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RESUME

Ce travail propose une équation d’advection-dispersion fractionnaire pour simuler la migration
anormale des radionucléides dans des milieux poreux peu perméables avec barriéres multiples, un
concept clé dans le stockage géologique profond des déchets de haute activité. L’advection-dispersion
fractionnaire présentée dans ce modeéle utilise diverses définitions de dérivées fractionnaires et est ana-
lysée a l'aide de la méthode de transformation intégrale de Laplace. La comparaison des résultats
obtenus & ceux des mésures expérimentales menées dans les colonnes de liquides et des résultats du
transport normal montre que le modéle est fiable. De plus, il en ressort que le modéle fractionnaire
permet de mieux décrire le transport des radionucléides dans les sites de dépo6t en couches parce qu’il
tient compte d’autres phénoménes de dispersion. Les résultats obtenus montrent aussi que le paramétre
fractionnaire impacte considérablement sur la distribution spatiale des radionucléides dans le site de
dépot. Les écarts de concentration observés dépendent de la définition de la dérivées fractionnaire utili-
sée. Cette recherche pose une base théorique pour d’autres simulations de migration des radionucléides
dans un systéme multi-barriéres au sein de hauts dépots de déchets.

Mots clés : Dérivée fractionnaire ; césium ; Advection-dispersion ; coefficient de dispersion ; équi-

libre linéaire ; Stockage géologique profond.
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ABSTRACT

This work proposes fractional advection-dispersion equation for the simulation of radionuclide
anomalous migration in low-permeability porous media with multiple barriers, a key concept in deep
geological disposal of high-level waste. The presented fractional advection-dispersion models utilize
various definitions of fractional derivatives and are analyzed using the Laplace integral transform
method. The comparison of the results obtained with measurements from experiments conducted in
liquid columns indicates that the model is reliable. Furthermore, it demonstrates that the fractional
model provides a better description of the transport of radionuclides in layered deposition sites by
incorporating various dispersion phenomena. The results also reveal that the fractional parameter
significantly influences the spatial distribution of radionuclides within the repository site. The observed
concentration gaps depend on the definition of the fractional derivative used. This research lays a
theoretical foundation for further simulations of radionuclide migration in a multi-barrier system within
high-level waste repositories.

Keywords : Fractional derivative; cesium; Advection-dispersion; dispersion coefficient ; linear

equilibrium ; Deep geological storage.
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INTRODUCTION GENERALE

L’avénement de la technologie nucléaire a permis aux pays qui 'utilisent de bénéficier de nom-
breux avantages en 'occurrence l'augmentation de la production d’énergie. Sa qualité de trés faible
production de gaz & effet de serre I’a fait connaitre un essor considérable 25 ans aprés 'accident de
Tchernobyl (Bai, 2020; Ren et Hu, 2017). Cependant, comme pour toute activité liée a I'industriali-
sation, il y’a inévitablement une production de déchets, mais le volume de déchets radioactifs produit
est trés faible par rapport a d’autres résidus industriels. Les demi-vies relativement longues de certains
radionucléides présents dans ces matériaux, ainsi que leur activité et leur toxicité élevées, constituent
un fardeau pour les générations actuelles et futures. Une partie de ces déchets, les déchets de haute
activité résultant du retraitement et de I’élimination du combustible usé (DHA - déchets de haute ac-
tivité), restent dangereux pendant des milliers d’années et doivent donc étre soigneusement stockés, en
utilisant des barriéres qui retardent la migration des radio-isotopes vers la biosphére (Claudia Siqueira
da Silveira et al., 2013).

La migration des déchets radioactifs dans les sites de dépo6t peut étre modéliser a l'aide de ’Equa-
tion d’Advection-Dispersion (EAD), qui prend la forme d’une équation aux dérivées partielles. En
premiére approximation, cette équation peut étre décrite par la loi de Fick classique, qui stipule une
relation linéaire entre le flux massique et le gradient de concentration. Cette approche est pratique car
elle permet de décrire le transport & I'aide d’une seule équation et de la résoudre & I'aide de méthodes
conventionnelles. Des études ont exploré le transport Fickien des radionucléides dans les milieux por-
reux. On peut citer G.F. Thomas (1993), Gao et al., 2013, Shackelford et Moore (2013), Tjock-Mbaga
et al. (2022) ; Tjock-Mbaga et al. (2023). Ce modeéle classique peine a quantifier avec précision le trans-
port anormal des nucléides dans un environnement géophysique et chimique complexe (Zhaoyang et
al.,2023, Allwrigt et Atangana, 2018).

Depuis plusieurs décennies, les chercheurs étudient le transport non-fickien, qui désigne les phéno-
meénes qui ne sont pas conformes & la relation linéaire décrite par la loi de Fick. Ce type de transport
est également appelé transport anormal de contaminants. En raison de leurs contributions importantes
a la compréhension des processus internes de I’environnement, les recherches continuent de déméler les
complexités du comportement non-fickien du transport des radionucléides. Plusieurs modéles ont été
utilisés dans la littérature pour rendre compte du transport anormal des radionucléides. Ces modéles
incluent la moyenne stochastique de I’équation classique d’advection-dispersion (DE Smidts et De-

vooght, 1998 ; Soheili et Arezoomandan, 2013), le modéle de transfert de masse a taux multiples (Silva
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Introduction 2

et al., 2009 ; Benson et Meerschaert,2009 ; Tecklenburg et al., 2016), le modéle de marche aléatoire en
temps continu (Painter et al., 2008 ; Li et al., 2019 ), la méthode de 1’équation d’advection-dispersion
fractionnaire dans le temps ou l'espace (Wei et al., 2021; Yang et al., 2022) et les modéles & deux
étapes ou plus (Huang et Goltz, 2015; Chopra et al., 2015; Chen et al., 2019; Sharma et al., 2021).
Ces modéles se sont limités au cas du transport des radionucléides dans une seule couche pourtant, le
systéme de barriéres multiples est le plus utilisé dans les sites de dépot pour empécher la migration
des radionucléides dans I’environnement.

L’objetif de ce travail est d’étudier la migration anormale des radionucléides dans les systémes
de stockage géologiques a barriéres multiples & ’aide du modéle fractionnaire afin d’obtenir les dis-
tributions dans chaque couche. Le travail tient compte des prcessus de sorption des radionucléides
a l'équilibre isotherme linéaire. Les résultats de simulation obtenus sont comparés aux résultats de
mesures expérimentales ainsi qu’aux modéles de transport normal des radionucléides dans les sites de
dépot a une et plusieurs barriéres, pour la validation du modéle mais aussi, pour voir le modéle qui
illustre le mieux le transport des déchets radioactifs dans les sites de dépo6t pour une meilleure évalua-
tion de la sureté nucléaire. Enfin, les effets de 'ordre de la dérivée fractionnaire sur la distribution des
radionucléides dans les sites de dépo6t sont étudiés. Les résultats fournissent des techniques importantes
pour les systémes de stockage des DHA dans un avenir proche. Pour mener a bien notre objectif, le
travail s’articulera en trois(03) chapitres :

e Le chapitre 1 est focalisé sur la revue de la littérature portant sur la la contamination des
radionucléides et leur transport dans les sites de dépot ;

e Le chapitre 2 est consacré au matériel et aux méthodes;

e Dans le chapitre 3, nous présentons les différents résultats et les discussions.
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1 CHAPITRE PREMIER. o m—

REVUE DE LA LITTERATURE SUR LA CONTAMINATION DES RADIONUCLEIDES ET

LEURS TRANSPORTS DANS LES SITES DE DEPOT

Introduction

L’expansion de la technologie nucléaire suscite ’attention d’un grand nombre de personnes
du fait des risques encourus mais aussi de la production d’inportantes quantités de déchets. Pour
limiter les risques liés aux déchets radioactifs, la plupart de ces déchets sont souvent stockés
dans des sites constitués de plusieurs barriéres qui, parfois sont perméables. La présence des
déchets radioactifs dans les sols entrainent des conséquences importantes a long terme sur la
vie humaine a cause de leur migration. Pour comprendre les mécanismes de contamination et
de transport des radionucléides dans les sites de dépot, nous aborderons notamment dans ce
premier chapitre les points suivants : radioactivité dans I’environnement, déchets radioactifs ,

transport des déchets radioactifs dans le site de dépot, et transport anormal.

1.1 Radioactivité dans I’environnement

1.1.1 Définition et types de radioactivité

La matiére est constituée fondamentalement d’atomes. L’atome est constitué d’un noyau
(contenant des protons chargés positivement et des neutrons) autour duquel gravitent les élec-
trons (chargés négativement). La plupart des noyaux sont stables et d’autres sont instables car
ils possédent trop de protons ou de neutrons. Cette instabilité du noyau provient de quatre(04)
types d’interactions dans les atomes & savoir l'interaction forte, I'interaction faible, I'interac-
tion électromagnétique et I'interaction électrostatique (Ben-Bolie, 2023). Pour revenir vers un
état stable, un radionucléide, noyau instable, va tendre vers la stabilité en se transformant par
désintégration et/ou désexcitation. Ce phénoméne spontané de transformation de noyaux en
d’autres afin de revenir vers un état plus stable est appelé : radioactivité. On peut ainsi la
définir comme ’ensemble de processus physique par lesquels les atomes instables émettent une
quantité d’énergie sous forme des rayonnements et / ou des particules pour redevenir stables
(Orano, 2020). On distingue trois grandes familles de radioactivité correspondant aux trois (03)

types de rayonnements émis lors des transformations des noyaux : la radioactivité alpha («),
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Chapitre 1 Revue de la littérature sur la contamination des radionucléides et leurs transports dans les sites de dépot 4

la radioactivité béta () et la radioactivité gamma (7).

e La radioactivité alpha («) : Elle est constituée de particules composées de deux protons
et de deux neutrons (noyau d’hélium). Elle concerne les noyaux lourds : I'*8U par exemple,
se transforme en #*Th (voir Figure 1.1). Ce rayonnement, qui perd trés vite son énergie, a un
pouvoir de pénétration trés faible. Il ne parcourt que quelques centimétres dans l'air. L’équation

générale de la désintégration alpha se traduit par :

2X =37 8Y 45 He (1.1)

Hélium 4 Tharium 234

Uranium 238

Figure 1.1 — Radioactivité o de 1'238U (Radioactivité alpha. (©) Yuvanoe/CEA)

e La radioactivité béta (/) : provient de la transformation dans le noyau, soit d’un
neutron en proton (il y a alors émission d’un électron 37), soit d’un proton en neutron (il y
a émission d’un positon, " électron " de charge positive 7). Ce rayonnement ne parcourt que
quelques métres dans ’air. Il est stoppé par une vitre ou une feuille d’aluminium.

L’équation générale de la désintégration béta plus (51) émettant les positrons est :
72X =5 Y +%+ 0 (1.2)
La désintégration béta moins (S7) libérant des électrons se traduit par I’équation :

72X = 5.V +% e+ v (1.3)
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Chapitre 1 Revue de la littérature sur la contamination des radionucléides et leurs transports dans les sites de dépét 5

Electron

©

Protactinium 234

Thorium 234

Figure 1.2 — Radioactivité 8 du Thorium-234 en Uranium-234 (Radioactivité béta. (© Yuvanoe/CEA)

e La radioactivité gamma () : est un rayonnement électromagnétique, comme la lumiére
visible ou les rayons X, mais plus énergétique. Il est émis le plus souvent par des noyaux possé-
dant encore un exces d’énergie a évacuer aprés une désintégration o ou 5. C’est un rayonnement
trés pénétrant et son parcours dans l’air est de plusieurs centaines de métres.

