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RESUME

Ce travail s'inscrit dans le cadre de l'Observatoire des sédiments du Rhône. Il a pour objectif le traçage de l'origine des sédiments dans le Rhône Aval en s'appuyant sur l'utilisation des données de la surveillance. Au total 220 échantillons de matières en suspension correspondant à 37 crues ont été prélevés entre 2000 et 2012. Les échantillons ont été classés en fonction du type de crue : cévenol, méditerranéen extensif, océanique et généralisé. Les épisodes cévenols présentent une signature spécifique caractérisée par des activités élevées en 238 U, 232 Th et 40 K et un rapport d'activité 137 Cs/ 239+240 Pu bas. Cette signature reflète l'hétérogénéité des caractéristiques lithologiques et l'hétérogénéité des retombées en 137 Cs de Tchernobyl dans le bassin versant rhodanien. La quantité totale de sédiments exportés en période de crue entre 2000 et 2011 a été estimée à 19,5 Mt. Les affluents pré-alpins représentent le principal pourvoyeur de sédiments, avec 53 % des apports totaux. Les crues généralisées conditionnent les quantités de sédiments exportés en fournissant 56 % de l'apport total en sédiment.
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Le débit moyen annuel du Rhône pour la période 1920-2007 est de 1 720 m 3 .s -1 (station de Beaucaire située à 14 km en amont de la diffluence). Le flux solide varie entre 2 et 26 Mt.an -1 (Antonelli 2002[START_REF] Pont | Medium-term changes in suspended sediment delivery to the ocean: Consequences of catchment heterogeneity and river management (Rhône River, France)[END_REF], Eyrolle et al. 2012). Les périodes de retour d'1 an, 2 ans, 10 ans, et 100 ans correspondent respectivement aux débits de 4 000, 5 000, 8 400 et 11 200 m 3 .s -1 .

Le Rhône contribue à près d'un tiers des apports d'eau douce en mer Méditerranée [START_REF] Ludwig | River discharges of water and nutrients to the Mediterranean and Black Sea: Major drivers for ecosystem changes during past and future decades?[END_REF]) et représente avec le Po (Italie) le plus important pourvoyeur de sédiments en suspension [START_REF] Syvitski | On the flux of water and sediment into the Northern Adriatic Sea[END_REF].

Le Rhône fournit plus de 80 % des apports solides entrant dans le Golfe du Lion [START_REF] Raimbault | Research activities in the Gulf of Lion (NW Mediterranean) within the 1997-2001 PNEC project[END_REF] et y exerce une influence majeure en augmentant la production primaire [START_REF] Bosc | Seasonal and interannual variability in algal biomass and primary production in the Mediterranean Sea, as derived from 4 years of SeaWiFS observations[END_REF]).

Dans le Rhône, l'export des sédiments en suspension se concentre pendant les épisodes de crue [START_REF] Sempéré | Carbon inputs of the Rhône River to the Mediterranean Sea: Biogeochemical implications[END_REF][START_REF] Pont | Medium-term changes in suspended sediment delivery to the ocean: Consequences of catchment heterogeneity and river management (Rhône River, France)[END_REF][START_REF] Rolland | Transfert des radionucléides artificiels par voie fluviale: conséquences sur les stocks sédimentaires rhodaniens et les exports vers la Méditerranée[END_REF]. Le flux exporté à la mer lors de la crue exceptionnelle de décembre 2003 a constitué 83 % du flux total annuel [START_REF] Ollivier | Seasonal variations of physical and chemical erosion: A threeyear survey of the Rhone River (France)[END_REF].

Le bassin versant rhodanien se caractérise par une grande hétérogénéité géologique et climatique qui s'exprime par une variabilité des flux sédimentaires et des caractéristiques chimiques associées aux sédiments [START_REF] Pardé | Le Régime du Rhône: étude hydrologique[END_REF][START_REF] Pont | Medium-term changes in suspended sediment delivery to the ocean: Consequences of catchment heterogeneity and river management (Rhône River, France)[END_REF], Antonelli et al. 2008[START_REF] Ollivier | Seasonal variations of physical and chemical erosion: A threeyear survey of the Rhone River (France)[END_REF]. Les sédiments en suspension dans le Rhône constituent des vecteurs de transport pour de nombreux contaminants, tels que les contaminants organiques [START_REF] Sicre | Poly-aromatic hydrocarbon (PAH) inputs from the Rhône River to the Mediterranean Sea in relation with the hydrological cycle: Impact of floods[END_REF][START_REF] Desmet | Spatial and temporal trends in PCBs in sediment along the lower Rhône River, France[END_REF], les contaminants métalliques [START_REF] Radakovitch | Input of particulate heavy metals from rivers and associated sedimentary deposits on the Gulf of Lion continental shelf[END_REF]) et les radionucléides (Eyrolle et al. 2012). En outre, la vallée du Rhône est la plus nucléarisée d'Europe et le fleuve est le réceptacle des effluents liquides rejetés par quatre centres nucléaires de production d'électricité en fonctionnement et une usine de retraitement du combustible en démantèlement (depuis 1997).

On distingue quatre types de crue dans le Rhône Aval selon l'origine géographique des affluents concernés au moment des crues [START_REF] Pardé | Le Régime du Rhône: étude hydrologique[END_REF][START_REF] Rolland | Transfert des radionucléides artificiels par voie fluviale: conséquences sur les stocks sédimentaires rhodaniens et les exports vers la Méditerranée[END_REF]): océanique, cévenol (ou méditerranéen), méditerranéen extensif et généralisé (Figure 1).
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Prélèvements et analyses

Matières en suspension

A la station SORA, le protocole de prélèvement des MES diffère selon que l'échantillon est dédié à l'analyse des radionucléides (IRSN) ou à la détermination de la charge particulaire (MIO). Le protocole de prélèvement des MES varie selon que le Grand Rhône est en régime de basses eaux ou en crue, avec un seuil de débit fixé à 3 000 m 3 .s -1 [START_REF] Masson | Station Observatoire "Rhône aval" -Réseau OPERA -Bilan 2001[END_REF]).

Le fonctionnement actuel de la station automatisée SORA est en vigueur depuis 2005. La charge particulaire (C.P., en tonnes) exportée pendant les crues est déterminée selon la relation suivante :

C.P. = C(t) x Q(t) x Δt x 3600 x 10 -6 ,
Avec C(t) (en mg.L -1 ) la concentration solide pour une période de temps donnée ou au temps t, Q(t) (en m 3 .s -1 ) le débit moyen pour la période de temps considérée, et Δt (en heures) la période de temps entre deux échantillons successifs prélevés à t et t+1 (cas des échantillons ponctuels) ou la période de temps correspondant à la durée de l'échantillonnage (cas des échantillons composites).

Pour les échantillons composites, la quantité de sédiments exportés est calculée en tenant compte du débit moyen mesuré durant la durée de prélèvement.

Laisses de crues

Entre 

Qualification des crues

La qualification des crues repose sur l'étude des hydrogrammes enregistrés à Arles et dans ses affluents pendant les crues du Rhône.

Toutes les données de débits ont été fournies par la Compagnie Nationale du Rhône : débits horaires ou journaliers dans le Rhône (stations d'Arles et de Beaucaire) et ses affluents (stations situées à l'aval dans l'Isère, l'Ain, le Fier, l'Ouvèze, la Saône, la Drôme, l'Aigues, la Durance, la Cèze, le Gard et l'Ardèche).

La qualification des crues repose sur la comparaison des hydrogrammes de crues dans les affluents et le Rhône [START_REF] Pont | Medium-term changes in suspended sediment delivery to the ocean: Consequences of catchment heterogeneity and river management (Rhône River, France)[END_REF], Antonelli et al. 2008). Dans cette étude, la qualification des crues tient compte du moment de prélèvement des échantillons à la station d'Arles.

Depuis 2000, 37 épisodes de crues ont fait l'objet de prélèvement, correspondant au suivi de 85 % des événements A partir d'une macro installée sous Excel, la boîte à moustaches fournit une représentation graphique de la distribution des données (Figure 2). Au delà de 4 000 m 3 .s -1 à Arles, on considère qu'il n'y a plus de rejets issus de Marcoule [START_REF] Rolland | Transfert des radionucléides artificiels par voie fluviale: conséquences sur les stocks sédimentaires rhodaniens et les exports vers la Méditerranée[END_REF].

A l'aval de Marcoule, une fraction des MES provient de l'érosion des sols du bassin versant (=BV) et une fraction provient de la remise en suspension des sédiments marqués et stockés à l'aval de Marcoule [START_REF] Thomas | Input of artificial radionuclides to the Gulf of Lions and tracing the Rhone influence in marine surface sediments[END_REF] Compte-tenu de la diversité géologique observée à l'échelle du bassin versant [START_REF] Pont | Medium-term changes in suspended sediment delivery to the ocean: Consequences of catchment heterogeneity and river management (Rhône River, France)[END_REF][START_REF] Ollivier | Seasonal variations of physical and chemical erosion: A threeyear survey of the Rhone River (France)[END_REF], si le lessivage du bassin versant est capable d'induire un fractionnement géochimique, le rapport 226 Ra/ 238 U est susceptible de fournir un outil de traçage de l'origine spatiale des particules sédimentaires.

