfer pathway for coarse particles. Indeed,rasiqusly mentioned, an important part of
the sand export towards the sea is achieved wiltenbed load. This could lead to a
significant underestimation of ‘Cs particulate fluxes to the sea and consequeatlthe
beaches. Considering the previous data of 1.%fidhs and the fact thdt'Cs activity
associated with sands is similar within the suspdndnd the bed load, an estimated
revaluation of *'Cs fluxes can be made. Thus, during the exceptifioad event of
December 2003, almost® 2 GBq of additionaf*'Cs would have been transferred to the
marine environment. Sands are generally neglecteéde context of contaminant transfer as
they are low reactive particles. Nevertheless dube high proportions of sands encountered
in many aquatic systems this solid load may bearsiple for a significant export of trace

elements as demonstrated in the casé’6k in this study.



6. Conclusions

At the beginning of December 2003, one of the Bydleods for 150 years was recorded on
the Rhone River. Analyses carried out both on sudpd sediments and flood plain deposits
showed that 3.70x£0ons of silts, 0.85x10tons of sands and 0.84X1ns of clays were
transferred toward the coastal environment. Thds1%f tons of suspended sediment was
exported. This result highlighted the significaraddarge floods in the annual solid export.
These values are of the same order of magnitutieeamnes previously reported despite of the
high discharge recorded. This difference illusgatlee fact that the relationship between
liquid and solid flows is not a straightforward o@as the latter are dependent on the condition
of the active source area for each flood (lithologgil condition, records of previous floods)
Floodplain deposits were shown to be a useful to@ssess the trace level of contamination
in water.**’Cs activity within the suspended load calculatednffloodplain deposits analyses
did not vary significantly during the event andgararound 14.2 0.4 Bq kg". These levels
are characteristic of the suspended sedimentstiierRhone catchment area.

The total™®*'Cs particulate export was estimated at-777 GBq; the silt fraction contributing
70 % of the global particulate export.

This study may provide key data in the contextafioecological surveys, bioavailability

assessment and coastal management.
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Figure caption

Figure 1: Catchment area of the Rhone River angbagpoint location

Figure 2. Relationships between SSC and discharg¢he rising and falling limbs of the
flood.

Figure 3: Relationships between sedimentary fractiad **'Cs activity within floodplain
deposits.

Figure 4: Evolution of the discharge and the riginadient over the flood, fronfDecember
to 7" December 2003.

Figure 5: Evolution of the SSC measured duringftbed. Note the three anomalous data
during the peak flood.

Figure 6: Variation in sand, silt and clay fracsavver the flood.

Figure 7: Relationships between sand, silt and fthstions and the SSC.

Figure 8:*'Cs activities calculated fronf'December 00:00 to™December 24:00 (A, in Bq
kg™).

Figure 9: Specific fluxes of 'Cs associated with sand, silt and clay fractions &, Fl, in
Bq h?) from 1 December 00:00 td"7December 24:00.

Figure 10: Discharges of the Rhone River recordektlas gauging station over 2003 (s
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in Bg h™®) from 1% December 00:00 to ¥ December 24:00.
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Figure 10: Discharges of the Rhone River recordedtd&rles gauging station over 2003

(m3s™h).



Tributary Total 2003 (%) December flood (%)

Sabne 20,76 13,71
Isere 24,03 8,08
Fier 2,92 0,66
Ain 6,26 1,36

Drome 1,76 1,66

Eyrieux 1,18 4,56
Ardéche 5,33 18,58
Gard 1,57 7,44
Céze 1,51 5,24
Ouveze 2,27 4,74
Durance 3,25 7,35

Table 1: Contribution (percentage) of each tributay in the total discharge recorded at

Arles gauging station.

Sands Silts Clays
Modelled activity in Bq kg 8.1+ 2.9 15.1+ 3.5 20.7+ 3.1
Specific fluxesinBaR 53 355578 7419 1328 6439027 — 2 042 776
(min-max)
137Cs Export in GBq 7+2 54+ 13 16+ 2

Table 2: Specific activity, fluxes and export of*'Cs during the flood. Uncertainties

correspond to one standard deviation.



