Résumeé de these

Impact de la décontamination et de la remise en
culture des sols agricoles sur les transferts de
sediments et de radiocésium dans les rivieres

de Fukushima

Thése soutenue a Paris-Saclay, le 16 décembre 2024, par
Thomas CHALAUX-CLERGUE

Thése de doctorat de l'université Paris-Saclay
Ecole doctorale n° 579,
Sciences mécaniques et énergétiques matériaux et géosciences (SMEMaGQG)
Spécialité de doctorat : Géosciences
Graduate School : Géosciences, climat, environnement et planétes
Référent : Université de Versailles-Sait-Quentin-en-Yvelines (UVSQ)

Thése préparée dans les unités de recherche Laboratoire des Sciences du
Climat et de I’'Environnement (LSCE ; CEA-CRNS-USVQ, France) et
Laboratory of Soil Chemistry (Kyoto Prefectural University, Japan), sous la
direction de Olivier EVRARD, directeur de recherche CEA, et la co-direction de
Atsushi NAKAO, associate professor a Kyoto Prefectul University.



THoOMAS CHALAUX-CLERGUE

Introduction

Contexte

Le 11 mars 2011, un séisme sous-marin de magnitude 9,0 [J0 frappe le nord-est de Honshu, I'lle principale
du Japon, marquant le début de la catastrophe dite du "Grand séisme de I'est du Japon" (D OO OO
- ’higashi nihon daishinsai’, en japonais) (Simons et al., 2011; Yagi and Fukahata, 2011; Zhao, 2015). Le
tsunami qui s’ensuit, génére des vagues atteignant jusqu’a 40,5 0 a Miyako (préfecture d’lwate). Il submerge
2000 00 de linéaire cotier et s’est engouffré jusqu’a 10 km a l'intérieur des terres, inondant environ 561 0°
du littoral et cause la mort de prés de 20 000 personnes (Fire and Disaster Management Agency, 2021;
Emergency Disaster Preparedness Headquarters, 2021).

La centrale nucléaire de Fukushima Daiichi ("Fukushima Daiichi Nuclear Power Plan"; FDNPP), exploitée
par la Tokyo Electric Power Company (TEPCO), est inondée par une vague de 14 a 15 [, entrainant la
perte des générateurs de secours et provocant une défaillance des systémes de refroidissement de quatre
réacteurs en fonctionnement. Les explosions des batiments des réacteurs 1, 3 et 4 conduit a la libération de
environ 520 000 de radionucléides (sans tenir compte des gaz nobles), dont 20 % retombent sur le nord-est
du Japon, le reste étant dispersé dans le Pacifique (Chino et al., 2011; Kobayashi et al., 2013; Steinhauser,
2014). Laccident est classé au niveau 7 de I'échelle "International Nuclear and Radiological Event Scale"
(INES) (IAEA, 2015).

Parmi les radionucléides rejetés, I'iode ('3'l) et le radiocésium ('**Cs et '37Cs) sont les plus préoccupants
et plus particuliérement le '¥’Cs, représentant un enjeu a long terme en raison de sa demi-vie de 30 ans.
Sur les 2,7 000 de '3”Cs déposés au Japon, 74 % se concentrent dans la préfecture de Fukushima (Kato
et al., 2019), ol 83 % du territoire a recu plus de 5 000:00 U et 26 % plus de 100 0O0:0 . Les habitants
vivant dans un rayon de 20 O autour de la centrale nucléaire ("Evacuation Zone") et ceux qui pourraient
étre exposés & un débit de dose radioactive supérieur & 20 O0O0:00 ” au moment de I'accident ("Planned
Evacuation Zone") ont été évacués en priorité. Au total, onze communes situées dans la préfecture de
Fukushima ont été classées comme "Residence Restriction Area" ont regu un ordre d’évacuation, concernant
80 000 habitants et sur une zone de 1 150 00 (MoE, 2018).