L’equation de la désexcitation gamma ~ se traduit par :

Ay 5 AY 44 (1.4)

@ Flectran

Emmiiuniem 0L

Hayon nament
LR LT

Cobalt 60

Limissiesnm garmimas

Pb bl ey

Figure 1.3 — Radioactivité v (Radioactivité gamma. (©) Yuvanoe/CEA)

1.1.2  Origines des radionucléides

Les radionucléides sont des substances qui libérent une énergie portant le nom de radia-
tion. Certains radionucléides sont produits par les humains, comme le ¥7C's, et d’autres sont
présents dans la nature comme le 0K

B Les radionucléides d’origine naturels
Les principales origines naturelles de la radioactivité sont :

e Le rayonnement cosmique : il provient soit des ions issus des galaxies, soit du soleil

n n

par le biais du " vent solaire " constitué principalement de protons. Le champ magnétique
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terrestre forme avec I’atmosphére un écran protecteur de sorte qu’une partie négligeable de ce
rayonnement arrive au niveau de la mer (livret de la SFRP, 1998).

e La radioactivité atmosphérique : elle est principalement due a la présence de *?2Rn
sous forme gazeuse (issu de I’ 2®U) dans 1’atmosphére.

e Le rayonnement tellurique : il correspond a la radioactivité du sol qui est principale-
ment émise par les éléments radioactifs présents dans 1’écorce terrestre tels que 'uranium et le
thorium.

e La radioactivité des eaux : dépendant des propriétés chimiques des terrains lessivés en
surface, Certaines eaux souterraines sont riches en gaz radon dissous (livret de la SFRP, 1998).

e La radioactivité induite par les produits d’activation présents dans le corps humain
tels que le carbone 14 (*C).

Certains radionucléides naturels présents dans I’environnement sont membre d’une chaine
de désintégration radioactive. Les trois (03) familles de désintégration naturelles radioactive

sont celles de I’ 233U 1" 23U et du I’ ?%2Th (voir Figure 1.4)

u L rosasr werien ' u R Fhoriuam ceries
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Figure 1.4 — Chaines de désintégrations de 1’380, U-235 et Th-232 (Researchgate).

B Les radionucléides d’origine artificiels

Par opposition aux radionucléides naturels, les radionucléides " artificiels " désignent les
¢léments radioactifs qui , et qui sont recréés artificiellement depuis le début du XXe siécle grace
aux activités humaines. Ces radionucléides artificiels proviennent principalement :

e Des applications médicales : certains radionucléides peuvent étre utilisés comme source
de rayonnements pour des radiographies ou comme source d’irradiation pour des radiothérapies.

e Des retombées d’essais atmosphériques d’armes nucléaires (de 1940 a 1980) :
Elles ont rejeté d’énormes quantités de radionucléides dans I'environnement. Actuellement, une

dizaine de radionucléides artificiels sont régulierement mesurés dans ’environnement francais
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dont le Sy B7Cs, B[ et les isotopes du (38Pu,?* Pu et 2°Pu ) ainsi que **'Am (IRSN,
2013).

e Des rejets autorisés en fonctionnement normal des installations nucléaires :
Les radionucléides rejetés par les installations nucléaires sont multiples et différent en fonction
du type d’installation et de sa phase de fonctionnement (production, arrét pour maintenance,
démantelement etc.). Les radionucléides évacués ont une période radioactive relativement courte
(quelques jours au maximum), mais leur apport est régulier. Parmi ces radionucléides nous
pouvons citer 1311 et 997 ¢c utilisés en médecine nucléaire.

e Des rejets accidentels : Les catastrophes majeures de Tchernobyl (Avril 1986) et de
Fukushima (mars 2011) ont engendré une importante contamination environnementale avec
des quantités importantes des radionucléides rejetés dans Ienvironnement (Steinhauser et al.,
2014). Six radionucléides artificiels 317, 137C's 129Te 195 Np 135Cs ) ont été détectés dans les
échantillons de sols autour de Fukishima (Jagetiya et al., 2014).

Les autres potentielles sources de radionucléides sont la combustion du charbon, la produc-
tion de ciment et I'utilisation des engrais phosphates dans I'agriculture. Une des conséquences
immeédiates du rejet massif des radioisotopes dans I’atmosphére est la pollution de la biosphére.

La figure ci-dessous présente l'origines des déchets radioactifs d’une centrale nucléaire.

o's

Rejets akriens
> Contréle
Installation contenant -
ou générant
de la radioactivité A
(¥ it h —
—_ Stockage
temporaire
- :
\,.. Effluents Traitements )
- E Controle
l i
e 'n,“ -
F:rise Réutilisation - Controle
o= Déchets )
solides q +

Figure 1.5 — Origine et typologie simplifiées des effluents d’une installation nucléaire. (Crédit (©) Chro-
matiques/IRSN - Source : IRSN)
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1.2 Les déchets radioactifs

1.2.1 Définition

Toute activité humaine génére des déchets. La production d’électricité d’origine nucléaire
engendre la majeure partie de déchet, mais elle n’est pas la seule origine des déchets, 15% du
volume total provenant des activités de recherche, de la médecine et de I'industrie (Bataille,
1991). Ces déchets se composent de toutes sortes de substances, de matériaux, d’outils, d’appa-
reils, de conduites et de revétements de protections qui ne peuvent plus étre utilisés : ce sont les
déchets radioactifs. On peut ainsi les définir comme des types de déchets dangereux contenant
des matiéres radioactives. Cela comprend tout matériau qui est intrinséquement radioactif ou
qui a été contaminé par la radioactivité et qui est considéré comme n’ayant plus d’utilisation
(Dongyang et al., 2020). Les déchets radioactifs constituent une menace importante pour la
santé environnementale et humaine ; ils doivent donc étre gérés correctement pour garantir que

I'exposition radioactive ne dépasse pas les normes et réglementations (Poskas et Poskas, 2019)

1.2.2 Les types de déchets radioactifs

Il existe 2 grandes catégories de déchets radioactifs : les déchets radioactifs a gestion a court
terme et les déchets radioactifs a gestion a long terme (ONDRAF,2018).

B  Déchets radioactifs a gestion a court terme

Pour leur gestion a court terme, les déchets radioactifs sont repartis en 3 grandes catégories :

e Les déchets de faible activité (DFA) : Ce sont des déchets radioactifs dont le débit de
dose au contact (dose a laquelle un individu est exposé au contact) est inférieur a 5 millisievert
par heure. Ces déchets proviennent de la production d’électricité au moyen de ’énergie nucléaire,
des applications de la radioactivité en médecine, en agriculture et dans I'industrie.

e Les déchets de moyenne activité (DMA) : Ce sont des déchets radioactifs dont le
débit de dose au contact se situe entre 5 millisievert et 2 sievert par heure. La plupart de ces
déchets proviennent de la fabrication et du retraitement des combustibles nucléaires.

e Les déchets de haute activité (DHA) : Ce sont des déchets radioactifs dont le débit de
dose au contact est supérieur a 2 sievert par heure. Ces déchets dégagent de la chaleur. Ce sont
les produits de fission issus du retraitement des combustibles nucléaires usés, les combustibles
usés eux-mémes s’ils ne sont pas retraités.

B  Déchets radioactifs a gestion a long terme

Pour leur gestion a long terme, les déchets radioactifs sont repartis en 3 grandes catégories :

e Les déchets de faible ou moyenne activité et de courte durée de vie ou déchets

de catégorie A : Ce sont des déchets conditionnés dont les radioéléments présentent des
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concentrations d’activité suffisamment faibles et des durées de vie suffisamment courtes pour
pouvoir étre mis en dépot final en surface (ONDRAF, 2018). Ils regroupent les déchets de
faible et de moyenne activité a courte durée de vie (30 ans maximum), mais peuvent également
contenir d’infimes quantités d’éléments radioactifs a longue durée de vie.

e Les déchets de faible ou moyenne activité et de longue durée de vie ou déchets
de catégorie B : Ils regroupent les déchets conditionnés de faible et de moyenne activité conta-
minés par les émetteurs alpha de longue durée de vie en quantité trop importantes pour pouvoir
étre rangés dans la catégorie A. Ils générent cependant trés peu de chaleur pour appartenir a la
catégorie C. Ces déchets contiennent aussi des quantités variables d’émetteurs béta et gamma.

e Les déchets de haute activité et de courte ou longue durée de vie ou déchets
de catégories C : Ce sont des déchets non recyclables issus du traitement des combustibles

usés des centrales nucléaires.

PRODUCTION CLASSEMENT
Déchets
Centrales d'exploitation
nucléaires
Déchets de
déconstruction
Déchets i .
s Résidus du
a vie I -
traitement du
long 'f"e @lﬂ' combustible
10 % nucléaire
Déchets radioactifs (production et classement) © EDF

Figure 1.6 — Déchets radioactifs (EDf, 2018).

1.2.3 Stockage des déchets radioactifs

Les questions concernant le stockage, le retraitement et I’élimination sirs des déchets ra-
dioactifs continuent de préoccuper les scientifiques, les hommes politiques et les juristes. En
effet, il existe trois principaux types de déchets radioactifs : les déchets faiblement, moyen-
nement et fortement radioactifs. A la fin de leur durée d’utilisation, les matiéres radioactives
qui deviennent des déchets radioactifs sont d’abord stockées, c’est-a-dire sécurisées et protégées
pendant un certain temps. Il existe plusieurs types de stockage des déchets radioactifs : stockage
géologique profond et le stockage surfacique (IAEA, 2023)

e Le stockage géologique profond : Les déchets sont enfouis & grande profondeur dans

Mémoire de MASTER II x C.R.F.D -UYI TCHAKOUTE NYOFU Lionel Prescillia (©202



Chapitre 1 Revue de la littérature sur la contamination des radionucléides et leurs transports dans les sites de dépot 10

les formations géologiques stables et elle convient pour les déchets de haute activité (DHA) et a
vie longue. Le concept principal du stockage géologique des DHA repose sur une combinaison de
barriéres artificielles et naturelles, appelées systéme a barrieres multiples. L’objectif principal de
ce systéme a barriéres multiples est d’empécher les radionucléides d’atteindre ’environnement
humain. Une illustration représentative du concept de stockage géologique profond des DHA
est présentée a la Figure 1.7. Le systéme & barriéres multiples est simplifié en deux couches
adjacentes pour représenter la barriére artificielle (remblai de bentonite) et la barriére naturelle
(roche hote granitique), (Shuai Yang et al., 2022). Il est largement admis que le stockage géo-
logique profond est la meilleure solution pour I’élimination définitive de la plupart des déchets

radioactifs produits (World Nuclear Association, 2024).

Zone d'arrivée
des colis

Zone de creusement

Figure 1.7 — Principe de stockage géologique profond (INPNPP, 2024)

e Le stockage surfacique : Dans le stockage de surface, les déchets sont placés dans des
installations & faible profondeur c’est a dire des installations situées a la surface ou sous la
surface, ou la couche protectrice est épaisse de quelques métres et des installations dans des
cavernes souterraines. Les déchets sont conditionnés dans les futs, les conteneurs ou des colis
avant leur stockage ; ce type de stockage convient aux déchets de faible et moyenne activité a vie
courte. Une surveillance et un entretien a long terme est nécessaire pour s’assurer de l'intégrité

des barriéres de confinement (voir Figure 1.8).

Mémoire de MASTER II x C.R.F.D -UYI TCHAKOUTE NYOFU Lionel Prescillia (©2024



Chapitre 1 Revue de la littérature sur la contamination des radionucléides et leurs transports dans les sites de dépot 11

Figure 1.8 — Entreposage de déchets radioactifs (youmatter.word. 2017)

1.3 Transport des déchets radioactifs dans les sites de dépot

Le mécanisme du transport des radionucléides en général et des déchets radioactifs en parti-
culier dans les sites de dépot est régi par des phénomeénes physiques, chimiques et environnemen-
taux. Ces phénomeénes dépendent des propriétés physico-chimiques des sites de dépots et des
déchets eux-mémes (Quirk et Millington, 1961 ; INERIS, 2010 ; Vasudevan et al., 2015). Il s’agit

des phénoménes de convection, diffusion moléculaire, dispersion cinématique et d’adsorption.

1.3.1 La convection

La convection est I’ensemble des mouvements internes (verticaux ou horizontaux) qui animent
un fluide et qui impliquent alors le transport des propriétés des particules de ce fluide au cours
de son déplacement (https ://fr.wikipedia.org/wiki/Convection). Lors de ce transport, le flux
unidirectionnel est le produit de la quantité d’eau qui circule par la concentration du soluté

dissout. Elle est régie par I’équation de continuité :

J. =nev.C. (1.5)

ou J. désigne le flux de convection (kgm™2s7'), v est la vitesse d’écoulement de I'eau
(ms™1), C représente la concentration volumique du polluant dissout (kgm™2) et 7, la porosité
du milieu.

