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INTRODUCTION

La catastrophe de Tchernobyl a eu lieu au nord de U’Ukraine, a environ 100 km au nord de Kiev et 15 km de
la frontiére biélorusse, le 26 avril 1986. Elle a relaché prés de 13.10" Bq de radionucléides (RN) dans
’atmosphére. Cette contamination a entrainé la délimitation d’une zone d’exclusion de 30 km autour de la
centrale (Figure 0-1).

Figure 0-1 : Zone d'exclusion et répartition de la contamination en strontium-90 en 1997 (carte de l'Ukrainian
Institute of Agricultural Radiology)

Les déchets générés par U"explosion du réacteur n°4 ont été stockés selon leur activité pour éviter leur
dissémination dans [’atmosphére. Les déchets de moyenne et haute activité (10’ a plus de 10° Bq/kg) ont
été maintenus, sous controle, dans des casemates en béton ou dans des tranchées a fond étanche
recouvertes d’une couverture argileuse. Les déchets de faible & moyenne activité (entre 10° et 107 Bq/kg),
constitués de sols, déchets, bois, matériaux de constructions ont été stockés sous forme de tumulus de
terre ou enfouis dans des tranchées de 2 a 4 m de profondeur, de quelques métres de large et pouvant
mesurer quelques centaines de métres de long. Ces structures sont localisées dans un rayon de 10 km
autour du réacteur, creusées dans des sables éoliens (Ferrand, 2011a; Péres, 2006) et recouvertes d’une
couche de sables de 0,2 a 0,5 m d’épaisseur (Dzhepo et Skalskii, 2002).

Ainsi, de 1986 a 1987, prés de 800 tranchées ont été construites pendant le nettoyage du territoire contigu
a la centrale (Ferrand et Simonucci, 2011). Leur surface totale est d’environ 8 km? et le volume des
déchets radioactifs enfouis est estimé a 10° m>. Le stock principal de 'activité est localisé dans les zones
« Stroibaza » et « Ryzhii Les » (zone de la forét rousse) ot de fortes activités spécifiques en *Sr et "¥’Cs de
10° & 10° Bq/kg et de 10° & 10* Bq/kg pour les isotopes du Pu ont été recensées (Dzhepo et Skalskii, 2002).

La majorité des tranchées ne présente cependant aucune structure étanche et ne constituent donc pas une
barriere efficace contre la migration des radionucléides dans la nappe superficielle. Une migration
progressive des radionucléides dans les eaux souterraines a été détectée a partir des années 1989-1992
(Dzhepo et Skalskii, 2002).
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A Uéchelle du bassin versant, les modéles actuels de transport réactif des radionucléides contenus dans les
tranchées indiquent que les panaches générés par celles-ci ne constituent pas le risque le plus significatif
dans U’export de contamination (D. Bugai et al., 1996; D. A. Bugai et al., 1996; Shestopalov et Shestopalov,
2002). Néanmoins, ces modeéles n’intégrent pas les incertitudes liées a la variabilité spatiale des paramétres
majeurs que sont, entre autres : le stock de radionucléides, les propriétés hydrodynamiques et la recharge
des formations aquiféeres et la recharge.

Dans le cadre d’une reconquéte des territoires, il devient nécessaire de vérifier ’estimation des risques liés
aux transferts des radionucléides vers les eaux de surface depuis ces tranchées.

Nous examinons ici comment quantifier pour une tranchée donnée les incertitudes associées :

= au volume de la tranchée et a son stock en radionucléides ;

* a la corrélation entre activité mesurée en laboratoire et mesure de taux de comptage in situ,
sur laquelle sont basées les estimations du volume et du stock;

*= 3 Ueffet de la variabilité spatiale du stock de radionucléides sur le panache de radionucléides
relaché en aval de la tranchée.

Depuis 1999, UIRSN étudie la tranchée T22, localisée a 2,5 km de la centrale de Tchernobyl, dans la zone
de la forét rousse, sur le site expérimental EPIC (Experimental Platform in Chernobyl) (Figure 0-2). Elle a
été choisie pour la relative simplicité des systémes géologique et hydrogéologique dans laquelle elle se
trouve, son accessibilité et une migration observable de radionucléides. En effet, la tranchée est orientée
perpendiculairement a I’écoulement de la nappe (Ferrand, 2011b).

De nombreux équipements, dont un laboratoire in situ, un réseau d’une centaine de piézomeétres, une
station météorologique et une fosse instrumentée, y ont été installés afin d’étudier les processus de
transfert des radionucléides vers les eaux souterraines et les écosystémes terrestres. Une campagne de
terrain a été effectuée en septembre 2015 dans le cadre des travaux de thése.
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Figure 0-2 : Localisation du site EPIC

Roux (2013) et Ferrand (2011) ont déja synthétisé les travaux de recherche menés sur la tranchée T22.

Le Chapitre 1 compile les résultats antérieurs qui serviront a l’étude de la relation entre activité et taux de
comptage gamma (Chapitre 2), ’évaluation des incertitudes relatives au stock de la tranchée (Chapitre 3)
et la construction d’un modéle hydrogéologique (Chapitre 4).



CHAPITRE 1

Caractérisation du site EPIC et état des
connaissances sur les processus de transfert
des radionucléides

Ce chapitre aborde le milieu dans lequel la station EPIC est située, puis les processus de transfert des
radionucléides actuellement prépondérants et enfin les travaux de reconnaissance qui ont permis de les
étudier.

1 GEOLOGIE ET HYDROGEOLOGIE DU SITE

1.1 Structure géologique

La tranchée T22 est localisée sur une terrasse alluviale, au-dessus de la plaine d’inondation, en rive droite
de la riviere Pripyat. La surface de la zone d’étude est relativement plane, a une altitude de 111.5-115 m
a.s.l. (above sea level) (Bugai et Dewiére, 2004a; Matoshko et al., 2004). Elle se situe dans une couverture
sédimentaire de 130 a 190 m d’épaisseur, constituée de dépots marins et continentaux qui reposent sur le
substratum cristallin a 20-80 m a.s.l. (Matoshko et al., 2004).

La zone non saturée (ZNS) et la premiére partie de l’aquifére superficiel sont composées de sédiments
sableux du Pléistocéne-Holocéne et du Pliocéne (Figure 1-1). L’épaisseur totale de l’ensemble de ces
dépots est d’environ 30 m. Ils sont subdivisés en sables éoliens et sables alluviaux et reposent sur des silts
carbonatés et des marnes de ’Eocene. Ces dépots sont recouverts d’une couche « technogénique ».
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Figure 1-1 : Coupe géologique régionale du site EPIC modifiée de Bugai et Dewiere (2004)
Légende :

1- sables, 3- dépot glaciaire, 4- argiles, 5- marnes, 8- forages numérotés, 9- déduction d’une faille, 10- limites entre les
séquences : supposées (supérieures) et établies (inférieures), 11- limites entre les facies de dépots, 12- faciés de
transition, 13- niveau de la nappe (en bleu sur la figure).

Indices : Q4- Holocéne, Qs.4- Pléistocéne supérieur - Holocéne non stratifié, Qs;- Pléistocéne supérieur, Q;.,- Pléistocéne
inférieur - Pléistocéne moyen non stratifié, N,- Pliocéne, P,- Eocéne, kv- Kiev, bc- Buchack, a- alluvial, mw- eau issue de
la fonte de neige, eol- éolien, e- supposition d’une couche de déchets, sw- pente de ruissellement, ob- plaine
d’inondation, ch- chenal, a-ch- chenal abandonné

1.2 Propriétés lithologiques

L’analyse d’échantillons prélevés dans des forages de 8 m de profondeur sur le site EPIC a permis la
distinction de quatre types de dépots, dont les caractéristiques principales sont les suivantes (Bugai et
Dewiére, 2004a; Matoshko et al., 2004) :

* Les dépdts « technogéniques » sont composés de podzols actuels, de sols remaniés lors des
opérations de nettoyage de la zone, de restes de végétation ou de débris de béton et
d’asphalte. Ils ont une épaisseur de 0.5 a 1.25 m et sont situés a une altitude de 113.5 a 114.5
m a.s.l..