ANNEXE A8

RESULTATS ACQUIS SUR LES
CAROTTES



238 239+240 238 239+240
Pu, Pu/

Résultats d'activité en **’Cs, Pu, ®°Co et **Am déterminés sur la carotte B3. Sont aussi reportés le rapports Pu, le pourcentage
de particules inférieures & 50 um, la capacité d'écahange cationique (CEC) et la teneur en matiére organique totale (MOT)

Profondeur | **'Cs Z8py, 239+240p 2Bpy/ ®co 2Am CEC MOT
2 * 1 | * 1 2300240 t a0 * 4| * |%<50pm -1 -1
(cm) (Bg.kg™h (mBg.kg™) (mBa.kg™) Pu (Ba.kg™) (Ba.kg™) (Cmol.kg™) | (g9:kg™)
1,5 14 2 64 15 263 31 0,24 0,06 <LD <LD 71 5,4 34,4
5,5 14 2 <LD <LD 87,1 7,7 30,8
9,0 12 1 <LD <LD 95,5 7,7 25,1
11,0 10 1 <LD <LD 99,5 8,3 22,4
13,0 11 1 11 6 119 20 0,09 0,05 <LD <LD 98,8 8,7 24,4
15,0 11 1 <LD <LD 98,9 9,4 25,6
17,0 12 1 <LD <LD 98,6 10,5 30,1
19,3 12 2 0,7 0,4 <LD 97,6 10,6 47,3
21,5 9 1 <LD <LD 97,8 6,1 29,2
23,5 9 1 <LD <LD 98,4 5 26
25,5 12 1 22 9 181 26 0,12 0,05 <LD <LD 94,7 7,8 25,3
28,0 12 1 <LD <LD 96,3 8,1 27,3
30,8 10 1 0,57 0,3 <LD 95,9 8,9 26
33,0 10 1 <LD <LD 99,6 79 17,2
35,0 9 1 38 12 85 18 0,45 0,17 <LD <LD 99,2 7,7 17,2
37,0 9 1 <LD <LD 99,7 7,3 17,2
39,0 10 1 <LD <LD 7,6 18,6
41,0 10 1 <LD <LD 99,9 9,1 22,5
43,0 14 2 <LD <LD 99,3 10,7 27,7
44,8 16 2 116 16 344 29 0,34 0,05 0,51 0,3 <LD 95,3 10,2 24,8
46,3 17 2 0,7 0,3 <LD 91,8 9,8 33,2
47,5 13 1 <LD <LD 91,8 8 23,9
49,0 13 2 <LD <LD 7,5 21,2
50,8 13 2 <LD <LD 94 8,3 23
52,5 17 2 <LD <LD 94,4 9,7 24,4
54,5 19 2 53 13 283 30 0,19 0,05 <LD <LD 84,6 8,2 25,3
56,3 18 2 0,9 0,4 <LD 91 8,7 25,3
57,8 11 1 <LD <LD 98,4 8,1 20,5
59,3 11 1 <LD <LD 97 79 22,2
60,8 13 2 <LD <LD 98,3 4,8 21,7
62,5 11 2 <LD <LD 98,3 7,3 14,6
64,3 11 2 <LD <LD 97,6 8,3 15,7
65,5 16 2 31 11 231 30 0,14 0,05 <LD <LD 8,8 23,7
67,3 14 2 <LD <LD 97,6 7,7 20,3
69,5 12 1 <LD <LD 98,4 7,7 16,7
71,5 12 1 <LD <LD 98,9 75 15,5
73,5 12 2 <LD <LD 97,9 7,4 15,7
75,3 19 2 <LD <LD 8,2 24,1
76,5 20 2 60 9 294 21 0,2 0,03 <LD <LD 92,7 9,4 25,8
78,3 19 3 <LD <LD 9,3 20,8
80,8 21 3 <LD <LD 96 8,6 18,9
82,8 30 3 62 10 411 26 0,15 0,03 <LD <LD 98,8 9,2 17,9
84,3 29 4 <LD 0,49 0,2 97,9 9,2 20,1
86,3 32 3 <LD <LD 95,7 9,7 23
88,0 28 3 <LD <LD 11,1 22,9
89,0 28 4 0,72 0,3 <LD 97,1 11,3 23,4
90,3 23 3 121 25 328 41 0,37 0,09 0,7 0,4 <LD 91,7 7,6 24,6
92,0 26 3 0,72 0,3 <LD 91,2 7,2 24,9
94,0 27 3 1,1 0,4 <LD 90,6 8,1 23,9
95,5 25 3 0,9 0,4 <LD 90,4 8,5 25,3
97,0 18 2 0,61 0,3 <LD 7,1 22
98,8 17 2 <LD <LD 98,1 54 23,2
100,0 17 2 205 20 <LD <LD 98,2 6,1 23,2
101,3 40 5 2,3 4 <LD 96,2 11,4 29,4
103,0 57 6 282 26 889 48 0,32 0,03 1,8 0,5 <LD 95,7 11,3 27,5
104,8 47 5 0,9 0,4 1 0,5 96,6 7,8 24,9
106,8 42 5 189 18 722 37 0,26 0,03 0,9 0,4 0,9 0,5 97,1 7,8 26,8
109,0 71 8 1,2 0,5 1,3 0,5 10,4 27,2
111,0 76 8 350 22 1208 44 0,29 0,02 0,9 0,4 1,7 0,5 10,6 27
113,0 125 13 542 24 2267 57 0,24 0,01 1 0,4 3,1 0,5 97 11,3 32,7