L’équation de transport d’un soluté par convection dans un milieu s’écrit :
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%—f = —1..v.C, (1.6)
Il existe deux types de convections :
e La convection forcée : elle suppose la présence d’un dispositif pour mettre en mouvement
le fluide (pompe, compresseur...) ;
e La convection libre : le mouvement du fluide résulte de 'existence d’un gradient de

température dans le fluide.

Convection

A b prsnatpadton

Figure 1.9 — Conduction Convection (Dreamstime.com)

1.3.2 La diffusion moléculaire

Elle se définit comme étant la migration naturelle des radioéléments sous formes d’espéces
dissoutes dans ’eau contenue dans les minuscules pores de la roche. Elle dépend des concen-
trations des éléments radioactifs dissouts et du milieu. Méme s’il n'y a pas écoulement dans
le fluide, lorsque le gradient de concentration incident (des polluants) est supérieur & celui du
fluide, la diffusion reste possible sous l'influence de I’agitation brownienne (activité cinétique)

des molécules ou des produits ioniques. On peut décrire ce phénomeéne par la loi de Fick :

ac
Jg=—-D"—, 1.7
d o (1.7)
ou Jy représente le flux massique de diffusion par unité de section et par unité de temps

(kg/(m?s)), D* est le coefficient de diffusion moléculaire (m?/s) et 9< est le gradient de tempé-

rature. Dans le cas ou le flux et la concentration varient, nous avons plutdt ’équation suivante :

oc_ o
ot dx’

Cependant, & cause de la nature tortueuse du milieu, le chemin parcouru par le soluté est

(1.8)

différent de celui & ’eau libre. Il faut donc prendre en considération la tortuosité du chemin

parcourue en définissant un coefficient 7 tel que :
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D: = 1Dx, (1.9)

avec D? coefficient de diffusion moléculaire effectif (m?/s) et T représente la tortuosité dont

la valeur est le rapport entre le chemin parcourue en ligne droite et celui réellement parcouru.

1.3.3 La dispersion cinétique ou cinématique

Les déchets radioactifs dissouts dans un site peuvent avoir deux directions ; une longitudinale
et lautre verticale. Cette hétérogénéité des directions et des vitesses donne naissance a la
dispersion mécanique car elle donne des informations sur le milieu. Il existe une relation entre

le coefficient de dispersion cinématique (D,,) la vitesse d’écoulement de ’eau donnée par :

D,, = a.v, (1.10)

avec « la dispersivité du milieu (m).

La dispersion des vitesses s’explique par trois(03) mécanismes :

e Le vecteur vitesse de soluté est maximum au niveau des chenaux et minimum au contact
avec la partie solide de roche;

e La distribution des vitesses dépendant de la section laissée par les pores;

e La nature tortueuse des graines des roches devant le vecteur vitesse.

En effet, les composantes de dispersion sont :

e La dispersion longitudinale : elle se fait selon le sens de ’écoulement du fluide. C’est
lorsque la concentration de celui-ci se dirige selon le vecteur vitesse du milieu qu’on parle de
la dispersion longitudinale. D’aprés (Elshamy, 2007 ; Renu, 2016), la valeur de la dispersion
longitudinale vaut le 1/10éme du panache ou de l'observation. Pour une échelle de 1m, elle
vaut 0,01m et 0,1m pour ce qui est d’analyse approximative de 10m ;

e La dispersion transversale : elle représente la concentration normale du soluté au sens
de I’écoulement. Elle représente 1/100éme de la longueur du panache ou de 'observation (Renu
et Kumar, 2016 ; Inazumi et al., 2017). La distribution peut étre verticale vers le haut ou vers
le bas. Mais s’il faut le préciser, la proportion de dispersion vers le haut est quand-méme trés
basse.

On peut relier les deux types de dispersion par la formule :

ViV.
Dij:OéT|V|(5ij+(OéT+O[L)—J+D*(5T. (].1].)

V]
avec V; la vitesse d’écoulement de 'eau; V' la norme du débit réel, 7 la tortuosité, o le

symbole de kronecker et o, et o représentant respectivement les dispersions longitudinale et

transversale.
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1.3.4 La sorption

La sorption est I’ensemble des processus par les quels des molécules, des atomes ou des ions
d’un fluide (gaz ou liquide) s’accumulent a la surface d’un solide, formant ainsi une couche.
Le processus de sorption sur un materiau poreux comme le sol comprend l’adsorption, la chi-
misorption, ’absorption et I’échange d’ions. Pour modéliser les processus de sorption en une

dimension, on définit la fonction :

S = S(x,1), (1.12)

qui représente la quantité du soluté absorbée. La quantité du soluté sorbé est souvent me-
surée en terme de masse du soluté par untité de masse du sol (kg/kg) a cause de I'attachement
des solutés aux particules minérales.

La masse du sol par unité de volume du milieu poreux est p,(n — 1) et par conséquent, le

taux d’adsorption est donné par :

F = —pb(1—n)sy, (1.13)

ou F' représente le taux d’adsorption, p, est la densité (masse volumique) du milieu poreux
(kg/m?) et S; la quantité du soluté (kg/kg).

On peut en premiére approche considérer le processus d’adsorption comme une réaction
chimique reversible dans laquelle un site d’adsorption du solide réagit avec une particule pour
produire une particule absorbée. La reversibilité de la réaction siginfie que, dans un sens strict,

le processus est un processus d’adsorption-desorption. La réaction se présente ainsi que suit :

o] +[Cl = [S], (1.14)

ou o désigne la densité des sites d’adsorption dans la fabrique solide immobile.

Lorsque le processus de sorption est rapide par rapport a la vitesse d’ écoulement de 1'eau,
la concentration sorbée sur le sol atteindra un équilibre local et le processus pourra étre décrit
par une isotherme de sorption & l’équilibre. Dans le cas inverse, ou le soluté vis a vis de la
surface solide sera dans un état de non équilibre local, il faudra utiliser un modéle de sorption
décrivant cet état de non équilibre.

En général, le phénomeéne de sorption induit un effet de retard dans le transport de polluant
dissout dans le milieu aquifére. Particuliérement, le coefficient de partage sol-eau (Kj) qui peut

se déduire de la fraction en carbone organique de la matrice poreuse (foc) par la relation :

K, = Koc. foc. (1.15)
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Cette expression n’est valable que pour les composés organiques uniquement (Clement et
al., 2008). En tenant compte de ce phenomeéne, la sorption sera introduite dans 1’ équation de

transport par :

oc pb@

o (1.16)

1.3.5 La dégradation

Les processus de dégradations sont des phénoménes qui affectent la disparition des composés
chimiques. Ils peuvent étre biologiques (matiéres organiques) ou naturelles (radionucléides). Les
bactéries et les champignons sont les principaux acteurs de la biodégradation. Selon la structure
des composés chimiques, chaque composé ne sera pas dégradé selon les mémes parameétres
car il se peut que certains soient persistants par rapport aux autres. La dégradation est un
phénomeéne complexe. Il existe différents modéles cinétiques décrivant mathématiquement ce
processus. Pour les radionucléides et certaines substances organiques, elle est décrite par un
modele de premier ordre donné par (Simpkins et al., 1985 ; Bossew et Kirchner, 2004, Schafer
et al., 2005) :

dC
-~ _ 1.1
o AC, (1.17)

ou A représente la constante de dégradation du premier ordre encore appelée constante de
désintégration (s7!). On en déduit dans ce cas une période ou demi-vie T'(s) par dégradation

d’un composé liée a la constante de dégradation par :

T="=. (1.18)

1.3.6 Equation de transport des radionucléides en milieux poreux

L’équation de transport des radionucléides en milieu poreux est une équation de conservation
de la masse des radionucléides dans le domaine. En tenant compte de chacun des phnéomeénes

cités ci-dessus et intervenants lors du transport, on obtient ’équation suivante (Tjock et al.,

2022) :

oc 0 oC

ou R=1+ % est le coefficient de retard.
Cependant, lorsque les radionucléides au cours de leur transport traversent des formations

géologiques différentes, on parle du transport multicouche. On rencontre ce type de transport a
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I'occurrence dans les sites de dépot des déchets radioactifs. Pour tenir compte des différences des
propriétés physiques et chimiques des différentes couches traversées, I’équation (1.19) doit étre
modifiée pour considérer des valeurs différentes de chaque paramétre. Ainsi, on aura I’équation
de transport multicouche suivante :

Dans cette équation, R;, C;, v; et D; représentent respectivement le facteur de retard, la

R;

concentration, la vitesse d’écoulement de ’eau et le coefficient de dispersion dans la couche 7.

1.4 Transport anormal des contaminants

Certaines formations géologiques ont des compositions, des propriétés et des processus phy-
siques et chimiques uniques que ’ADE conventionnelle basée sur la loi de Fick ne peut pas
expliquer, en particulier les augmentations de concentration. De plus, dans les roches souvent
utilisées pour le stockage géologiques des déchets radioactifs, 'eau et les contaminants se dé-
placent dans des petits pores appelés fractures. Le modéle de transport a I’équilibre ne parvient
pas a bien décrire la distribution des contaminants dans de pareils roches. Pour ces derniers, il
faut donc étudier le transport non Fickien, qui fait référence a des phénoménes non conformes
a la relation linéaire décrite par la loi de Fick. Ce type de transport est aussi appelé transport
anormal de contaminants.

Des études ont montré que ce transport anormal des contaminants dans l’environnement
peut étre entrainé par des événements naturels et les activités humaines. La diffusion et la
sorption sont reconnues comme deux processus dominants de retard du transport des radionu-
cléides dans les roches cristallines (Yang et al., 2017), qui sont respectivement quantifiés par
un coefficient de diffusion effectif et un coefficient de distribution de sorption pour la sorption
linéaire. Pour comprendre les deux processus, diverses techniques de laboratoire ont été appli-
quées pour déterminer les paramétres pertinents, notamment la sorption discontinue (Lehto et
al., 2019), la diffusion par diffusion (Aromaa et al., 2019). Au cours de la derniére décennie, les
chercheurs en transport souterrain se sont de plus en plus concentrés sur la dispersion anormale
(c’est-a-dire non Fickienne) dans les formations géologiques naturelles. Il a été reconnu que
ce phénoméne implique une non-localité spatiale et éventuellement temporelle dans la théorie
constitutive décrivant le flux dispersif. Plus récemment, plusieurs chercheurs ont modélisé la
dispersion anormale en utilisant une théorie constitutive qui repose sur des dérivées fraction-
naires, par opposition a des dérivées entiéres, du champ de concentration (Cushman et Ginn.,

2000).
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Figure 1.10 — Schéma des différents processus du transport des solutés dans un milieu fracturé idéalisé

(Zhang et al., 2022)

1.5 Travaux récents concernant le transport anormal des radionu-

cléides

Vu les enjeux écologiques et les risques encourus par les déchets radioactifs, la modélisation
du transport de ces derniers dans les sites de dépdt a connu un essort importatnt ces derniéres
années. Les chercheurs se penchent de plus en plus sur le transport anormal, qui est celui

permettant de mieux ressortir les informations sur la structure interne des sites de dépot.

1.5.1 Transport hors équilibre des radionucléides dans les roches

Lee et al. (2021) ont étudié le transport par advection et dispersion hors équilibre du tritium,
du sélénium et du césium dans le granite concassé avec différentes longueurs de chemin. Pour
cela, ils ont considéré dans un premier temps que le transfert des particules des radionucléides
entre les phases liquide et solide était décrit par un taux de sorption limité (non-équilibre
chimique ou modéle a deux types de sites sorption). Ensuite , ils ont considéré que les différents
milieux étaient constitués de deux types de pores, les uns permettant 1’écoulement de ’eau
et les autres non (non-équilibre physique ou modéle a deux types régions) : c’est le modeéle
mobile-immobile (MMI). L’équation addimensionnée du transport des radionucléides dans les

deux modéles peut s’écrire de maniére générale :

oCh oC, 1 0?C, 00,
0C.
(1-0) 8_T2 = w(Cy — Cy), (1.22)

ou les variables addimensionnées dépendent du type de non-équilibre.
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Ils ont comparé les résultats obtenus a I’aide de leurs modeéles aux résultats expérimentaux
et aux résultats obtenus a ’aide du modéle a I’équilibre isotherme linéaire. Les courbes obtonues
ont montré que les résultats des modéles hors équilibre permettent de décrire les distributions
des concentrations obtenues expérimentalement. Par contre, les résultats obtenus a ’aide du

modele a I’équilibre s’éloignent des résultats expérimentaux.