Nous avons testé cette hypothèse dans le but d'identifier un éventuel outil de traçage de l'origine des sédiments dans le Rhône.

Compte-tenu des périodes courtes du 234 Th (24 j) et du 214 Bi (19,7 min), si ces deux radionucléides étaient présents sans leur ascendance dans l'échantillon, ils auraient décru -partiellement ou complètement-entre le moment du prélèvement et de l'analyse.

Les activités mesurées pour ces deux radionucléides sont généralement considérées comme égales à celles de leurs parents de plus longue période dans la chaîne. On fait alors l'hypothèse que ces deux radionucléides sont à l'équilibre radioactif avec leurs parents respectifs : 226 Ra pour le 214 Bi et 238 U pour le 234 Th. Bien que cette hypothèse soit admise pour le 214 Bi, elle est discutable pour l' 238 U, comme nous le montrerons par la suite. Les retombées totales de 137 Cs à l'échelle de la France ont été estimées à partir de relations empiriques [START_REF] Renaud | Cartographie des dépôts de 137 Cs en mai 1986 sur l'ensemble du territoire français métropolitain[END_REF][START_REF] Roussel-Debet | 137 Cs in French soils: Deposition patterns and 15-year evolution[END_REF], entre [START_REF] Articles | Tracing the origin of suspended sediment in a large Mediterranean river by combining continuous river monitoring and measurement of artificial and natural radionuclides[END_REF] Le rapport d'activité 137 Cs/ 239+240 Pu dans les sols et sédiments de l'hémisphère nord dû aux retombées globales des tirs atmosphériques est compris entre 27 et 42 pour la période 2000-2012 [START_REF] Cochran | Sources and transport of anthropogenic radionuclides in the Ob River system, Siberia[END_REF][START_REF] Le Roux | Deposition of artificial radionuclides from atmospheric Nuclear Weapon Tests estimated by soil inventories in French areas low-impacted by Chernobyl[END_REF]. Un écart par rapport à cette valeur de référence indique une contribution de 137 Cs ou de 239+240 Pu par une autre source [START_REF] Cochran | Sources and transport of anthropogenic radionuclides in the Ob River system, Siberia[END_REF].

Le rapport d'activité

Dans les MES à Arles

Dans les MES du Rhône, le 137 

Résultats et discussion

Tous les résultats analytiques obtenus dans le cadre de ce travail sont archivés dans la base de données Sylvestre du LERCM (IRSN). Dans le Rhône, la diminution de la concentration en uranium lorsque le débit augmente résulte de processus de dilution [START_REF] Ollivier | Major and trace element partition and fluxes in the Rhône River[END_REF].

Carotte du Mas des

Comparé à l'Ardèche et la Durance, le Rhône présente des activités volumiques en 238 U et 235 U dissous plus élevées (Figure 6). Dans les trois hydro-systèmes, les deux isotopes de l'uranium sont corrélés (Figure 6), indiquant une signature d'origine naturelle pour ces deux isotopes de l'uranium. La variabilité des activités du 137 Cs est davantage conditionnée par le régime hydrologique du Rhône : régime de basses eaux ou de crue (Tableau 5, Figure 8a). L'activité du 137 Cs diminue en période de crue car les apports de 137 Cs dus aux rejets liquides sont dilués par l'apport de particules moins contaminées issues de l'érosion du bassin versant (Eyrolle et al. 2012) La diminution des activités entre les régimes de basses eaux et de crue traduirait l'apport de particules plus âgées et appauvries en 7 Be issues de l'érosion des couches profondes des sols du bassin versant et/ou de la remise en suspension de sédiments âgés (Tableau 5, Figure 8b). Les positions relatives du 7 Be par rapport au 137 Cs sont différentes d'un type de crue à l'autre. Lors des crues méditerranéennes extensives, les deux radionucléides sont représentés par des vecteurs orthogonaux (Figure 9d), tandis que lors des crues océaniques, les radionucléides sont groupés (Figure 9e). L'analyse de ces deux radionucléides dans les MES des crues est susceptible de renseigner sur les mécanismes d'érosion impliqués dans le transfert des particules des sols vers le fleuve [START_REF] Olley | Identifying sediment sources in a gullied catchment using natural and anthropogenic radioactivity[END_REF].

Aucun des six radionucléides n'est fortement corrélé avec la CP1 et la CP2 (Figure 9a), aussi aucune signification particulière n'a été associée à ces deux composantes.

La répartition des observations toutes crues confondues permet de distinguer deux groupes (Figure 9b) : les crues cévenoles (groupe situé dans le quartier en haut à gauche) et les crues méditerranéennes extensives (groupe situé dans le quartier en bas à droite). En revanche, les crues océaniques et généralisées présentent un éclatement global (Figure 9b). La distinction entre les crues cévenoles et méditerranéennes extensives illustre probablement les différences lithologiques associées à ces deux sous-bassins versants [START_REF] Pont | Medium-term changes in suspended sediment delivery to the ocean: Consequences of catchment heterogeneity and river management (Rhône River, France)[END_REF][START_REF] Ollivier | Seasonal variations of physical and chemical erosion: A threeyear survey of the Rhone River (France)[END_REF]. A partir de la qualification des crues (cf. 3.2) et du calcul de la quantité de sédiments exportés à Arles (cf.

3.1.1.2), la quantité de sédiments exportés a été déterminée pour chaque type de crue.

Les crues généralisées, méditerranéennes extensives, cévenoles et océaniques ont respectivement apporté 11, 6,4, 1,4 et 0,7 Mt de sédiments au cours de la période 2000-2011 (Figure 16a). Les crues généralisées, en raison de leur plus grande fréquence et de la durée plus longue des événements, conditionnent la quantité de sédiments exportés (56 % de l'apport total).

A partir des données de contribution de chaque terme source dans le mélange des MES à Arles (cf. 4.5. 
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 1 Figure 1 : Bassin versant du Rhône et les quatre types de crues : océanique, cévenol (ou méditerranéen), méditerranéen extensif, généralisé.

3. 1 . 1 . 2

 112 La charge particulaire Depuis 2005, en régime de basses eaux, 1 échantillon composite journalier est obtenu en filtrant 16 aliquotes de 150 mL toutes les 90 min. En période de crue, 6 échantillons composites sont obtenus en prélevant des aliquotes de 150 mL toutes les 30 min. Origine des sédiments en transit dans le Rhône aval -Rapport PRP-ENV/SESURE N° 2014-14 14/43
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 3133 novembre 2011 et décembre 2012, 12 laisses de crue ont été prélevées dans 8 affluents du Rhône : l'Ain à Saint Jean de Niost, la Saône à Lyon (avec le soutien de l'IRSTEA Lyon), l'Ardèche à Saint Martin, le Gard à Remoulins, l'Ouvèze à Bédarrides, la Durance à Cheval Blanc, la Cèze à Chusclan et l'Aigues à Orange. Les sites de prélèvements ont fait l'objet d'une prospection sur le terrain avant d'être sélectionnés selon leur aptitude à stocker les sédiments fins déposés après le passage d'une crue. Les échantillons ont été envoyés au LMRE (IRSN) et au LMN (IRSN) pour l'analyse des radionucléides émetteurs alpha, gamma et bêta, du 3 H organiquement lié (TOL), du 3 H libre (TL), et du 14 C. Avec le soutien de l'ENTPE de Vaulx-en-Velin et de l'Université de Tours, une carotte de sédiment a été prélevée le 11/06/2012 dans la lône du Mas des Tours, à sec au moment du prélèvement. La carotte mesure 565 cm et a été sous-échantillonnée à l'ENTPE de Vaulx-en-Velin en sélectionnant 52 échantillons d'épaisseur 5 cm chacun. Les échantillons ont ensuite été envoyés pour l'analyse des radionucléides émetteurs gamma au LMRE (IRSN). 3.1.3.2 Lône « Grange écrasée » Avec le soutien de l'Université de Tours, l'ENTPE Lyon a prélevé une carotte de sédiment en 2011 dans la lône « Grange écrasée » située à proximité du Bourg Saint-Andéol et à l'amont de la confluence avec l'Ardèche (Mourier et al., en préparation). La carotte mesure 98 cm et a été sous-échantillonnée tous les 2 cm. Les échantillons ont été analysés par spectrométrie gamma au LSCE à Gif-sur-Yvette et datés avec les méthodes du 210 Pb en excès et du 137 Cs (Appleby and Oldfield 1992, Desmet et al. 2012). La Bléone, affluent de la Durance En 2009, le LTHE (Grenoble) et le LSCE (Gif-sur-Yvette) ont prélevé une carotte de sédiment dans un affluent majeur de la Durance, la Bléone, à l'amont du réservoir de Malijai (Navratil et al. 2012). La carotte mesure 296 cm et a été sous-échantillonnée tous les 2 cm. Les échantillons ont été analysés par spectrométrie gamma au LSCE à Gif-sur-Yvette et datés avec les méthodes du 210 Pb xs et du 137 Cs. Origine des sédiments en transit dans le Rhône aval -Rapport PRP-ENV/SESURE N° 2014Entre août et décembre 2012, le Rhône (à Arles), l'Ardèche (à Saint-Martin) et la Durance (à Cheval-Blanc) ont fait l'objet de prélèvements pour l'analyse de l'uranium dans la fraction dissoute (< 0,45 µm). Au total 35 échantillons ont été prélevés à raison d'un prélèvement tous les 15 j. En collaboration avec le LMRE, les échantillons ont fait l'objet d'un traitement radiochimique de purification avant d'être analysés par un ICP-MS équipé d'un quadripôle.

