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RESUME

ABSTRACT

Un des moyens de réduire I’impact d’un stockage de déchets est de limiter son
contenu de telle sorte qu’aprés une durée raisonnablement courte, sa radioactivité
ne dépasse pas significativement celle de son environnement. Pour que ce moyen
soit pleinement efficace, il faut, entre autres, prouver que I’évolution spontanée du
stockage et de son environnement ne va pas conduire localement 2 des taches d’ac-
tivité supérieure i celle de la source d’origine. Cette concentration nécessiterait de
toute évidence des migrations convergentes importantes. De telles migrations
offriraient alors de nombreuses possibilités de dilution par mélange des radionu-
cléides contaminants soit avec des isotopes stables de ces éléments soit avec des élé-
ments chimiques similaires dont ils seraient ensuite difficilement séparables par des
processus naturels. La limitation de la perturbation apportée au milieu naturel est
une précaution élémentaire pour éviter que le systéme ne recéle des réserves éner-
gétiques détournables vers des processus de concentration. Les protections artifi-
cielles doivent &tre optimisées pour avoir un réle bénéfique pendant la phase ini-
tiale de la vie d’un stockage sans qu’il y ait d’effets pervers pendant la phase «<long
terme ».

Environmental impact of low concentrated wastes.

A means to reduce the impact of a waste landfill is to limit its content so that after
a reasonnably short time, its radioactivity does not significantly exceed the natu-
ral level. For this means to be effective, it must be demonstrated that the system
will not, in the long run, spontaneously evolve towards local spots of higher concen-
tration. This process would require considerable converging migrations that would
offer many opportunities for mixing and thus be inconsistent with concentration.
Moreover, concentration is an energy-demanding process that will be limited by
the availability of energy, especially in chemical form. For these reasons, it is wise
to avoid placing a landfill where energy is likely to be more readily available than
on the average. It is also advisable to avoid artificial protections, if their future evo-
lution is not fully understood, since they necessarily contain an excess of energy
relative to the undisturbed natural state.

*  Instimat de protection et de sreté nucléaire, BP. 6, 92265 Fontenay-aux-Roses, France
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1. Introduction

L’impact sur ’environnement dont il sera question dans cet article est celui de déchets
TFA «ultimes » et en aucun cas celui des opérations intermédiaires ayant conduit
a cet état. Cela exclut donc I'impact de tout entreposage intermédiaire et ne concerne
que des déchets disposés dans des sites de stockage sans intention de reprise ulté-
rieure.

En toute rigueur, il y a impact sur I’environnement des lors qu’une modifica-
tion est perceptible. La surexploitation de I’environnement par I’homme et
les progres des instruments de mesure font que cette situation a toutes les chances de
se généraliser. I1 n’est pas aisé de distinguer des modifications sans conséquences
et des modifications contenant en germe des désagréments
ultérieurs. Le débat autour du gaz carbonique et de I’effet de serre est particulie-
rement représentatif de questions de ce type. Seule une connaissance parfaite, et
sans doute inaccessible, du fonctionnement de la nature permettrait de tolérer des
modifications dont I’innocuité serait démontrée. En 1’absence de cette
connaissance, le principe de précaution doit étre appliqué de fagon raisonnable
c’est-a-dire en privilégiant les stratégies ayant 1’action la plus faible sur
I’environnement.

2. Définition des TFA

Il n’existe pas encore de «norme » de ce qu’est un déchet « TFA ». Une définition,
compatible avec le principe de précaution pourrait étre qu’un systeme de stockage
de déchets ne mérite le label TFA qu’a trois conditions :

* sa radioactivité doit, dans un délai relativement court, se situer au voisinage du
bruit de fond,

* il doit étre écocompatible, c’est a dire non susceptible de générer, méme locale-
ment, des flux de produits radioactifs supérieurs aux divers flux «similaires» tra-
versant la biosphere,

¢ il ne doit pas étre susceptible d’évoluer spontanément vers des concentrations supé-
rieures 4 sa concentration initiale.

Compte tenu du fait que la radioactivité de longue période (U, Th, K et leurs
descendants) de 1a géosphére se situe autour du Bq/g, la premiere condition revien-
drait a limiter a cet ordre de grandeur, le contenu moyen en éléments a vie longue
des TFA.

La concentration en €léments & vie courte est moins critique car les nuisances
associées peuvent étre éliminées par des protections adéquates et n’ayant pas besoin
d’étre de longue durée. Toutefois, pour ne pas étre amené a des protections aussi
renforcées que celles des stockages du type du centre de stockage de I’ Aube (CSA),
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la limite d’activité devrait étre placée assez bas. Un chiffre de 100 Bg/g est I’hy-
pothése la plus couramment avancée (sans que ce soit une valeur «officielle »).