1.5.2 Transport anormal des radionucléides dans les roches en tenant compte des

interactions structurelles

Lin et al. (2023) ont présenté une nouvelle approche du transport de solutés fondée sur
la théorie temporellement assouplie de la loi de Fick. La méthodologie consistait a introduire
deux temps de relaxation pour tenir compte des collisions et 'attachement des particules de
soluté, conduisant & la dérivation d’une nouvelle équation d’advection-dispersion. Le probléme
fut formulé ainsi :

oC 0.0C _oC

0
R(t + TJE)E = (t+ TCE)%[D% — (], (1.23)

ou 7y (s) et 7¢ (s) sont respectivement les paramétres de retard de flux et de retard de

stockage. Les conditions initiales et aux limites du probléme sont données par :

C(x,t):M:O,0§x<oo;t:O, (1.24)
or
W2~ agcot)) - Cla =), (1.25)
ot |,_o
C(x — oo,t) = 0. (1.26)

Le probléme fut résolu a 'aide de la transformée intégrale de Laplace. Ils ont montré que
les temps de relaxation possedent des propriétés similaires aux parameétres de transport dans le
Modeéles MIM et RLS, et que leur solution peut étre appliquée pour prédire avec précision les
paramétres de transport a partir des expériences a sol sur colonnes. Cette approche innovante
permet de mieux comprendre le transport des solutés et son impact sur contamination des eaux

souterraines.

Conclusion

Ce chapitre était dédié a la revue de la littérature sur la contamination des radionucléides et
leurs transports dans les sites de dépot. Nous avons d’abord présenté la radioactivité dans 1’en-

vironnement et il en ressort que la radioactivité présente dans I’environnement est issue de deux
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origines : une origine naturelle et une autre artificielle. Les installations nucléaires produisent
d’énormes quantités de déchets radioactifs dont certains doivent étre stockés pour des besoins
de radioprotection. Ce qui nous a donc amener a présenter par la suite, quelques techniques de
stockage des déchets radioactifs. Ensuite, nous avons décrit quelques phénoménes qui régissent
le transport des déchets radioactifs dans les sites de dépot a 'occurrence 'advection, la disper-
sion, la bioturbation et la dégradation. Le chapitre s’est achevé par une présentation breve de
deux modeéles récents sur le transport anormal des radionucléides. Dans le prochain chapitre,
nous allons déterminer des solutions semi-analytiques du probléme de transport anormal des

déchets radioactifs dans les sites de dépdt en couche.

Mémoire de MASTER II x C.R.F.D -UYI TCHAKOUTE NYOFU Lionel Prescillia (©202



meaessessssssssssssssmmm—— CHAPITRE DEUX

MATERIELS ET METHODES

Introduction

L’énergie nucléaire est une option idéale pour les sources d’énergie durables issues de la fis-
sion de 'uranium-235. Cependant, la production de cette énergie génére des déchets radioactifs
a long terme qui sont un danger pour I’'Homme et son environnement. Néanmoins, les mesures
de sécurité restent envisageables. Nous avons énuméré des techniques de stockage des déchets
radioactifs, leur transport dans le site de dépdt et leur transport anormal dans le chapitre
précédent. Dans ce chapitre consacré aux matériels et méthodes, nous présenterons dans un
premier temps les méthodes de résolutions des problémes de transport dans les milieux poreux
en couche. En suite, un modéle fractionnaire de transport par advection-dispersion sera proposé
pour simuler la migration des radionucléides dans les sites de dépot et sera résolu. Le chapitre

s’achévera par la présentation du dispositif expérimental qui servira a la validation du modéle.

2.1 Meéthodes de résolution des problémes de transport dans les mi-
lieux en couches

Dans cette partie, nous présentons quelques méthodes les plus utilisées pour la résolution

des problémes de transport des contaminants non conservatifs (tels que les radionucléides)

dans les milieux en couches. Considérons le transport de soluté a travers un milieu poreux a

m-couches divisées comme suit 0 =1y < l; < ... < l,,_1 < I, = L (Figure 2.1).

Inlet Cutlet

cyla, t) calx, t) % 2% | em-1(7,t) Cm(2,1)

(0 T fy [ [ bn=1 L

&

—— Layer 1 ——— Layer 2 — — Layer m — 1 ——— Layer m —

Figure 2.1

Soit Cj(x,t) la concentration du soluté (kg.m™*) dans la iéme couche, ou x € (I;_1 ;) est la
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distance de l'entrée & © = 0 et (¢t > 0) est le temps. L’équation de transport déterminante dans
La iéme couche qui tient compte de I'advection, la dispersion, la sorption, la désintégration et

la production du soluté s’écrit :

dc; 6’20i de;
KA A L 2.1
ot Ox? v ox paci T (2.1)

ol R; > 0 est le facteur retard [-], D; > 0 est le coefficient de dispersion (m?.s7!), v;

R;

est la vitesse de l'eau interstitielle (m.s™1), u; est la constante de vitesse pour la désintégra-
tion du premier ordre (s71), et ~; est la constante de vitesse pour la production d’ordre zéro
(kg.m™3s71) (Van Genuchten et Alves, 1982). Désignons par c(x,t) le résultat de la fusion des
concentrations de couches, ¢;(z,t)(i = 1, ...,m), tel que défini sur la Figure 2.1. Les équations de
transport (1) sont accompagnées de conditions initiales, d’interfaces et limites. La concentration

est initialement supposée constante dans chaque couche :

La concentration et le flux dispersif sont supposés continus aux interfaces entre couches adja-

centes (i = 1,...,m — 1) (Leij et al., 1991; Liu et al., 1998 ; Pérez Guerrero et al., 2013) :

Ci(liJ t) = Ci+1(li7 t)a (2?))
801‘ aci
0: D5 (I, 1) = ¢9i+1Di+la—;1(li, t). (2.4)

Les conditions aux limites générales de Robin sont prises en compte a 'entrée (x = 0) et a la

sortie (x = L)telles que :

aocl(O,t) - bo%(o, t) = g(](t), (25)
CLL01<O, t) + bL%(O,t> = gL(t) (26)

La constante 6; apparaissant dans la condition d’interface (Equation 2.4) est la teneur
volumétrique en eau (m®.m™3) dans la iéme couche (Van Genuchten and Alves 1982). Dans
les conditions aux limites des (Equations 2.5 et 2.6), aq, by, ar, et by, sont des constantes; go(t)
et gr(t) sont des fonctions du temps, spécifiées arbitrairement 0 et L désignant 'entrée (z = 0)
et la sortie (z = L), respectivement (Figure 2.1). Nous remarquons que by et by, sont tous deux
non négatif, ag ou by doit étre différent de zéro et au moins un de ay, et by, doit étre différent

de zéro .
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Pour les problémes de transport des solutés, on a généralement (Leij et al. 1991 ; Liu et al.

1998 ; Goltz and Huang 2017), soit une condition aux limites de type concentration :

c1(0,t) = ¢o(t); (2.7)

ou une condition aux limites de type flux :

)
v161(0,8) — Dla—j(o, t) = vico(t), (2.8)

appliquée a 'entrée, ol ¢y est la concentration d’entrée spécifiée, tandis qu’'un gradient de

concentration nulle est appliqué a la sortie :

e
ox

Ces conditions aux limites sont obtenues a partir des conditions aux limites générales (Equa-

(L,t) = 0. (2.9)

tions 2.5 et 2.6) en définissant ag = 1, by = 0, go(t) = co(t) (Equation.2.7), ag = vy,by =

Dy, go(t) = v1c0(t) (Equation 2.8) et ar, = 0,b, = 1, ¢g.(t) = 0 (Equation 2.9), respectiment.
Plusieurs méthodes peuvent étre utilisées pour résoudre le probléme de transport multi-

couches formulé par les Equations 2.1 a 2.6. Nous n’en présenterons ici que deux dans cette

partie.

2.1.1 Meéthode de la GITT

L’objectif ici est de trouver une solution analytique sous forme fermée pour le probléme
de 'advection-dispersion mentionné plus haut. Pour ce faire, les procédures de la GITT sont
employées.

e Homogénéisation des conditions aux limites

La méthode de la GITT débute par une substitution de variables dans ’équation (2.1), pour
homogénéiser les conditions aux limites des équations (2.5) et (2.6), et pour faire converger la
solution aux limites. Les conditions aux limites du probléme sont homogénéisées en introduisant

la fonction " filtre " Fj(x) et une fonction inconnue H;(z,t) tels que :

¢i(z,t) = Fy(z) + Hi(z,t). (2.10)

Lorsque Fj(x) est choisie de maniére appropriée, en remplacant I’équation(2.10) dans les
équations (2.1)-(2.6), on obtient un probléme avec des conditions aux limites homogénes en
termes de variables dépendantes H;(z,t). Une substitution de 'equation (2.10) dans les équa-
tions (2.1)-(2.6) donne :

0H;

Rt
ot

= LzH'L; Tim1 < T < Ty, 1=1,2,3,....m (211)
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ulHl—Dl% =0; xz=x9=0, (2.12)
Hi=H;
k,-aaHZ kmag]i“; r=x; =123, ...m—1 (2.13)
aglxm =0; =21, (2.14)
Hij(x,0) = Gi(z) — Fi(x); xi,<z<z; i=1,2,3,....m, (2.15)

e Le probléme des valeurs propres d’advection-dispersion associé
Nous devons définir un probléme homogeéne auxiliaire pour la variable spatiale 1;(x) dans
les mémes couches du probléme original. Le probléme auxiliaire d’advection-dispersion qui en

résulte est :

L+ RNy =03 oy <z <a; i=1,2,3,..,m, (2.16)
d
wt — DY 20 p— =0 (2.17)
dx
Vi =
A vz i=1,23..m—1, (2.18)
k,dwi — k. dpig1
v dx i+1" gz
dpm
c% =0, x=on. (2.19)

e Solution du probléme des valeurs propres
La solution générale de I'Eq.(2.16) peut étre écrit en termes de deux solutions linéairement

indépendantes ¢; () = ¢ k(25 \i,) et 0; x(x) = 0, 1(z, A\p) et de deux coefficients A, j, et B :

Vir(x) = Aipdin() + Birbin(); 2 <z <2; i=1,2,3,...,m (2.20)
avec
Ti—1 [ Ui—1 U; -
Ay = — ) A, 2.21
& exXp |: 9 <D7;_1 Dl):| k ( )
et
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B;r = exp [3712—1 <;L)if11 _ %)} Biy. (2.22)

Les équations (2.20) et (2.21)-(2.22) peuvent étre combinés pour donner, aprés simplification

appropriée, une expression pour les fonctions propres ¢; () :

U;x
2D;

Vi (z) = exp( + S,)m sin(fB; xx) + mcos(ﬁi,kx)],
i <z<z; i=1,23,...m k=123 .,00 (223)

e Orthogonalité et norme du probléme des valeurs propres
Le systéme des valeurs propres a été réécrit en la forme des problémes de diffusion auto-

adjoint de classe II et la relation d’orthogonalité est donnée par (Mikhailov et Ozisik, 1984) :

3 / w; ()t (2) v () d = 6 N, (2.24)
=1 -

ou N; est la norme et I'expression de forme fermée suivante pour la norme est :

Ne =) Nk (2.25)

e La paire de transformées intégrales
La représentation de la fonction H (z,t) sous la forme d’un développement en série en termes

de fonction propres v, (x) permet d’obtenir la paire de transformées intégrales suivante :

A1) = - Yik (@) nverse);
Hy (t) = Z / w; ()i (x)H (z,t) dx (Transform). (2.27)
k=1,

e Transformée intégrale de I’equation différentielle
En rappelant la formule inverse (Equation 2.26) a l'equation (2.11) et en rappelant le pro-

bléme des valeurs propres (Equation 2.16), on obtient :

0 =i () - = R\ (2) S
_ > H — P H . ) ) L
Rat; Nj J(t) ; ] J(t)v T <T<Zy 1 1,2,3,...,m.