Tableau 3 :

 3 de crues enregistrées à Arles. Toutes les crues ont été qualifiées (Tableau 3), hormis 2 épisodes enregistrés en 2010 (septembre et mars). Ces 2 crues se caractérisent par un débit horaire relativement faible (< 3100 m 3 .s -1 ) et les hydrogrammes ne présentent pas de tendance nette. Le nombre d'échantillons associés à ces événements est faible au regard de l'ensemble des données disponibles (< 3 %) ; ces échantillons ne seront pas pris en compte dans le traitement ultérieur des données. Les crues de type généralisé, océanique, cévenol et méditerranéen extensif sont représentées respectivement par 40, 23, 23 et 11 % de l'ensemble des échantillons. Ainsi, les échantillons prélevés à Arles constituent une base de données représentative des différents types de crue rencontrés dans le Rhône Aval. Qualification des crues et répartition des échantillons. (3888*); 2002: Nov(9100); 2003: Nov(3577); 2004: Oct(4400); 2006: Déc(3533); 2007: Nov(3302); 2008: Mai(4310); 2009: Fév(4046), Déc(4401); 2010: Fév(3485), Mars(3670), Déc(3907) Non défini 2 6 2010: Mars(3012), Sept(2190) Origine des sédiments en transit dans le Rhône aval -Rapport PRP-ENV/SESURE N° 2014potentielle du type de crue sur la variabilité des activités des radionucléides a été évaluée à l'aide d'une représentation sous forme de « boîte à moustaches » et d'une analyse en composantes principales (ACP). Le traitement statistique a porté sur les paramètres qui présentent un nombre suffisant de valeurs pour représenter chaque type de crue (≧ 24 dans cette étude). Bien que le jeu de données disponibles soit important, la répartition en fonction du chaque type de crue montre des disparités et des lacunes. Par exemple, l'activité du 210 Pb en excès (obtenue en faisant la différence entre le 210 Pb total et le 214 Bi) a été calculée pour seulement 3 échantillons de crues cévenoles et 4 échantillons de crues méditerranéennes extensives. Compte-tenu de sa faible représentativité à l'échelle d'un type de crue, le 210 Pb xs n'a pu faire l'objet d'un traitement statistique. Les 6 radionucléides les plus représentés pour chaque type de crue sont aussi ceux qui sont le mieux représentés dans le jeu de données disponibles (Tableau 2, dernière colonne), à savoir : 238 U, 232 Th, 7 Be, 210 Pb, 137 Cs, et 40 K. L'ACP a été réalisée sous Excel à l'aide d'une macro créée et développée avec le soutien du SDI (IRSN).

Figure 2 :

 2 Figure 2 : Caractéristiques de la représentation graphique d'une boîte à moustaches.

3. 4 . 2

 42 Déséquilibre radioactif dans la famille de l' 238 U Eyrolle et al. (2012) ont mis en évidence dans les MES transitant à Arles un déséquilibre radioactif entre l' 238 U et le 226 Ra, qui se traduit par un rapport d'activité 234 Th/ 214 Bi supérieur à 1, et qui serait lié au fractionnement géochimique induit par le lessivage des roches dans le bassin versant.

  137 Cs/ 239+240 Pu 3.4.3.1 Dans les sols Dans les sols du bassin versant rhodanien, le 137 Cs a pour origines les retombées globales des tirs atmosphériques (entre 1945 et le début des années 1980) et l'accident de Tchernobyl (1986), la présence de 239+240 Pu étant principalement due aux retombées globales seules (pas de retombées associées à l'accident de Tchernobyl [Renaud et al. 2007]). Origine des sédiments en transit dans le Rhône aval -Rapport PRP-ENV/SESURE N° 2014-14 18/43

  les activités dans les sols et les mesures des précipitations journalières pour les retombées de Tchernobyl, et (2) la moyenne annuelle des précipitations et les dépôts cumulés entre 1945 et 1982 pour les retombées des tirs. De la même manière, les dépôts totaux de 137 Cs et 239+240 Pu ont été estimés à l'échelle de la France dans cette étude. Les données du rapport d'activité 137 Cs/ 239+240 Pu (RA Cs/Pu) ont ensuite été spatialisées à l'échelle du bassin versant rhodanien. Ainsi, la distribution géographique du RA Cs/Pu est susceptible de fournir un outil de traçage supplémentaire de l'origine des sédiments en fonction du type de crue, c'est-à-dire en lien avec l'origine des masses d'eau drainant les différentes parties du bassin versant.

  Cs et le 239+240 Pu ont deux origines possibles : les apports par les sols du bassin versant (érosion) et les rejets des installations nucléaires (centre de retraitement du combustible de Marcoule pour le 239+240 Pu et le 137 Cs, CNPE seulement pour le 137 Cs). La contribution par les rejets des installations est soit directe, soit indirecte via les processus de remobilisation sédimentaire. Les installations sont soumises à réglementation et on considère que les rejets directs d'effluents radioactifs n'ont plus cours en période de crue (seuil à 4 000 m 3 .s -1 à Arles [Rolland 2006]).Pour le 137 Cs, la valeur caractéristique des MES issues de l'érosion du bassin versant rhodanien a été estimée à 14,9 ± 0.4 Bq.kg -1[START_REF] Antonelli | Suspended sediment and 137 Cs fluxes during the exceptional December 2003 flood in the Rhone River, southeast France[END_REF], aussi une augmentation de l'activité de 137 Cs dans les MES traduirait une contamination due aux rejets d'effluents par les installations nucléaires de la vallée du Rhône.Contrairement au RA Pu, aucune signature spécifique des rejets pour le RA Cs/Pu n'a été identifiée jusqu'à présent. Parmi les installations nucléaires, l'origine du Pu est unique (Marcoule) tandis que celle du 137 Cs est multiple (Marcoule, centres nucléaires).

  3.4.4 238 U,232 Th, 40 K D'après les précédents travaux sur les propriétés chimiques des sédiments en lien avec les caractéristiques lithologiques du bassin versant[START_REF] Pont | Medium-term changes in suspended sediment delivery to the ocean: Consequences of catchment heterogeneity and river management (Rhône River, France)[END_REF][START_REF] Ollivier | Seasonal variations of physical and chemical erosion: A threeyear survey of the Rhone River (France)[END_REF], trois zones géographiques peuvent être définies :(1) la partie située au nord de Valence (lithologie principalement calcaire), (2) la partie située au sud de Valence et en rive gauche (roches sédimentaires et formations calcaires), (3) la partie située au sud de Valence et en rive droite (terrains métamorphiques et silicatés). Trois termes sources ont été caractérisés à partir des activités massiques de 238 U, 232 Th et 40 K dans les MES et 2 carottes sédimentaires prélevés dans le cadre d'autres études : (1) Terme source « Amont » : sédiments d'une carotte prélevée par l'ENTPE Lyon en 2011 dans la lône « Grange écrasée » (Mourier et al., en préparation), Origine des sédiments en transit dans le Rhône aval -Rapport PRP-ENV/SESURE N° 2014-14 19/43 (2) Terme source « Pré-alpin » : sédiments d'une carotte prélevée en 2009 par le LTHE et le LSCE dans un affluent majeur de la Durance, la Bléone (Navratil et al. 2012), (3) Terme source « Cévenol » : MES prélevées par le CEREGE dans la Cèze, le Gardon et l'Ardèche lors de la crue de novembre 2011. Pour rester cohérent avec la période d'étude des MES à Arles (2000-2012), seuls les niveaux sédimentaires des carottes postérieurs à 2000 ont été considérés dans la suite de ce travail. La capacité des radionucléides 238 U, 232 Th et 40 K à discriminer l'origine des sédiments à partir des trois termes sources a été validée en effectuant le test statistique Kruskal-Wallis sur le critère H (Collins et Walling 2002). La composition optimum pour le traçage de l'origine des sédiments a été définie en procédant à une sélection par étapes. Les trois radionucléides se caractérisant par un facteur lambda de Wilk faible, l'intérêt de les utiliser pour le traçage est avéré. Un modèle de mélange multi-paramètre a ensuite été utilisé pour quantifier la contribution relative des sources de sédiments dans chaque échantillon de MES prélevé à Arles en période de crue entre 2000 et 2012. En faisant l'hypothèse d'une distribution normale pour chaque radionucléide et pour chaque terme source, 10 000 valeurs positives aléatoires ont été générées à partir de ces distributions et utilisées pour estimer les contributions relatives en sédiment de chaque terme source. A l'issue de cette procédure, les résultats obtenus présentent un intervalle de confiance de 95 %.Toutes les procédures avec leurs étapes ont été décrites par[START_REF] Evrard | Combining suspended sediment monitoring and fingerprinting to determine the spatial origin of fine sediment in a mountainous river catchment[END_REF] 
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 345 Figure 3 : Profils verticaux des activités massiques, en Bq.kg -1 sec, du 210 Pb xs et du 137 Cs dans la carotte prélevée dans la lône du Mas des Tours.
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 6 Figure 6 : Relation entre les activités volumiques de l' 238 U et de l' 235 U, en Bq.L -1 , dans le Rhône et deux de ses affluents, l'Ardèche et la Durance.
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 7 Figure 7 : Boîtes à moustaches des activités massiques, en Bq.kg -1 sec, de a) 238 U, b) 232 Th et c) 40 K en fonction du type de crue : 1 océanique, 2 cévenol, 3 méditerranéen extensif, 4 généralisé, et en régime de basses eaux 5.