La condition de non concentration est essentielle car en son absence, un stoc-
kage initialement TFA pourrait trés bien se transformer en un stockage non-TFA.

3. Impact sur I’environnement en cas de changement
de configuration

Des études (Brun-Yaba, 1995 ; Brun-Yaba, 1997) ont montré qu’un stockage de
déchets TFA aurait un impact extrémement limité dans sa configuration initiale.
Cette étude se fonde sur un déchet «moyen» (qui n’est a ce stade qu’une hypo-
thése de travail) ayant une activité de I’ordre de 10 Bg/g dont 0,2 en Puet 1 2 3
pour 2*U et 238U. Les évaluations de doses qui en résultent son largement infé-
rieures aux limites de dose applicables au «fonctionnement normal », méme pour
des modes de stockage d’une grande rusticité (tranchée sans aucune barriére arti-
ficielle et recouverte de terre) et pour des scénarii sortant du cadre du fonctionne-
ment normal.

Ce résultat favorable est bien entendu li€ a une hypothése cl€ qui est la limita-
tion de la concentration des radionucléides. Tant que le stockage évolue peu par
rapport a son état initial, I’impact reste insignifiant. I.a question est de savoir si
des processus mécaniques, physico-chimiques ou biologiques ne vont pas conduire
avec le temps, a une nouvelle répartition de la radioactivité impliquant localement
des concentrations de radioactivité trés supérieures au chiffre initial.

3.1. Limitations dues a la disponibilité d’énergie libre

Avant de recenser les modes connus ou vraisemblables de concentration et de disper-
sion, il faut rappeler qu’il existe de trés fortes contraintes thermodynamiques. La loi
de croissance de I’entropie de 1'univers a en effet pour conséquence qu’une augmen-
tation locale de concentration, qui est une diminution d’entropie, est forcément com-
pensée ailleurs, ce qui revient a dire que le sous-systéme se concentrant doit évacuer
de I’entropie. Cette évacuation n’est possible que pour un systéme dissipatif ouvert,
alimenté par un flux d’énergie de haute qualité (mécanique, thermique a haute tem-
pérature...) compensé par une dissipation d’énergie de basse qualité (thermique 4 basse
température).

Pour augmenter la concentration d’un polluant (ou de tout autre élément) d’un fac-
teur 10, le potentiel thermodynamique d’une mole de ce polluant doit étre remonté de
RT1og(10) soit autour de 10000 joules d’enthalpie libre. Une telle quantité est d’au-
tant moins facile 2 trouver que le polluant sera nécessairement en compétition avec
son environnement pour la capter.
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Les phénomeénes géologiques (hydrothermalisme, cristallisation fractionnée
des magmas) sont capables de mettre en jeu de telles énergies et d’opérer des
concentrations notables. Cependant si I’on se limite a des échelles de temps
«humaines », une seule source d’énergie primaire domine largement toutes les
autres : le couple rayonnement solaire/rayonnement terrestre. Cette source est tout
a la fois le moteur des diverses circulations (atmosphere, rivieres, courants marins)
et la source d’énergie permettant a la biomasse de se construire.

En moyenne chaque m? de haute atmosphere recoit 10 GJ par an sous forme
de photons. La haute température (autour de 4000 degrés) de ces photons fait que
cette énergie est presque totalement libre. Compte tenu des frottements internes
de la machine «terre», la plus grande partie de cette énergie se dégrade rapide-
ment et 1l n’en reste qu’une petite fraction qui se convertit en énergie mécanique
ou en énergie chimique éventuellement utilisable pour des opérations de concen-
tration de polluants.

Le stockage de I'énergie chimique se fait par I'intermédiaire de la construc-
tion de biomasse au rythme approximatif d’un kg par m? et par an. Comme il
s’agit essentiellement de composés de type glucose ou cellulose, cela représente
la constitution annuelle d’un stock de 10 MJ d’enthalpie libre, soit quelques pour
mille de I’énergie atteignant le sol. Comme bien entendu, la biomasse formée va
finir par se détruire (chaque niveau trophique détruit de la biomasse a son pro-
fit), seule une petite part du stock d’énergie chimique accumulé ainsi sera éven-
tuellement disponible pour une concentration de polluants.

Un deuxieme stock d’énergie chimique « minérale » réside dans le fort gradient
de potentiel redox entre la couche superficielle du sol et les roches profondes, ce
gradient résulte indirectement de I’activité biologique sans laquelle 1’atmosphére
serait dépourvue d’oxygene.

