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Contribution a l'etude de la dilution
des effluents radio-actifs dans le Rhoéne
par le rejet expérimental de rhodamine B

A contribution to the study

of radio-active waste dilution

in the Rhone

involving tests with a rhodamine B tracer

prAR J. RODIER r M. MARICHAL

SERVICE DE PROTECTION CONTRE LES RADIATIONS, CENTRE DE MARCOULE

L'emploi de la rhodamine comme traceur chi-
mique a permis de suivre I'évolution du mé-
lange des effluents du Centre de Marcoule aux
eaux du Rhéne. La dispersion est déja satisfai-

Iy

sante & moins de 4 km en aval de la conduite
des rejets, et 'homogénéité peul étre considérée
comme atteinte au pont de Roquemaure et
parfaite & Avignon. Cette étude a montré que
les veines préférentielles ot se concentrerait
Uécoulement des effluents radio-actifs n’existent
pas. Elle a permis de préciser en outre les
emplacements les plus représentatifs des points
d’échantillonnage des eaux du Rhéne au cours
des rejets.

Les eaux résiduaires radioactives des diver-
ses installations du Centre de Marcoule sont
contaminées 4 divers degrés par des produits de
fission et du plutonium. Leur rejet dans le
Rhéne ne peut se faire qu’aprés une épuration
aussi compléte que possible, pour éviter la pol-
lution radioactive des ecaux du fleuve.

Une station de traitement des effluents collecte
toutes les eaux usées radioactives ou suspectes
du Centre et les épure par des procédés physi-
ques ou chimiques selon I'importance, la nature
ou lorigine de la contamination. En méme
lemps, elles sont progressivement diluées, puis
évacuées. Les traitements d’épuration, les dilu-
tions et I’homogénéisation avec les eaux du

The process whereby wasie from the Marcoule
plant mixzes with the water in the Rhone was
followed in tests with rhodamine as a chemical
tracer. Satisfactory dispersion was noted less
than 4 km downstream from (he waste dis-
charge duct outlet, and the degree of homo-
geneily was considered to be satisfactory at the
bridge of Roquemaure, and perfect alt Avignon.
This investigation not only revealed a complete
absence of any preferential flow paths contain-
ing high radio-active waste concentrations, but
it also enabled the most representalive points
to be selected at which to take Rhone water
samples during future radio-active waste dis-
charges.

Rhone sont les trois facteurs qui tendent a
maintenir le niveau de la radioactivité du fleuve
4 une valeur compatible avec la santé publique.

Le traitement appliqué aux effluents est lié
au degré d’activité. Les effluents les plus actifs
sont soumis & une précipitation de ferrocyanure
de nicke]l en milieu neutre, suivie d’une préci-
pitation de carbonate de chaux en milieu alca-
lin. Les effluents moyennement actifs ne subis-
sent que la précipitation de carhonate de chaux
en milieu alcalin. Dans les deux cas, les boues
de floculation, qui retiennent la plus grande
partie de la radioactivité sont stockées sous
forme de déchets radioactifs solides. Une filtra-
lion sur diatomées compléte le traitement des
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cffluents a haute et moyenne activité. Les liqui-
des clairs sont entreposés dans des bassins avant
leur rejet au Rhone.

En cours d’épuration, les effluents sont dilués
une premiére fois par l'adjonction des réactifs
précipitants et d’une quantité variable d’eau. Le
mélange est assuré par le brassage mécanique
dans les appareils de traitement et par recy-
clage en circuit fermé dans les bassins.

Une seconde dilution se produit dans la
conduite de rejet qui débouche dans la canali-
sation d’évacuation des eaux de refroidissement
de la centrale électrique de la pile G 1. Cette
canalisation débite 3 600 m3/h; comme les bas-
sins traités sont vidés a raison de 50 m3/h maxi-
mum, cette dilution est donc de 72, au moins.

Une troisieme dilution, la plus importante, se
produit enfin dans le Rhéne, dont le déhit ho-
raire moyen est de 5 a 6 millions de m?. L’ordre
de grandeur de la dilution totale est de 100.000.