Figure 8 :

 8 Figure 8 : Boîtes à moustaches des activités massiques, en Bq.kg -1 sec, de a) 137 Cs, b) 7 Be et c) 210 Pb en fonction du type de crue : 1 océanique, 2 cévenol, 3 méditerranéen extensif, 4 généralisé ; et en régime de basses eaux 5.

  aucune représentation graphique simple ne permet de visualiser le nuage de points formé par les données. L'ACP propose alors une représentation dans un espace de dimension réduite, permettant ainsi de mettre en évidence d'éventuelles structures au sein des données. La répartition des variables dans le plan factoriel en fonction des composantes principales 1 et 2 (CP1, CP2), toutes crues confondues, montre un éclatement entre les radionucléides 232 Th (= 228 Ac) et 40 K Origine des sédiments en transit dans le Rhône aval -Rapport PRP-ENV/SESURE N° 2014-14 27/43 d'une part, et 7 Be et 137 Cs d'autre part (Figure 9a). Cette distinction reflète la différence des modes d'entrée de ces deux groupes d'isotopes dans le système aquatique : alors que le 232 Th et le 40 K sont des radionucléides primaires et présents dans toutes les roches, la présence de 7 Be et de 137 Cs résulte initialement d'un dépôt atmosphérique, continu ou non, à la surface du bassin versant.
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 912 Figure 9 : Répartition des variables dans le plan factoriel formé par les composantes principales CP 1 et 2 : toutes crues confondues a), pour les crues cévenoles c), méditerranéennes extensives d), océaniques e) et généralisées f), et b) répartition des individus dans le plan factoriel des CP1 et 2 pour les crues cévenoles (triangles verts), méditerranéennes extensives (croix rouges), océaniques (carrés noirs) et généralisées (ronds noirs).

43 Figure 11 :

 4311 Figure 11 : Cartographie du rapport d'activité 137 Cs/ 239+240 Pu théorique dans les sols en France avec délimitation du bassin versant rhodanien.
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 12213 Figure 12 : Variations des activités massiques, en Bq.kg -1 sec, de 239+240 Pu en fonction de 238 Pu a) et de 137 Cs b) dans les affluents du Rhône : SAO=Saône, Ain, AIG=Aigues, OUV=Ouvèze, DUR=Durance, CEZ : Cèze, GAR=Gard, ARD=Ardèche.
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 52114 Figure 14 : Relation entre les activités massiques du 137 Cs et du 239+240 Pu dans les MES du Rhône à Arles toutes crues confondues.
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 1512 Figure 15 : Boîtes à moustaches des contributions en sédiment, en pourcentage %, pour chaque type de crue en fonction du terme source (Amont, Cévenol et Pré-alpin).

Figure 16 : 43 5

 1643 Figure 16 : Répartition de la quantité de sédiment exporté, en 10 6 tonnes, pendant les crues entre 2000 et 2011 en fonction du type de crue a) et du terme source (Amont, Cévenol et Pré-alpin) b).

  

  

  Tableau 1 : Modes opératoires pour le prélèvement de MES à Arles depuis 1998.___________________________ Tableau 2 : Liste des radionucléides naturels (nat.) et artificiels (art.), avec leurs périodes radioactives, leurs sources (BV=bassin versant), et le type d'émission analysée. Les radionucléides ont été classés par ordre décroissant de la

	quantité de valeurs supérieures à la limite de détection (LD) rapporté au total d'échantillons prélevés. _________
	Tableau 3 : Qualification des crues et répartition des échantillons. ______________________________________
	Tableau 4 : Caractéristiques des boîtes à moustaches des activités massiques, en Bq.kg Cet observatoire a pour mission de produire, rassembler et gérer les données acquises à l'échelle du bassin versant -1 sec, de 238 U, 232 Th et 40 K en
	fonction du type de crue et en régime de basses eaux : 1 er et 3 rhodanien afin de caractériser les stocks et les flux sédimentaires, ainsi que les contaminations associées aux ème quartiles (Q1 et Q3), médiane, bords supérieurs et
	inférieurs. Le nombre de valeurs atypiques (anomalies) correspondant aux valeurs supérieures (S) et inférieures (I), sédiments du Rhône.
	respectivement aux bords supérieurs et inférieurs de la boîte, est également mentionné. ____________________ L'OSR s'est structuré autour de douze actions de recherche programmées selon un calendrier triennal (2010-2013).
	Tableau 5 : Caractéristiques des boîtes à moustaches des activités massiques, en Bq.kg L'une des questions scientifiques (Axe II, Action 7) a porté sur la caractérisation bio-physico-chimique et le traçage -1 sec, de 137 Cs, 7 Be et 210 Pb
	en fonction du type de crue et en régime de basses eaux : 1 er et 3 des sédiments et des polluants associés ; cette action rassemble différents laboratoires, dont l'IRSN. ème quartiles (Q1 et Q3), médiane, bords supérieurs
	____________________________________________________________________________________________
	Tableau 10 : Composition moyenne en	238 U,	232 Th et	40 K, en Bq.kg

et inférieurs. Le nombre de valeurs atypiques (anomalies) correspondant aux valeurs supérieures (S) et inférieures (I), respectivement aux bords supérieurs et inférieurs de la boîte, est également mentionné. _________________ Tableau 6 : Caractéristiques des boîtes à moustaches des activités massiques, en Bq.kg -1 sec, de 60 Co, 241 Am et des isotopes du Pu en fonction du type de crue et en régime de basses eaux. _________________________________ Tableau 7 : Rapport d'activité 137 Cs/ 239+240 Pu théorique dans les sols des bassins versants des affluents du Rhône. Tableau 8 : Activités massiques des isotopes de Pu, rapport d'activité (=RA Pu) et fraction des isotopes de Pu (en %) issus de la remise en suspension (=RS) des sédiments marqués et stockés à l'aval de Marcoule. _______________ Tableau 9 : Activités massiques de 137 Cs et de 239+240 Pu, en Bq.kg -1 sec, et rapport d'activité 137 Cs/ 239+240 Pu (RA Cs/Pu) dans les MES du Rhône à Arles. Les MES avec des activités en 137 Cs supérieures à 15,3 Bq.kg -1 sont surlignées en gris. -1 sec, des trois termes sources de sédiments dans le Rhône Aval : Amont, Cévenol et Pré-alpin. ________________________________________________________ 1 Introduction L'Observatoire des Sédiments du Rhône (OSR) est un programme de recherche pluridisciplinaire regroupant scientifiques et principaux gestionnaires du fleuve (cf. http://www.graie.org/osr/). Il constitue l'un des observatoires de la Zone Atelier du Bassin du Rhône (ZABR). L'IRSN est en charge de la surveillance radiologique des eaux du Rhône et s'est doté d'une station automatisée à Arles (station SORA). Les données de radioactivité dans les matières en suspension (=MES) collectées par SORA depuis 2000 sont archivées dans la base Sylvestre gérée par le LERCM (IRSN).

A partir de l'exploitation des données issues de la surveillance et de données acquises avec les prélèvements supplémentaires, l'objectif de ce travail était d'étudier la dynamique spatiale des sédiments exportés à l'aval du Rhône. La stratégie d'étude repose sur l'utilisation des radionucléides d'origine naturelle et artificielle en tant que traceurs de l'origine des sédiments pour, in fine, quantifier les contributions en sédiments des affluents à l'échelle du bassin versant rhodanien. Une bonne connaissance du fonctionnement hydrologique du Rhône et des sources de radionucléides dans le Rhône constitue un prérequis pour mener à bien cette étude. Après avoir qualifié les crues enregistrées à Arles entre 2000 et 2012, l'influence du type de crue sur la variabilité des activités a été étudiée par des méthodes de traitement statistique (boîte à moustaches, analyse en composantes principales).

Après avoir été identifiées, différentes méthodes de traçage de l'origine des sédiments ont ensuite été explorées.