Afin de permettre un retour rapide de la population et la reprise des activités économique, notamment agri-
cole, le gouvernement japonais a entrepris un programme de décontamination a grande échelle. Dans le
cadre de ce programme de décontamination, 'objectif a long terme visé était d’atteindre une exposition
individuelle inférieure 8 1 OO0 00 ” ou 0.23 00:0 " (niveau de référence de la dose d’exposition de la
population générale dans des conditions normales selon la commission internationale de protection radi-
ologiques; "International Commission on Radiological Protection" - IRCP) (MoE, 2013). Trois zones sont
définies : les "Intensive Contamination Survey Areas" (ICAs, 24 000 0") ou le débit de dose dépassait ce
seuil de 1 00000 7, concernant 6,9 million d’habitants qui n’a pas fait 'objet d’'une évacuation, la "Special
Decontamination Zone" (SDZ, 1 150 00") ou le débit de dose dépassait 20 100 01 7, et enfin, la "Difficult-
to-Return Zone" (DTRZ, 335 00" ou le débit de dose dépasserait encore 20 OO0 00 Y cing ans aprés
I'accident, soit en 2016 (Fig. R.1.B and C).

Le comportement du '”Cs dans le sol permet la mise en place d’un protocole de décontamination fondé sur
I'excavation des couches superficielles contaminées. Aprés son dépét, le radiocésium se fixe rapidement et
de maniére quasi-irréversible aux particules fines, telles que les limons ou les argiles (Sawhney, 1972; He
and Walling, 1996), entrainant une accumulation de 90 & 99 % du '*’Cs dans les 5 premiers centimétres des
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Figure R.1: (A) Carte des dépbts de '37Cs dans la région nord-est de I'lle principale du Japon suite & 'accident de la FDNPP (d’aprés
Kato et al. (2019)); (B) - (C) délimitation des zones ou des travaux de décontamination ont été menés, comprenant les "Intensive
Contamination Survey Areas" (ICAs) (40 municipalités ; 24 000 00Y), la "Special Decontamination Zone" (SDZ) (11 municipalités ;
1150 00O") et la "Difficult-to-Return Zone" (DTRZ) (tout ou partie de 8 municipalités ; 335 0Y) (Source : Ministére de 'Environnement
du Japon). Cartes réalisée dans le cadre de I'article Evrard et al. (2023).

sols non perturbés (Kato et al., 2012; Lepage et al., 2015). Sur cette base, le Ministére de I'Environnement
japonais (MoE) a publié, dés décembre 2011, des directives précisant les procédures de décontamination
selon les types d’occupation du sol, se concentrant principalement sur les zones résidentielles et agricoles
(MoE, 2011, 2013). Dans les zones agricoles, les actions menées dépendaient de I'activité initiale en '¥’Cs
: un labour profond (30-40 00) était réalisé lorsque cette activité était inférieure & 5 000:00 P, tandis qu’au-
dela de ce seuil, une excavation des 5 premiers centimétres était suivie d’'un apport de "sol sain" (saprolite),
d’amendements pour restaurer la fertilité, puis d’'un double labour (25-30 0J) pour homogénéiser 'ensemble
(MoE, 2013, 2015, 2023). Dans les foréts, seules les zones situées a moins de 20 [ des habitations ou le
long des voies ont été traitées, via le retrait de la litiére et des débris organiques sur 5 0, complété par un
débroussaillage et un élagage des arbres sur une bande de 4 [1. Enfin, la décontamination des prairies et
bandes herbacées adjacentes aux zones habitées ou agricoles s’est traduite par un fauchage systématique et
la collecte de la biomasse. Les matériaux issus de ces opérations ont été ensuite conditionnés et transférés
vers des installations dédiées pour traitement.