En énergie mécanique le bilan est plus difficile. L'énergie cinétique de 1’at-
mosphere (10 tonnes d’air au dessus de chaque m? de sol) est de I’ordre du MJ par
m?2. 1l est difficile d’imaginer un processus permettant d’extraire (au profit d’opé-
rations de concentration de polluants) plus de quelques pour cent de cette énergie
par jour. De mé&me, I’évaporation conduit a élever chaque année de plusieurs mil-
liers de metres 500 kg d’ean pour chaque m? de sol, soit 25 MJ dont une partie
peut étre interceptée par les plantes qui utilisent 1’évaporation pour faire circuler
leurs fluides internes.

On en arrive donc 2 la conclusion que I’énergie chimique ou mécanique dis-
ponible pour concentrer des polluants est, en moyenne, au mieux de 1’ordre du
M]J par an et par m?, soit autour du Joule par gramme de sol et par an, si I’on
considere que I’essentiel des réactions se passe dans le metre supérieur de sol.
Comme il n’y a pas de raison de penser que les polluants capteront cette énergie
beaucoup plus efficacement que les autres constituants du sol, cela signifie
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que les polluants, qui sont en général des noyaux plus lourds que les constituants
habituels des sols, ne capteront que quelques dixiemes de Joules par grammes, soit
quelques dizaines de joules par mole pour des polluants dont la masse atomique
est autour de 100.

Si I’on rapproche ce chiffre des 10000 joules mentionnées plus haut, on voit
qu’en régime stationnaire, I’augmentation d’un facteur 10 de la concentration d’un
polluant (initialement stable, ¢’est-a-dire ne disposant pas d’un stock d’énergie ini-
tiale) nécessitera autour de 1000 ans a condition que le mécanisme concentrateur
soit thermodynamiquement quasi parfait (par exemple un cycle fermé faisant inter-
venir des extractants trés sélectifs et non détruits dans 1’opération) et qu’il n’y ait
pas de superposition de mécanismes diluant s’y opposant.

La conclusion inéluctable est que la concentration spontanée sera un mécanisme
extrémement rare qui ne pourra avoir lieu que dans des zones spécifiques de la bio-
sphére ol I’énergie se concentre fortement (exemple : les grands cours d’eau trans-
portent de tres fortes densités d’énergie). De telles zones de «front» naturelles sont
nécessairement assez rares car elles sont soumises depuis des temps
«géologiques » aux mécanismes dissipateurs d’énergie. En revanche, les accumu-
lations locales d’énergie dues a I’action humaine risquent d’étre beaucoup plus fré-
quentes car elles n’ont pas été soumises depuis longtemps a ces mécanismes. Par
exemple, toute structure artificielle mettant en contact des matériaux différents peut
étre considérée comme un réservoir d’énergie.

Ces considérations théoriques sont confirmées par de nombreux exemples. En
particulier les minerais ne se créent spontanément que tres difficilement (excep-
tion faite pour le guano, mais c’est justement parce que les oiseaux qui en sont a
I'origine collectent I’énergie sur une grande surface et la reldchent sur une
petite surface!) par des processus rapides. Enfin, les polluants «stabilisés» dont
le potentiel initial est déja trés bas (comme certains plastiques) se détruisent trés
lentement.

La concentration éventuelle d’un polluant passe par au moins trois étapes au
cours desquelles les contraintes thermodynamiques sont a considérer :
 P’extraction du polluant de son site d’origine,
¢ son transport,
¢ son dépdt avec concentration dans un nouveau site.

Sans apport d’énergie (a condition que le déchet soit bien stabilisé), la premiere
phase est en général spontanée mais tres lente. Une extraction rapide est cependant
possible par des mécanismes d’origine biologique. La deuxieme phase dépend
de la mobilité de la phase porteuse (eau en général). C’est la derniére étape qui

est sans doute la plus soumise aux contraintes thermodynamiques.
En effet si le dépot se fait dans un site relativement homogene, il se fera nécessairement
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n’importe ot et conduira donc a une diminution de concentration. Pour que le dép6t
se fasse en un point précis, il faut qu’il y ait un trés fort gradient de conditions
physico-chimiques et c¢’est le maintien de ce gradient qui sera cofiteux en éner-

gie.

En résumé, un déchet peut donc se concentrer dans quatre cas de figure :

¢ soit il est initialement mal stabilisé et posséde ainsi un surplus d’énergie dis-
ponible lui permettant de faire évoluer certains de ses constituants vers un état
de plus fort potentiel,

* soit lors de sa migration, le contaminant rencontre des conditions physico-
chimiques avec lesquelles il n’est pas en équilibre,

¢ soit il rencontre une source d’énergie mécanique suffisante (ruissellement, vent),

¢ soit enfin, il rencontre une source d’énergie chimique (vraisemblablement d’ori-
gine biologique).