N;
(2.28)
En utilisant la propriété d’orthogonalité (Equation 2.24), on obtient ce qui suit :
dHy (t _
C];t( ) - _>\k2Hk (t> ) Ti—1 < T < Ty, L= 17 27 37 “eey T (229>
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La condition initiale (Equation 2.15) est également transformée pour donner :

H;, (0) = Zﬁk, i<z <z;, =123 ..,m. (2.30)
=1

e Solution analytique pour les problémes de transformées et originaux

La résolution de ’equation (2.29) avec la condition initiale, équation (2.30) donne :

H; (t) = H; (0) exp (—At) . (2.31)

Enfin, en invoquant la formule inverse et la relation de ’équation (2.10), on obtient une

solution analytique en forme fermée pour I’équation de transport dans les milieux multicouches :

00 . £
Ci(w,t) = F(x)+ ) w}@}f VA0 exp (-N);  mia<z<mi i=123..m (232)
k=1

2.1.2 Meéthode de la transformée de Laplace

Cette méthode fut proposée pour la premiére fois par Carr (2020) en faisant une extension
sur les problémes de transport multicouches. Pour résoudre le modéle de transport multicouche
formulé par les équations (2.1)-(2.6), le probléme est reformulé en m-problémes de transport
monocouche isolés (Carr and Turner 2016 ; Rodrigo and Worthy 2016 ; Zimmerman et al. 2016).
Pour cela, des fonctions de temps inconnues, g; (t) (i = 1,...,m — 1), sont introduites pour dési-
gner le multiple scalaire suivant du flux dispersif (négatif) aux interfaces des couches adjacentes

(Carr and Turner 2016 ; Rodrigo and Worthy 2016 ) :

de;
ot

Cette transformation conduit a la forme équivalente du modéle de transport multicouche

(2.1)-(2.6) suivante :

9i (t) = 0;D;i— (li, 1) . (2.33)

e Premiére couche (i = 1)

801 . @ _ 801

ng D, 92 vlg — picr + 71, (2.34)
¢ (z,0) = fi, (2.35)

aoer (0, 1) — bow — g0 (1) (2.36)
0,0, 200000 _ (2.37)

ox
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e Couches intermédiaires (i = 2,...,m — 1) :

dc; D¢ Je;
SR oY piCi + Vi, (2.38)

Mgy =P~V

aci (li—h t) i
QzDza—x =3gi—1 (t) 3 (240)
801- (lz, t)
0,D;—————= = g; (). 2.41
(2 7 ax gl( ) ( )
e Derniére couche (i =m) :

oc,n, d%c,, oc,,
me =D,, oz U o LmCm + Yims (2.42)
e (7,0) = fn, (2.43)

8Cm (lmfl, t)

Dyy——————2 = gy 2.44

oc,, (L,t
anen (D.8) + by 2em Bt gy (2.45)

ox

En appliquant la transformée de Laplace aux problémes isolés monocouches (2.34)-(2.37),
(2.38)-(2.41) et (2.42)-(2.45), nous obtenons :

e Premiére couche (i = 1)

d?C dC -
1? — vld_xl - (,Ul + Rls) Cl = _lel — %, (246)
- dCy(0, s
CL(]Cl (0, S) - bo% = Go (8) (247)
dél(ll, 8)
00D, —— =G . 2.48
[ 1 (s) ( )
e Couches intermédiaires (i = 2,...,m — 1)
dzéi dél = Yi
Di—t 0 (s SO = —R.f. — % 924
iz~ Vig — (it Ris) G = —Rifi = —, (2.49)
dC_’1 (li—17 S)
lel— = Gi—l (S) y (250)

dx
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0; =G; 2.51
1) _ (251
e Derniére couche (i = m)

d?C,, ac,, _ Ym
Fom — _Im 2.52
m—g — Un= = (i + Bons) G = =R frn = ==, (2.52)

dCh,
QmDm% (lm—b S) == Gm—l (8) 5 (253)
. dCh,

arCr, (L, s) — by, T (L,s) =Gr(s) (2.54)

oit C; (1,8) = L{C; (x,t)} = [ C; (z,t)e *tdt désigne la transformée de Laplace de C; (z,1) ;

Gi(s) = L{g; ()} = 7091‘ (t)e~s'dt désigne la transformée de Laplace de g; (t) pour i =
1,...,m—1. "

Les transformées de Laplace de Gq (s) = L{go (t)} et G, (s) = L{gr (t)} sont supposées étre
déterminées analytiquement. Les problémes aux valeurs limites (2.46)-(2.48) et (2.49)-(2.51),
(2.52)-(2.54) font tous intervenir des équations différentielles du second ordre avec coefficients
constants qui peuvent étre résolues en utilisant les techniques standard (les détails de résolution
ne sont pas mentionnés ici) pour donner les expressions des concentrations suivantes dans le

domaine de Laplace :

Ci(x,s) = A1 (x,5)Go (s) + By (x,5) Gy (s) + P (z,9), (2.55)
Ci(x,s) = Ai(x,s)Gi—1(s) + Bi (x,8) Gi (s) + P (z,s); i=2,..,m—1, (2.56)
Cr (2,8) = Ap (2,5) Gpe1 (8) + By (2, 5) G, (8) + P (2, 5) (2.57)

ou les fonctions A; (z, s), B; (z, s) et P; (z, s) sont définies dans le Tableau 1 de (Carr, 2020).
Toutes les autres variables des équations (2.55)-(2.57) étant définies pour déterminer Gy (s), ...
Gum-1(s), les transformées de Laplace des fonctions inconnues aux interfaces g; (t) , ..., gm—1 (1),

on impose la continuité de la concentration & chaque interface dans le domaine de Laplace (Carr

and Turner, 2016 ; Rodrigo and Worthy, 2016 ; Carr and March, 2018).

Ci (lias) - Oi—i-l (ll78)7 i :ia"wm_ 1 (258>
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La substitution des équations (2.55)-(2.57) dans le systéme d’équations (2.58) donne un
systéme linéaire pour X =[G (s),...,Gpq (s)]T, qui peut s’exprimer sous la forme matricielle

ainsi que suit :

AX =b (2.59)

ou X est une matrice colonne ayant pour éléments G;(s), les éléments de la matrice tridia-
gonale (m—1) x (m—1)A ({a;;}) et du vecteur de longueur (m—1) b ({b;}) (i =1,2,...,m—1)
sont donnés par :
1 = Bi(s1,5) — Ax(lh, 8),

asp = —Ba(x1,5),

a;i—1 = Ai(x, 5), i =2,...,m—2,

a;; = Bi(xi,s) — A (U, 9), i=2,...,m—2,

@i iv1 = Biy1(zi, 9), i=2,...,m—2,

Am—1,m—2 = Am—l(xm—h 5)7

Am—1m-1 = Bm1(lm—1, s) — Am(lm-1,5),

by = Py(x1,8) — Pi(x1,8) — A1(mi, $)Go(s),

b; = Piii(xi, s) — Pi(l;, s) i=2,...,m

bn-1 = Ppn(®m-1,5) — Pn_1(Tm-1,5) — Bn(Tm-1,5)GL(s).

La résolution du systéme linéaire de 'équation (2.59) permet de calculer les fonctions G4 (s),
vty G—1(s) et donc, la transformée de la concentration des équations (2.55)-(2.57) peut étre
évaluée a n’importe quel x et s du domaine de Laplace.

Pour convertir les expressions des équations (2.55)-(2.57) du domaine de Laplace au do-
maine temporel et ainsi obtenir la concentration, nous devons calculer la transformée de Laplace

inverse donnée par :

Ci(z,t) “{Ci(z,s)} = L,/e‘%ai(x,s)ds; (2.60)

271

ou I représente le contour de Hankel qui commence a —oo — 04, s’enroule autour de ’origine
et se termine & —oo + 0i (Trefethen et al. 2006). En introduisant le changement de variable
z = st et en utilisant 'approximation rationnelle de e* et par application du théoréme des

résidues (Trefethen et al. 2006), on obtient la formule d’inversion numérique suivante :

Ci(z,t) = L7 {Ci(z,s)} = —%Re { Z w,Ci(, sk)} , (2.61)

keOn
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ou N est pair, Oy est 'ensemble des nombres impairs plus petit que N, s, = z;/t et wy, 2
€ C sont les résidus et les poles de la meilleure approximation rationnelle (N, N) de e* dans la
droite réelle négative. wy, et z; sont des constantes, qui sont indépendantes de = et ¢ et calculées

a 'aide d’une fonction MATLAB fournie.

2.2 Modélisation du probléme

Dans cette partie, nous allons rassembler quelques phénomeénes qui peuvent régir le mouve-
ment des radionucléides dans les sites de dépot afin d’établir un modéle mathématique fraction-
naire représentant le transport anormal des radionucléides. Ce modéle mathématique permet
d’obtenir une idée concernant le niveau de l'activité volumique dans les roches , dans I’espace
mais aussi dans le temps pour le cas de la contamination suite a un stockage des déchets

radioactifs dans une formation géologique.

2.2.1 Formulation du probléme

Considérons le transport d’un radonucléide a travers un milieu poreux a m-couches divisé
comme suit : 0 =y < [} < ... < lp—1 < l;, = L (confére Figure 2.1). Ce type de probléme
peut étre rencontré lors du transport des radionucléides aprés un stockage dans une formation
géologique profonde, dépendant de 'activité et de la période de la source. Dans ces systémes
constitué de barriéres géologiques (qui forment ici les couches), les radionucléides se déplacent
souvent dans des fractures ou des pores de trés petites dimensions. Un tel transport ne peut
pas complétement étre décrit a I'aide de 1’équation de Fick conventionnelle car, il tient lieu de
transport anormal. Pour décrire ce transport anormal, dans ce travail, nous utilisons ’approche
basée sur la dérivée fractionnaire par rapport a la variable temporelle. Soit C;(z,t) la concen-
tration du radionucléide dans la iéme couche (iéme barriere), ot = € (I;,-1 ;) est la distance
de 'entrée & © = 0 et (¢t > 0) est le temps. L’équation déterminante traduisant le transport
non-Fickien du radionucléide dans la iéme couche s’écrit :

2
z% - Ui% — wiC, (2.62)

ol oDy représente ici la dérivée fractionnaire de la concentration C; par rapport au temps,

RZ'()DZX [Cz ($, t)] =D

aux sens de Caputo-Fabrizio et Atangana-Baleanau. Dans I’équation (2.62), nous avons consi-
déré qu’il n’existe aucune source de production du radionucléide dans chacune des barriéres.
En négligeant le bruit de fond du radionucléide dans chaque couche, la condition initiale

dans chaque couche peut s’écrire :

Ci(x,t =0) = 0. (2.63)
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Les sources de radionucléides sont d’une grande importance pour la simulation du transport
des radionucléides dans les sites de dépot car elles régissent ’ampleur des concentrations de la
radioactivité, les formes et tailles des panaches des nucléides. Ici, nous considérons une région
source qui contient des quantités spécifiées de sources de nucléides par section transversale,
perpendiculaire a la direction d’écoulement de 1’eau et supposons que le taux de libération du
nucléide est proportionnel aux quantités de nucléides restant dans le dépot. La condition aux
limites de type de Dirichlet est mieux adaptée pour décrire I’entrée de la source de contamination
a l'origine du domaine (x = 0). Une condition de flux de concentration nulle est considérée a

la fin du domaine (z = L). Les conditions aux limites s’écrivent donc de fagon générale :

Ci(r =0,t =) =C% ™, (2.64)
%(x L) =0, (2.65)

Au niveau des interfaces entre couches adjacentes, nous imposons la continuité de la concen-

tration et du flux dispersif :

Ci(li,t) = Cypa (I, 1), (2.66)
0:Di (I 1) = empma—;(zi, t). (2.67)

2.2.2 Résolution du probléme de transport anormal

Pour résoudre le probléme de transport anormal de migration des radionucléides dans un
site de dépot en couche décrit par les équations (2.63) a (2.67), I'une des méthodes proposées
dans la section précédente peut étre utilisée. Cependant, a cause du nombre de couches, la
résolution des équations transcendentales de la méthode de la GITT est trés compliquée. Par
conséquent, la solution semi-analytique du systéme d’équations (2.63) a (2.67) est obtenue dans
le domaine de Laplace en utilisant la procédure proposée par Carr (2020).