A la suite des opérations de décontamination, environ 180 D" avaient été traités au sein de la Special De-
contamination Zone (SDZ) d’ici a mars 2020, soit environ 16 % de la superficie totale de la zone (MoE, 2023).
Ces interventions ont mobilisé un grand nombre de travailleurs et généré 13,43 millions (” de déchets. La
décontamination a constitué un axe majeur de la politique de reconstruction post-accident, dite "Nuclear
Recovery Policy", representant a elle seule environ 16 % du budget total consacré a la gestion des con-
séquences du séisme du Tohoku et de I'accident nucléaire. Ce budget s’élevait a 6 122,3 milliards ¥ (environ
50,9 milliards € au taux moyen de 2020), dont 1 500 milliards ¥ alloués a la décontamination des SDZ et
1 400 milliards ¥ a celle des ICAs (MoE, 2018; Board of Audit of Japan, 2023; Evrard et al., 2023).

La progression des travaux, achevés entre 2017 et 2020 dans les ICAs et la SDZ, combinée a la décroissance
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radioactive naturelle, a entrainé une baisse significative des débits de dose ambiants dans les zones résiden-
tielles et agricoles. Cette diminution de I'exposition a permis la levée progressive des ordres d’évacuation,
amorcée dés avril 2014 dans le village de Tamura, et conclue en mars 2020 avec le village de Futaba. Tan-
dis que 'ordre d’évacuation a été maintenu dans la DTRZ jusqu’au printemps 2022, exclue dans un premier
temps du programme de décontamination en raison de ses niveaux de contamination particulierement élevés,
ou dés lors certaines portions de la DTRZ ont été rouvertes sans obligation de décontamination, a I'excep-
tion des zones désignées comme "Special Reconstruction and Revitalisation Zones", situées a proximité des
zones de résidentielles ou de production agricole.

Malgré 'ampleur du programme de décontamination, seule une fraction limitée du territoire a été traitée.
Celui-ci a principalement ciblé les zones résidentielles et agricoles, alors que la majorité de la préfecture de
Fukushima est couverte de foréts (70-80 %). Or, seuls 19 % des dépbts initiaux de '3’Cs ont concerné les
terres agricoles, contre 74 % pour les zones forestiéres (Kato et al., 2019). Selon Yasutaka et al. (2013), la
décontamination de la bande de 20 [J autour des habitations et voies de circulation ne représente qu’environ
5 % des surfaces forestiéres contaminées dans la SDZ.

Par ailleurs, cette région est soumise a des épisodes annuels de fortes précipitations, notamment entre juillet
et octobre, sous forme de typhons ou de tempétes tropicales. Ces événements sont les principaux vecteurs
du transfert de sédiments par érosion hydrique dans les bassins versants (Laceby et al., 2016; Chartin et al.,
2017), et 82 & 99 % du transfert de '*’Cs survient lors de ces épisodes (Yamashiki et al., 2014; Sakaguchi
et al., 2015; lwagami et al., 2017; Osawa et al., 2018). Ce transfert est associé a I'érosion des particules
fines du sol, notamment |a fraction limono-argileuse (3-63 [J; Sakaguchi et al. (2015)). Ainsi, les zones non
décontaminées, telles que les foréts et la DTRZ, constituent des sources potentielles de sédiments contam-
inés, susceptibles d’entrainer une recontamination des zones situées en aval. Néanmoins, une diminution
progressive de I'activité du '3’Cs dans les sédiments fluviaux a été observée au fil des années. Pour expli-
quer cette tendance plusieurs facteurs ont été mis en avant : décroissance radioactive, effet des actions de
décontamination, diminution des stocks mobilisables par I'érosion répétée, ou encore réduction de I'érosion
due au développement spontané de la végétation dans les zones agricoles abandonnées.

Lévacuation des populations, les travaux de décontamination et la reprise partielle de I'activité agricole ont
entrainé des modifications radicales et rapides de 'usage des sols. De ce fait, des évolutions notables dans
les dynamiques de transfert des sédiments et du radiocésium sont attendues sur I'ensemble de la période
post-accident jusqu’a plus d’'une décennie apres la catastrophe.