Les résultats complémentaires acquis au cours de ce travail ont permis d'améliorer les connaissances sur la variabilité des activités mesurées.
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2 Le Rhône Le

  Rhône se caractérise par un bassin versant d'environ 98 000 km 2 et un linéaire de 800 km. Quarante kilomètres en amont de son débouché en mer, le Rhône se sépare en deux en donnant naissance au Petit Rhône et au Grand Rhône qui représente environ 90 % du flux hydrique et du flux solide à la mer (Figure

1 Les radionucléides 3.1.1.1.1 Surveillance

  

	Chaque échantillon est enregistré dans la base Sylvestre (fiche échantillon) avec ses caractéristiques de
	prélèvement, traitement, conditionnement et analyse.
	Le mode opératoire (fréquence et méthode d'échantillonnage) a évolué au cours du temps avec le développement
	de la station SORA et l'optimisation de son fonctionnement (Tableau 1). En régime de basses eaux, les échantillons
	mensuels sont prélevés à partir d'aliquotes horaires de 15 L. En période de crue, des aliquotes horaires de 5 L sont
	prélevés puis combinés en 1 échantillon composite et représentatif d'environ 8 h. La durée de prélèvement est
	alors contrôlée par le temps de colmatage des filtres.
	Tableau 1 :
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Modes opératoires pour le prélèvement de MES à Arles depuis 1998.

  

					fréquence hors	fréquence pendant	fraction				nb hors	nb pendant	
	méthode	type	mode	durée	crue	crue	échantillon fraction retenue	traitement analyse nb total	crue	crue	période
			filtration				sur filtre à 0,45						04/01/1998-
	A	intégré	cartouche	11-20j	11-20j		µm fraction retenue	cendres		22			16/11/1998
					hebdomadaire -		sur filtre 0,50 µm						12/01/2001-
	B	ponctuel	pompe	?	mensuelle	plusieurs /j	ou 0,45 µm	cendres	±	90	50	40	09/11/2004
													13/05/2003;
			échantillonneur	qq h? -	ponctuel? /		fraction retenue						22/05/2003;
	C	intégré	asservi SORA	mensuelle	mensuelle		sur filtre 40 µm	cendres	±	3			01/07/2007
			échantillonneur				fraction retenue						29/04/2002-
	D	intégré	asservi SORA		14 à 72j	<1 à 6j	sur filtre 0,50 µm	cendres	±	37			03/01/2005
			échantillonneur				fraction retenue						03/01/2005-
	E	intégré	asservi SORA		mensuelle	≤8h	sur filtre 0,50 µm	cendres	±	209	80	129	30/06/2011
			échantillonneur			déclenchement seuil	dépôt de	sec /					12/04/2008-
	F	ponctuel	asservi SORA	5min		>2500m 3 /s	décantation fraction retenue	cendres	±	16		16	16/12/2010
							sur filtre 0,50 µm						10/09/2002-
	G	ponctuel	manuel	?		plusieurs /j	ou 0,45 µm Fraction retenue	cendres	±	6		6	12/09/2002
							sur filtre 0,50 µm						
	H	ponctuel	manuel	?		plusieurs /j	ou 0,45 µm	cendres	±	4		4	03/12/2003
							dépôt de	sec /					28/05/2008-
	I	ponctuel	manuel	qq min		plusieurs /j	décantation	cendres	±	11		11	10/06/2008
							dépôt de						
	J	intégré piège à sédiment mensuelle			décantation	sec	;	11			2004; 2009
					depuis février 2007: banc périodique suspendu tant que le seuil 2 atteint				
	Les échantillons de MES sont conditionnés au LERCM (IRSN) puis envoyés pour analyse au LMRE (IRSN) à Orsay. La
	méthode d'analyse dépend du type d'émission du radionucléide considéré : spectrométrie alpha, spectrométrie
	gamma, comptage proportionnel, scintillation liquide. Entre 2000 et 2012, le délai entre le prélèvement et la
	mesure a varié entre 16 et 528 jours, avec une moyenne de 85 j.						
	Entre 2000 et 2012, 397 échantillons de MES ont été prélevés comprenant 177 échantillons prélevés en régime de
	basses eaux et 220 échantillons prélevés en régime de crue correspondant à 37 événements. Les échantillons
	prélevés en crue entre 1998 et 2000 (22 au total, soit 5 % du total des prélèvements) présentent des informations
	incomplètes et des activités non cohérentes en comparaison avec l'ensemble des échantillons. Compte-tenu des
	incertitudes sur la qualité de ces échantillons, ils ne sont pas considérés dans la suite de ce travail.	
	Les activités des MES prélevées en période de crue constituent une base de données dont la représentativité en
	fonction du radionucléide considéré est hétérogène (Tableau 2).						
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43 Tableau 2 : Liste des radionucléides naturels (nat.) et artificiels (art.), avec leurs périodes radioactives, leurs sources (BV=bassin versant), et le type d'émission analysée. Les radionucléides ont été classés par ordre décroissant de la quantité de valeurs supérieures à la limite de détection (LD) rapporté au total d'échantillons prélevés. Nb échantillons analysés Ratio nb analysé / Total prélevé Valeurs > LD Valeurs >LD / Total analysé Nb échantillons analysés Ratio nb analysé / Total prélevé Valeurs > LD Values >LD / Total analysé

  

																		Valeurs >LD / Total prélevé
							%		%		%		%		%		%	%
	Ac-228	Nat.	6 h BV	g	397	99	397 100 177	99	177 100 220 100 220 100 100
	Cs-137	Art.	30 a BV, rejets	g	397	99	397 100 177	99	177 100 220 100 220 100 100
	K-40	Nat.	1,3 Ga BV	g	397	99	397 100 177	99	177 100 220 100 220 100 100
	Pb-210	Nat.	22 a	BV, apports atm. directs	g	362	91	362 100 145	81	145 100 217	98	217 100	98
	Be-7	Nat.	57 j	BV, apports atm. directs	g	397	99	376	95	177	99	165	93	220 100 211	96	95
	Th-234	Nat.	24 j BV	g	361	90	345	96	145	81	136	94	217	98	209	96	95
	Co-60	Art.	5,3 a Rejets	g	397	99	279	70	177	99	162	92	220 100 117	53	53
		Art. Art.	24110 a 6563 a								37	66		94	43	94	100	43
	Pu-238	Art.	87,7 a BV, rejets	a	161	40	152	94	67	38	63	94	94	43	89	95	40
	Am-241	Art.	432 a BV, rejets	g	384	96	175	46	167	94	94	56	217	98	81	37	37
	Pb-214	Nat.	26,8 min BV	g	99	25	99	100	40	22	40	100	59	27	59	100	27
	Bi-214	Nat.	19,7 min BV	g	99	25	99	100	40	22	40	100	59	27	59	100	27
	Pb-212	Nat.	10,6 h BV	g	99	25	99	100	40	22	40	100	59	27	59	100	27
	Bi-212	Nat.	60,6 min BV	g	99	25	96	97	40	22	37	93	59	27	59	100	27
	Tl-208	Nat.	3,05 min BV	g	99	25	99	100	40	22	40	100	59	27	59	100	27
	Mn-54	Art.	313 j Rejets	g	397	99	108	27	177	99	71	40	220 100	37	17	17
	Sr-90	Art.	28,5 a BV, rejets	b	94	24	94	100	62	35	62	100	32	14	32	100	14
	Cm-244	Art.	18 a Rejets	a	48	12	40	83	27	15	25	93	21	10	15	71	7
	Ra-226	Nat.	1600 a BV	g	98	25	7	7	40	22	0	0	58	26	7	12	3
	Pa-234	Nat.	7 h BV	g	134	34	32	24	72	40	26	36	62	28	6	10	3
	Ag-110m Art.	250 j Rejets	g	397	99	30	8	177	99	29	16	220 100	1	0	0
	U-234	Nat.	246 ka BV	g	21	5	0	0	6	3	0	0	15	7	0	0	0
	Co-57	Art.	2,7 j Rejets	g	397	99	1	0	177	99	1	1	220 100	0	0	0
	Co-58	Art.	71 j Rejets	g	397	99	14	4	177	99	14	8	220 100	0	0	0
	Cs-134	Art.	2,2 a Rejets	g	397	99	0	0	177	99	0	0	220 100	0	0	0
	Eu-154	Art.	8,6 a Rejets	g	397	99	0	0	177	99	0	0	220 100	0	0	0
	Na-22	Art.	2,6 a Rejets	g	397	99	0	0	177	99	0	0	220 100	0	0	0
	Rh-106	Art.	30 s Rejets	g	397	99	0	0	177	99	0	0	220 100	0	0	0
	Sb-124	Art.	60 j Rejets	g	397	99	0	0	177	99	0	0	220 100	0	0	0
	Sb-125	Art.	2,7 a Rejets	g	397	99	1	0	177	99	1	1	220 100	0	0	0
	I-131	Art.	8 j Rejets	g	13	3	0	0	7	4	0	0	6	3	0	0	0
	Zn-65	Art.	244 j Rejets	g	2	1	2	100	2	1	2	100	0	0	0		0
	Te-123m Art.	120 j Rejets	g	1	0	1	100	1	1	1	100	0	0	0		0

