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A la suite de 1l’examen par le CSSIN, lors de la réunion du
3 mai 1988, du rapport sur les suites données par le CEA aux directives minis-
térielles relatives aux recrerches et déveloprements en matiere de gestion des
déchets radioactifs, le CEA a étazli un dossier de synthése relatif 3 la
faisabilité de la séparation et de la transmutation des actinides contenus
dans les solutions de produits de fission. Cette synthése prend en compte les
éléments nouveaux relatifs a la nmodification des limites  annuelles
d’:incorporation des actinides et inciut une évaluation e l'impacs
radizlogique associé a cette opérat:icn.

Les trcis principaux aspects examinés sont les suivants

1 - l'évaluation de l’impac:z de l’élimination des actinides au plan

de la streté,
2 - la séparation chimique ces actinides,

3 - la transmutation des actinides.

Celte affaire est suivie par M
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1 - EVALUATION DE L’IMPACT DE L’ELIMINATION DES ACTINIDES

L’étude effectuée par le CEA a consisté a comparer les conséquences
radiologiques associées au stockage de déchets vitrifiés, provenant du
traitement de 48 000 tonnes de métal lourd irradié dans des réacteurs & eau
légére, dans un site granitique et pour un scénario d’évolution normale du
stockage dans deux cas : le premier, sans séparation préalable des actinides,
le second, aprés séparation de 99 % des actinides. Le stockage considéré est
un stockage hypothétique considéré dans le cadre de 1l’exercice PAGIS organisé

par la CCE.

Le CEA avance les principaux résultats suivants :

- avec ou sans séparation des actinides, les maxima d’équivalents de
dose individuels ne sont pas atteints avant 1 & 2 millions
d’années avec toutes les réserves qu’appellent les calculs pour
des périodes aussi éloignées. Les niveaux d’exposition (inférieurs
3 10-6 sv/an) sont trés inférieurs 3 la limite recommandée par la

CIPR 46 (10-3 Sv/an),

- une séparation de 99 % des actinides ne se traduit que par une
diminution non significative du maximum de l’équivalent de dose
obtenu a l’exutoire sans séparation des actinides. Ce faible écart
s’explique par le fait cgue les actinides sont des éléments a
faible solubilité et gque 1leur relachement dans les eaux
souterraines a tres faible débit est limité par la solubilité des
espéces chimiques, quelle que soit la quantité de ces especes dans
les colis. Seule 1la durée de relachement dépend, dans ces
conditions, de la quantité présente,

- la contribution des actinides a l’équivalent de dose est du méme
ordre de grandeur que celle des produits de fission a vie longue.

Par ailleurs, l’ensemble des opérations nécessaires pour une gestion
séparée cec actinides conduirsit a une augrentation du nombre de
cerscnnes exposées a court tefte.

~’intérétr d’'une gesticn séparée des actinides n'apparait donc pas.

Ces ccnclus:ons présentées par le CER eappel.ent :outefois -es

coThnmentalires sulvants

le site Fris en conpte pocur cette évaliuatiin n’‘est pas le s:ite
reternu pour le stockage et les caracterxstiques récessaires pour
les calculs proviennent 4'investigaticns céclogigues limitées,

ccmpte tenu des incertituies sur les crarazerres de calculs, en
part:cullier les limites cCe soiubilite ces aciinides, ces résulta:ts
ne peuvent étre considérés que comme des ordres de grandeurs,

Enfir, seul le scénario d’'évolution ncrmale du stockage a été
considére. ;



En conclusion, il sera nécessaire de confirmer l’impact avec les
caractéristiques spécifiques du’du site retenu dans le cadre des différents
scénarios d’évolution plausibles du stockage. Pour cela, il est notamment
indispensable de poursuivre les études sur le comportement physico-chimique
des radionucléides au sein du stockage : environnement ch1m1que, solubilité,
formation de colloides ou de complexes, mobilité de ces espéces.