Objectifs et démarche générale

Cette thése vise a évaluer 'impact de la décontamination et de la remise en culture des sols agricoles sur les
transferts de sédiments et de radiocésium dans trois fleuves cotiers (Mano - (11, Ukedo - (10 et Ota -
0 0O) drainant le principal panache radioactif issu de I'accident de Fukushima. Une approche comparative
a été conduite dans la partie amont de ces bassins versants, caractérisés par leurs paysages montagneux,
leurs usages du sol contrastés (zones agricoles et/ou forestieres), et leurs trajectoires post-accidentelle. En
effet, les bassins versants des barrages Mano et Ogaki drainent des zones mixtes agricoles et forestieres, les
zones agricoles couvrant environ 7 a 10 % et les zones forestieres 90 % de leurs surfaces. Ainsi, le bassin
de Mano, situé dans la SDZ, a été décontaminé entre 2014 et 2016. Tandis que le bassin versant du barrage
Ogaki, situé dans la DTRZ, a connu une décontamination plus tardive, amorcée en 2022 avec la réouver-
ture de la DTRZ. Tandis que le bassin versant du barrage de Yokokawa, recouvert a 99 % par de la forét,
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Figure R.2: Prélevement de laisses de crue lors des campagnes de prélévement d'automne des années 2022 et 2023 (© Olivier Evrard).

n'a pas été concerné par le programme de décontamination.

Le suivi s'est appuyé sur des échantillonnages réalisés entre 2011 et 2023, incluant 911 échantillons de
laisses de crue collectés aprés la saison des typhons (octobre-novembre), 159 échantillons de sol issus de
différents contextes d'occupation des sols, ainsi que plusieurs carottes sédimentaires prélevées dans les
réservoirs des barrages de Mano, Ogaki et Yokokawa. Les données obtenues ont été intégrées a une base
homogene combinant spectrométrie gamma, géochimie élémentaire, propriétés de la matiere organique et
spectrocolorimétrie.

La méthodologie du tracage sédimentaire, dite de "sediment source ngerprinting ", a été utilisée an de
déterminer les contributions relatives des différentes sources de sédiments au cours de cette thése. Dans
un premier temp, ce travail a permis de comparer deux méthodes de sélection de traceurs communes dans
la communauté : la "Three-Steps Method" et la "Consensus Method" (Lizaga et al., 2020). Toutes deux
appliquées sur un jeu de données unique, une carotte du réservoir de Mano, a n d'évaluer leur in uence sur

la sélection des traceurs et les prédictions des contributions sédimentaires. Par ailleurs, une approche de
validation fondée sur des mélanges virtuels a été formalisée, et un package R, fingR , a été développé et
publié pour en faciliter la mise en ceuvre de la TSM couplé a la proposition d'un format de base de données
adaptées a la publication et I'échange des jeux de données par les scienti ques du domaine.

Dans un second temps, I'évolution des transferts sédimentaires et radiologiques a été analysée dans un
bassin versant contrasté - celui du barrage Mano - combinant données de carottes et de laisses de crue.
L'objectif était d'identi er les effets temporels de la décontamination sur les sources de sédiments. Cette dé-
marche a été étendue a 'analyse comparative des bassins versants des barrages Mano, Ogaki et Yokokawa,
a n d'examiner I'in uence de l'usage du sol et du calendrier de décontamination sur les transferts de contam-
inants.

La conjugaison de ces approches a permis de mieux caractériser les dynamiques spatio-temporelles des
ux sédimentaires et de radiocesium dans un contexte de mutation des usages du sol, depuis les phases
d'abandon, de décontamination jusqu'a la reprise des activités agricoles aprés I'accident de la FDNPP.
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Chapitre | - Tracage sédimentaire: concept, techniques
& usages

Ces derniéres décennies, le tracage sédimentaire ("sediment source ngerprinting ") s'est imposé comme
une approche clé pour identi er et quanti er les sources de sédiments au sein des bassins versants. Cette
méthode constitue un outil essentiel pour mieux comprendre les dynamiques d'érosion et de transport sédi-
mentaire, en particulier dans des contextes d'évolution des pratiques et de I'occupation des sols, et ainsi
soutenir la mise en ceuvre de politiques ef caces de gestion des sols et de la ressource en eau.