* Les dépéts éoliens relativement homogénes sont principalement composés de sables a grain
fin-moyen avec une prédominance de silts (62-64%) et d’argiles (16%) (Matoshko et al., 2004).
En termes de minéralogie, ces sables sont constitués en majorité de quartz. Ils ont une
épaisseur de 3.5 a 5 m et sont situés a une altitude de 110 a 113.5 m a.s.l. Ces dépots sont
similaires a ceux du site Pripyat Zaton (PZ), considéré comme site analogue a celui de
Tchernobyl (Szenknect, 2003) et qui a permis une étude plus précise de ces dépots. Deux facies
se distinguent par leur structure sédimentaire et la variation verticale de leur granulométrie :
la partie supérieure des sables éoliens est constituée de silts sableux avec des sous-couches de
sables, sous forme de laminations ondulées. L’observation de veines cryogéniques informe sur la
présence d’un permafrost, ou tout du moins, une pénétration profonde du gel dans la couche du
Pléistocéne dans des conditions de température atmosphérique autour de 0 et -6°C, pouvant



Chapitre 1 - Caractérisation du site EPIC et état des connaissances sur les processus de transfert des radionucléides

indiquer des chemins préférentiels d’infiltration (Matoshko et al., 2004). Ce point n’est
cependant pas traité dans ces travaux, mais peut faire I’objet de futurs travaux.

= Les dépéts alluviaux présentent deux facies :

- Les sables alluviaux a faciés chenaux (lit de riviére) sont caractérisés par des sables
homogeénes fins a moyens intercalés par des lamines de silts, avec une prédominance de
silts (62-64%) et d’argiles (environ 16%), d’une épaisseur de 2 a 3 m, situés a une altitude de
107.5 a 110 m a.s.l.. Des lentilles de tourbe d’une épaisseur allant jusqu’a 0.5 m peuvent
étre présentes dans la partie supérieure de cette couche. Dans de nombreux cas, le faciés a
chenaux constitue intégralement les sables alluviaux. Le plus souvent, il est couvert par le
faciés de plaine d’inondation et bras morts avec une limite de contact nette.

- Les sables alluviaux du faciés de plaine d’inondation, chenaux abandonnés ou bras morts

composés d’une alternance de couches de sables et de silts, situés en-dessous de
107.5 m a.s.l.. L’épaisseur des lentilles de tourbe varie généralement entre quelques
centimetres et 1 a 2 m et leur extension varie de quelques meétres a une centaine de metres
ou plus.
La minéralogie des dépots alluviaux du bassin de Pripyat est décrite par une prédominance
de quartz avec un mélange de feldspaths K-Na et de minéraux accessoires. La fraction
argileuse (particules < 0.01mm) est constituée de minéraux altérés (hydromica avec un
mélange de montmorillonite, calcite finement dispersée, quartz, oxydes de fer amorphes)
avec une grande surface spécifique (Matoshko et al., 2004). La matiére organique (MO) est
présente de maniére treés irréguliére dans les alluvions - ce paramétre est difficile a prendre
en compte dans la capacité d’adsorption des dépots alluviaux.

La porosité des dépots sableux de la ZNS et de l'aquifére est de ordre de 33 a 42 %, les sables éoliens
présentant une porosité inférieure a celle des sables alluviaux. La densité apparente (bulk density) est de
ordre de 1.6 & 1.72 kg/m® (Matoshko et al., 2004). Les caractéristiques des sédiments présents sur le site
expérimental sont résumées au Tableau 1-1.
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Tableau 1-1 : Caractéristiques générales des sédiments du site EPIC (Bugai et Dewiére, 2004a; Dzhepo et Skalskii,
2002; Matoshko et al., 2004)

Dépots, type, faciés  Minéralogie Densité Porosité Teneur en Epaisseur
(kg/m°) (%) argiles (m)

(<0.01 mm) (%)

Quartz (98-99%)

Sables éoliens Minéraux accessoires 1.72 34-36 1-2 3.5-5
(1-2%)
Sables alluviaux, Quartz (90-94%)

faciés chenaux 1.67 37 2-8 2-3
Feldspaths Na-K (5-9%)

Minéraux accessoires (<0.5%)
Sables alluviaux,
faciés bras morts
et plaine
d’inondation

Fraction argileuse :

hydromicas, 1.73 35 10 - 20 12 - 24.5
montmorillonite, calcite,

quartz, oxydes de fer

amorphes

1.3 Nappes principales

Plusieurs horizons aquiféres peuvent étre distingués dans la zone d’étude :

= les sables du Pliocéne et du Pléistocene-Holocéne (nappe libre),
= les sables de ’Eocéne (nappe captive),
= les calcaires du Crétacé (nappe captive) (Dzhepo et Skalskii, 2002).

Les nappes contenues dans ces aquiféres sont principalement alimentées par les précipitations. De
nombreux échanges hydrauliques ont lieu dans les deux premiéres nappes et influencent directement les
conditions hydrogéologiques dans les alentours du site EPIC. Les informations sur ces nappes viennent
majoritairement des études de Bugai et Dewiere (2004a).

1.3.1 Nappe libre des sables du Quaternaire

La nappe libre est contenue dans les sables éoliens et alluviaux du Pliocéne et du Pléistocéne-Holocene. Le
niveau de la nappe se trouve entre 0 et 3-4 m de profondeur. L’écoulement régional est dirigé vers la
riviere Pripyat et ses bras, ainsi qu’en direction du bassin de refroidissement et des canaux de la centrale
de Tchernobyl. L’eau souterraine est aussi partiellement drainée par les ruisseaux Rodvino, Borschi et la
galerie de drainage de la centrale. Le gradient hydraulique est compris entre 0.001 et 0.003 m/m
(Figure 1-2). L’épaisseur de la ZNS varie entre 0 et 10 m. Des zones marécageuses apparaissent de maniére
saisonniére et peuvent influencer le régime hydraulique (i.e. la direction et le gradient hydraulique) au
niveau du site EPIC. Le relief relativement plat et la prédominance de dépots sableux constitutifs des
premiers centimeétres de sol permettent une infiltration importante des précipitations. Le niveau de la
nappe varie de 0.5 a 1 m a Uintérieur de la zone de partage des eaux (i.e. le plateau glaciaire
Quaternaire), de 1 a 1.5 m a Uintérieur des terrasses de la riviere, et de 1 a 2 m ou plus dans la plaine
d’inondation (Bugai et Dewiére, 2004a).
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Figure 1-2 : Direction générale de I’écoulement des eaux souterraines dans la nappe libre des sables du quaternaire
en juillet 1999 (Bugai et al., 2012a)

1.3.2 Nappe captive des sables de I’Eocéne

Les marnes calcaires de Kiev de l’Eocéne, d’une épaisseur de 15 a 20 m au niveau du site EPIC, constituent
le premier aquitard régional qui sépare la nappe libre de la nappe captive des sables de ’Eocéne, d’une
épaisseur de 30 a 48 m. Les marnes se situent a environ 20 a 30 m de profondeur au niveau de la terrasse et
de la plaine d’inondation, et a environ 40 a 90 m de profondeur en s’éloignant de la terrasse alluviale
(Bugai et Dewiéere, 2004a).

Le niveau aquitard est absent au niveau de la rive droite de la riviére Pripyat et en-dessous de la centrale
nucléaire de Tchernobyl. La nappe captive est composé des dépots marins du Buchakskaya et Kanevskaya
de UEocéne, représentés par des sables fins avec couches de grés, de siltites et d’argiles (Bugai et Dewiére,
2004a).

La recharge de la nappe de ’Eocéne s’effectue par drainance depuis la nappe libre en fonction de la
présence ou ’absence de l’aquitard marneux (Bugai et Dewiére, 2004a).

2 PROCESSUS DE TRANSFERT DES RADIONUCLEIDES DANS LA ZONE NON SATUREE ET
LA ZONE SATUREE

2.1 Radionucléides prépondérants et leurs propriétés

Les principaux radionucléides contributeurs a U’activité relachés lors de ’explosion de la centrale étaient le
xenon-133, le tellure-132, Uiode-133 et 131 et le neptunium-239 (Smith et Beresford, 2005). Trente ans
aprés, la majeure partie de la radioactivité émanant du combustible nucléaire réside dans les produits de
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fission que sont le césium-137 (*’Cs) et le strontium-90 (*°Sr) (Shestopalov et Gudzenko, 2002),
’américium-241 et les isotopes du plutonium (Figure 1-3).
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Figure 1-3 : Radionucléides prépondérants dans |’environnement aprés [’accident (adapté de Smith et Beresford,
2005)

Le *%r est un émetteur beta de période égale a 29,14 ans. Dans la solution des sols, il se trouve
essentiellement sous sa forme ionique Sr¥*. Il peut se substituer au calcium Ca** dans les minéraux et les
carbonates (et dans une moindre mesure au potassium K" dans les argiles, lorsque la silice est substituée par
’aluminium (Cole et al., 2000; IRSN, 2005a). C’est un élément considéré comme mobile et sa mobilité
dépend grandement de la concentration en Ca** mais aussi en strontium stable #Sr** (Szenknect, 2003). Sa
sorption étant réversible, si les conditions hydrogéochimiques du milieu sont stables, la migration du *Sr
peut étre modélisée via l’équation de transport advectif-dispersif ou les interactions chimiques sont
représentées par un coefficient de retard qui est décrit par le Kd, un coefficient qui définit la distribution
d’un élément entre sa fraction sorbée et celle en solution (Szenknect et al., 2005).