11 faut noter que le premier cas de figure est normalement peu vraisemblable
si les déchets sont inertés, les deuxiéme et troisiéme cas ont peu de chances d’étre
tres efficaces car leur effet aura le plus grand mal a contrebalancer I’effet de
dispersion li€ & toute migration. C’est finalement le dernier effet qui peut étre le
plus difficile 4 évaluer tant les réactions biochimiques sont riches.

3.2. Exemples de dispersion

La dispersion aéro ou hydrodynamique est un mécanisme trés efficace. Les écou-
lements naturels ne sont jamais totalement uniformes et chaque zone de conver-
gence (exemple les confluents entre ruisseaux) est une occasion de mélange et
donc de réduction des concentrations. Du fait de I'inhomogénéité du paysage (val-
lonnements, terrain plus ou moins perméable...), le phénomene pourrait méme
se produire pour des écoulements laminaires et donc a fortiori pour des écoule-
ments turbulents. Il n’y a guére que pour des trongons de cours d’eau particu-
lierement calmes et sans affluents latéraux qu’un transport non dispersif serait
envisageable.

Au rang de la mécanique, il faut aussi rajouter la dispersion par les labours
et, en conditions naturelles, la dispersion par les animaux fouisseurs (I’action des
vers de terre représente en quelques années, un effet similaire 2 un labour). A
échéance de plusieurs siécles, il ne faut pas oublier également les importations
et exportations de matiére organique. Méme s’il est vraisemblable qu’ une forte
proportion de matiére organique est recyclée dans un périmetre restreint, le peu
qui sera exporté a des distances significatives se mélangera trés fortement a I’en-
vironnement.
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Pour un radionucléide transporté en solution, la dilution isotopique est un méca-
nisme d’une grande efficacité s’il existe dans la nature d’autres isotopes du méme
élément (ex. : I, Cs, Sr, Co, H, C...). M&me sans isotopes concurrents, I’existence
d’éléments chimiques a propriétés voisines est aussi une occasion de dispersion.
Par exemple, les terres rares sont trés difficiles & séparer les unes des autres au
point que dans des conditions naturelles, leurs proportions relatives sont relati-
vement proches dans tous les compartiments de 1’environnement (océans, crofite
terrestre, manteau et méme les météorites). Dans ces conditions, une terre rare
radioactive (ex. : le Ce) libérée dans I’environnement aura tendance a se mélan-
ger le long de son parcours avec les autres terres rares. Le processus sera trés
lent car les terres rares sont peu solubles mais il se fera nécessairement dans le
sens de la dilution.

Un cas plus courant est celui du Ca et du Sr qui ont des propriétés chimiques
assez proches, au point que le Sr se substitue assez facilement au Ca dans la cal-
cite. La solubilité de la calcite variant assez sensiblement dans I’environnement
(effet de température et de pression partielle de CO? notamment), le St copréci-
pitera avec le Ca lorsque les conditions chimiques locales le permettront ; il se
mélangera avec le Ca si les eaux dissolvent la calcite.

Dans tous ces exemples, deux cas de figure sont possibles : si I’élément est
peu soluble, il bougera peu et ne se concentrera donc pas ; s’il est soluble, sa
migration déclenchera son mélange avec ses homologues. Dans les deux cas, il
n’y a pas de possibilité d’un mécanisme concentrateur.

3.3. Exemples de concentration

Un mécanisme efficace de séparation mécanique est le tri granulométrique.
Lorsque des particules sont transportées par un courant d’eau, tout ralentissement
du courant se traduit par le dépdt des particules en commengant par les plus grosses
et les plus lourdes et en finissant par les plus petites et les plus légeres.

Dans ces conditions, les polluants fixés préférentiellement sur les particules
les plus fines (celles qui possédent la plus grande surface par unité de masse)
peuvent étre enrichis.

En théorie, de nombreux processus chimiques concentrateurs sont envisa-
geables des lors que le polluant, ou son porteur, se déplace dans un gradient quel-
conque. Les gradients d’acidité ou de potentiel redox peuvent agir dans ce sens
(par exemple le fer I1I se réduit en fer II en s’infiltrant et précipite dans les hori-
zons profonds du sol). De méme, pour les espéces chimiques sujettes a la sorp-
tion, le passage d’un milieu grossier vers un milieu a forte capacité cationique
(comme une argile) se traduit nécessairement par un front de concentration.
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L’évaporation est un mécanisme fortement concentrateur (ex : les marais
salants). L.a concentration des eaux de lixiviation vers une mare évacuant son
eau par évaporation pourrait ainsi donner naissance a terme a une accumulation
locale.