La conduite évacuant les effluents traités et
dilués se termine par un tuyau de 50 m de long
et de 900 mm de diamétre, percé latéralement de
10 tubulures et disposé sur le fond du lit du
fleuve, dans le sens du courant, non loin de la
rive droite. Le dessin des tubulures, leur orien-
tation et I’emplacement de la conduite ont été
particuliérement étudiés pour assurer un mé-
lange aussi rapide et homogéne que possible.

Le Service de Protection contre les Radiations
du Centre de Marcoule contrdle non seulement
la radioactivité de chaque bassin, avant son
rejet, par des mesures et des analyses radio-
chimiques appropriées, mais aussi celle des eaux
du Rhoéne, au cours de chaque rejet. Ainsi, huit
échantillons sont prélevés en bateau, au moyen
d’une pompe, dont la crépine d’aspiration plonge
a4 1 m sous leau, en des points choisis en fonc-
tion de I'hydrologie du fleuve. Ces points sont
donnés dans la figure 1 et portent les numéros
R.1 4 R.8. Les huit prélévements d’eau sont
Pobjet d’une analyse radiochimique détaillée,
dont le but est de surveiller & la fois le niveau
de la radioactivité du Rhone et la dispersion
homogéne des rejets au sein du fleuve.

Jusqu’a présent, I'ensemble des résultats de
ces analyses n’a pas fourni la possibilité de si-
tuer avec exactitude Pendroit o1 le mélange du
Rhéne et des rejets pouvait étre considéré
comme homogéne. Ceci tient surtout au fait que
les mesures de radioactivité, en raison de Pim-
portante dilution que subissent les effluents, sont
presque toujours effectuées a la limite de la sen-
sibilité des appareils. Pour préciser ce point im-
portant, une auntre méthode a été recherchée
pour matérialiser cette homogénéisation et pré-
ciser 4 quel endroit elle pouvait étre considérée
comme satisfaisante. C’est pourquoi un rejet
d’une solution de rhodamine B a été réalisé¢ dans
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les mémes conditions qu'un rejet d’effluents
radioactifs.

Intérét de la rhodamine comme traceur

La dispersion d’une solution dans un volume
d’eau aussi important que celui du Rhone peut
s'étudier & Paide de substances facilement déce-
lables & doses trés faibles. Dans ce genre d'expé-
rimentation, le chlorure de sodium, le bichromate
de potassium ou de sodium, la fluorescéine, la
rhodamine, les {raceurs radioactifs... sont les
plus fréquemment utilisés.

Pour notre cas, le chlorure de sodium n’a pas
été retenu en raison des énormes variations de
la teneur en sodium des eaux du Rhone. Un
poids considérable de sel eut été nécessaire, pour
pouvoir négliger les variations naturelles.

En solutions diluées, les bichromales ont
Iinconvénient d’étre instables en présence de
matiéres organiques. Il en est de méme pour la
fluorescéine, qui est complétement décomposée
en solution & 1 millioni¢me au bout de 12 heures
d’exposition 4 la lumiére.

Les traceurs radioactifs, employés avec des
activités faibles, s’étant révélés nmprécis, nolre
choix s’est fixé sur la rhodamine B, dont les pro-
priétés conviennent particulicrement bien 2
I'étude envisagée.

La rhodamine B est un colorant rouge du
groupe des phtaléines répondant 4 la formule
CogH 4, 05NLCl, ou

(CaHglaN 7 N0~ =N{CoH3),Cl
g
# lacoou
g

Dans un milieu naturel, et en solution diluée,
elle reste stable pendant plus de deux semai-
nes. L’intensité de la fluorescence n’est pas
modifiée dans une gamme de pH comprise entre
4,0 et 10,5. Enfin, la température n’influe prati-
quement pas entre 12 et 28 °C.

La rhodamine B est irés peu toxique : des
poissons survivent aprés avoir séjourné deux
mois dans une solution a 100 millioniémes
(10-4).

Son dosage se fait par photométrie de la
fluorescence en ultraviolet, selon une méthode
mise au point au laboratoire et décrite dans une
note séparée (*). Cette technique irés sensible
permet d’apprécier des concentrations de 10—12,
soit un millioniéme de milligramme de colorant
par litre d’eau, mais n’est véritablement quanti-

(") M. Manwcuar et R. Berorr: « Une méthode de
dosage de la rhodamine B dans les caux naturelles ».
Service de Protection contre les Radiations du Cenire de
Marcoule, 1960.
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tative que pour des concentralions de lordre
de 10-19, soit un dix-milliéme de milligramme
par litre. '

La rhodamine B est d’'un emploi comimode,
car elle est soluble dans l'eau 4 raison de 2 %
en poids. Ses multiples usages comme colorant
ou comme réactif analytique font qu’on la trouve
facilement dans le commerce. Enfin, les tres
faibles concentrations nécessaires n’entrainent
absolument aucune coloration des eaux, évitant
ainsi toute difficulté avec les riverains.