Le '¥Cs est aussi un émetteur beta dont la demi-vie est de 30 ans. Il est considéré comme un émetteur
gamma car il donne naissance au baryum '*’Ba de période trés courte (de l’ordre de la minute) qui émet
une émission gamma dont U’énergie caractéristique est de 661,7 keV (IRSN, 2005b). Le césium est un
élément trés peu mobile, sa rétention s’effectue majoritairement par échange d’ions entre sa forme
majoritaire, le Cs*, de la solution des sols et les cations K* essentiellement, et dans une moindre mesure
Na®, Ca?* et Mg?* sorbés sur des minéraux argileux comme U’illite ou la kaolinite (IRSN, 2005b). Le transport
du césium est plutot modélisé par une approche a deux Kd (coefficient de distribution, sorption et
désorption) (IRSN, 2005b), toutefois son transfert par ’eau dans la biosphére n’apparait pas comme le
vecteur principal de son déplacement, son facteur de retard étant supérieur a 6600 (Szenknect, 2003). Sa
migration dans l’aquifére alluvial superficiel n’est donc pas étudiée ici.

Dans la suite, nous nous focalisons en particulier sur la quantification du stock en '’Cs et le transfert du
%Sr. Parmi les produits de fission de l’uranium 235, ils figurent parmi les radionucléides présentant les
risques sanitaires les plus importants, du fait de leur temps de demi-vie relativement long et leur propriété
de substitution avec le potassium et le calcium, notamment dans les organismes vivants. Ils peuvent donc
transiter trés facilement dans la chaine alimentaire et étre reconcentrés.

Pour les études relatives au transfert des isotopes du plutonium, se référer a Levchuk et al. (2009, 2007).

2.2 Particules de combustible

La tranchée T22 contient des sols contaminés de la forét rousse mélangés a des débris organiques, des
troncs d’arbres de la forét rousse (Smith et Beresford, 2005). La pollution radioactive est principalement
due aux particules de combustibles (PC) relachées lors de ’explosion de la centrale nucléaire et qui se sont
déposés sur le sol autour de la centrale dans un rayon de plus de 30 km. Ce sont des oxydes d’uranium de 4
a 6 uym sous forme de grains, de cristaux ou encore de conglomérats. Les ratios d’activité des produits de
fission réfractaires et des éléments transuraniens (*°Zr, Mo, 805y, 103.106gy 141.144ce 154155, 238,241p,
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241Am, etc.) contenus dans les PC correspondent a ceux du combustible nucléaire du réacteur n°4 de la
centrale de Tchernobyl au moment de l’accident (Kashparov et al., 2012).

La contamination de la zone est survenue a différentes étapes : explosion, puis incendie. La nature physico-
chimique des particules déposées varie donc, avec pour conséquence, des vitesses de dissolution et de
dégradation différentes (Ahamdach et Stammose, 2000). Trois types de PC peuvent étre distingués
(Figure 1-4) (Kashparov et al., 2012) :

= PC oxydées dans une matrice de UO,.,, instable chimiquement. Ces particules se sont formées
aprés [’oxydation du combustible nucléaire entre le 26 avril et le 5 mai 1986.

= PC non oxydées dans matrice de UQ,, stable chimiquement, formées lors de la premiére
explosion et dues a la destruction mécanique du combustible nucléaire.

*= PC extra-stables chimiquement dans une matrice de ZrUyOy, formées a haute température a
partir de UO, et en présence de matériaux du réacteur composé de Zr.

BSE1 11-Aug-98 9804

Figure 1-4 : Particules de combustibles observées au microscope électronique a balayage sous forme d’oxydes
d’uranium UO; et UO,., (gauche) et d’oxydes d’uranium et de zirconium : ZrU,O, (droite) (Ahamdach et Stammose,
2000)

Les études physico-chimiques des PC ont montré que 52 % de [’activité en '3’Cs y était associée (Kashparov
et al., 2004). La fraction de la forme mobile du °Sr au début des retombées atmosphériques était
initialement trés faible et peut &tre estimée & 2 + 1 % (Kashparov et al., 2012). La fraction de *Sr associée
aux PC dans les déchets de la tranchée a été déterminée par une méthode d’extractions séquentielles
(Kashparov et al., 2004; V. A. Kashparov et al., 2000). Les résultats indiquent qu’en 2001-2002, 64 + 13 %
de activité initiale en °Sr était associée aux différents types de PC, principalement sous forme de UO, peu
mobile (Kashparov et al., 2012) (Tableau 1-2). La fraction restante n’est pas associée aux particules de
combustible et est potentiellement sous forme mobile. La partie ayant pu migrer dans les eaux souterraines
entre les années 1987 et 2000 a été estimée a 7 + 5 % de U’activité initiale (Dewiére et al., 2004; Kashparov
et al., 2012).

Tableau 1-2 : Fractions initiales de *°Sr associées aux particules chaudes dans la tranchée T22 (Kashparov et al.,
2012)

Paramétre Valeur
Fraction initiale de *°Sr sous forme d’ion échangeable (%) 2+1

Fraction initiale de *°Sr sous forme de UQ,. (%) 21£15
Fraction initiale de *°Sr sous forme de UO, (%) 57 + 15
Fraction initiale de *°Sr sous forme de ZrUyOy (%) 19 + 10

Les observations post-accidentelles ont montré que ces PC sont sujettes a une dissolution progressive en
conditions naturelles. La vitesse de dissolution dépend des caractéristiques physico-chimiques des PC
(comme le ratio de la teneur en UO,/U;05 et la présence de mélanges), du pH de la solution interstitielle et
de la présence d’oxygene (Kashparov et al., 2012). A un pH neutre, la vitesse de dissolution est
relativement faible tandis qu’elle augmente a des pH plus alcalins ou acides (Figure 1-5).
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Figure 1-5 : Cinétique de dissolution des différentes formes de particules de combustible (Kashparov et al., 2012)

2.3 Principaux processus géochimiques et migration biogénique

Afin de mieux comprendre les processus de migration des RN, il est nécessaire de caractériser la géochimie
du milieu dont les principaux processus géochimiques sont résumés a la Figure 1-6. Bugai et al. (2012a)
distinguent deux zones dans ’aquifére :

= une zone influencée par la tranchée, caractérisée par de fortes concentrations en Ca?*, Mg*,
504>, NO5 et un pH plus faible, résultant de la dégradation de la matiére organique enfouie
dans la tranchée ;

* une zone représentative du fond géochimique naturel dont la composition est liée a
I’évapotranspiration et aux précipitations atmosphériques.

L’analyse des tendances a long terme des chroniques des concentrations des éléments majeurs indique que
Uimpact géochimique de la tranchée est plus prononcé en 1998-1999 qu’en 2004-2005. Ces observations
peuvent en partie s’expliquer par la décomposition de la matiére organique dans la tranchée : |’oxydation
de la matiére organique entraine ’acidification des eaux porales qui elle-méme entraine un lessivage plus
important des cations adsorbés dans le sol et donc une diminution de la sorption du *°Sr di a Ueffet de
compétition entre les ions Ca?* et Sr** (Bugai et al., 2012a). La baisse progressive de la concentration en
ions majeurs observée a partir des années 1998-1999, et plus particuliérement du Ca?* et du strontium
stable, ainsi que ’augmentation du pH dans le panache de pollution émergeant de la tranchée conduisent a
[’augmentation des valeurs de Kd du *°Sr dans la tranchée et dans ’aquifére et a atténuation de la
concentration en RN dans les eaux souterraines et au retard des processus de migration en sub-surface.
Ceci peut étre expliqué par une diminution progressive du stock de la tranchée, U’humification de la
matiére organique et le pompage racinaire des pins implantés sur le site (Bugai et al., 2012b; Martin-Garin
et al., 2012; Roux, 2013).
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Figure 1-6 : Processus géochimiques dans la tranchée T22 (Martin-Garin et al., 2012)

De larges rangées de pins ont été plantées en 1988-1989, entre lesquelles des bouleaux et des arbustes ont
été introduits (Thiry et al., 2009). La croissance des pins et donc l’augmentation de leurs apports nutritifs
font que pour la période 1998-2008, le flux de “°Sr vers la végétation au-dessus de la tranchée T22 est au
moins égal au flux des RN vers les eaux souterraines (Bugai et al., 2012b; Thiry et al., 2009).