1l est important de noter que la tendance naturelle étant a 1’affaiblissement
spontané de tous les gradients, I’existence de «fronts» a fort gradient suppose
des mécanismes élévateurs de potentiel pour combattre les phénomenes de dif-
fusion. Ainsi les forts gradients entre les eaux douces des fleuves et I’eau salée
des mers (qui sont générateurs de précipitations des colloides) ne sont possibles
que par I’arrivée continue d’eau douce, celle-ci étant en derniére analyse le résul-
tat de la remontée de potentiel exercée sur I’eau par le rayonnement solaire en
I’évaporant. De méme, les gradients verticaux au voisinage de la surface du sol
sont dus au rayonnement solaire. Tous ces phénomenes sont fortement consom-
mateurs d’énergie ce qui ramene a la limitation citée plus haut : la concentra-
tion d’éléments chimiques trés dilués est limitée par la disponibilité d’énergie.

Il est connu que certains polluants organiques peuvent étre bioamplifiés (c’est-
a-dire que la concentration croit d’un niveau trophique au suivant). Les pesti-
cides en particulier peuvent s’accumuler dans les animaux riches en graisse situés
en bout de chaine. Pire encore, la concentration peut s’accroitre lorsque ces ani-
maux consomment leur graisse en jefinant.

Il y a moins d’exemples connus pour les polluants « minéraux ». L’ algue lami-
naria digitata peut cependant accumuler jusqu’a 12 g d’iode par kg de matiére
séche. Le Tc semble pour sa part avoir un tres fort facteur de concentration dans
les algues (30000 a comparer a seulement 50 1/kg pour le Cs). Enfin, des cas
de plantes accumulant des métaux lourds dans leurs feuilles sont également
connus.

La concentration « minérale » n’est pas trés surprenante car elle est associée
a des mécanismes vitaux pour les plantes. Celles-ci puisent des éléments traces
dans I’eau interstitielle du sol et les concentrent ensuite dans leurs tissus en éva-
porant I’eau. Les plantes ne se contentent d’ailleurs pas de pomper passivement
une eau en équilibre avec le sol ; elles, ou leur symbiotes, émettent aussi des
protons et des produits complexants (exemple les sidérophores qui sont d’ex-
cellent complexants du fer) qui permettent de solubiliser davantage certains €lé-
ments et de les attirer vers les racines (puisque tout se passe comme si la concen-
tration était nulle). Ce type de mécanisme biogéochimique conduit finalement
la biosphere a « modeler» la composition du sol sur lequel elle repose. La sélec-
tivité imparfaite de ces complexants est peut-étre une des raisons pour laquelle
des polluants indésirables (métaux lourds en particulier) arrivent a pénétrer dans
la plante.
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La bioamplification est cependant un phénomene limité car la disparition du
prédateur situé en bout de chaine s’accompagne nécessairement d’une remise en
circulation des stocks accumulés.

4. Le retour d’expérience en radioécologie

C’est de la radioécologie que peuvent venir les enseignements majeurs sur I’évo-
lution a long terme des stockages de surface. Le comportement dans 1’environ-
nement des retombées de Tchernobyl, de certains rejets massifs (riviere Techa
dans I’Qural) ou plus modestes peuvent permettre de voir a I’ceuvre certains des
mécanismes mentionnés plus haut.

% activité % activité
100 100
80 80 1
60 —o_ Cs137 ool _o— Cs137
—O— Sr90 —O— Sr90
40 —— Pu239+240 49 | —— Pu2394+240
20 20
O ey 0= ey
10 20 30 40 50 10 20 30 40 50
Epaisseur de sol (cm) Epaisseur de sol (cm)

Fig. 1. — Répartition d’activité dans des podzols situés a 10 km (gauche) et a 150 km (droite) de
la centrale de Tchernobyl.

Distribution of activities in podzols at 10 km (left) and 150 km (right) from Tchernobyl
power plant.

4.1. Les migrations verticales du Cs, Sr et Pu

10 ans aprés I’accident de Tchernobyl, on peut constater (Fig. 1 selon Besnus,
1996) que la répartition de ces radioéléments reste concentrée dans les 10 pre-
miers centimétres de sol, ce qui est la preuve d’une mobilité particuliérement faible.
En particulier, 2 150 km de la centrale, 1a ol les retombées ne sont pas domi-
nées par de grosses particules, le plus mobile de ces éléments (le Sr) atteint a
peine une profondeur de 10 cm.