Lune des étape crutiale de cette méthode réside dans la sélection des traceurs, c'est-a-dire des propriétés
physico-chimiques utilisées pour évaluer la contribution des sources sédimentaires. Cette sélection condi-
tionne directement la qualité des prédictions du modéle. La méthode dite "Three-Step Method" (TSM) est
historiguement la plus utilisée. Elle repose sur la sélection de propriétés dites conservatives et discrimi-
nantes. Toutefois, différentes variantes de cette méthode existent, notamment concernant les critéres utilisés
pour évaluer le caractere conservatif des propriétés, avec sept critére retrouvés dans la bibliographie. Plus
récemment, une méthode alternative, dite "Consensus Method" (CM), a été proposée comme approche po-
tentiellement plus robuste. Malgré l'intérét croissant pour ces deux méthodes, peu d'études ont comparé
leurs performances respectives a partir d'un méme jeu de données réel.

Ce chapitre vise précisément a combler cette lacune en comparant les traceurs sélectionnés par la TSM et
la CM, et en évaluant leurs sélections de traceurs et I'impact de ces selections sur les prédictions des con-
tributions relatives des sources sédimentaires. Lanalyse réalisée ici repose sur un jeu de données constitué
de couches de carottes sédimentaires et d'échantillons de sol issus de 3 sources distinctes (forét, cultures
et substrat) pour lesquels les propriétés de la matiere organique, la géochimie et la spectrocolorimétrie en
visible ont été analysés. En complement, des mélanges virtuels & proportions de sources connues ont été
générés a n de permettre d'évaluer la précision des modélisations.

Les différentes méthodes de sélection de traceurs, issues de la TSM et de la CM, ont abouti & des ensembles
de propriétés contrastés, in uencant fortement les prédictions des contributions sédimentaires qui en résul-
tent. En effet, I'évaluation du caractére conservatif par la TSM (sept critéres de type "range test") et de la
CM ont resulté en des nombres de propriétés selectionées variés. Les critéres les moins restrictifs de la TSM
(minimum-maximum, minimum-maximum 10 % et whiskers) ont retenu jusqu'a 23 propriétés, tandis que
les plus stricts (moyenne et médiane) et l'intervalle de con ance (Cl) de la CM, n'en ont sélectionné que 3 a
4. Certains traceurs, tels que les propriétés organiques (TOC, TN), certains indices colorimétriques (b*, C* et
Q7/4), ont toutefois été retenus par I'ensemble des méthodes, suggérant un certain consensus. La sélection
de propriétés dites conservatives a été cohérente avec la biblographie : les propriétés organiques (TOC, TN)
ont été systématiquement identi ées comme conservatives, de méme que certains éléments géochimiques
peu solubles (Al, Si, Ti) et indices colorimétriques (b*, C*, Q7/4). Toutefois, ces propriétés sont parfois sensi-
bles a la granulométrie ou a la variabilité spatio-temporelle, ce qui souligne la nécessité d'avoir une approche
prudente et contextualisée dans leur utilisation. La méthode CM, bien que plus restrictive, a montré sa capac-
ité a écarter tres strictement des traceurs non conservatifs mais aussi exclure des propriétés potentiellement
informatives.

La modélisation des contributions selon les différentes sélection de traceurs a révélé trois tendances prin-
cipales liées au nombre de traceurs sélectionnés (Fig. R.3) : les méthodes ayant selectionné un grand
nombre de traceurs (TSM minimum-maximum, minimum-maximum 10 % et whiskers) ont conduit a une
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