Type d'émission analysée Echantillons analysés 100 Ratio nb échantillons analysés sur total Valeurs > LD Valeurs >LD / Total analysé Régime de basses eaux Q < 3000 m 3 .s -1 161 100 66 Régime de crue Q > 3000 m 3 .s -1 Pu-239 + Pu-240 BV, rejets a 161 40 Radionucléide Origine Période radioactive Source(s) dans le Rhône Aval Origine
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	Cette hétérogénéité résulte de plusieurs facteurs qui peuvent se combiner entre eux :
	-	Objectif initial en amont de l'analyse (analyse de l' 238 U et du 232 Th avec ou sans leurs descendants) ;
	-	Difficulté(s) associée(s) à la métrologie (mesure du 226 Ra en spectrométrie gamma, quantité de matière
		insuffisante pour l'analyse des émetteurs alpha et bêta) ;
	-	Activités inférieures aux limites de quantification.
	Les radionucléides les plus représentés dans les échantillons prélevés dans le Rhône en crue sont le 228 Ac, 137 Cs,
	40 K, 210 Pb, 7 Be et 234 Th avec plus de 95 % de valeurs supérieures à la limite de quantification par rapport au nombre
	total d'échantillons prélevés (Tableau 2, dernière colonne).
	3.1	
		13/43

.1.1.2 Cas du 234 Th en excès

  

	Dans les MES, le 234 Th a deux composantes possibles : le 234 Th supporté à l'équilibre séculaire avec son père l' 238 U
	et le 234 Th en excès. Dans la colonne d'eau, le 234 Th est continuellement produit par la décroissance radioactive in
	situ de l' 238 U dissous et se fixe rapidement aux particules. Les particules sédimentaires de la colonne d'eau
	s'enrichissent en 234 Th qui n'est pas à l'équilibre avec son père (resté en solution) : c'est la définition du 234 Th en
	excès (car non supporté par l' 238 U). Une fois fixé aux particules, le 234 Th en excès décroît avec sa propre période
	(24 jours). En outre, le 234 Th en excès est généralement peu abondant dans les environnements aquatiques
	continentaux (Waples et al. 2006) et la métrologie du 234 Th est délicate en raison de ses raies d'émission qui se
	situent aux faibles énergies (< 100 keV ; effet Bremsstrahlung). Aussi, le délai entre le prélèvement et l'analyse a
	une influence directe sur la mesure du 234 Th en excès.
	Des prélèvements de MES ont été effectués pour mesurer le 234 Th en excès en optimisant le protocole de
	prélèvement et en réduisant le délai entre le prélèvement et la mesure à 15 j. Entre juillet et novembre 2012,
	6 échantillons de MES ont été prélevés tous les 15 j. La durée de l'échantillonnage dépend du temps de colmatage
	des filtres (quelques heures).

Le

234 

Th a été mesuré par spectrométrie gamma au LMRE. L'activité du 234 Th en excès est calculée en faisant la différence entre le 234 Th total et le 234 Th supporté, c'est-à-dire à l'équilibre avec l' 238 U. La détermination du 234 Th en excès a été effectuée à partir de deux comptages successifs, à 3-4 mois d'intervalle, afin de permettre au 234 Th en excès de décroître. 3.1.1.1.3 Cas du 14 C et du 3 H Avec le soutien du CEREGE, 9 échantillons de MES ont été prélevés dans le Rhône (SORA, Arles) et dans la Durance (Pont Mirabeau) pendant la crue de novembre 2011. Les échantillons de MES ont été obtenus soit par centrifugation soit par décantation. Les échantillons ont ensuite été envoyés au LMRE pour analyse du 3 H organiquement lié (TOL), du 3 H libre (TL), et du 14 C.

  . Pour un RA Pu calculé dans les prélèvements à Arles, l'équation de mélange s'écrit : = (RA Pu Arles -RA Pu BV ) / (RA Pu Marcoule -RA Pu BV ) x 100 238 Pu RS = 239+240 Pu RS x RA Pu Marcoule / RA Pu Arles

	238	Pu	Arles		238	Marcoule Pu	238	BV Pu
	239	240	Pu	Arles	239	240	Marcoule Pu	239	240	BV Pu
	La fraction (%) des isotopes de Pu issues de la remise en suspension (=RS) des sédiments marqués par Marcoule est
	donnée par :				

239+240

Pu RS

Influence du type de crue sur les activités en radionucléides dans les MES

  'analyse des isotopes de l'uranium dissous dans le Rhône a par ailleurs mis en évidence la présence d' 236 U en faible quantité (27 ± 14 µBq.L -1 ) dans un échantillon prélevé en régime de basses eaux (723 m 3 .s -1 à la station Arles). La détection de cet isotope est la signature d'une source anthropique et souligne le marquage des eaux du Rhône Aval par les installations nucléaires présentes le long du linéaire rhodanien.Les activités de 238 U, 232 Th et 40 K mesurées dans les MES prélevées dans le Rhône à la station Arles varient de manière significative en fonction du type de crue (Tableau 4, Figure7).

	4.3 4.3.1 Variabilité des activités en radionucléides
	Tableau 4 :
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Caractéristiques des boîtes à moustaches des activités massiques, en Bq.kg -1 sec, de 238 U, 232 Th et 40 K en fonction du type de crue et en régime de basses eaux : 1 er et 3 ème quartiles (Q1 et Q3), médiane, bords supérieurs et inférieurs. Le nombre de valeurs atypiques (anomalies) correspondant aux valeurs supérieures (S) et inférieures (I), respectivement aux bords supérieurs et inférieurs de la boîte, est également mentionné.

  

	Radio-nucléide	Paramètres "boîtes à moustaches"	Crues océaniques	Crues cévenoles	Crues méditerranéennes extensives	Crues généralisées	Basses eaux
		Nombre de valeurs	44	50	24	84	136
		Bord inf.	20	27	19	19	25
		Q1	27	30	24	24	34
		Médiane	29	33	28	28	41
		Q3	32	37	29	31	51
		Bord sup.	38	45	36	42	75
		Anomalies	S, I=0	S, I=0	S, I=0	S, I=0	S, I=0
		Nombre de valeurs	50	50	25	88	177
		Bord inf.	27	30	25	23	27
		Q1	32	34	27	28	37
		Médiane	34	41	31	31	42
		Q3	37	45	34	34	48
		Bord sup.	43	60	35	43	62
		Anomalies	S, I=0	S=3, I=0	S=1, I=0	S=3, I=0	S=3, I=0
		Nombre de valeurs	50	50	25	88	177
		Bord inf.	386	439	372	335	376
		Q1	433	515	413	448	493
		Médiane	447	564	439	488	548
		Q3	472	617	460	524	600
		Bord sup.	528	741	513	610	749
		Anomalies	S=5, I=0	S=1, I=0	S, I=0	S=2, I=0	S=5, I=0

Caractéristiques des boîtes à moustaches des activités massiques, en Bq.kg -1 sec, de 137 Cs, 7 Be et 210 Pb en fonction du type de crue et en régime de basses eaux : 1 er et 3 ème quartiles (Q1 et Q3), médiane, bords supérieurs et inférieurs. Le nombre de valeurs atypiques (anomalies) correspondant aux valeurs supérieures (S) et inférieures (I), respectivement aux bords supérieurs et inférieurs de la boîte, est également mentionné.

  

	Radio-nucléide	Paramètres "boîtes à moustaches"	Crues océaniques	Crues cévenoles	Crues méditerranéennes extensives	Crues généralisées	Basses eaux
		Nombre de valeurs	50	50	25	88	177
		Médiane	9	11	10	11	20
	137 Cs	Q1	7	8	8	6	14
		Q3	13	13	13	16	32
		Anomalies	S=1, I=0	S=1, I=0	S, I=0	S=1, I=0	S=5, I=0
		Nombre de valeurs	46	50	25	83	165
		Médiane	42	74	46	40	106
	7 Be	Q1	30	50	31	25	63
		Q3	64	95	91	72	147
		Anomalies	S=1, I=0	S, I=0	S=1, I=0	S=6, I=0	S=4, I=0
		Nombre de valeurs	50	50	25	86	145
		Médiane	65	72	60	50	103
	210 Pb	Q1	54	62	49	41	81
		Q3	74	87	72	66	126
		Anomalies	S, I=0	S=1, I=0	S, I=0	S, I=0	S=1, I=0

. D'après les travaux d

'Antonelli et al. (2008)

, l'évolution de la granulométrie des MES (observée lors de la crue exceptionnelle de décembre 2003) n'exerce pas d'influence significative sur les activités mesurées de 137 Cs.

Tableau 5 :
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Caractéristiques des boîtes à moustaches des activités massiques, en Bq.kg -1 sec, de 60 Co, 241 Am et des isotopes du Pu en fonction du type de crue et en régime de basses eaux.

  seulement 3 valeurs disponibles pour les crues cévenoles et 4 valeurs pour les crues méditerranéennes extensives). Des mesures complémentaires sont nécessaires pour étudier une éventuelle variation du 210 Pb en excès en fonction du type de crue. On observe toutefois que les activités les plus élevées sont mesurées en régime de basses eaux.De même que pour le 137 Cs, les activités des radionucléides d'origine artificielle 60 Co, 241 Am et des isotopes du plutonium sont conditionnées par le régime hydrologique du Rhône (basses eaux, crue), avec des valeurs plus faibles en période de crue (Tableau 6). Principalement issus des rejets des installations nucléaires, la diminution des activités résulte de processus de dilution[START_REF] Eyrolle | Origins and levels of artificial radionuclides within the Rhône river waters (France) for the last forty years: Towardsan evaluation of the radioecological sensitivy of river systems[END_REF].