On peut faire le méme type de constatation en France. La figure 2 (Maubert,
1997) montre qu’en 10 ans, le profil vertical de 13’Cs n’a quasiment pas évolué
dans un sol de la région du Haut-Var.
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Profil de radioactivité Profil de radioactivité
dans un sol forestier du Boréon dans un sol forestier du Boréon
Bq/g sec au 4/7/95 Bq/g sec au 20/05/95
0-2cm 03cm
2-5cm 3-5cm
5-8 cm W 134Cs 5-10cm W 134 Cs
813 om H 137 Cs 10-20 em | 137 Cs
13-18 cm 20-30 cm
1 2 s 4 s I

Fig. 2. — Comparaison entre des profils de radioactivité de sols forestiers du Boréon entre
mai 1986 et juillet 1995.

Comparison between vertical profiles of soil radioactivity in the forest of Boreon between
May 1986 and July 1995.

On peut donc tenir pour acquis que la migration verticale des radioéléments
est un phénomene extrémement limité a échelle de quelques dizaines d’années.

4.2. Le «nettoyage » des zones continentales

Les circulations d’eau dans la couche superficielle du sol sont essentiellement
verticales a I’exception notable des circulations par ruissellement. Cette circu-
lation par ruissellement peut étre appréhendée par le suivi des sorties de radio-
éléments aux exutoires des bassins versants et dans les grandes rivieres.

Il n’y a malheureusement que peu de bassins versants équipés correctement
pour un tel suivi. Les informations ne sont donc que fragmentaires et liées a I’ac-
cident de Tchernobyl.

Dans le sud-est de la France (Mercantour), le vallon du Cavalet qui est un
petit bassin versant de 2,6 km?, a été étudié de fagon fine (Maubert, 1997). A
partir de 26 prélevements, il a pu étre établi que la moyenne du dép6t surfacique
de Cs était de 31000 Bg/m? (valeur « normale » dans cette région) avec des fluc-
tuations assez importantes.

L information clé est que, 2 la sortie du bassin, I’eau contient actuellement
3 Bg/m? de '¥7Cs. Le ruissellement étant certainement inférieur a 1 m d’eau par
an, cela signifie que la perte annuelle actuelle de Cs du bassin n’est que de 104
de son contenu. Immédiatement aprés I’accident, la concentration de 1’eau n’était
que de 30 Bg/m?, ce qui correspondait a une perte de 1073 par an.
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On peut en tirer deux conclusions :
¢ d’une part la contamination est fortement fixée dans le bassin,

¢ d’autre part, cette fixation est de plus en plus efficace puisque la concentra-
tion de I’eau a baissé d’un facteur 10 sans que le Cs ait bougé significativement.

TABLEAU 1

Evolution de la radioactivité des eaux de riviére.

Evolution over time of river water radioactivity.

fin 86 22000 1900
87 1800 1500 630 440
88 670 1500 630 440
89 440 740 370 220
90 260 820 260 260
91 220 960 190 560
Contamination des rivieres en Bq/m3

Le Sr peut difficilement étre étudié en France car les retombées de Sr ont été
beaucoup plus faibles que celles de Cs. On dispose cependant de données (Tab. 1
extrait de (Aarkrog, 1994)) particulierement instructives sur la contamination des
eaux de la riviere Pripyat et du Dniepr (qui drainent le voisinage de Tchernobyl).
Un bilan similaire & celui fait pour le vallon du Cavalet montre que la perte par
entrainement par les eaux a été insignifiante.

La retombée de Cs dans la zone drainée par la Pripyat était de 1’ordre de
1000 kBg/m? soit & peu prés 100 fois le chiffre du Sud-est de 1a France et 1a teneur
en Cs des eaux est aussi de 100 fois celle des eaux du Cavalet.

Le Sr apparait comme plus mobile que le Cs puisque pour des retombées en
gros 10 fois plus faibles, I'eau est 5 fois plus contaminée en Sr qu’en Cs. Cela
signifie sans doute que le Sr s’évacuera 50 fois plus vite que le Cs, ce qui reste
néanmoins un phénomene trés lent et négligeable devant la décroissance radio-
active du Sr.
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Tous ces exemples montrent que les Cs, Sr et Pu sont quasiment insensibles
a I’entrainement par les eaux dans des conditions de ruissellement « normales ».

4.3. L’action des forts ruissellements

Dans les zones a fort ruissellement (ce qui ne devrait pas étre le cas d’un stoc-
kage), des phénomenes notables de concentration sont possibles. Le point connu
de France le plus contaminé par les retombées de Tchernobyl (314000 Bg/kg prés
d’Isola) est un replat au bas d’un petit bassin versant de montagne.