3 TRAVAUX DE RECONNAISSANCE DE LA TRANCHEE T22

3.1 Méthodes de reconnaissance

3.1.1 Géoradar

Le géoradar est un outil géophysique non destructif permettant de caractériser le sous-sol (texture,
composition, teneur en eau) et de détecter, localiser voire identifier des objets enfouis en milieu peu
conducteur. Il utilise les propriétés de réflexion des ondes électromagnétiques dont les fréquences sont de
’ordre du MHz au GHz (Sagnard et Rejiba, 2010).

Une campagne de mesures a été menée en 2002 sur le site EPIC et sur le site analogue PZ afin d’identifier
les limites des couches géologiques, en particulier la limite entre les sables éoliens et les sables alluviaux,
de caractériser la géométrie de sub-surface de la tranchée et de vérifier la présence de veines
cryogéniques (et donc la présence de chemins préférentiels) mises en évidence sur le site de PZ (Matoshko,
2002).

Sur le site EPIC, des antennes avec impulsions de fréquences électromagnétiques de 300 a 500 Hz,
correspondant a une profondeur d’investigation de 1 a 20 m et avec une résolution de 2 a 3 cm, ont été
appliquées. La longueur totale de la campagne de mesures est de 1800 m (Matoshko, 2002). Au total, 11
profils orientés N-S (X1 a X11) et un profil E-W (X11-1) ont été entrepris en 2002 (Figure 1-7).
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Figure 1-7 : Localisation des profils géoradar et positionnement des points de lever de topographie sur le site EPIC
(Matoshko, 2002)

3.1.2 Mesures radiométriques

La spectrométrie gamma est une méthode de mesure nucléaire non destructive utilisée pour identifier et

quantifier des éléments radioactifs en mesurant |’énergie et le nombre de rayons gamma émis a la source
(Panza, 2012).

Des mesures de spectrométrie gamma ont été réalisées a U’aplomb de la tranchée, jusqu’a 20 cm de
profondeur et sur une vingtaine d’échantillons de sol (Bugai et al., 2005).

Pour déterminer la répartition spatiale de la radioactivité dans la tranchée, un compteur beta gamma a été
utilisé. 138 forages de 6 cm de diamétre et de profondeur comprise entre 2 et 2,5 m, répartis en 16
sections ont été réalisés en 1999 par I’ Ukrainian Institute of Agricultural Radiology (UIAR) (Bugai et al.,
2005; Bugai et Dewiere, 2003; Kashparov et al., 2004). La distance entre sections est de 5 m, et celle entre
les forages d’une section est de 1 m (Figure 1-8). Dans chaque forage, ’émission de photon a été mesurée
tous les 10 cm grace a un radiamétre de terrain permettant de mesurer les rayons 8 ety, et les rayons y
seuls apreés collimatage (absorption des rayons ). Une corrélation entre nombre de coups et activités en
137Cs et “Sr mesurées sur une vingtaine d’échantillons de sol par spectrométrie gamma a été utilisée pour
convertir ces comptages en profils d’activité de ces deux RN (Kashparov et al., 2004). Nous reviendrons sur
ce point au Chapitre 2. Afin d’affiner le maillage, 63 sondages supplémentaires ont été ajoutés en 2002 et
14 sondages en 2003 entre les sections de 1999.
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Figure 1-8 : Répartition de I’ensemble des forages réalisés pour la spectrométrie gamma in situ le gamma-logging en
1999, 2002 et 2003 (Bugai et al., 2005; Bugai et Dewiére, 2003)

En septembre 2015, une nouvelle campagne de mesures, a laquelle j’ai participé, a été entreprise dans la
zone d’exclusion de Tchernobyl. Cette mission a été organisée dans le cadre d’un accord de collaboration
entre plusieurs instituts ukrainiens (National University of Life and Environmental Sciences of Ukraine
(NUBIP)/UIAR, IGS, Ecomonitor LLC, SSE CSK, CRWME) et U’Institut de radioprotection et de slreté nucléaire
(IRSN). Une méthodologie de caractérisation de tranchées de déchets de faible profondeur a été mise en
ceuvre. Dans ce cadre, selon le plan d’échantillonnage initial (Figure 1-9), 15 sondages (numérotés 1 a 15)
ont été forés a la tariére jusqu’a 4 m de profondeur pour atteindre le fond de la tranchée. Ces données
serviront a I’actualisation du stock de '¥’Cs de la tranchée en 2015 abordé au Chapitre 3.

Dans chaque sondage, le nombre de coups a été mesuré avec une sonde B +y tous les 0.25 m et 4
échantillons de sols ont été prélevés pour des analyses en '¥’Cs effectuées par l'institut CRWME (Ukraine).
Les sondages ont été localisés par un GPS (Stonex S7-S) dont Uerreur ne dépassait pas 0.8 m. Des
échantillons ont été prélevés dans 9 sondages supplémentaires d’une profondeur de 2 m forés a une
distance plus petite. Deux échantillons ont été prélevés par sondage aux mémes cotes et une sonde 8 +y a
été descendue dans chaque sondage.

Figure 1-9 : Plan d'échantillonnage des sols en 2015
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Chapitre 1 - Caractérisation du site EPIC et état des connaissances sur les processus de transfert des radionucléides

3.1.3 Prélevements des eaux souterraines

Le régime hydraulique de la nappe alluviale et le panache de *Sr sont suivis a travers un réseau de plus de
100 piézométres construits entre 1994 et 2006. Ces piézométres en PVC de 5 a 6 m de profondeur sont pour
la plupart crépinés dans les sables éoliens ou dans la zone de transition avec les sables alluviaux. La
distribution spatiale des radionucléides dans les eaux souterraines selon deux profils (AB et CD) a été
étudiée a travers des regroupements de piézometres dont les crépines se trouvent a différentes
profondeurs et sont séparées par des bouchons de bentonite (Kashparov et al., 2012) (Figure 1-10).
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Figure 1-10 : Localisation des piézometres et éléments de construction des groupements de piézométres 18-00 et
19-00 (Kashparov et al., 2012)
Le profil « WS » correspond au profil CD et le profil « LAB » correspond au profil AB.

3.2 Résultats antérieurs

3.2.1 Géométrie 3D de la tranchée

Les résultats de la campagne de géoradar de 2002 ont fourni des images dont l'une est présentée a la
Figure 1-11. Les profils géoradar ont été ajustés verticalement et horizontalement, puis comparés aux
sections géologiques du site de PZ et aux logs des forages du site EPIC. Différentes couches ont pu étre
distinguées sur ces profils selon leur couleur et la présence de contrastes et d’anomalies (Matoshko, 2002).
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Figure 1-11 : Exemple de profil géoradar X4 (Matoshko, 2002). L’échelle horizontale et verticale est la méme.

La profondeur des différentes couches ne correspond cependant pas a celle des couches géologiques du
site. La tranchée apparait comme un faciés remanié dont les ondes réfléchies présentent une structure
bruitée que (Bugai et al., 2005) expliquent par le milieu perturbé de la tranchée. Les limites de la tranchée
ont ainsi été déterminées a partir des images géoradar (Figure 1-8). La tranchée semble plus large que ce
qui avait été estimé précédemment avec la campagne de mesures radiométriques en 1999. Ces zones
d’élargissement de la tranchée correspondent a des profondeurs moins importantes et peuvent contenir des
déchets moins contaminés qui peut-étre n’ont pas pu étre caractérisés avec le compteur gamma descendu
dans les forages en 1999. Les zones ou la tranchée parait plus profonde correspondent aux contours
discernés avec la méthode de gamma-logging (Bugai et al., 2005).

Selon Bugai et Dewiére (2003), les limites de la tranchée peuvent étre observées au niveau des zones de
transition entre zone contaminée et sol non contaminé ou les profils d’activité varient de maniére
exponentielle. Les limites de la tranchée ont été définies a partir des mesures radiométriques effectuées
en 1999-2000 par Uinstitut ukrainien UIAR, en fixant un seuil de 20 kBq/kg pour différencier les points a
Uintérieur et en dehors de la tranchée. Les coordonnées des points du sommet et de la base de la tranchée
ont été déduites de ce seuil, puis leur surface a ensuite été interpolée en 2D (Figure 1-12) (Bugai et al.,
2001). Ces contours définissent ainsi une tranchée d’environ 70 m de long, de 6-8 m de large et de 2-2.5 m
de profondeur (Bugai et al., 2005).
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Figure 1-12 : Limites de la tranchée déterminées a partir de I’analyse géostatistique des mesures radiométriques in
situ (Bugai et al., 2000)

Néanmoins, la définition de ces limites ne prend pas en compte U'incertitude d’estimation, dont la zone
d’incertitude peut étre déterminée conventionnellement par lintervalle [a;b] avec a =Z* — 20y et
b =Z7Z*+ 20y, Z* étant Ualtitude estimée a laquelle est située la limite de la tranchée et gy ’écart-type
d’estimation dans le cas ou U’erreur d’estimation est gaussienne et non corrélée a l’estimation :

= SiZ*(x) < a, les points sont en dehors de la tranchée,
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*= SiZ*(x) > b, les points sont dans la tranchée, et
= Si Z*(x) est compris dans Uintervalle [a; b], la limite ne peut pas étre définie précisément.