LD: Limite de détection




Résultats d'activité en

137

Cset

241

sur la carotte B3'

Am édterminés

137 241
Profondeur (cm) CS'_l + Aml(Bq.kg +

(Ba.kg™) )
110,5 61 6 2,0 0,8
116,0 150 14 4,2 0,9
122,0 177 17 3,6 0,8
129,5 56 6 3,0 0,5
139,0 81 8 2,6 0,5
145,0 129 12 4.4 0,9
152,0 <LD 10 3,8 0,6
159,0 42 5 0,5 0,21
163,0 17 2 <LD
174,0 19 2 <LD
186,5 14 2 <LD
195,5 <LD <LD

LD: Limite de détection

Résultats d'activité en **’Cs et ?**Am déterminés sur la carotte B4. Sont aussi reportés le
pourcentage de particules inférieures a 50 um, la capacité d'écahange cationique (CEC) et
la teneur en matiére organique totale (MOT)

Profondeur ¥7cs am CEC MOT

. + i + %<50pm 1 1

(cm) (Bg.kg™) (Ba.kg™) (Cmol.kg™) | (g.kg™
5,4 10 1 <LD 80,3 9,3 49
11,1 8 1 <LD 77,6 4,7 40
15,1 8 1 <LD 62,4 4,5 39
19,3 9 1 <LD 68,0 6,6 34
24,4 8 1 <LD 86,9 6,2 35
30,0 8 1 <LD 76,3 5,7 24
36,6 10 1 <LD 98,8 8,1 27
41,4 14 2 <LD 93,4 10,2 42
47,2 13 2 <LD 92,2 8,4 34
51,9 14 2 <LD 96,1 8,4 28
56,2 16 2 <LD 89,4 8,7 35
61,4 17 2 <LD 93,9 8,0 22
64,8 28 3 <LD 96,2 9,0 25
69,1 27 3 <LD 97,7 8,8 21
73,1 30 4 0,7 0,2 94,2 10,3 27
78,2 27 3 <LD 95,8 10,5 23
83,2 26 3 <LD 98,7 8,5 28
88,2 39 4 <LD 98,1 8,9 30
93,4 35 4 1,0 0,5 97,5 7,6 24
98,9 46 5 0,7 0,4 98,3 7,0 24
104,4 100 10 2,6 0,6 95,4 12,6 32
110,0 124 13 3,5 0,6 87,3 9,8 33
1145 50 5 1,9 0,5 86,0 8,5 21
119,4 71 8 3,8 0,6 79,3 8,5 21
124,3 56 7 1,9 0,3 85,5 8,3 29
129,8 42 5 0,9 0,4 83,7 7,0 26
135,6 35 4 0,9 0,4 85,5 7,0 24
138,5 91 10 3,3 0,6 83,4 7,5 26
1419 82 9 2,4 0,5 88,0 8,2 25
145,1 66 8 2,0 0,5 96,2 10,0 22
148,8 143 15 4,9 0,8 83,8 8,6 33