¢ Le modéle est reformulé par un systéme de m—problémes de transport anormal dans
chaque couche isolée séparement par introduction de fonctions inconnues f;(t)(i = 1,...,m — 1)
représentant le gradient négatif du flux de la concentration du radionucléide aux interfaces des
couches :

e Premiére couche (m = 1)

0?Cy oC,

Rltha [Cl (I,t)] == DIW — Ul% - ,ulCl, (268)
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Ci(z,t=0)=0; 0<z<l, (2.69)
Ci(r =0,t) = f(t);  t>0, (2.70)
91D1W = fi(t):  t>0, (2.71)

e Couches intermédiaires (i =2,3,...,m — 1)

9*C; oC;

Ritha [CZ (.I',t)] = Dlw — 'UZ'% — ,uzcz 0 S X S ll, (272)
Ci(z,t=0) = fi lioy <x <, (2.73)
Ox
ox
e Derniére couche (i = m)
2
Roo Dy [Cry (2,1)] = Dmaa—c;m — vmaa& — i C; Im—1 <x <L, (2.76)
T T
Cr(z,t =0) =0; lm—1 <z <L, (2.77)
0,0, 2T = lntD) _ g (2.78)
Ox
OC(x = L,t)
= U; > 0. .
5 0; >0 (2.79)

Avec chaque probléme couplé aux autres en imposant la continuité de la concentration aux
interfaces des couches adjacentes tel que donné par 1'équation (2.66).

¢ En appliquant la transformée de Laplace des problémes de transport pour chaque couche
isolée aux équations (2.68)-(2.71), (2.72)-(2.75) et (2.76)-(2.79), on obtient les systémes d’équa-
tions du second dégré suivants dans le domaine de Laplace :

e Premiére couche (i = 1)

Dy dr2 U1 dr ﬁl("sva)al =0; 0<zx <1, (2.80)
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C, = (SiOA), (2.81)
01D162—€1 = F (s). (2.82)

e Couches intermédiaires (i = 2,...,m — 1)
Di% — Ui% —7i;(s,0)C; = 0; Lioi <ax <l (2.83)
002115 = B o) (284
eiDiCiZ_Uxi(li’ s) = F;(s). (2.85)

e Derniére couche (i = m)

m% — Um% — T, (8,0)C,, = 0; o1 <2 <L, (2.86)
QmDm% (lm-1,8) = G-1(5), (2.87)
arCp (L, s) — bL% (L,s) =Gp(s), (2.88)

oit C; (z,8) = L{C; (z,t)} =

C; (x,t)e *'dt désigne la transformée de Laplace de C; (x,t)

1 s
i + oa) st AB

avec i, («, §) = , ici les constantes de normalisation sont choisies

/Li+(1+L CF

o) o4
égales a 1. F;(s) = L{f; (t)} = sz (t)e *'dt désigne la transformée de Laplace de f; (¢) pour
1=1,...,m—1. "

En utilisant I'approche standard de résolution des équations différentielles homogénes du
second ordre, on obtient les expressions suivantes des concentrations dans chaque couche :

e Premiére couche (i = 1)

Cy (x,8) = Ay (x,8) Fy (s) + By (x,8) F1 (s) . (2.89)

e Couches intermeédiaires (i = 2,...,m — 1)

Ci(z,s) = Ai(x,8) Fi_1(s)+ Bi (z,s) Fi (s). i=2,..,m—1 (2.90)

e Derniére couche (i =m)
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Cn (z,8) = Ap (2,8) Fruq () (2.91)

Les fonctions A;(z,s), Bi(x,s) et P;(x, s) sont dédinies dans le Tableau (2.1).

2.2.3 Inversion numérique

La derniére étape consiste a appliquer la transformée inverse de Laplace pour obtenir la
concentration du radionucléide dans la couche i (C;(z,t)). Les solutions représentant les concen-
trations du radionucléide dans chacune des couches dans le domaine de Laplace (C;(z, s)) pré-
sentent des défis considérables lorsqu’on tente de dériver les expressions analytiques ou de les
convertir dans le domaine temporel en raison de leur complexité. Cependant, I'utilisation d’une
transformée numeérique de Laplace inverse (TNLI) offre une approche viable pour déterminer
les concentrations dans le domaine temporel. Pour ce faire, le schéma CME-S (Horvath et al.,
2023), une version étendue de la méthode CME proposée par Horvath et al. (2020) est appliquée
pour inverser nos solutions du domaine de Laplace. Comparée a la méthode de Trefethen (trefe-
then, 2006), la méthode CME-S offre une meilleure stabilité numérique, évite les problémes de
dépassement et de sous-dépassement et permet d’obtenir des résultats précis aufure & mesure
que l'ordre utilisé dans le CME augmente. De plus, la méthode de Trefethen peut conduire a
des résultats peu fiables lorsque 'advection domine le transport des contaminants surtout a
proximité des limites (Carr, 2021).

La CME-S est basée sur I’évaluation numérique de l'intégrale donnant l'inversion de la

transformée inverse de la concentration suivante :

Ci (z,t) = L7 {Ci(z,s)} = %/G%C_(i (x,s)ds, (2.92)

ou I représente le contour de Hankel qui commence & —oo — 0i s’enroule autour de 1'origine
et se termine & —oo + 0i (L. N. Trefethen, J. A. C. Weideman and T. Schmelzer 2006).

Cette intégrale peut s’exprimer sous la forme exponentionelle suivante :

C; (z,t) = 0@e®'1, (2.93)

ol ¢ est un vecteur réel de longueur N, © est une matrice réelle d’ordre N x N et 1 est un
vecteur colonne de longueur N et d’éléments 1 (Asmussen et Bladt, ).

En supposant que A est diagonalisable, ’équation (2.93) peut se mettre sous la forme :

N

Ci(z,t) =) epe . (2.94)

k=1
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Tableau 2.1 — Définition des fonctions A;(z,s), Bi(z,s) et P;(x,s) apparaissant dans les équations
(2.89)-(2.91)

Premiére couche

Al(ﬂj‘, 8) = % [041 2(8)@1}2([1, S)®1,1($, S) — 051,1(8)(13172(31, S)]

Bl (l‘ S) m [(Ul — Dlal,l(s))q)171(0, S)‘I)LQ(JJ, 8) — (’Ul — D1a172(8))(1)171(56, S)]
Br(s) = arz(s) exp(—lan,1(s) — ar2(s)]l) — ar1(s)

Couches intermédiaires (i=1,2,...,m-1)

Pi(z,s) =0

Ai(z,s) = W [ 2(8)Pi2(li, $)Pia(z,s) — ai1(s)Pia(x, 5)]

Bi(ZE, S) = W [ai71(3)¢i71(li,1, S)‘I%’yg (CE, S) — Oéi72(8)‘1)i71($, S)]

Bi(s) = i (s)aia(s){exp(—lay1(s) — ajo(s)](l; — lji—1)) — 1}

Derniére couche (i=m)

P (xz,8) =0

Ap(x,8) = m [ 2(8) P 2(L, $) Loy 1 (2, 8) — A, 1(8) Lo 2(, )]

B (z,s) = 5%@ [, 1(8) P, 1 (l—1, 8) P 2(, 8) — aum 2(8) P 1 (2, 9)]

B () = qim2(8)aim,1(8) exp(—[am,1(s) — am2(8)](lm — lm—1)) — am,1(8)vm,2(s)

Pour toutes les couches (i=1,2,...,m)

i,1(8) = expla;1(s)(z — 1;)]
i2(8) = [Oézz( )(1‘ — li-1)]
o) - =
o 2(5) 22;4D1/M( )

Pour la validation du modeéle, les résultats obtenus seront comparés aux résultats de mesures

expérimentales menées sur certains radionucléides.

2.3 Configuration expérimentale pour la validation du modéle

2.3.1 Matériel et composition minérale : Microscope électronique et tomodensi-

tométrie

Pour caractériser les roches, la méthode d’analyse utilisée est la diffraction a rayon X (DRX)

(Shi et al., 2021). Il s’agit ici de diffracter les rayons X sur les roches pour recueillir I'information
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du signal atténué afin de caractériser les roches. Les appareils utilisés sont le SkyScan 1076, le
Kontich, le Belgium. Pour analyser les pores de roches, on ajuste le bruit du signal des rayons
X, l'intensité ou la résolution. La DRX qui est une méthode non destructive qui permet de
détecter les différences dans l'atténuation du signal des rayons X entre les micropores et les
graines intactes. La, on diffracte les rayons X sur un échantillon; les raies produites donnent
des informations sur les éléments chimiques de I’échantillon. La tomodensitométrie (TMD)
quand a elle, dans cette étude sert & mesurer la porosité des matiéres hétérogénes . L'image
qui est affichée lors de la TDM est scannée en trois dimensions et on obtient alors la porosité,

I’hétérogénéité et la saturation du milieu qui sont caractéristiques du milieu.

2.3.2 Meéthode expérimentale

B Systéme a colonnes dynamiques

Toutes les valeurs d’entrées et les images utilisées dans cette partie sont décrites dans la
littérature de Lee et al. (2021). Les roches utilisées sont les échantillons tirés sur les iles envi-
ronnantes de Kinmen dans la province de Fujian en Chine. Cette méthode consiste & disposer
des colonnes homogénes. Les roches échantillonnées sont prétraitées avant d’étre mises dans
les colonnes. On les écrase et les passe a travers des tamis & mailles pour étre lavées plusieurs
fois entre les 15 a 30 minutes avec ’eau désionisée. Les instruments utilisés lors de ces mesures
contiennent des réservoirs de solution (radio traceur et les eaux souterraines synthétiques), un
approvisionnement en eau multicanal d’une pompe péristaltique (MASTERFLEX L/S ;| Cole-
Parmer Instrument Co., Chicago, IL, USA) a colonnes (type modifié¢, Hsinchu ZeGi Industrial
Co., Ltd., Hsinchu, Taiwan) et le collecteur de fractions automatiques. (confére Figure 2.2). On
dispose que le transport du soluté se fasse dans un milieu homogéne en une seule dimension ; on
ouvre les vannes de commutation au niveau deux (No 2), et on laisse couler le soluté a un taux
de 2.0+£0.2 mL /min jusqu’au niveau huit (No 8). Lors du processus de saturation des pores,
on échantillone toutes les 30 minutes, 10 mL des effluents dans chaque colonne. Les concentra-
tions des radionucléides tels que Na, Mg, Ca et K sont mesurées en couplant la spectrométrie
d’émission optique & plasma (ICP-OES, DV 7000, PerkinElmer, Waltham, MA, USA).

B Setup expérimental pour un radio traceur non réactif et un radio traceur
réactif.

Pour connaitre les caractéristiques de transport des radionucléides, on prépare toutes les
colonnes de la Figure 2.1.a de la méme fagon. Les échantillons de HTO étaient mesurés en
utilisant ’analyseur & scintillation liquide (LSA, Perkin Elmer Tri-Carb 3170 TR/SL) avec une
efficacité de 51% et 10mL des échantillons sont mélangés avec 10 mL du cocktail a scintillation

(packard LLT USA) dans 20 mL du polyéthyléne. Tous les éléments chimiques utilisés dans
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cette expérience étaient désionisés et purifiés analytiquement. En ce qui concerne les radios
traceurs réactifs (Se et Cs), on s’est servi de dioxyde de Sélénium (Sigma Aldrich, Germany,
S.03) et le Chlorure de Césium (CsCl, Merck, Germany) pour les marquer comme les traceurs
des isotopes stables respectivement. Trois millilitres de la solution étaient utilisés pour améliorer
I’analyse de la concentration pour le Se en utilisant ICP-OES et pour le Cs par spectrométre

d’adsorption atomique & flamme (FAAS, Ice3000, Thermo, Germany).