Les limites seront donc revues par la suite.

Les données de la campagne de géoradar ne fournissent qu’une détermination grossiere des limites. Ces
données, bien que moins précises, balayent U’ensemble du site EPIC contrairement aux mesures
radiométriques en forage. Ces deux types de mesures seront exploités conjointement pour améliorer la
délimitation de la tranchée et les incertitudes associées (cf. Chapitre 3).

3.2.2 Détermination du stock de césium-137 et de strontium-90

Bugai et Dewiére (2003) ont effectué une étude géostatistique pour cartographier la variabilité spatiale du
stock sur une grille 3D dont la maille a été dimensionnée selon la variabilité des données et le volume
élémentaire de sol correspondant a un point de mesure de la radioactivité. Les résultats sont présentés a la
Figure 1-13.
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Figure 1-13 : Distribution de la radioactivité dans la tranchée T22 (Bugai et Dewiére, 2003)

Le stock de '¥’Cs en 2000 a été estimé en intégrant spatialement les valeurs d’activité en '3’Cs déduites des
mesures radiométriques dans la tranchée (Equation 1-1), et non a partir de U’analyse géostatistique de
Bugai et Dewiére (2003) (Dewiére, 2001; Kashparov et al., 2012, 2004; V. Kashparov et al., 2000) :

Acs = 600 + 240 GBq Equation 1-1

L’incertitude associée a [’estimation du stock de césium est ainsi de 80%. Le stock total des autres RN dans
la tranchée a ensuite été estimé en utilisant le ratio empirique de U’activité de déchets radioactifs dans la
tranchée et des particules de combustible. Du fait de la redistribution du *°Sr dans la tranchée et de sa
migration dans les eaux souterraines, la corrélation entre activités spécifique en *°Sr et '*’Cs dans les
déchets radioactifs est assez faible. Afin de déterminer U’activité en °Sr lors de la construction de ce
stockage en 1987, le stock de "*Eu dans la tranchée a d’abord été estimé en utilisant le ratio expérimental
de "Cs et "*Eu calculé dans les déchets radioactifs du site EPIC R{R ;, valant 145 en 2000.

ACs
Rgs—Eu
L’incertitude relative est la méme que celle du stock en "*’Cs. Le "Eu est un RN peu mobile qui a
initialement été associé a la matrice combustible. Une bonne corrélation existe donc entre les activités en
PSr et "*Eu dans les particules de combustibles, qui permet |’estimation de [’activité initiale en **Sr dans la
tranchée (i.e. pendant la période de sa création en 1987, ou le RN était présent sous forme de particules de
combustible non dégradé) : le rapport entre les activités en *Sr et '>*Eu dans les particules de combustibles
REP o, est de 72.

Agy = =4 +1.6 GBq Equation 1-2
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Les ratios Sr-Eu des particules combustible et de la tranchée ont permis d’évaluer U'activité du *%Sr qui a
migré de la tranchée :

Agr = REY o X Ag, = 290 + 140 GBq Equation 1-3

En pratique, le rapport entre les activités en *Sr et >“Eu dans la tranchée RIR i, est de 67 en 2000. La
fraction de “°Sr ayant migré de la tranchée entre 1987 a 2000 s’exprime donc ainsi :

Rgl?—Eu B Rg‘B—Eu
Rgl?—Eu
Cette estimation est en accord avec la fraction lessivée de *Sr déterminée dans le panache en aval de la
tranchée par Matoshko et al. (2004) (Bugai et Dewiére, 2004b) a partir des activités observées dans la

nappe. Le stock de '¥’Cs est ré-estimé au Chapitre 3 afin de ’évaluer plus précisément et de déterminer les
incertitudes qui lui sont associées.

ASr = 100% = 7+ 5% Equation 1-4

3.2.3 Distribution du Sr90 dans la zone non saturée et dans ’aquifére

La migration du °Sr depuis la tranchée a été mise en évidence dans le sens d’écoulement des eaux
souterraines. Le panache de *Sr dans |’aquifére présente des concentrations de 1000-2000 Bq/L et s’étend
a environ 10 m en aval de la tranchée (Dewiére et al., 2004; Van Meir et al., 2009). Les concentrations
différent spatialement d’un profil a 'autre et la chronique des concentrations sur certains piézometres
peut varier d‘un voire deux ordres de grandeurs dans le temps. La variabilité spatiale de la concentration
en “°Sr peut étre expliquée par la grande hétérogénéité spatiale de la distribution de ’activité dans la
tranchée T22 (Bugai et Dewiére, 2003). La variabilité temporelle peut quant a elle étre expliquée par la
variation des conditions géochimiques au cours du temps induite par la variation du niveau de la nappe qui
ennoie périodiquement la base de la tranchée (Van Meir et al., 2007). Ces mécanismes seront étudiés au
dernier chapitre.
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Figure 1-14 : Migration du °°Sr depuis la tranchée T22 dans la nappe superficielle (Van Meir et al., 2009)

4 SYNTHESE

La tranchée T22 du site EPIC est composée de sols contaminés mélangés a des débris organiques et des
troncs d’arbres. La principale source de radioactivité dans ces déchets lors de leur enfouissement en 1987
correspond aux particules de combustibles, relachées lors de U’explosion de la centrale nucléaire. La
localisation de cette tranchée dans la formation perméable des sables éoliens de U’Eocéne a eu pour
conséquence la migration des radionucléides causée par Uinfiltration de l’eau dans la tranchée et le
battement de la nappe sous-jacente, entrainant la dissolution de ces particules de combustible.

Afin de quantifier et de prévoir la migration des radionucléides dans la nappe superficielle, de nombreuses
études ont été menées. La dissolution du terme source que constituent les particules de combustible a pu
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&tre quantifiée. Des fractions relativement importantes de *Cs et *Sr y étaient encore associées (plus de
50%) a la fin des années 1990. A partir de mesures géoradar, radiométriques, et d’analyses d’eaux
souterraines, les limites de la tranchée, le stock en '¥’Cs en 2000 et en *%Sr en 1987 et la part de *°Sr
transférée dans la nappe ont pu étre évalués et quantifiés. Cependant, ces résultats quantifient d’une part
grossierement les incertitudes associées au stock ou aux limites de la tranchée, et d’autre part, ils ne
prennent pas en compte les incertitudes liées a la mesure et a la corrélation qui a permis le passage d’un
nombre de coup a une activité en '*Cs. Ce dernier point sera examiné en détail au chapitre suivant.
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CHAPITRE 2

Analyse de la corrélation entre comptage
gamma et activité : incidence sur le stock et
les incertitudes liées a la variabilité spatiale

Pour caractériser le stock en '’Cs de la tranchée T22, une campagne de mesures radiométriques a été
menée en 1999-2003. Une sonde gamma mesurant le taux de comptage gamma a été utilisée. Pour
remonter a U’activité, une relation linéaire a été établie entre nombre de coups mesuré sur le terrain avec
une sonde B 47y et activité massique spécifique du ’Cs mesurée sur des échantillons prélevés a sur
plusieurs points de la tranchée (Kashparov et al., 2004) :

N = 400+ 170 x A™7Cs
Avec N le taux de comptage y
AB7Cs  activité spécifique en ¥'Cs

Le taux de comptage a été mesuré avec une sonde 8 + y collimatée qui ne prenait en compte que les
émetteurs y. Les incertitudes associées correspondaient aux incertitudes sur la mesure par spectrométrie et
a la variation du ratio comptage sur activité spécifique obtenu lors de la calibration de la sonde (Guillou et
al., 2000). Cette relation ne semblait pas linéaire mais plutot logarithmique (Figure 2-1).
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Figure 2-1 : Corrélation entre nombre de coup et activité en "*’Cs (Kashparov et al., 2004)

Les fortes incertitudes sur cette corrélation induisent de fortes incertitudes sur le stock de '*’Cs.

Cette corrélation est donc revue dans la suite de ce chapitre a travers un exercice théorique dans un
premier temps. Il vise a reproduire un bloc 3D d’activité en '*’Cs simulé par simulations géostatistiques. On
y simule un forage, en éliminant une colonne de mailles, dans lequel une sonde gamma mesure un
comptage gamma a l’aide d’une expression théorique. Un « échantillon » est prélevé au centre de ce
forage. La reproduction d’un certain nombre de simulations permet d’établir une corrélation entre activité
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de Uéchantillon et comptage gamma mesuré dans le forage. Elle est étudiée est faisant varier certains
parameétres liés a la structure spatiale de ’activité ou a I’environnement du bloc 3D.