LD: Limite de détection




Résultats d'activité en **’Cs et **Am

édterminés sur la carotte B4'

137 241
Profondeur (cm) Cs_l + A”L +
(Bg.kg™) (Ba.kg™)

162,5 44 5 1,6 0,5

171,5 57 6 1,1 0,3

178,0 62 6 1,9 0,5

182,5 47 5 <LD

187,5 27 3 <LD

197,5 13 1 0,8 0,4

203,5 hiatus

211,5 17 2 <LD

217,5 12 1 <LD

2245 28 3 <LD

233,5 20 2 <LD

240,0 13 1 <LD

243,5 9 1 <LD

248,0 12 1 <LD

255,5 10 1 <LD

259,5 5 1 <LD

261,0 11 1 1,1 0,4

269,0 12 1 <LD

279,5 1,4 0,3 <LD

286,0 0,7 0,2 <LD

293,0 1 0,3 <LD

298,5 <LD <LD

304,0 hiatus

309,0 9,0 1,0 <LD

314,0 0,4 0,2 <LD

275,0 <LD <LD

325,5 <LD <LD

3295 <LD <LD

3325 <LD <LD

335,5 <LD <LD

339,0 <LD <LD

3445 <LD <LD

350,0 <LD <LD

356,0 <LD <LD

361,5 <LD <LD

365,0 <LD <LD

370,0 <LD <LD

378,5 <LD <LD

386,0 <LD <LD

394,0 <LD <LD

LD: Limite de détection




Résultats d'activité en

137

Cs déterminés sur la carotte B5. Sont aussi

reportés le pourcentage de particules inférieures a 50 pm, la capacité
d'écahange cationique (CEC) et la teneur en matiére organique totale

(MOT)

Profondeur ¥cs . Y%<50Um CEC MOT
(cm) @ake) | ~ | MM [ (cmoikgY| (gkah
5,4 13 2 73,7 5,6 59
10,5 11 1 96,5 7,7 25
16,0 11 1 94,5 7,4 28
21,6 10 1 94,5 7,3 27
27,2 11 1 96,7 7,8 25
32,5 9 1 95,5 7,8 23
37,7 10 1 98,1 8,1 29
42,1 10 1 97,4 8,4 33
43,5 9 1 87,3 7,2 33
479 12 1 95,5 9,3 30
51,6 11 1 98,8 10,2 26
55,2 12 1 81,6 9,8 53
57,1 10 1 98,4 11,3 38
60,9 10 1 96,8 6,5 32
64,2 12 1 96,1 8,0 30
69,0 10 1 99,0 8,9 24
71,7 10 1 99,7 9,2 18
75,5 14 2 99,5 11,9 35
77,5 12 1 99,9 7,6 26
79,2 17 2 99,9 12,1 40
81,7 16 2 98,3 11,3 61
85,8 15 2 85,9 8,1 26
89,7 18 2 96,6 7,5 23
95,3 14 2 97,3 7,5 16

100,6 13 2 97,9 7,9 19
105,9 13 1 97,5 7,2 18
111,5 13 2 94,4 8,1 18
117,8 14 2 87,0 7,8 18
123,6 19 2 95,1 8,5 19
128,8 19 2 95,3 8,5 20
134,5 18 2 93,6 8,3 20
139,7 18 2 88,2 8,1 24
144,7 18 2 88,8 7,8 22