Conditions du rejet de rhodamine

Le rejet de rhodamine s’est composé de 50 kg
de colorant dissous dans 500 m? d’eau. La solu-
tion a été préparée a l’avance dans un bassin
muni d’un agitateur, puis a été rejetée a raison
de 50 m3/h environ par la conduile de rejet du
Centre de Marcoule. Le rejet a débuté le jeudi
2 juin 1960 a 5 heures du matin et a duré une
dizaine d’heures, soit jusqu’a 15 heures. Dans
ces conditions, la matinée a été consacrée aux
prélévements les plus voisins du site, jusqu’au
pont de Roquemaure, et I'aprés-midi réservé aux
préléevements d’Avignon. Rappelons qu’il est
admis quc le régime de Iécoulement des
effluents dans le Rhone est atteint 4 heures aprés
le début d’un rejet et qu’il faut environ 4 heures
aux eaux du Rhone pour parcourir les 28 km
qui séparent Marcoule d’Avignon, a la vitesse
d’environ 7 km/h.

La quantité de rhodamine employée a été cal-
culée sur la base d’un débit du Rhone de Iordre
de 1000m3/s, ce qui fait en 10 heures
3,6.10"m?. En se fixant une concentration finale
de 10-%, ou 1 millieme de milligramme par
litre, soit dix fois la concentration pratiquement
mesurable dans les conditions naturelles, on
trouve une quantité totale théorique de 36 kg. Les
14 kg supplémentaires ont été dissous, de ma-
niére a se trouver tres largement dans la gamme
de sensibilité de la méthode de dosage.

Prélévement
des échantillons d’eau du Rhoéne

Plusieurs séries d’échantillons ont été préle-
vées en vue de déterminer leur teneur en
rhodamine.

1° Trois sections ou tranches du Rhone ont
¢été étudiées aux points suivants (fig. 1) :

a) P.K.211, 4 hauteur de la Station de
contrdle de la radioactivité des eaux de I'ile de
Codolet; 9 échantillons ont été pris en travers
du fleuve, 4 20 m enviren Yun de lautre, au
moyen d’une pompe montée sur un bateau, et
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dont la crépine d’aspiration plonge a 1m sous
la surface.

b) PX.214, a hauteur de la Station de
contrdole de la radioactivité des eaux de PAr-
doise; 8 échantillons ont été prélevés dans les
mémes conditions.

¢) P.K 221,9, a hauteur de Pancien bac de
Roquemaure; 6 échantillons ont été recueillis de
la méme maniére.

2° Une quatriéme section a été étudiée au hac
du pont Saint-Bénézet 4 Avignon. Le dispositif
de pompage, spécialement concu pour cet essai,
permet de prélever des échantillons aux trois
profondeurs de 1, 2 ou 3 m sous la surface de
Yeau; 8 échantillons ont ét¢ recueillis & 1 m de
la surface, 6 4 2m et 3 4 3 m. En outre, & cha-
que rive, 1 échantillon a été¢ prélevé a fleur
d’eau.

3° En méme temps, un bateau équipé d’une
pompe plongeant & 1 m sous Peau a effectué les
prélevements dans les mémes conditions que

.?
|

Chusclan

Emplacement de la conduite
des rejets

Codolet

Caderousse
[ ]

Etude d'une section
tmnsa«‘ersale)

PK.215

(Etude d'une section
transversale)

Fie. 1
Emplacement des points de prélévements
des eaux du Rhone.
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ceux qui sont habituellement faits au cours des
rejets radioactifs. Pendant la prise d’échantil-
lon, le bateau est maintenu & Parrét, dans le
fil du courant, et sensiblement dans l'axe du
chenal de navigation. Les prélévements se font
conventionnellement en remontant le fleuve, a
partir du point le plus bas (P.K. 221). Les points
de prélévement sont situés comme suit (fig. 1) :