Dans un deuxieme temps, cette corrélation est appliquée sur les données du site EPIC que nous avons
acquises en septembre 2015.

La suite de ce chapitre est présenté en anglais et a fait "objet d’un article, soumis en novembre 2017 a
Journal of Environmental Radioactivity, dont le titre est « Analysis of the relationship binding in situ gamma
count rates and soil sample activities: Implication on radionuclide inventory and uncertainty estimates due
to spatial variability ».

1 INTRODUCTION

Because of spatial variability in radionuclide distribution, many measurements are needed for accurately
estimating radionuclide inventories in contaminated soils. Recently, for environmental purposes, non-
invasive in situ gamma spectrometry techniques have been developed as an alternative to time-consuming
soil sampling and laboratory analysis (Benke et Kearfott, 2001; Chesnokov et al., 1999; Clouvas et al., 2007;
Kastlander et Bargholtz, 2011; Panza, 2012). The investigation depth of surface gamma spectrometry is
generally restricted to 0.2 to 0.4 m, depending on the considered soil and radionuclides (Benke and
Kearfott, 2001; Chesnokov et al., 1999; Clouvas et al., 2007; Kastlander and Bargholtz, 2011; Panza, 2012).
In situ surface gamma spectrometry is therefore well-suited for quantifying radionuclide fallout (Clouvas et
al., 2007). As it relies on an assumption about radionuclide distribution with depth (Boden et al., 2013;
Kastlander et Bargholtz, 2005; Panza, 2012), field gamma spectrometry cannot however take into account
the large variability of radionuclide distributions in soils, especially when the source term is buried.

Thus, for quantifying gamma-emitting radionuclide inventories in contaminated soils, it is still necessary to
get back to invasive methods such as in situ measurements into boreholes (i.e. logging) and measurements
on samples retrieved by drilling or coring. Gamma ray logging has thus been widely used (IAEA International
Atomic Energy Agency, 1979) and remains the most cost-effective in situ technique for detecting uranium
(Mwenifumbo et Mwenifumbo, 2013) and transuranic radionuclides (Rohay et al., 2009).

Inferring activity concentrations from in situ gamma logging relies either on a calibration of the gamma
probe (Dodd et Eschliman, 1972) or a correlation between sample analyses and in situ measurements
(Carlier, 1964).

On the one hand, complex calibration procedures of gamma probes have been developed for characterizing
contaminated sites (e.g. McCain et al. (2013)). As they require the use of homogeneous calibration models
containing mixtures of radioactive minerals (e.g. Stromswold (1994)), the calibrated detector response
corresponds to a gamma activity originating from a homogeneous uniform distribution of gamma emitters
(or gamma-emitting progenies of the targeted radionuclide) within the probe’s field of view.

On the other hand, following Matheron (1959) preliminary works in geostatistics, Carlier (1964) studied the
relationship between uranium ore grades measured on core samples and gamma logging measurements
performed into the associated boreholes within the rock. He especially focused on estimating the error
resulting from the use of a relationship between these variables to infer ore grade estimates from gamma
logging measurements. Only a few studies about this correlation have been published so far (Asfahani,
2003; Guillou et al., 2000; Tyler et al., 1996) while it has been extensively used in uranium mining since the
1960s.

Cost-effective characterization techniques providing a good coverage of contaminated zones are required
for decommissioning nuclear facilities (OECD & NEA, 2014). The correlation between field gamma
spectrometry and soil analysis results has thus recently been more investigated (e.g. Thompson et al.
(2013)). Field data acquired in remediation projects have however still been relegated to supporting
analytical data. In some cases field measurements have yet been shown to have some definite advantages
over those made in the laboratory (Ramsey et Boon, 2012). Studying the relationship between in situ count
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rates and sample activities from a theoretical standpoint is thus essential to overcome the limited use of in
situ measurements in decommissioning and remediation projects.

The paper focuses on identifying which parameters physically build up a correlation between radionuclide
activity concentrations of soil core samples and the corresponding in situ count rate measured with a
gamma probe (lowered into the boreholes at the same depth where soil samples are collected). This
correlation is subsequently called the Activity-Count Rate (ACR) correlation.

This theoretical exercise relies on geostatistical simulations of the spatial variability of gamma emitters in a
soil volume. A simplified calculation of in situ count rates that could be theoretically measured by a gamma
probe lowered in the holes is performed for studying the ACR correlation into the simulated medium. A
sensitivity analysis aims to identify the most influent parameters that control the ACR correlation. Then,
the correlation is applied to measurements deployed on the Experimental Platform in Chernobyl (EPIC) site
to test the methodology on a complex case which exhibits a deviation from log-normality. The issues raised
by a back-transformation of the linear regression established on log-transformed values are here explored
in order to draw recommendations for a proper and broader use of the correlation for inventory assessment
purposes. Through the discussion, we examine how to use the correlation to plan an effective measurement
campaign in order to better estimate radionuclide inventories. In conclusion we suggest some new
perspectives on managing inventory uncertainty due to spatial variability.

2 MATERIALS AND METHODS

2.1 Synthetic dataset built from numerical geostatistical simulations

The building of synthetic datasets is first presented together with the geostatistical simulation method.

2.1.1 General principle

A 3D numerical model which represents an activity concentration field in soils for a given gamma emitter
(e.g. "¥'Cs) is built. The volume is a cube discretized on a regular mesh. An activity concentration (Bq/kg)
is assigned to each cell according to a geostatistical model described hereafter. A vertical borehole is then
simulated by setting to zero the activity concentration of a column of cells selected at the center of the
cube (Figure 2-2) for mimicking the removal of material by coring. A count rate is assessed at the center of
this borehole as a convolution of the activity concentration of the contaminated media surrounding the
borehole. The weighted contributions of each surrounding cell decay exponentially as a function of the
distance between the probe and the location of the gamma emitters within the simulated medium.

y-Probe
in situ count rate
measurement
——— Core

- I
3-D Volgme L Soil sample
of soil - «| for laboratory

analysis of specific
Borehole activity
// (= @

Figure 2-2 : Principle of the 3D activity model built for studying the relationship between the count rate measured
into a borehole with a gamma probe and the activity concentration of a gamma emitter measured by laboratory
gamma-spectrometry on a core sample.
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The measured gamma count rate is calculated according to Equation 2-1.

—ur(xu)d

>X&e XxdxS xf(0)du Equation 2-1

Finsitu(x) = J;/A(u) x m

Where F, st (%) is a photon flux whose magnitude is proportional to the in situ count rate due to gamma-
emitter activities surrounding the measurement point x = (x4, x,, x3) located at the center of the cube. Its
dimensions correspond to a number of photons per second perceived at point x through the surface S (m?)
of the probe, equal here to a sphere of one cell size within the borehole; fv denotes a volume integral (in
each space direction with du = du,du,dus); A(u) is the activity concentration (Bq/kg) at point u =
(uq, uy, u3z) within the soil ; r(x,u) is the distance (m) between the measurement point x and the point u
where a  activity concentration A(u) of a gamma emitter is  assigned, ie.

r(x,u) = /Gy —up)? + (r; —uz)? + (x3 —u3)?; d is the bulk soil density (kg/m?) which is considered, at
first, constant in space ; u is the gamma attenuation factor (m?/kg); f(6) is the detector angular response
of the probe and ¢ is the gamma-ray emission intensity (%) of the gamma emitter at the considered energy
range corresponding to the percentage of emitted photons by gamma disintegration.

Into the pile of cells corresponding to a borehole, the attenuation of gamma rays through air, which would
be the medium encountered into open boreholes drilled within the soil vadose zone, is first neglected. The
impact of spatial variations of both density (d) and gamma attenuation factor (1) over the photon pathways
from their emission points (u) to the probe (x) are examined in a second step through a sensitivity analysis.

2.1.2 Reference case

The convolution Equation 2-1 only considers the direct photons emanating from a cell to the probe. It does
not take into account the diffuse photons due to inelastic interactions (i.e. Compton scattering) within the
soil that are also measured by classical gamma probes. However diffuse photons (which do not follow a
straight pathway from their emission point to the probe) are only expected to scramble the ACR
correlation. Taking them into account would make computing-intensive Monte Carlo simulations necessary.
However, as the purpose is to understand what physically builds up the ACR correlation, the impact of
diffuse photons is neglected as a first approximation.

To simplify the calculations, the probe specific parameter f(6) will be ignored and set to 1. This calculation
Equation 2-1 assesses therefore a count rate measured by a perfect fictional probe having a 100% detection
efficiency. Additionally, the uncertainty brought by laboratory analysis of soil samples is ignored meaning
that the sampling and measurement errors are neglected. The “measured activity concentration in the
laboratory” for the reference case corresponds therefore to the simulated in situ activity in the center cell
of the core.