Le phénomene n’est pas totalement compris. L’effet de convergence des eaux
VErs une zone stagnante est sans doute en partie responsable mais 1’on peut aussi
avancer I’hypothése que des particules fines de terrain ont été arrachées et se sont
ensuite déposées dans la zone de ralentissement du courant.

Ce qui peut rendre le phénomene concentrateur, c’est que la contamination
des particules est fonction de leur taille. Le Cs s’accumule prioritairement sur
les constituants du sol ayant la plus grande surface par unité de masse.

108 Activité massique (Bg/g)
T

——Cs 137
—hA—Co 144
—¥— Eu 154

10 +

102 - | |
102 108 104 108

Surface spécifique (cm™/g)

Fig. 3. - Répartition des activités massiques du *’Cs et des 1*Ce et '*Eu en fonction de la taille
des particules de sols situés dans la zone des 10 km autour de la centrale de Tchernobyl.

Distribution of massic activities of 13Cs, 1#Ce, 15*Eu according to the size of soil par-
ticles in the area 10 km around the Tchernobyl power plant.

Cet effet est confirmé par des mesures faites sur des échantillons de terrain
contaminés de la zone d’influence de Tchernobyl (Fig. 3 selon Peres, 1996). Une
analyse apres tri granulométrique a mis en évidence que, pour un échantillon dont
I’activité était de 7 Bq/g, la fraction de taille micronique contenait 60 % de 1’ac-
tivité due au Cs et avait une activité massique 30 fois supérieure a la moyenne
de I’échantillon.
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4.4. L’action éolienne

Le transport par voie aérienne est aussi un puissant mode de séparation des pous-
sieres selon leur taille puisque les poussiéres grossiéres retombent trés vite et les
poussiéres fines peuvent parcourir des distances importantes (y compris traver-
ser les océans). Ce phénomeéne peut étre génant du point de vue de la radiopro-
tection (cas du chantier traversant un site de déchets) mais est totalement négli-
geable du point de vue de I’environnement. A la différence de ce qui peut se passer
pour la sédimentation en riviere, il est impossible que les poussiéres fines retom-
bent toutes au mé€me endroit.

La remise en suspension est donc trés nettement un phénomene dispersif et
non un phénomeéne concentrateur. En ce sens ce serait un phénomene plutdt favo-
rable pour effacer a terme les restes d’un stockage TFA oublié. Cependant, au
rythme de quelques grammes échangés chaque année pour chaque m?, le phé-
nomene nécessite des durées « géologiques». Le retour d’expérience de 1’acci-
dent de Palomarés montre que malgré des conditions climatiques favorables a la
remise en suspension, le stock de plutonium restant n’évolue quasiment pas.

70

60 —— 0,6 rejets (GBq)
| - Am+Pu (Bg/kg)

50

0

20

1965 1870 1975 1980 1985 1980 1995

Fig. 4. — Rejets dans le Rhéne de Uusine de retraitement de Marcoule et contamination des sédi-
ments du Rhone a Vallabreégues.

Discharge of the Marcoule reprocessing plant in the Rhone river compared to contami-
nation of sediment in Vallabrégues.
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4.5. Les grands cours d’eau

Les grands fleuves comme le Rhone sont des voies de transport particulierement
rapides. On peut vérifier (Fig. 4 selon Lambrechts) que deux ans apres le pic de
rejets d’émetteurs alpha (I’U qui représente 40 % des émetteurs alpha a été exclu
du décompte) de 1'usine de Marcoule, la concentration (Pu + Am) des sédiments
du Rhone est déja décroissante. Le Pu étant attribuable aux rejets de I’usine par sa
signature isotopique, il est donc clair que le déphasage des pics est au plus de 2
ans (le pic dans les sédiments ne peut évidemment avoir lieu avant sa cause). Si la
dispersion avait été plus faible, il y aurait eu un déphasage bien plus grand puisque
le Pu aurait continué a s’accumuler méme avec des apports nouveaux en décrois-
sance. Les mécanismes de dispersion, que ce soit I’entralnement par les eaux ou
le piégeage dans des sédiments plus profonds, I’emportent largement méme sur une
source relativement intense. A fortiori, I arrét des apports nouveaux entrainera une
décroissance encore plus rapide de la concentration des sédiments superficiels et
donc de la biomasse en contact avec ces sédiments.

La concentration des eaux du Rhone n’étant pas encore suivie en permanence,
il est encore trop t6t pour déterminer quelle proportion du Pu manquant dans les
sédiments de surface est charriée vers la mer.