R.1 P.X. 208
R.2 P.K. 209
R.3 P.K. 210,550

Témoin amont;

Témoin amont;

100 m en aval de la conduite
de rejet;

550 m en aval de la conduite
de rejet, 4 hauteur de la
Station de Tile de Codolet;
1150 m en aval de la
conduite de rejet, 2 hauteur
de T'embouchure de PAy-
gues;

A hauteur de I'embouchure
de la Céze;

A hauteur de la Station de

R4 P.K.211

R.b5 P.K.211,6

R.6 P.K.213,1

R.7 P.K. 214

PArdoise;

R.8 P.K. 221 10,b km en aval de la
conditite de rejet, a hauteur
du chateau de Montfaucon.

Rhodamine B TRANCHE DU RPK.211
en 1073 mg

/1 :
-3 USRS S ORI S

e TRANCHE DU PK.214
2 et H < 4 H o
sl &,_’0 g7 oso ! 1 3 _____‘,(2
0 : : . i | -
E’eibdo%#gne ‘ ! ! : : ‘ : L'Ardoise
Rive gauche Rive droite

TRANCHE DU BAC

e DE ROQUEMAURE
i 11 1 :
Ll SR N .
I H
Coderousse Montfaucon

Rive gauche

Fia. 2

Répartition de la rhodamine,
dans trois scections transversales du Rhone.
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Ces prélévements a point fixe de la série
R.1-R.8 ont été faits en double: une série le
matin, une série I'aprés-midi.

Il a été procédé également & des échantillon-
nages en continu, selon une technique actuelle-
ment & I'étude. 100 litres d’eau sont pompés,
pendant la marche du bateau et sur une dis-
tance de 1 km, dans un fiit d’ou l'on soutire
ensuite la quantité nécessaire aux analyses.
Cette méthode a été imaginée pour ecssayer
d’obtenir des échantillons plus représentatifs
des eaux du Rhone, mais ne parait pas appor-
ter les améliorations espérées, comme nous le
verrons plus loin. L’emplacement des lieux dc
prélévement de cette sériec se répartit comme
suit le long du Rhone (fig. 1) :

E.1 entre les P.K. 208 et 209 (L& moin amonl);
E.2 entre les P.K. 210,5 et 211,5;

E.83 entre les P.K. 212 et 213;

E.4 entre les P.K. 213 et 214;

E.5 entre les P.K. 214 et 215;

E.6 entre les P.K. 217 et 218;

E.7 entire les P.K. 220 et 221.

Les échantillons de cette série ont été récoltés
dans la matinée, en méme temps que ceux de
la série R.1-R.8.

4° Des échantillons ont été puisés a plusieurs
reprises (11 h 30, 13 h 30 et 15 h 30) dans la cuve
de Ia station de contréle de la radioactivité des
caux du pont de Roquemaure, récemment équi-
pée pour la mesure en continu de I'activité du
Rhéne. Cette station comprend essentiellement
une pompe immergée fonctionnant en perma-
nence et amenant I’eau dans une cuve oft plonge
le cristal détecteur. L’intérét de connaitre les
concentrations en rhodamine & cel endroit est
évident.

5° Enfin, deux échantillons ont été également
pris dans le bassin de la station des effluents
contenant la solution de rhodamine, 'un vers
9 heures du matin, autre vers 15 heures.

Etude des résultats
des dosages de rhodamine

Les dosages de rhodamine ont commencé im-
médiatement aprés les prélévements, selon la
méthode citée plus haut.

Les valeurs trouvées sont reportées dans les
tableaux suivants et dans les figures 2, 3 et 4.
Elles sont exprimées en milliemes de milli-
gramme de colorant par litre d’eau.

Les concentrations trouvées dans les ¢chantil-
lons provenant du bassin contenant la solution
a rejeter sont respectivement de 0,11 g/litre a
9 heures et de 0,12 g/litre 4 15 heures. Elles
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TRANCHE DU BAC D'AVIGNON

Rhodamine B
en 10-3mg/1

[14
B 0,95

1
[T R
t
'

097 097 10 097 096 098 097

: : ;
o H H H H
1 2 3 4 5 1 7 8 9 10

Rhodamine
en 10-3 mg/l . . , \
s T SR [N R S B R PR
H '

098 030 097 038 10

v
'
v
i

L
1
i
i

o]

Rhodamine B
en 10-3 mg/|

'
H

L S
H
H

4]

Rive droite
lie de la Barthelasse

Rive gauche
Avignon |

Fic. 3

Répartition de la rhodamine,
dans une section transversale du Rhone,
A différentes profondeurs.

montrenl que cette solution était bien homogene
et que les 50 kg de colorant s’étaient convena-
blement dissous dans 450 m?, lesquels ont été

Y .

rejetés a raison de 40 m?/heure environ.