The convolution calculation Equation 2-1 is first performed for a reference case which each other setup is
next compared to. One gamma emitter corresponding to '*’Cs is first considered into a dry soil composed of
quartz grains (5i0,) with a bulk density of 1.6 g/cm® and a porosity of 40%. These parameter values are
based on soil properties given by Kashparov et al. (2004) for Chernobyl Exclusion Zone soils. For the
considered 661.7 keV energy, '¥’Cs gamma-ray emission intensity () is fixed to 85.2% and its attenuation
factor within this soil is set to 7,7.10% cm?/g according to the XCOM-NIST database developed by (Berger et
al., 2010).

2.1.3 Sensitivity runs

For studying how a spatially variable density and attenuation factor may affect the ACR correlation (Figure
2-3) the convolution calculation for the sensitivity runs is modified according to Equation 2-2.

n —prid;
e %

—4m(x w2 xe xdw) xSx f(6)du Equation 2-2

Finsitu(X) = f A(u) x
\%
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Where i refers to a stratified medium (Figure 2-3) with a given attenuation factor y; (m?/kg) and density d;
(kg/m?) crossed by a direct photon through a distance r; toward the gamma probe; d(uw) is the porous
medium density (kg/m?) at the emission point u from which the photon is emitted toward the probe located
at point. All the other parameters remain the same as in Equation 2-1.

The different values of spatially-variable densities and attenuation factors are reported in Table 2-1. Two
gamma emitters, corresponding to '*’Cs and ®Co, will be considered. These radionuclides can usually be
found in complex contamination contexts including accidental situations like Chernobyl (Smith et Beresford,
2005) and decommissioning of nuclear facilities (OECD & NEA, 2014) where a substantial amount of other
gamma emitters can be detected in addition to Cs. The bulk soil densities are modified from the reference
case to take into account a stratified water content which ranges from half-saturated to totally saturated
(Table 2-1).

Additionally, in order to study the impact of the soil sample size on the ACR correlation, different lengths
of core samples are considered. The influence of the diameter of the borehole could also have been
examined. However, as indicated by Carlier (1964), the diameter of the borehole should not influence the
shape of the relationship. Indeed, the flux of photons into the borehole does not depend on the borehole
diameter on a medium with constant activity.

Medium 2:
dy, 1y (uy, up, u3)

e

Figure 2-3: Stratified media notation used for studying the impact of a stratified moisture content variation with
depth

Table 2-1: Radionuclides, gamma intensity emission factors, environment characteristics, bulk densities and
attenuation factors (according to Berger et al. (2010)) considered for parameterizing the sensitivity runs.

‘ ‘ Photon Branching . . Tt.)tal attenuation
Radionuclide Energy Fraction Environment Density (g/cm3) without Coherent
(keV) Scattering (cm2/g)
Dry soil 40% Porosity 1.68 7.70E-02
Half saturated soil 40% Porosity 1.88 7.80E-02
Cs137 661.7 85.2 Saturated soil 40% Porosity 2.08 7.88E-02
100% Water 1 8.56E-02
50% Water 50% Air 0.0093 8.13E-02
1173.2 99.9 Dry soil 40% Porosity 1.68 0.05871
Cos0 1332.5 100 Dry soil 40% Porosity 1.68 0.05503
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2.2 Geostatistical model of the activity concentration field

2.2.1 Principle

The activity field corresponding to the activity concentration A(u) in Equation 2-1 is classically supposed to
be lognormal (Carlier, 1964).

Let us put Equation 2-3:
Aw) = Mefﬂ’(u)—%2 Equation 2-3

Y(w) is a spatial Gaussian random function. The lognormal random function A(u) has an arithmetic mean
equal to M and a logarithmic standard deviation equal to o2. The arithmetic variance D? of A(u) is given by
Equation 2-4.

D% = M2(e”" — 1) Equation 2-4

In order to build a realistic distribution of a '*’Cs activity field, M and s2are chosen according to the
dataset of '’Cs activities in contaminated soils of an emergency clean-up disposal in Chernobyl Red Forest
(Bugai et al., 2005).

Let us denote yy (h) the variogram of Y. The variogram of A(w) is ya(h) = M%e” (1 — e~ ¥r(h)

In order to build a realistic distribution of a '*’Cs activity field, M and o2 are chosen according to the
dataset of '’Cs activities in contaminated soils of an emergency clean-up disposal in Chernobyl Red Forest
(Table 2-2)(Bugai et al., 2005).

Let us denote yy (h) the variogram of Y. The variogram of A(w) is ya(h) = M?e" (1 — e~ ¥r(h)

In the following, the variogram for the random function Y is spherical or is a combination of spherical and
nugget components (which can be considered as a spherical component with a very short range). A Gaussian
random function with a spherical variogram can be built from mobile averages (Chiles et Delfiner, 2012)
calculated on a set of independent random variables assigned to a fine mesh. The spherical variogram with
range a (m) is equal to, up to a multiplicative coefficient, the random function k * B where k refers to the
indicator of a sphere with a diameter equal toa ; B an orthogonal random measure and * the convolution
product (Matheron, 1970). In the case of a discrete mesh, B is a nugget effect. In simple terms, a spherical
random function with a range equal to a and a sill of 1 can be calculated with Equation 2-5 in which the
index number j denotes the fine grid points of B.

1
Y(u) =— Z B(uj)
r(uju)<a/2 Equation 2-5

Where N refers to the number of grid points on the fine grid located within a distance r(u;,u) =

\/(ulj - u1)2 + (uzj - uz)z + (u3]. - u3)2 lower than = from point u.

For practical purposes, the nugget effect B is simulated over a finer mesh than the mesh of Y in order to
reduce the discretization impact on the variogram of Y. To avoid an edge effect, the side (L) of the fine
grid is greater than the side () of the Y grid according to Equation 2-6:

L=14 anax Equation 2-6

Where a,,,, refers to the maximum range (m) of the tested Gaussian Random Functions.

For the reference case, the side of the final cube is 1.08 m, with a mesh size of 0.06 m, corresponding to
the diameter of a borehole as in (Bugai et al., 2005), and the side of the fine grid cube is 4.08 m with a
fine 0.02 m mesh. For the sensitivity runs the maximum tested range a,,,, is set to 1.20 m.

In order to avoid comparing results introducing an additional variability from a random sampling, the
sensitivity analysis is performed by maintaining a constant hazard as far as possible. For instance, the

24



Chapitre 2 - Incertitudes de ’inventaire de la tranchée T22 liées a I’exploitation d’une corrélation entre comptage
gamma et activité

impact of the range is tested only by changing the diameter a of the sphere through which the moving
average is calculated, and keeping the set of initial independent random variables B assigned to the fine
grid in Equation 2-5.

Figure 2-4 (a) displays the two nested meshes, the fine grid B and the final Y grid. Figure 2-4 (b) and (c)
show two realizations of A(u) on one horizontal section at fixed x; of the same geostatistical model, with
range equal to 5 times the mesh size.

| b - Gaussian 1 1.0 Gaussian 2

c =

S WWNNHHOOOHMNNWW
wowvwowowvwowowowow

N/A

-4 0.6 0.8 . “To. .2 -4 0.6 0.8 1.0
X (m) X (m)

0 1
X (m)

Figure 2-4 : (a) 2D plots along the x; and x; axes of the two nested meshes used for computing geostatistical
simulations of the gamma-emitter activity field and (b and c) example of two realizations along the x; and x,
directions of a Gaussian whose variogram range is equal to 5 times the size of the mesh (p : range/mesh = 5). The
scale color represents the activity logarithm.

2.2.2 Parameterization of the sensitivity runs

For the sensitivity analysis the geostatistical models are derived from the reference case. First the range is
changed considering isotropic and anisotropic cases. Then the impact of nested structures is evaluated by
combining respectively an isotropic spherical variogram or a nugget effect with an anisotropic spherical
variogram using Equation 2-7.

Equation 2-7
Y=«a X1 + BXZ

Where X, and X, are two independent Gaussian random functions, and where the two parameters @ and 8
verifying Equation 2-8 give the proportion of the short range structure and the large range structure to the
total sill

a’?+p%=1 Equation 2-8

Finally, because single radionuclide pollution almost never happens in the real world, we consider a
scenario with '¥Cs and ®Co distributions according to Equation 2-9.

Yo = aYes + B Reo Equation 2-9

Where Y, is the cobalt Gaussian; Y., is the cesium Gaussian and R, is the cobalt residue, independent
from Y. As previously, @ and B verify Equation 2-8 and « is the statistical correlation coefficient between
Yeo and Ys.