Une conclusion définitive nécessitera également que soit effectuée
une étude d‘optimisation de la radioprotection prenant en compte les
conséquences radiologiques a long terme et a court terme.

2 - LA SEPARATION CHIMIQUE DES ACTINIDES
2.1 Les procédés par voie agqueuse

Depuis la présentation effectuée lors de la réunion du CSSIN du
3 mai 1988, la situation n’a pas sensiblement évolué. Nous rappelons
ci-dessous les principaux procédés étudiés.

Dans le cadre d’un contrat CEA/ISPRA, les procédés d’extraction
commune des actinides et des lanthanides ont été testés (solvants TBP ou
HDEHP) en 79 sur des effluents réels et ont montré la validité du procédé en
laboratoire. Toutefcis les expérimentations menées a l’échelle du laboratoire
sur ces techniques ce séparation ont mis en évidence, d‘une part 1l’extréme
complexité des opérations chimiques liées au procédé lui-méme (la séparation
des actinides et des lanthanides nécessitant de nombreux cycles de
purification), d‘’‘autre part les inconvénients introduits par les extractants
qui, comme le TBP, nécessitent d’opérer dans des solutions & forte charge
saline (ce qui risque d’'étre pénalisant pour la vitrification ultérieure des
effluents issus du traitement chimigque) ou, comme 1’HDEHP, qui nécessitent
l’ajout de complexants pour empécher l’extraction simultanée des impuretés
présentes dans les solutions et conduisent & une production d‘effluents
secondaires importante.

-

Ces é:tufes cnt donc été arrétées. Il serait néanmoins intéressant de
3.sposer Gé'un dcssz.er de synthése sur i'ensextlie des :ravaux Iéalilseés et sur
les difficultés d’':industrialisation.

Cepure ‘%81, un vprocranme d'études poriant sur deux procédés
S'extraction séiective des actinicdes des scliutions ce produits de fission, a
€té mis en rlace zu CIA. Ces deux procedés ccnsostent en  l'extraction des
actinides, scit & La vaience VI (sauf le curium:, scit & la vasience III, sans
zue les lanthan:Zes rne scient eux-mémes exTIaits

De fa:: de cette sélectivité, e ncmbre de cycle de purlflcatzon des
actinides sera.: trés <réduit. e rp.us, <ces prcoédfés  entraineraient une
économie en '“:re rexc et Zonc une réluction  sensifle du codt dfinvestis-
sement et Zesz ingtallatien Ces Zeux avantages rendent, a

t

i~
priori, ces deux techniques de séparation res attractives. Néanmoins, les
quelques essais reéalisés nt mon:tré cue la maltrise de ces techniques n’‘est
pas encore acgquise.

I1 faut rexmarguer que danc le procédé de coextraction des actinides
hexavalents, le cur:um, n’étant pas cxyéé a 1a valence VI, reste dans les
solutions de produits de £fission. En ce qui concerne les combustibles U0
irradiés a 33 Gw--t, I':nfluence Zdu curium 24% Zans la production de
L'amérzciun ng le:z Zurnetz viirifiés peut étre
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considérée comme négligeable. Par contre, pour un combustible MOX irradié a
33 GWj/t, la quantité de curium 245 est multipliée par un facteur 30
conduisant a un accroissement significatif de la production de neptunium 237
dans les solutions de produits de fission. L’extraction du curium apparait
donc nécessaire dans ce cas.

En conclusion, des études de base sont nécessaires pour statuer sur
la faisabilité de ses méthodes. Il importe de mettre en oeuvre les moyens
nécessaires que cela soit acquis en cohérence avec les échéances du stockage

en formation géologique profonde.

2.2 Les procédés par voie séche

Les études de séparation pyrochimique menées aux U.S.A portent sur
un projet de systéme complet de réacteur avec cycle de combustible intégré
(projet IFR) qui ne peut é&tre envisagé qu’a long terme. Les techniques
séparatives étudiées dans ce cadre pourraient éventuellement étre appliquées
au calcinat de produits de fission obtenu dans le procédé francais de vitrifi-
cation, si les techniques par "voie agueuse" en cours d’étude n’aboutissaient
pas. Un suivi actif de ces travaux apparalt donc nécessaire.