Le débit moyen du Rhdne au cours des 10 heu-
res de rejet a été de 1200m3/s (1276 m3/s a
7 heures et 1144 m3/s 4 midi, selon les données
de VTéchelle de Saint-Etienne-des-Sorts). La
quantité totale d’eau dans laquelle se sont dis-
persés les 50 kg de rhodamine est donc de
43 200 000 m?, ce qui correspond théoriquement
4 une concentration de 1,16 milliéme de milli-
gramme de rhodamine par litre d’eau. Cette va-
leur calculée correspond trés bien avee les
valeurs mesurées, surtout si 'on lient compte
non seulement des volumes en présence, mais
aussi de Iénorme différence entre le dé-
bit du rejet (40m3/h) et celui du Rhone
(4 320 000 m3/h).

Les valeurs observées dans la tranche du
P.K. 211, la plus proche du point de rejet, mon-
trent que, malgré la zone particuliérement tur-
bulente qui entoure Iextrémité de la conduite,
la dilution totale n’est pas encore atteinte. Au
P.K. 211, le Rhone est relativement calme et les
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eaux voisines de la rive droite sont les plus
chargées en colorant.

Au P.K. 214, 4 PArdoise, la dilution est beau-
coup mieux répartie et peut déja étre considérée
comme satisfaisante, griace aux violents remous
qui prennent naissance a I’embouchure de la
Céze. Quatre kilometres a peine séparent la
conduite de rejet de ce point.

Au bac de Roquemaure, situé a quelque 10 ki
en aval de la conduite, on retrouve égalemenl
cette homogénéité. Les valeurs irouvées dans
les échantillons prélevés dans la cuve de la sta-
tion de controle de la radioactivité des eaux
sont en accord avec ces résultats et cor-
respondent remarquablement bien aux valeurs
théoriques.

Les prélévements d’Avignon font apparaitre
une excellente homogénéité sur toute la section
du fleuve, quelle que soit la profondeur des
pompages.

Les prélevements en continu de la séric
E.1-E.7, plus délicats & effectuer, du point de
vue navigation, ne semblent pas apporter d’élé-
ments supplémentaires dans Dappréciation de
la contamination radioactive des eaux du Rhone.
Ils confirment que la dilution est atteinte aux
endroits mis en évidence par les prélévements
fixes de la série R.1-R.8.

Rhodamine B
en 10-3 mg/| 20 18
2 ...............”...x.........hs..................,. - R ..L).(
¥ 098
L Rt o T & S R B
o <03f
X ¥ T T T T
Ri R2 R3] Rs Re R7 P RS
Ra 4
' matin
s
S
Teneur en Rhodamine
des prélévements "R
3.4 .
X S0
Rhodamine B .
en103mg/t |24 %2
R e [OF SN U ...4._.1,;‘3....
1 i - A =4
] X
T I |
Ri R2 R3] R5 R6 R7 RS
R4
Rhodamine B Teneur en Rhodan)'ine.z'
en10-3 mg/1 des prélévements " E N
™
1 aie [ - P -
06§ |16 0,98
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E.1 E2 E3 E4 ES Es
=N _LE.ZJ__[#E.SJ E4.E5 LEs, 1ET7
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PK. 208 209 210 21 21z 213 214 215 216 27 208 23 220 221

Fic. 4
Répartition de la rhodamine
dans les prélévements effectués au Rhone,
au cours des rejets radioactifs du Centre de Marcoule.
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Conclusions

Ce rejet expérimental de rhodamine B,
conduit exactement dans les mémes conditions
que les rejets d’effluents radioactifs du Centre
de Marcoule, a fourni un certain nombre de ren-
seignements intéressants.