If y¢cs(h) denotes the variogram of Y, and yz(h) that of R., the variogram of Y, is then yc, = a?ycs + B%vzr
and the cross-variogram ycsc, between Y and Y¢,, is aycs. The coefficient a is first changed whereas the
range of variograms y.s and yy is held constant. Then the range of R., variogram is changed whereas «a is
kept constant. The impact of Co mean is also studied in a final step.
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2.3 Assessment of the correlation strength

In this section v; and v, denote the two variables, respectively the in situ count rate and the sample
activity concentration, simulated with the same fixed parameters. In order to assess whether v; and v, are
correlated, their scatter diagram and that of their logarithm are plotted.

The link between the two variables is described using (i) equally sized class means for v,, equal classes of
v; count rate, (ii) the standard deviation associated to each class mean and (iii) the regression line of the
ACR correlation. For quantifying the strength of the link, different coefficients are calculated (see e.g.
Saporta (2006)): (i) the square of the linear coefficient of correlation of “determination coefficient” p?
characterizing the goodness-of-fit of the linear regression between v; and v,, (ii) the determination
coefficient R? discretized by classes of v, (Equation 2-11) and (iii) the correlation ratio n? = ’ﬁzlvl (Sobol
indice) which quantifies the variance part of v, explained by v, (Equation 2-12).

n is the total number of couples (vy,v,) i.e. the number of simulations, 7; the count rate mean, 7, the
activity concentration mean, s, and s,, the standard deviation of v;and v,, respectively.

The coefficients R? and n? use a discretization of v, in J classes. They are created in order to have the same
number of data in each class (n; =n/J) and ] is set to 5.

Let us denote v} = v_:{ the count rate mean of the class j, containing n; data, to which vi belongs and Sye
the standard deviation of (discretized) v} given by Equation 2-10:

NGO
Sy = EE———

Equation 2-10

Then
Lon @ - -m)
pz_nZErnly Uz 2 Equation 2-11
Sv1j5v2
Y n-(v_—v_)z
g2 =n j=17\"% 72 Equation 2-12
2
sz

Where, n is the total number of couples (v, v,) i.e. the number of simulations, 7; the count rate mean, v,

the activity concentration mean, s, and s,, the standard deviation of v;and v,, respectively, vj is the
activity concentration mean of class j.

The correlation coefficient is symmetrical, unlike the correlation ratio n?.

Theoretically n? is greater or equal to the determination coefficient. This inequality is necessarily verified
between n? and R?, but not between n? and p?, as p? is calculated without classifying the data. Comparing
p? and R? enables to measure the classification impact whereas the ratio R?/n? will be used to quantify the
linearity of the empirical regression. As in practice we expect to use the in situ count rate (v,) to deduce
the sample activity concentration (v,) (and not the contrary), the linear regression is calculated as the
regression of v, from v; (according to Equation 2-13).

S.
v, =T, + psﬁ (v —77) Equation 2-13
V1
The regression line gives v; , the expected value of v, knowing v; and not the exact value of v,: at fixed v,
value, there is a range of possible v,values, all estimated by the same v;.
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2.4 Error assessments associated with the linear regression and the back-
transformation of logarithm values

In order to compare the results of the linear regression on non-transformed value with those obtained on
log-transformed values, we use the inversion of the regression line in the case of two log-transformed
Gaussian variables (Inv; and Inv,) given by Krige (1981) in (Equation 2-14).

In(v;) =1n(v,) +p

s 1
oot () = @) + 5 56, (1 = 92 Equation 2-14
nv,

Simw, @and s, denote here the standard deviation of Inv,and Inv, respectively. This difference has been
taken into account to avoid the bias induced by a simple back-transformation of the logarithm regression
line.

If sub-populations display a different variability from others in the scatterplot of v, versus v, the data are
deemed to be heteroscedastic (Saporta, 2006). This "variability” results from an increasing standard
deviation with v, among the different sub-populations. When the values are log-normally distributed, a
proportional effect is moreover expected (Chilés et Delfiner, 2012). Thus heteroscedasticity is studied here
as it raises the following problem for using a linear regression in that case: the estimates are without bias
but the estimation variance is not minimum anymore among the possible estimators.

3 RESULTS

3.1 Reference case

How many simulations are needed to stabilize the ACR correlation ? 800 simulations are first performed for
the reference case. The linear regression of v, on v; is compared for the sample activity and the in situ
count rate and for their logarithm values for an increasing number of simulations (from 50 to 800) Figure
2-5. Two simple resampling methods are tested for calculating p? and n? among the simulation dataset by
considering either an ascending order of simulations (e.g. p? and n? are calculated for 50 simulations
considering simulations 1 to 50, for 100 simulations considering simulation 1 to 100, and so on) or a
descending order (i.e. considering simulations 800 to 750, for 100 simulations considering simulations 800 to
700, and so on). The results show a convergence of p? and n? for 800 simulations simply because there is
only one way to compute p? and n? for the exhaustive simulation set. This artefact should not thus be
interpreted as stability for 800 simulations. Figure 2-5 shows nevertheless that both p? and n? are higher
and more stable for logarithm values than for arithmetic ones. For logarithm values, both resampling give
similar p? and n? estimates from 400 simulations. On the contrary, no relevant stability was reached for
arithmetic values.
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Figure 2-5: Impact of the simulation number on the stability of the correlation. On the left, on arithmetic values, on
the right, on logarithm values.

This important result indicates that the ACR correlation should be studied on logarithm values, as already
observed by Carlier (1964). It is indeed stronger on logarithm values than on arithmetic values. This effect
is even clearer for R? and n? calculated on logarithm values: they are close to 0.8 whereas arithmetic
values oscillate around 0.5 (Table 2-2). The determination coefficient, which stays close to 0.8 even for
arithmetic values, is still high due to the impact of the highest values which controls the linear regression.
However, high values tend to deviate from the linear regression line due to heteroscedasticity. The linear
relationship becomes relatively less functional as the variance of the activity increases with the range.

Figure 2-6 presents the results for the reference case on 800 simulations and on 2 sets of 400 simulations.
The parameters p?, R%,n? do not change significantly between the whole set of simulations or if the set is
divided in 2.

From the above observations, the statistical coefficients will be computed on logarithm values or the
subsequent sensitivity analysis. The number of simulations is fixed to 400, a huge dataset. Indeed, in most
of the published field studies, the correlation is usually plotted from a dataset lower than 100 observations.
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Figure 2-6: Reference case results for 800 simulations (left) and comparison of empirical regressions on 2 sets of
400 simulations (right).
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3.2 Sensitivity analysis

3.2.1 Variogram range

For the isotropic case, a nugget effect (i.e. null range) and the ratio between the range and the mesh size
(p ratio) are assessed. Results are presented in Figure 2-7 and Table 2-2. The data appears to be less
scattered as the correlation length increases. In the nugget effect case, the correlation coefficient p? is
nearly equal to zero. As the p ratio increases (or equivalently as the range increases), p?, R?, n®and R?/
n? increase as well meaning that the correlation is more linear and the linear regression more functional.
This is easily explained by the fact that the spatial correlation is the cause of the correlation between the
activity concentration of the core and the count rate emanating from the complementary surrounding soil.
In the case of a nugget effect, there is indeed no spatial correlation between the activity in the core and its
complementary.

The discretization effect described by the ratio R?/p? is more significant as the range decreases and cannot
be neglected. Increasing the class number would reduce this effect.

Except for the nugget effect case, the ratio R?/n? is always close to 1. The correlation can therefore be
considered as linear on the logarithmic values.
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Figure 2-7: Effect of the ratio between range and mesh size

The anisotropic cases correspond to a large range in one plane, and a short range in its orthogonal
direction. In the cases investigated (Figure 2-8 and Table 2-2): (i) the short range is in one horizontal
direction, (ii) the short range in the vertical direction. The first case could refer to a stratified waste dump
while the second one could refer to a sectored waste dump. Here, the reference is described by an
isotropic ratio p = 10 in order to consider a wider range of anisotropy ratio from 1 to 1/4. In the two
anisotropic directions, p?, R?,n? decrease with an increasing anisotropy. However R?/p? increases with the
anisotropy.

The results do not show a relevant difference between the tested anisotropic directions. As previously, the
3 criteria (p? R?,7n?) increase when the small range increases and their values are intermediate to those
obtained respectively with the high and low ranges. For instance, the results of (puy, pu,, pus) = (10, 10, 2)
and (puq, pu,, pus) = (10, 2, 10) range cases are intermediate to the 2 isotropic cases of 2 and 10 m range.
However, n? is closer to the 2 m range case and the results for (puy,pu,,pus) = (10, 10, 5) (or
(puq, puy, puz) = (10, 5, 10)) are closer to that of the 10 m range isotropic case than that of the 5 m case.

In conclusion, the results established for a given contaminated medium are not directly transposable to
another medium. In practice, the data are better sampled in the di