, Un autre schéma de procédé pyrochimique pourrait étre envisagé. 11l
combine la fluoration des oxydes du procédé '"voie séche" étudié au CEA
jusqu‘en 1970 (volatilisation des fluorures UF6-PuF6, obtenus a partir de la
fluoration du combustible) et les technigques de séparation en sels fondus qui
avaient été envisagées pour le combustible des réacteurs a sel fondus.

Ce procédé pourrait étre associé au procédé PUREX pour la séparation
des actinides, aprés la calcination des solutions de produits de fission qui
précéde leur digestion dans une matrice vitreuse. Ceci serait peut étre aussi
possible avec le procédé IFR qui ne differe du précédent que par la nature des
sels : chlorures au lieu de fluorures. Notons qu’aucune expérience n’a été,
jusqu’a présent, acquise sur ce procédé.

laz de deux ans, un bilan des

n
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e CEA devra réaliser, da:

-
Cnn@lssances actlie.l.es gang .e CInm
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o aine ces procédés de séparation par 'voie
seche" au plan nat:icnal et au plan intermational.
3 - LA TRANSMUTATION DES ACTINIDES
L& Cestructicn des astin:les par transmutation peutr se faire en
réacteur & eau SOuUS pressicr., ern réacteur a neutrons rapides, au moyen d’'un
accélérateur de particules cu par auto-fission.
ce gui concerne Loz Zeux Zerniéres méthodes, trés peu d'études

asmutation ~nucléaire par un accélérateur utilise 1les particules

ires (particules de "spallat:icn") émises lors de l’interaction d‘un
faisceau de protons incidents de haute énergie (1 000 Mev) avec 1la cible
pr:maire constituée d’oxyde d’uranium, pour fissionner les noyaux lourds
d’actinides (Np, Am, Cm!. Les études gui ont été menées, jusqu’a présent,
sur cette nouvelle technigue ne scnt pas suffisantes pour juger de l’intérét
de ce nmoyen de transmutat:icn. Le CEA devrait examiner la possibilité de
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poursuivre, dans un cadre international, des études dans ce domaine, de
facon & pouvoir conclure quant & 1l’intérét théorique éventuel d’un tel
procédé qui, en tout état de cause, nécessiterait un volume de recherches et
développement important avant que l’on puisse statuer sur sa faisabilité.

- la transmutation des actinides par autofission consiste & utiliser le
rayonnement des actinides pour produire sur des atomes légers (tels que
le lithium, le bore, 1l’oxygéne, 1l’azote...) une réaction (alpha, n) qui
détruit, en retour, l’actinide par les neutrons ainsi émis. Les études
effectuées ont montré que le rendement de cette réaction de transmutation
serait inférieur 3 celui obtenu dans un réacteur et nettement insuffisant
pour pouvoir envisager la mise en oeuvre industrielle d’une telle technique.

Pour ce qui concerne la transmutation en réacteur, seul le recyclage
homogéne des actinides dans un réacteur a neutrons rapides a fait l’objet
d’études approfondies. Dans cette configuration, les actinides sont répartis
uniformément dans le combustible du réacteur 3 neutrons rapides (U - Pu) 03, a
raison de 1 3 2 % au maximum afin de ne pas pénaliser le réacteur sur le plan
de la réactivité et de ne pas étre conduit a3 trop augmenter la puissance
volumique du coeur.

Les résultats obtenus par le CEA montrent gque les rendements de
transmutation sont nettement insuffisants pour pouvoir conclure a l’/intérét de
ce mode de recyclage. En effet, le recyclage "homogéne" nécessite des délais
de plusieurs dizaines d’années pour obtenir 1l’élimination de 90 % des
actinides. Ces délais correspondent a une dizaine de recyclages successifs
comprenant des opérations intermédiaires de retraitement, de séparation des
actinides et de fabrication des aiguilles, pour obtenir l’élimination de 90 %
des actinides.