Tableau 2.2 — Les conditions expérimentales de 'EAD utilisées dans cette étude

Parameétres No.1 No.2 No.3
Longueurs 2 4 8

Volumes de pores 18,06 36,11 72,22
Densités volumiques / 1,45 /
Debits / 2.040,2 /
Contrations de HTO / Ap=50 Bg.mL~t (Vo=5000 mL) /
Concentrations de Se et Cs / Cop=1.107* M /

Le slash (/) signifie que la valeur est identique a celle de la deuxiéme colonne.

Conclusion

Dans ce chapitre, il était question de présenter les matériels et méthodes utilisés pour la
résolution du modeéle de transport des radionucléides multicouches. Nous avons dans un pre-
mier temps présenté certaines méthodes de résolution du transport des radionucléides dans les
milieux en couches. Parmi ces méthodes, nous avons : la méthode de la GITT et la méthode
basée sur la transformée de Laplace. Ensuite, nous avons présenté le modéle de transport pro-
prement dit et I’avons résolu a l'aide de la transformée de Laplace. Le chapitre s’est terminé
par la présentation de la configuration expérimentale pour la validation du modéle. Dans le
dernier chapitre, nous allons présenter les différents résultats obtenus, tout en nous appuyant

sur l'effet du paramétre fractionnaire sur la distribution spatiale des radionucléides.
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RESULTATS ET DISCUSSION

Introduction

Dans le chapitre précédent, un modéle de transport fractionnaire des déchets radioactifs
par advection-dispersion dans un site de dépot a été présenté et résolu a ’aide de la transformée
de Laplace. Le modéle a tenu compte de la présence de plusieurs barriéres lors du stockage
géologique des déchets radioactifs et de la migration des radionucléides dans les micropores.
Dans ce chapitre, nous présenterons les différents résultats obtenus. Il sera d’abord question de
vérifier la validité du modéle et la fiabilité du code numérique utilisé pour ce type de probléme
en comparant les résultats obtenus a ceux des mesures expérimentales et a ceux de la littérature
pour des cas particuliers. Par la suite, nous analyserons I'influence du parameétre fractionnaire

sur la distribution spatiale des radionucléides dans chacune des couches (barriéres).

3.1 Présentation des résultats expérimentaux utilisés

La littérature comporte des travaux sur le transport des radionucléides dans les sites
de dépot, mais nous n’avons pas pu entrer en possession des résultats expérimentaux sur les
systémes de barriéres multiples. Pour cette raison, nous comparons les résultats obtenus pour
une couche a ceux des résultats expérimentaux pour une barriére constituée de la roche haute
qui est ici le granite. A cet effet, trois radionucléides (HTO, Se et Cs) sont utilisés pour plusieurs

longueurs du trajet dans le granite.

3.1.1 Reésultats expérimentaux de mesures sur un radiotraceur non réactif (HTO)

et des traceurs radioactif réactifs (Se et Cs)

Le HTO, qui est un radiotraceur non réactif (pas de processus de sorption) a été utilisé
pour caractériser les principaux processus de transport physique dans le systéme a colonnes
dynamiques proposé avant d’utiliser Se (IV) et Cs. La figure 3.1 montrent ’évolution temporelle
des courbes de concentration obtenues pour les trois radiotraceurs dans la colonne de liquide. La

figure 3.1(a) montre que les courbes d’évolution temporelle de HTO pour les différents trajets
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ont atteint la valeur 1 (C'/Cy = 1). Cependant, la figure montre une différence entre les courbes
de concentration de Se et Cs (C'/Cy < 1) due a leurs facteurs de retard (R > 1) supérieurs a

celui de HTO ot son facteur de retard est engendré seulement par les réactions de sorption.
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Figure 3.1 — Courbes d’évolution temporelle des concentrations de HTO, Se, Cs en fonction de la

longueur du trajet
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En outre, les valeurs de concentrations maximales atteintes quelque soit la longueur du
trajet suivent les amplitudes C's < Se < HTO. Ce qui signifie que le Cs est fortement attaché

par les particules solides du granite.
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Figure 3.2 — Courbes d’évolution des concentrations de HT'O, Se, Cs en fonction des volumes des pores

(PV=vt/L) pour différentes longueur du trajet
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3.1.2 Comparaison des résultats expérimentaux au résultats du modéle et a ceux

du transport normal

Pour évaluer le modéle qui décrit le mieux le transport des radionucléides dans les sites de
dépdt, nous comparons les résultats de mesure expérimentales aux résultats semi-analytiques
obtenus dans ce travail et les résultats obtenus en utilisant le transport Fickien proposé par Van
Genuchten et Alves (1982). Pour ce faire, le modéle de transport anormal multicouches proposé
dans cette étude a été transformé en un modéle de transport anormal pour une seule couche
en considérant v; = v, D; = D, R; = R et 6; = 6 dans chacune des couches. Les paramétres de
transport utilisés pour cette comparaison proviennent des mesures effetuées sur le site de dépot

et sont présentées dans le Tableau 3.1.

Tableau 3.1 — Les Paramétres d’ajustement de HTO, Se, Cs utilisés pour les comparaisons des résultats

de simulation a ceux des mesures expérimentales

Radionucléides D 0 « R

(cm?/min) (-) (cm)

0,1158 046 0,53 1,00
HTO 0,1173 046 0,53 1,00
02627 046 1,19 1,00

04889 046 222 147
Se 0,3296 046 150 1,67
1,2847 0,46 584 1,34

05641 046 2,56 4,00
Cs 0,8889 046 4,04 4,00
3,0345 046 13,79 4,00

Pour évaluer le dégré avec lequel les résultats de prédiction (C,) s’écartent des valeurs
expérimenales (C.,), on utilise I’écart quadratique moyen (EQM, en anglais Root Mean Square

Error (RMSE)) donné par :

_ X (G —C)
R (3.1)

A contrario, pour évaluer le dégré avec lequel les résultats de prédiction se rapprochent des
valeurs expérimentales, on détermine le coefficient de correlation R. Plus ce coefficient tend
vers 1, plus le modéle permet de mieux approcher la réalité.

La figure 3.4 illustre les comparaisons entre les résultats de simulation obtenus avec le modéle

a l’équilibre isotherme (Van Genuchten et Alves, 1982) et les résultats expérimentaux pour les
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trois radionucléides.
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Figure 3.3 — Comparaison de 1’évolution temporelle des concentrations des radionucléides obtenus a

I’aide du modéle a I’équilibre isotherme linéaire et les résultats expérimentaux

Les courbes montrent que le modéle a 1’équilibre isotherme linéaire ne permet pas de décrire

I’évolution temporelle des concentrations observées surtout pour le '37C's. Néamoins, les courbes
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de simulation obtuenues et les résultats expérimentaux montrent que les concentrations aug-
mentent avec le temps jusqu’a des valeurs maximales. Les valeurs des EQM et des coefficients

de corrélation sont regroupées dans les tableaux 3.2 et 3.3.
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Figure 3.4 — Comparaison de 1’évolution temporelle des concentrations des radionucléides obtenus a

I’aide du modeéle fractionnaire utilisant la dérivée de Caputo-Fabrizio et les résultats expérimentaux
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La figure 3.4 illustre les comparaisons entre les résultats de simulation obtenus & l'aide
du modele fractionnaire utilisant la dérivée de Caputo-Fabrizio (o« = 0,85) et les résultats

expérimentaux pour les trois radionucléides.
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Figure 3.5 — Comparaison de 1’évolution temporelle des concentrations des radionucléides obtenus a

I’aide du modéle fractionnaire utilisant la dérivée d’Atangana-Baleanau et les résultats expérimentaux
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La figure 3.5 illustre les comparaisons entre les résultats de simulation obtenus a 'aide du
modele fractionnaire utilisant la dérivée de Atangana-Baleanau (o = 0,77) et les résultats
expérimentaux pour les trois radionucléides.

Les courbes montrent que les concentrations de chaque radionucléide augmentent avec le
temps jusqu’a des valeurs maximales de concentration données pour la longueur du chemin
parcourue dans le granite.

Une comparaison des courbes de simulation avec les résultats expérimentaux montre que
les modeéles utilisant les dérivés fractionnaires sont plus adapté pour I’évaluation du niveau de
radioactivité lors du stockage des déchets dans le granite quelque soit la longueur du chemin
parcouru par les radionucléides. De plus, la qualité de ’ajustement avec le modéle de la déri-
vée fractionnaire d’Atangana-Baleanau (DFAB) est supérieure a celle du modéle de la dérivée
fractionnaire de Caputo-Fabrizio (DFCF) et du modéle fickien.

Il est montré a partir des courbes d’ajustement des données expérimentales figures (3.4)
et (3.5) que les modéles DFCF et DFAB proposés peuvent suivre ’évolution temporelle des
valeurs expérimentales et on obtient des précisions d’ajustement similaire, qui sont évidemment
meilleures que le modéle fickien. Le bon accord entre les résultats théoriques et expérimentaux
indique que les modéles de transport fractionnaire proposés sont plus efficace et flexible pour
caractériser la migration anormale des radionucléides. La principale différence entre les courbes
d’ajustement de ces deux types de modéles fractionnaires réside sur la valeur de o qui est plus
petit pour la DFAB par rapport a celle de la DFCF. Ceci est due a la non-singularité de 'effet
mémoire.

Les valeurs des écarts quadratiques obtenus pour chacun des modéles sont présentées dans

le Tableau 3.2 et les valeurs des coefficients de corrélations dans le Tableau 3.3.

Tableau 3.2 — Les écarts quadratiques entre les résultats de simulation et les résultas expérimentaux

Radionucléides Trajet LEM DFCF DFAB
2em 0,125 0,0221  0,0189

HTO 4em 0,256 0,011 0,009
8cem 0,401 0,00688 0,00442

2cem 0,157 0,0119 0,013
Se 4em 0,222 0,017 0,0087
8em 0,235  0,0581  0,0378

2em 0,407 0,0223  0,0189
Cs 4em 0506 0,013 0,01
8cem 0,487  0,0189 0,016
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Tableau 3.3 — Les coefficients de corrélation entre les résultats de simulation et les résultas expérimen-

taux

Radionucléides Trajet LEM DFCF DFAB
2em 0,781 0,912 0,922
HTO 4em 0,644 0,791 0,812
8em 0,518 0,862 0,873

2em 0,722 0872 0,885
Se dem 0,653 0925 0,931
8em 0,671 0857 0,863

2em 0,501 0,882 0,917
Cs 4em 0544 0911 0,920
8em 0,565 0,829 0,834

F’analyse des tableaux montre une bonne corrélation entre les résultats de mesures expéri-

mentales et les modéles de transport anormaux utilisant les dérivées fractionnaires.

3.2 Effet du paramétre fractionnaire

Dans cette partie, nous nous concentrons sur 'impact du paramétre fractionnaire sur la
distribution spatiale de la concentration des radioucléides dans les sites de dépot. Pour ce faire,
nous considérons un scénario hypothétique du transport anormal dans un site a deux couches et
a cinq couches. Nous étudions la distribution du ¥7C's et du #Sr dans ces deux sites en utlisant
chacune des dérivées fractionnaires définies plus haut. Les paramétres utilisés proviennent de

Pallagyi et Stamberg (2010) et sont présentés dans le Tableau 3.4.