	Tableau 6 : Radio-nucléide	Paramètres "boîtes à moustaches"	Crues océaniques	Crues cévenoles	Crues méditerranéennes extensives	Crues généralisées	Basses eaux
		Nombre de valeurs	33	33	11	34	162
		Médiane	1,1	1,4	0,8	1,0	6,3
	60 Co	Q1	0,5	0,5	0,7	0,6	2,4
		Q3	1,8	2,0	1,5	2,5	12,5
		Anomalies	S, I=0	S, I=0	S, I=0	S, I=0	S, I=0
		Nombre de valeurs	13	30	5	33	94
		Médiane	0,06	0,10	0,04	0,05	0,32
	241 Am	Q1	0,06	0,07	0,04	0,04	0,16
		Q3	0,08	0,13	0,06	0,10	1,00
		Anomalies	S, I=0	S, I=0	S, I=0	S, I=0	S, I=0
		Nombre de valeurs	17	29	9	39	66
		Médiane	0,14	0,19	0,12	0,11	0,22
	239+240 Pu	Q1	0,09	0,13	0,09	0,08	0,17
		Q3	0,15	0,22	0,20	0,20	0,30
		Anomalies	S, I=0	S, I=0	S, I=0	S, I=0	S, I=0
		Nombre de valeurs	15	29	9	36	63
		Médiane	0,008	0,013	0,011	0,009	0,042
	238 Pu	Q1	0,007	0,009	0,006	0,005	0,029
		Q3	0,011	0,021	0,022	0,022	0,073
		Anomalies	S, I=0	S, I=0	S, I=0	S, I=0	S, I=0
	4.3.2 Analyse en composantes principales				
	L'analyse en composantes principales (ACP) est une méthode statistique permettant de décrire un grand nombre
	de données du type individus vs. variables. Lorsque le nombre de variables est important pour chaque individu,
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Tableau 7 : Rapport d'activité 137 Cs/ 239+240 Pu théorique dans les sols des bassins versants des affluents du Rhône.

  

	Affluent	Moyenne	±	Min	Max
	La Saône	88	27	39	222
	L'Isère	67	35	33	201
	L'Ain	93	33	48	221
	Le Fier	44	6	36	66
	La Drôme	136	52	59	252
	L'Aigues	128	70	53	373
	La Durance	108	47	41	358
	L'Ouvèze	154	80	48	378
	La Cèze	47	10	38	99
	L'Ardèche	56	14	39	118
	Le Gard	51	10	41	80
	4.4.2.				

2 Termes sources du bassin versant rhodanien

  La mesure des activités de 137 Cs et de 239+240 Pu dans les laisses de crue prélevées dans les affluents du Rhône a mis

en évidence l'origine du marquage dans les sédiments des affluents (érosion du bassin versant) et permis d'identifier leurs signatures propres.

Activités massiques des isotopes de Pu, rapport d'activité (=RA Pu) et fraction des isotopes de Pu (en %) issus de la remise en suspension (=RS) des sédiments marqués et stockés à l'aval de Marcoule.

  Excepté en mai 2008, la remise en suspension des sédiments à l'aval de Marcoule a lieu quel que soit le type de crue (RA Pu supérieur à 0,036 ; cf. Tableau 8). Nos résultats ne montrent pas de relation évidente entre le type de crue et la quantité de Pu issue de la remise en suspension. L'origine des masses d'eau n'exerce donc pas d'influence sur la fraction de Pu remobilisée.Plus le débit augmente, plus la fraction de Pu remobilisée est importante (cas de la crue de décembre 2003). Le débit n'est pas le seul facteur permettant d'expliquer cette variation. Les autres facteurs susceptibles d'influencer la fraction de Pu remobilisée au moment des crues sont la quantité de Pu dans les sédiments remobilisés (marquage hétérogène des sédiments), et les propriétés physiques des sédiments telle que la contrainte de cisaillement des sédiments de surface[START_REF] Lau | Influence of antecedent conditions on critical shear stress of bed sediments[END_REF] Droppo 2000, Gerbersdorf et al. 2007).

	Tableau 8 : Ty pe de Date et heure de	Débit	238 Pu	±	239+240 Pu	±	RA Pu	±	238 PuRS 239+240 Pu RS
	prélèvement	crue	m 3 .s -1	Bq.kg -1		Bq.kg -1			%	%
	10/09/02 11:20		7822	0,0138 0,0020	0,200	0,012	0,069 0,014	54	12
	10/09/02 12:25	Cévenol	7189	0,0112 0,0017	0,190	0,011	0,059 0,013	44	9
	10/09/02 13:30		6493	0,0102 0,0016	0,168	0,010	0,061 0,013	46	9
	19/11/02 15:25		7135	0,0305 0,0132	0,306	0,025	0,099 0,051	72	24
	23/11/02 12:15	Généralisé	5313	0,0097 0,0050	0,208	0,013	0,047 0,027	26	4
	26/11/02 15:55		9172	0,0339 0,0087	0,261	0,022	0,130 0,044	82	36
	02/12/03 16:40		8060	0,0318 0,0037	0,203	0,011	0,157 0,027	88	46
	03/12/03 11:05	Méditerranéen	10304 0,0488 0,0056	0,303	0,017	0,161 0,028	88	47
	04/12/03 14:00	extensif	9164	0,0216 0,0029	0,200	0,011	0,108 0,021	76	27
	05/12/03 16:25		4220	0,0062 0,0018	0,124	0,009	0,050 0,019	32	5
	05/11/04 13:10 Généralisé	4185	0,0450 0,0060	0,353	0,020	0,127 0,024	82	35
	31/05/08 15:00 31/05/08 17:00	Généralisé	4281 4264	0,0031 0,0011 0,0030 0,0010	0,081 0,079	0,007 0,006	0,038 0,016 0,037 0,015	5 4	0,6 0,5
	02/11/08 17:22		4379	0,0099 0,0021	0,151	0,010	0,066 0,019	51	11
	02/11/08 23:09		5373	0,0142 0,0022	0,195	0,011	0,073 0,015	57	14
	03/11/08 06:47		5228	0,0132 0,0021	0,176	0,010	0,075 0,016	59	15
	03/11/08 14:37	Cévenol	4759	0,0093 0,0017	0,136	0,009	0,068 0,017	54	12
	03/11/08 23:55		4604	0,0113 0,0016	0,137	0,008	0,083 0,017	64	18
	04/11/08 07:51		4233	0,0084 0,0015	0,124	0,009	0,068 0,017	54	12
	04/11/08 15:51		4022	0,0055 0,0012	0,111	0,008	0,049 0,015	30	5
	07/02/09 12:37 Généralisé	4777	0,0151 0,0022	0,134	0,009	0,113 0,023	77	29
	05/11/11 11:36	Cévenol	4091	0,0216 0,0021	0,221	0,009	0,097 0,014	72	23
	Par ailleurs, nos résultats ne montrent pas de tendance entre 2000 et 2011, suggérant que le stock de sédiments
	marqués n'a pas diminué de manière significative au cours du temps (pour le 239+240 Pu, 24 % sont remobilisés en
	novembre 2002 et 23 % en novembre 2011).						
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1 Les termes sources et leurs contributions dans le mélange à Arles

  