5. La biodisponibilité

D’un point de vue «protection» de 1’environnement, ce sont les compartiments
«vivants » de ’environnement qui sont les plus importants. En plus des migrations
«géographiques », il faut donc aussi étudier comment se font les répartitions de
radioéléments entre ces compartiments vivants et le reste.

En moyenne sur toute la France, on peut constater que la contamination des
productions agricoles a rapidement décru apres Tchernobyl. La contamination du
lait de vache par exemple a été divisée par 100 en 10 ans (Fig. 5). Sachant que les
migrations horizontales et verticales ainsi que la décroissance radioactive sont faibles
a cette échelle de temps, la seule explication possible a cette baisse est une nou-
velle répartition des radioéléments entre un stock «biodisponible » (1a biomasse et
la fraction de sol avec laquelle il y a de forts échanges) et un stock peu disponible,
difficilement lixiviable (cf. 1a diminution du taux d’extraction par le drainage) et
difficilement transférable par les racines des plantes. La seule exception notable
est le cas des champignons qui pourrait s’expliquer par le fait que les écosystémes
forestiers sont beaucoup plus «clos» que les écosystemes agricoles soumis & de
fortes importations (engrais) et exportations (produits agricoles). Le systeme fores-
tier recycle vraisemblablement de fagon efficace et atteint rapidement un régime
d’équilibre caractérisé par de faibles pertes.

Le méme phénomene est visible dans les poissons d’eaux douces avec un fac-
teur 100 de décroissance en 10 ans (Fig. 6).
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Fig. 5. - Evolution de la contamination moyenne (sur la France) de productions types de la
biosphere.
Evolution over time of the mean contamination of typical biological products in France.
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Fig. 6. — Concentration en '3’Cs des poissons d’eau douce.
137Cs contamination of fresh water fish.
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6. Retour sur la compétition entre la dispersion
et la concentration

L’expérience montre que de grandes surfaces contaminées sont susceptibles d’évo-
luer en provoquant quelques points trés localisés et trés minoritaires a concen-
tration plus élevée. Une telle situation est normale puisque les processus de dis-
persion sont de moins en moins actifs lorsque les dimensions augmentent (pour
un écart donné de concentrations, le gradient qui commande les échanges est inver-
sement proportionnel a la taille). Les mécanismes dispersifs étant faibles, il est
alors possible que quelques fluctuations locales se développent et donnent lieu
aux quelques cas observés de concentration.

En revanche si I’on part d’une anomalie de petites dimensions (un stockage)
dans un environnement non perturbé, les gradients dispersifs seront nécessairement
beaucoup plus intenses et les modes de dispersion I’emporteront sur les quelques
modes de concentration a 1’ceuvre. 1l est tout a fait invraisemblable que cela puisse
conduire a un point chaud encore plus concentré que le stockage initial.

Ce raisonnement s’applique aussi bien a un polluant «nu» qu’a un polluant
transporté par une particule solide (comme cela a été évoqué plus haut), un col-
loide ou enfin un complexant organique.

7. Conclusion

Une caractéristique essentielle que doit posséder un stockage de déchets pour
&tre considéré comme TFA est de ne contenir que trés peu d’éléments a vie longue.
Deux scénarii d’évolution sont alors possibles. Si les migrations sont faibles, la
décroissance radioactive contribuera a faire diminuer I’impact avec le temps; si
celui-ci est initialement acceptable, il le sera a fortiori dans 1’avenir. En revanche,
si les migrations sont significatives, cela conduira a favoriser les mécanismes dis-
persifs. Conjugué avec la décroissance radioactive, cela effacera encore plus les
traces du stockage.

Un point important est qu’au-dela des quelques dizaines d’années initiales
pendant lesquelles les éléments a vie courte sont dominants, I’existence de pro-
tections renforcées, dont la pérennité est nécessairement limitée (bétons, colis,
barriéres argileuses) n’apporte pas de meilleure garantie en termes de sireté. Bien
au contraire, I’ajout de matériaux étrangers en grande quantité augmente, rela-
tivement & un site « vierge », I’énergie libre localement disponible. Compte tenu
des limites des méthodes de modélisation, il sera difficile de garantir que ce sur-
plus d’énergie ne peut pas intervenir dans des processus physico-chimiques concen-
trateurs. Mieux vaut dans ces conditions éviter de se placer dans une situation
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pouvant poser des problémes. Pour protéger les travailleurs et les voisins contem-
porains de la phase, les méthodes les moins « perturbantes » comme par exemple
I'utilisation de matériaux «locaux» et la mise en place de servitudes sont &
privilégier.
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