Transfert des radionucléides par voie fluviale : cnséquences sur les stocks sédimentaires
rhodaniens et les exports vers la Méditerranée

Résumé :

Les travaux développés s'inscrivent dans la ret¢teerd’'une meilleure compréhension du devenir des
contaminants a I'état de traces en milieu fluvidtesa un rejet chronique. L'étude présentée icit&fesse aux
conséquences de la diminution des rejets du cdatretraitement du combustible nucléaire irradid/decoule
sur les flux de radioactivité artificielle du Rhomers la Méditerranée. Elle souligne ainsi I'impdaet cette
diminution sur I'évolution des flux des radionudés artificiels>'Cs,***Pu et?****puy.

Une attention particuliére est portée au réle desscdans les processus d’exportation. Durantrieges
2002 a 2004, ces événements ont ainsi participé @, 55%, 68%, 49% et 56% des flux moyens anrdels
137Cs, de®*Pu, de”*****Pu et des radionucléides naturle et*%Ph,, bien qu'ils n’aient représenté que 5% du
temps de la période d’étude.

La remobilisation, lors des crues, de stocks densgts marqués par les rejets du centre de Marcoule
contribue en moyenne pour 19%, 44% et 22% des &xpannuels dé*'Cs, de®%u et de®****Pu vers la
Méditerranée. La reprise sédimentaire représente dajourd’hui un terme source différé non néglijeale
radioactivité artificielle pour les eaux du Rhéne..

Les temps de résidence HiCs, du #*Pu et du?*****Pu originaires du centre de Marcoule et accumulés
depuis prés de 50 ans dans le compartiment sédimedu fleuve sont estimés a 200 ans, 100 aneGa8s,
respectivement.

Des zones d’accumulation des sédiments marquégt@identifiées. Ces zones sont représentées game
par I'amont des ouvrages hydroélectriques, et céapiart par les berges et les bras morts du systawial. Les
stocks de radioactivité artificielle accumulés enoat des ouvrages constituent vraisemblablementtbeks
plus facilement remobilisables que ceux constitlegss les berges et les annexes fluviales.

Mots clefs: radionucléides ; Rhéne ; flux ; crue ; stockis@htaire; remobilisation, temps de résidence.

Fluvial export of radionuclides : impact on sedimehstorages of the Rhone river and fluxes
towards the Mediterranean Sea

Abstract:

This study deals with the behaviour of trace comamts originating from chronic liquid releases hirit
fluvial aquatic systems. It focuses on some partrelactive artificial radionuclides that were reke@ by the
Marcoule nuclear fuel reprocessing plant duringesalvyears mainly prior the end of the nineties trat are
still detected in the lower Rhéne river. It undeet the decrease 6YCs, Z*Pu and®*****Pu fluxes to the
Mediterranean Sea in relation with the variatianghie chronic liquid releases from Marcoule.

The role of flood events on radionuclides exportscpsses is particularly considered. Over the y2agR
to 2004, floods contributed for 67%, 55%, 68%, 48A6 56% of the mean annual fluxes'dts, *%u and
23924py) and naturdBe et?°Ph,, although these events only represented 5% of time

The removal, during floods, of sediments contangiddty the Marcoule releases contributes on theageer
for 19%, 44% and 22% of the annual exports'8€s, #*Pu and****Pu towards the Sea. Thus, such
sedimentary stocks act as a delayed source teartifi¢ial radioactivity that is currently signifat.

Determination of the sediments residence timesrbefemoval allows to evaluate the Rhéne capacity to
clear its contaminated stocks. Residence timesO06f years, 100 years and 900 years are estimatdx to
necessary to totally remove the accumulaté@s,?*®Pu and?*****Pu, respectively.

The location typologies of sediment storages withiwial systems are also specified. These location
represented on one hand by dams, and on the athdrby riverbanks and oxbow lakes. Stocks accueuliat
dams seem to be removed more easily than thogeetldép banks.

Keywords: radionuclides, Rhoéne river, flux, flood, sedimstdck, removal, residence time.