3.2.1 Reésultats du modéle pour un milieu a4 deux et a cinq couches

La figure 3.5 illustre les distributions spatiales des concentrations du ¥"C's (figures 3.5(a)
et 3.5(b))et du ¥ Sr (figures 3.5 (c)et 3.5 (d)) dans un site de depot a deux couches constitués
de Diorite I-Diorite II. Les courbes ont été obtenus a ¢ = 100 minutes avec les parameétres
du Tableau 3.4 en utilisant différentes valeurs de a dans les définitions des derivées fraction-
naires de Caputo-Fabrizio (CF) et Atangana-Baleanu (AB). Les lignes continues indiquent les
solutions obtenues en utilisant le modéle des derivées fractionnaires et les cercles indiquent les
solutions obtenues a 1’aide du modeéle de transport fickien (Carr, 2020). La ligne pointillée ver-
ticale indique I'emplacement de l'interface & x = 4cm. Les courbes montrent que pour chaque

définition de la dérivée fractionnaire, les concentrations de chaque radionucléide décroient avec
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la position a partir de la valeur 1 jusqu’a une valeur asymptotique qui dépend du radionucléide
et de la dérivée fractionnaire utilisée. Ceci est due aux différentes propriétés de chaque radio-
nucléide en particulier au coefficient de distribution mais aussi au comportement de chacune
des dérivées fractionnaires. Cependant, les valeurs des concentrations du 37C's sont plus faibles
que celles du 857 ; ceci indique que le 1¥7C's migre rapidement par rapport au ®Sr. On observe
également sur la figure 3.5 que I'augmentation de l'ordre de la derivée fractionnaire entraine
une augmentation de la concentration de chaque radionucléide dans chacune des couches. Ceci
peut étre attribué a la variation du phénoméne de sous-diffusion avec 'augmentation de a.
En outre, les différences entre les écarts de concentrations observés sont plus grandes pour le
modéle utilisant la DFAB par rapport au modéle de la DFCF. Ceci est due au fait que l'effet
mémoire est plus accentué pour la DFAB par rapport & la DFCFE. Lorsque le paramétre « est
élevé c’est a dire a = 1, on observe une diffusion plus rapide et & une propagation plus étendue
des radionucléides dans les couches. Pour cette valeur particuliére de «, les résultats des deux
modéles utilisant les dérivées fractionnaires sont en accord avec le modeéle fickien. Ce qui montre

une fois de plus la fiabilité du modéle.

Tableau 3.4 — Les Paramétres de transport utilisés pour étudier I'effet du parameétre a sur la distribution

du B¥7Cs et du ®5Sr

Roches R 0 Dx10%(m?/s) v(cm/min)

13705
Diorite-I 227 04 0,09 2.1
Diorite-II 90 0,45 0,23 2.1
Gabbro 70 0,4 0,26 2.5
Granit 17 0,45 0,16 2.8
Tonalite 36 0,5 0,12 0.7
85ST
Diorite-I 69 0,4 0,13 0,9
Diorite-II 53 0,45 0,20 0,81
Gabbro 35 0,4 0,15 1,1
Granit 13 0,45 0,26 1,3
Tonalite 36 0,5 0,17 0,6

La figure 3.6 illustre les distributions spatiales des concentrations du ¥*"C's (Figures 3.6(a)
et 3.6(b))et du ®Sr (figures 3.6 (c)et 3.6 (d)) dans un site de depdt a cinq couches constituée
de Dirorite I-Dorite II- Gabbro-Granit-Tonalite.
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Les courbes ont été obtenues avec les paramétres du tableau 3.4 en utilisant pour plu-
sieurs valeurs de « dans les définitions des derivées fractionnaires de Caputo-Fabrizio (CF) et
Atangana-Baleanu (AB). Les lignes continues indiquent les solutions obtenues en utilisant le
modele des derivées fractionnaires de (CF) et (AB) et les lignes circulaires indiquent les so-
lutions obtenues en utilisant le modéle des derivées entieres ou derivées du transport normal
(Carr, 2020). Les lignes pointillées verticales indiquent les positions des interface a x = 2 cm,
X =4 cm, x = 6 cm et x = 8 cm. Les courbes montrent des évolutions des concentrations des
radionucléides similaires a ceux de la figure 3.5. Plus le parameétre fractionnaire o diminue, plus
la concentration diminue également au niveau des différentes couches. Ceci est due au fait que
les propriétés des roches ne varient pas assez d’une roche a une autre ainsi que les propriétés

des radionucléides.

3.2.2 Discussion sur 'impact du paramétre fractionnaire

L’augmentation des valeurs de la concentration avec le paramétre fractionnaire « et la si-
milarité entre les profils de concentration pour les deux dérivées fractionnaires utilisées montre
que les deux dérivées fractionnaires capturent les mémes phénomeénes de transport anormal.
L’augmentation des concentrations de chaque radionucléide avec la valeur de a peut étre attri-
buée a la diffusion anormale, a I’hétérogénéité du milieu, & la réduction de la rétention, a 'effet
mémoire et au transport non local. En effet, lorsque le paramétre fractionnaire augmente, la
diffusion anormale devient plus prononcée, la rétention des particules dans le milieu diminue,
les effets d’hétérogénéité dans le milieu deviennent plus important et le transport non-local
devient important; ce qui peut entrainer une augmentation de la concentration. D’un autre
coté, on observe que les écarts entre les valeurs des concentrations sont plus grands pour le
modeéle utilisant la DFCF par rapport a la DFAB. Cette observation peut s’expliquer par le
fait que, bien que les deux dérivées fractionnaires décrivent les mémes phénomeénes, la dérivée
fractionnaire de Caputo-Fabrizio est plus sensible aux variations du paramétre fractionnaire
que la dérivée d’Atangana-Baleanu. Cela peut étre due a la fonction exponetielle utilisée dans
la DFCF, qui accentue les effets du parameétre fractionnaire. De plus, 'effet mémoire dans la
DFAB est plus pronocé que celle de la DFCF a cause de la fonction de Mittag-Leffler qu’elle
utilise ; ce qui entraine une augmentation rapide de la concentration lorsque o augmente par
rapport a la DFCF. D’autres part, nous observons que les formes des courbes des concentrations
du ¥7C's sont plus affectées que celles du 8°Sr a cause de son facteur de retard plus élévé qui
affecte la diffusion anormale. De plus les écarts entre les valeurs des concentrations du ®°Sr
sont plus petits que ceux du 37C's a cause de sa période radioactive légérement plus petite que

celle du ¥7C's. Ceci entraine des comportements de transport anormal plus marqués en raison
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de sa désintégration plus rapide.

En somme, la variation du paramétre fractionnaire dans un milieu hétérogéne impacte si-
gnificativement sur les distributions des concentrations des radionucléides. Les effets dépendent
de la formulation de la dérivée fractionnaire utilisée mais aussi des paramétres liés aux radio-
nucléides tels que la période radioactive et le facteur de retard.

A Tintérieur des roches utilisés ici, les radionucléides se déplacent dans des microfissures
(fractures). Malgré I’échelle d’étude utilisée, les résultats montrent clairement qu’il est nécessaire
de mener des études sur les sites géologiques utilisés pour les dépots des déchets radioactifs
mais aussi sur les radionucléides & stocker. Ceci permet de réduire au maximum les risques de
contamination des eaux souterraines mais surtout celle des hommes situés pas loin de ces sites.
En outre, lorsqu’on ne tient pas compte de la struture réelle des roches utilisés pour le stockage

(cas du modéle de transport fickien), on peut surestimer la concentration des radionucléides.

Conclusion

Ce chapitre était consacré a la présentation des principaux résultats obtenus utilisant le mo-
déle de la dérivée fractionnaire a ’aide de la transformée de Laplace. Nous avons commencé par
présenter les résultats expérimentaux. Par la suite, nous avons comparé les résultats obtenus
aux résultats expérimentaux pour la validation du modéle et la vérification de la méthode de
résolution utilisée. Les distributions de concentrations obtenues par la méthode semi-analytique
sont en accord avec ceux des résultats expérimentaux. Mais les résultats des mesures expéri-
mentales s’éloignent des concentrations obtenues a l'aide du modéle du transport fickien. Les
effets du paramétre fractionnaire sur les distributions des concentrations des radionucléides
dans les sites en couches ont été analysés. Il ressort que ce facteur influence considérablement
les niveaux mais n’affecte pas le profil de distribution. Les effets dépendent du radionucléide

étudié.
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CONCLUSION GENERALE

Dans ce travail, il était question d’étudier la migration anormale des radionucléides
dans les systémes de stockage géologiques & barriéres multiples a ’aide du modéle fractionnaire
afin d’obtenir les distributions dans chaque couche.

Le premier chapitre a présenté un aspect général de la contamination de I’environnement par
les radionucléides, des déchets radioactifs ainsi que les processus qui gouvernent le transport de
ces déchets dans les sites de dépot. Il ressort que la radioactivité présente dans I’environnement a
de deux (02) origines : une origine naturelle et une autre artificielle. Les installations nucléaires
produisent d’énormes quantités de déchets radioactifs qui peuvent étre classées en plusieurs
catégories. Certains de ces déchets doivent étre stockés dans des sites de dépot pour des besoins
de radioprotection. Plusieurs processus gouvernent le transport des déchets radioactifs dans les
sites de dépot a I'occurrence 'advection, la dispersion, la bioturbation et la dégradation. Dans
la plus part des roches hotes choisies pour le stockage des déchets radioactifs, on assiste a un
transport anormal de ces derniers.

Dans le chapitre deux (02) consacré au matériel et aux méthodes, nous avons dans un
premier temps présenté certaines méthodes de résolution du transport des radionucléides dans
les milieux en couches. Parmi ces méthodes, nous avons : la méthode de la GITT et la méthode
basée sur la transformée de Laplace. Ensuite, nous avons présenté le modéle de transport
proprement dit et 'avons résolu a ’aide de la transformée de Laplace. Le chapitre s’est terminé
par la présentation de la configuration expérimentale pour la validation du modéle.

Dans le chapitre trois (03) consacré aux résultats et discussion, des analyses comparés
aux résultats du modele et des résultats expérimentaux et des modéles de la littérature appli-
quées au HTO, Cs et Sr pour différentes longueurs du chemin ont permis de valider le modéle
et de vérifier la méthode de résolution utilisée. Par la suite, 'effet du paramétre fractionnaire
sur la distribution spatiale des radionucléides dans un sytéme en couche a été étudié. Il ressort
qu'une augmentation du paramétre fractionnaire entraine une augmentation de la concentra-
tion de chaque radionucléide dans I'espace. Les différences entre les niveaux de concentrations
dépendent du radionucléide et de la définition de la dérivée fractionnaire utilisée.

Cette étude peut étre considérée comme un projet a long terme et une prémiére tentative de
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mener des expériences de transport dans un milieu interne. En outre, cette comparaison expéri-
mentale et les études de modélisation fournissent un chemin pour 'extrapolation a 1’échelle du
laboratoire dans des conditions in situ. Néanmoins, cette étude offre des résultats intéressants
a propos du transport anormal dans les roches et plus encore, elle permet a la fois d’analyser
la courbe d’évolution et les processus de internes dans les roches. A cet effet, les conclusions a
tirer de cette étude sont les suivantes :

(1) En termes de courbes d’évolution, se basant sur les résiduels inférieurs (SSQ ou RMSE),
les valeurs des concentrations utilisant le modeéle du transport anormal donne un meilleur
ajustement aux valeurs expérimentales que le modeéle fickien. On assiste a une augmentation
de la longueur de diffusion pour les radionucléides lors d’un transport anormal ;

(2) Le phénoméne de sorption est I'un des processus qui affecte le transport anormal des
radionucléides dans les sites de dépots.

La présente étude a permis :

- de modéliser une nouvelle méthode innovante pour le transport des anormal des ra-
dionucléides dans les roches ;

- la prevision I’évolution de la pollution d’un radionucléide dans les roches systémes

- d’étre initié dans les techniques de résolution des problémes de transport dans un
milieu en couches ;

- d’étre initié a la manipulation des données radiologiques.

Ce travail peut étre utilisé pour une étude préliminaire de la prédiction de la distribution
de la concentration des radionucléides dans les systémes de dépot lors d’un stockage géolo-
gique profond. D’autre part, il peut étre recommandé comme un outil d’évaluation des risques
écologiques et humains liés & la migration des radionucléides dans les roches. Toutefois, nous
constatons que le modeéle utilisé n’est applicable qu’a un seul radionucléide et prend en compte
des coeflicients constants. Dans nos travaux futurs, nous améliorerons ce modeéle pour qu’il
tienne compte :

e des chaines de désintégration radioactives ;

e de la dépendance temporelle de la vitesse et du coefficient de dispersion.
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