	4.5.3 Application de la méthode 238 U, 232 Th, 40 K																
	Ty pe de crue 4.5.3.L'étude de l'influence du type de crue sur la variabilité des radionucléides dans les MES collectées à Arles (cf. Q, m 3 .s -1 137 Cs ± 239+240 Pu ± RA Cs/Pu ± Ty pe de crue Date de prél. Date de prél.	Q, m 3 .s -1	137 Cs	±	239+240 Pu	±	RA Cs/Pu ±
	10/09/02 10/09/02 4.3.1) a mis en évidence le potentiel d'utilisation des radionucléides primaires 238 U, 232 Th et 40 K comme marqueurs 11:20 7822 13,3 1,2 0,200 0,012 66 10 15/11/02 11:40 12:25 7189 13,5 1,3 0,190 0,011 71 11 17/11/02 15:45	4536 8360	19,8 11,4	1,8 0,9	0,206 0,115	0,025 0,020	96 99	20 25
		10/09/02	13:30	6493	10,9	1,0	0,168	0,010	65	10		19/11/02	15:25	7135	15,9	1,5	0,306	0,025	52	9
	20/10/06 18/11/06 dans le traçage de l'origine des sédiments. 21:31 14:18	2828 4358	19,5 17,1	1,9 1,7	0,300 0,344	0,016 0,018	65 50	10 7		23/11/02 26/11/02	12:15 15:55	5313 9172	17,4 15,9	1,5 1,2	0,208 0,261	0,013 0,022	84 61	12 10
	18/11/06 22/10/08 En distinguant trois termes sources de sédiments à l'échelle du bassin versant (Amont, Cévenol et Pré-alpin), et à 22:18 2639 13,6 1,3 0,248 0,013 55 8 30/11/02 11:25 22:27 3808 10,8 1,1 0,217 0,011 50 8 05/12/02 12:30	5064 3314	11,0 35,1	0,9 2,7	0,173 1,001	0,022 0,051	64 35	13 4
	23/10/08 23/10/08 partir des données issues des prélèvements représentatifs de ces trois termes sources (MES des affluents cévenols 04:25 3835 10,4 1,1 0,194 0,010 53 9 28/10/04 11:00 12:20 3028 11,9 1,2 0,230 0,013 52 8 29/10/04 09:10	3097 3990	22,6 27,4	2,2 2,7	0,533 0,518	0,027 0,023	42 53	6 8
	23/10/08 02/11/08 et carottes de la lône « Grange écrasée » et de la Bléone [cf.3.1.3.2 et3.1.3.3]), la composition en 238 U, 232 Th et 20:13 2355 11,5 1,2 0,213 0,011 54 9 05/11/04 13:10 09:25 3413 7,8 0,8 0,147 0,009 53 8 10/12/06 14:17	4185 3238	21,6 9,5	2,1 1,1	0,353 0,118	0,020 0,009	61 80	9 15
	02/11/08 02/11/08 K pour chaque terme source a été déterminée selon une méthode statistique (cf. 3.4.4). Cette composition est 17:22 4379 7,6 0,8 0,151 0,010 51 9 28/05/08 16:35 23:09 5373 9,3 0,9 0,195 0,011 48 8 30/05/08 14:40 40	2900 3836	6,1 7,1	0,9 1,2	0,048 0,129	0,005 0,010	126 55	31 13
		03/11/08	06:47	5228	9,8	1,0	0,176	0,010	56	9		30/05/08	17:30	3832	6,2	1,0	0,105	0,007	59	13
	03/11/08 03/11/08 reportée dans le Tableau 10. Cévenol	14:37 23:55	4759 4604	7,6 7,9	0,8 0,8	0,136 0,137	0,009 0,008	56 57	9 9		31/05/08 31/05/08	15:00 17:00	4281 4264	5,7 7,6	0,9 1,2	0,081 0,079	0,007 0,006	70 96	17 22
		04/11/08	07:51	4233	6,6	0,8	0,124	0,009	53	10		02/06/08	10:45	3345	6,8	1,1	0,108	0,008	63	15
		04/11/08	15:51	4022	6,0	0,7	0,111	0,008	53	10		03/06/08	12:40	3732	6,3	0,9	0,082	0,007	77	17
	Tableau 10 :	04/11/08 05/11/08	23:48 07:49	3823 3625	6,3 6,0	0,7 0,7	0,105 0,103	0,008 0,007	61 58	11 10	Généralisé	04/06/08 05/06/08	12:00 10:10	3442 3096	6,0 7,5	0,7 0,9	0,074 0,123	0,006 0,008	81 61	16 11
		04/02/09	03:33	3833	6,6	0,6	0,132	0,008	50	8		05/06/08	17:00	2908	10,3	1,4	0,285	0,015	36	7
		04/02/09	11:31	3951	5,7	0,6	0,119	0,008	48	8		10/06/08	13:45	2940	12,3	1,3	0,187	0,012	66	11
		04/02/09	19:29	3625	6,0	0,7	0,119	0,008	50	9		06/02/09	04:36	3203	6,0	0,6	0,113	0,008	53	9
		05/02/09	03:27	3289	5,5	0,6	0,106	0,008	52	9		07/02/09	04:29	3814	15,3	1,6	0,213	0,012	72	12
		04/11/11	15:20	3676	13,2	1,3	0,269	0,012	49	7		07/02/09	12:37	4777	8,4	0,9	0,134	0,009	63	10
		04/11/11	19:19	3969	11,8	1,1	0,225	0,010	53	7		24/12/09	10:08	2928	4,4	0,5	0,047	0,005	94	20
		04/11/11	23:18	3909	10,1	0,9	0,190	0,010	53	8		25/12/09	09:01	3710	6,1	0,7	0,081	0,006	75	14
		05/11/11	04:37	3712	9,6	0,9	0,191	0,009	50	7		25/12/09	13:59	3835	6,4	0,7	0,097	0,007	66	11
		05/11/11	11:36	4091	11,5	1,1	0,221	0,009	52	7		25/12/09	18:57	4112	6,1	0,7	0,095	0,007	65	12
		06/03/01	12:00	3711	17,8	1,7	0,505	0,067	35	8		25/12/09	22:34	4326	5,5	0,6	0,078	0,006	71	12
		13/03/01	12:00	4851	5,4	0,6	0,084	0,014	64	17		26/12/09	00:54	4345	4,9	0,6	0,066	0,005	74	14
		11/04/01	12:00	3115	15,4	1,5	0,180	0,019	86	17		21/02/10	00:29	3311	4,6	0,5	0,064	0,005	72	13
		16/01/04	13:05	3689	8,1	0,9	0,144	0,008	56	10		21/02/10	08:26	3100	4,7	0,5	0,064	0,005	73	13
		12/04/06	09:54	3746	7,4	0,8	0,113	0,008	65	11		21/02/10	16:20	2945	4,8	0,6	0,068	0,007	70	15
		07/09/08	08:45	3083	12,5	1,3	0,155	0,011	81	15		05/04/10	00:58	3503	6,8	0,8	0,123	0,008	55	10
		07/09/08	16:01	2966	10,1	1,0	0,146	0,012	69	12		05/04/10	08:58	3387	6,7	0,8	0,088	0,007	76	14
	Océanique	07/09/08 08/09/08	23:56 04:55	2980 3097	8,8 10,9	0,9 1,1	0,139 0,145	0,011 0,011	63 75	11 13		05/04/10 05/04/10	15:24 23:18	3385 3417	6,4 5,6	0,7 0,6	0,077 0,080	0,006 0,006	83 70	15 12
		08/09/08	08:55	3035	13,3	1,3	0,152	0,010	87	14		16/12/10	15:35	2811	3,0	0,4	0,058	0,005	52	11
		17/06/10	19:23	3059	7,4	0,8	0,062	0,006	119	24		02/12/03	16:40	8060	12,9	1,2	0,203	0,011	64	10
		03/01/12	20:59	3288	5,3	0,6	0,094	0,007	56	10		03/12/03	11:05	10304	18,4	1,5	0,303	0,017	61	8
		04/01/12	05:05	3363	5,8	0,6	0,104	0,007	56	9		04/12/03	14:00	9164	15,2	1,3	0,200	0,011	76	11
		04/01/12 04/01/12 05/01/12	12:57 20:54 04:52	3397 3296 3224	5,1 5,9 4,9	0,6 0,7 0,6	0,090 0,103 0,085	0,006 0,006 0,006	56 58 58	10 10 11	Méditerranéen extensif	05/12/03 15/12/08 15/12/08	16:25 06:44 11:32	4220 3657 4089	11,6 7,7 7,7	1,1 0,9 0,9	0,124 0,118 0,093	0,009 0,009 0,007	93 65 82	16 12 15
												15/12/08	14:32	4022	6,7	0,9	0,082	0,007	81	17
												15/12/08	17:51	3929	7,5	0,9	0,088	0,010	85	20
												15/12/08	20:28	3760	6,3	0,8	0,082	0,009	77	17
												36/43								
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Composition moyenne en 238 U, 232 Th et 40 K, en Bq.kg -1 sec, des trois termes sources de sédiments dans le Rhône Aval : Amont, Cévenol et Pré-alpin.

  

  La contribution de chaque terme source de sédiments, i.e. Amont, Cévenol et Pré-alpin, dans les MES exportées pendant les crues dans le Rhône Aval est représenté sur la Figure 15. Les crues cévenoles se caractérisent par l'intervalle interquartile (écart entre le 1 er et le 3 ème quartile) le plus élevé. Cette variabilité reflète celle des apports d'une crue à l'autre et au cours d'une même crue. Les épisodes cévenoles sont de courte durée (quelques heures à quelques jours) et se caractérisent par une pluviométrie intense, souvent à caractère orageux, contribuant à une forte variabilité temporelle des apports au cours d'une crue ou d'une crue à l'autre (e.g. Serrat et al. 2001).

	Terme source		238 U	232 Th	40 K
	Amont	N valeurs	12	12	12
		moyenne	36	37	512
		±	6	4	39
	Cévenol	N valeurs	11	11	11
		moyenne	47	56	674
		±	12	15	87
	Pré-alpin	N valeurs	21	21	21
		moyenne	25	30	486
		±	4	3	66
	Pendant les crues méditerranéennes extensives, océaniques et généralisées, les termes source Pré-alpin et Amont
	contribuent respectivement en moyenne à 38-53 % et 36-39 % des apports totaux sédimentaires, et constituent par
	conséquent les principaux pourvoyeurs de sédiments dans le Rhône Aval.	
	En comparant avec les autres types de crue, les crues océaniques ne mettent pas en évidence un apport
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