— La concordance entre les conceniralions
calculées et les valeurs mesurées montre l'intérét
de la rhodamine et de son emploi comme traceur
dans l’étude de phénoménes hydrologiques s’ap-
pliquant a des eaux aussi abondantes que celles
du Rhone. Ce colorant et son mode de dosage
peuvent donc s’utiliser d’une maniére trés géné-
rale, quel que soit le cours d’eau, ou méme en
mer.

— L’étude des résultats des dosages de rho-
damine dans les diverses tranches du Rhéne fai-
sant I'objet de I’expérience, montre que la dis-
persion du rejet dans le courant s’effectue assez
rapidement. En effet, dés le P.K.211 (ile de
Codolet), le chenal de navigation est assez uni-
forme. Seule la partie gauche du fleuve n’est pas
encore polluée par le rejet. Au P.K. 214, & TAr-
doise, on peut considérer la dilution comme
satisfaisante; I’homogénéité du mélange peut
étre considérée comme atteinte & Roquemaure
et parfaite 4 Avignon. L’ensemble des mesures
ne fait pas apparaitre I'existence de veines pré-
férentielles ol se concentrerait I’écoulement des
effluents.

— En ce qui concerne le contréle des rejets
radioactifs, la multiplication des prélévements
se révele inutile, d’autant que certains points
d’échantillonnage se trouvent en des zones net-
tement hétérogénes. En fait, quatre points pa-
raissent suffire : deux en amont et deux en aval,
ces derniers étant situés la ot 'homogénéité du
mélange des eaux est parfaitement réalisée, par
exemple & I'’Ardoise et & Roquemaure.

— Les échantillons prélevés a point fixe (série
R.1-R.8) s’avérent aussi représentatifs que les
prélévements en continu dans I'axe du courant
(série E.1-E.7). L’étude d’une section transver-
sale du fleuve donne une image encore plus
fidéle de la répartition de la contamination et
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est, en définitive plus intéressante que I'étude
par des prélévements longitudinaux.

Résultats des dosages de rhodamine
dans les échantillons d’eau du Rhéne
exprimés en milliemes de milligrammes
par litre d’eau

TrancHE DU P.K. 211
(de la rive gauche ¢ la rive droiie) :
Ne:1,01; 2, <0,1; 3, <0,1; 4, 0,64; 5, 1,0;
6, 2,2;7,1,9; 8 1,9; 9, 0,66.

TrancHE DU P.K. 214
(de la rive gauche & la rive droite) :
1, 1,2; 2, 1,0; 3, 0,97; 4, 0,89; 5, 1,0; 6, 1,0;
7, 1,0; 8, 1,2.
TrancHE DU P.K. 221,9
(de lu rive gauche & la rive droile) :
No : 1’ 1y0; 21 151; 3) 1’1; '/I’ <0,1, 55 ]!2; (;1 l:]

N

TRANCHE DU BAC D’AVIGNON
(de la rive gauche @ la rive droite) :
N° (niveau de I'eau) : 1, 1,4; 10, 0,97.
Ne (—1m): 2, 1,1; 3, 0,95; 4, 0,97: 5, 0,97;
6, 1,0; 7, 0,97; 8, 0,96; 9, 0,98.
N° (—2m): 1, 0,98; 2, 0,90; 3, 0,97; 4, 0,98;
5, 1,0; 6, 0,97.
N° (—3m): 1, 1,9; 2, 0,58; 3, 0,98.

PRELEVEMENTS FIXES :

Matin : R.71, 0; R.2, 0; R.J3, <0,1; R.4, 0,53;

R.5, 2,0; R6, 1,55 R7, 0,98; R.8, 1,8.
Soir:  R.1,0; R.2,0; R.3, 3,4; R.4, 2,1, R.5, 2,2;

R.6, 1,0; R7, 1,3; R.8, 0,64.
PRELEVEMENTS CONTINUS : E.1, 0; I2.2, 0,66 E.3,
1,6; E.4, 1,1; E5, 1,9; E.6, 0,98; E.7, 1,8.
PRELEVEMENTS

DANS LA CUVE DE LA STATION ROQUEMAURE :

Heure : 171 h 30, 0,96; 13 h 30, 0,95; 15 h 30, 0,67.

(*) Les chiffres en italique indiquent le numéro du
dosage. Les chiffres en romain, le dosage de rhodamine
en pg/litre.