Or, 1l’'intéret d‘une séparation des actinides avant stockage des
déchets n’apparait que si les rendements de transmutation pouvaient étre
augmentés d‘un facteur 100, 1l’analyse de slreté ayant montré qu‘une
élimination de moins de 99 % environ des actinides ne conduit pas & diminuer
de fagon significative les conséguences radicisgiques a long terme.

Par ailleurs, la necessité de recyclages successifs conduira
inévitablement & une dissémination des actinides, d’autant plus importante que
_e nombre de cycles sera élevé, au sein des déchets secondaires.

Tcutefcis, de nouvelles données pius precises devraient permetire de
réévaluer l’'intéré: Zu recyclage homogen

Le recyclage "hétérogéne" dans un réacteur & eau sous pression ou

dans un réacteur 3 neutrcns rapides n'a fait l’objet d’'études gque générales 3
czracteére prélirminaire. Ces études rn'ont Fpas encore permis Jd’'cttenir des
crires ce grandeur Ces rendements ce transrutation et des délais nécessaires
oour aboutir 3 une cdestruct:ion suffisante des actinides.

Dans cette configuration, les actinides sont concentrés dans des
"cibles" <constituées, soit par une matrice d’uranium appauvri, soit par une
matrice neutroniquezent inerte, telle que l’oxyde de magnésium ou 1l’oxyde de
zirconium, et montées dans des assemblages porteurs.
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Les avantages du recyclage "hétérogene" seraient :

de pouvoir concentrer une gquantité plus importante d’actinides dans des
crayons ou aiguilles de combustible (de l’ordre de 20 % pour 24100 et 40 %

pour 237np),

d’avoir des assemblages différenciés de ceux du combustible standard de
fagon a éviter d’avoir i démanteler les assemblages dans l’usine de retrai-
tement pour trier les crayons ou aiguilles contenant des actinides.

L’utilisation d'oxyde d’uranium appauvri comme matrice pour les
cibles d’actinides ne supprime pas la nécessité d’'effectuer des recyclages
successifs, comprenant en particulier les opérations de retraitement.

L’utilisation d’une matrice neutronigquement inerte comme support des
actinides pourrait permettre, dans la mesure ou les rendements de trans-
mutation seraient suffisants :

de réduire, et & la limite d’éviter la dissémination des actinides
et les pertes lors des différentes opérations de retraitement,
séparation et fabrication des aiguilles, par la diminution (ou la
suppression) des recyclages successifs,

de simplifier la gesticn des actinides.

L’'avancement des études au CEA ne permet pas aujourd’hui de conclure
sur la faisabilité industr:ielle du recyclage "hétérogéne" des actinides sur
support d’uranium appauvri ou sur support inerte.

Le CEA devrait poursuivre ses études sur les aspects suivants :

- les rendements et les vitesses de transmutation en réacteur,

- les aspects neutroniques et thermohydrauliques des coeurs

"hétérogeénes",

- 1a zenu soue .rrad:at:ion Ces gaines Ces Crayons contenant des
actinides ; lec assemblages constitués de cibles nontées sur
matrice :nerte, étant destinés & subir une irradiation plus longue

t:ble lui-méme, des recherches sur des =matériaux ce

gue ie combus
gaines spéc:f:

f' [ o]

in document donnant des élémente d'crientaticn sur la faisabilité de

ation dans les cptions de recyclaZe "heomogene” et "hétérogene’ des
actinides devra eétre transmis au SCSIN dans un délai de 2 ans. Il prendra en
ccrmpte l’amélicration de la cocnnaissance cdes Zonnées rucléaires.

Far ai1l.eurz. une étude de csyntheze portant =sur L.'encenble des
crogrammes d’études sur la transmutaticn des actinides, actuellerent en cocurs
au CJapon (projet Cmega) et aux Etats-Unis (IFR) devra éetre réal:sée.

En particulier, :1 serait scuhaitable d’examiner, d’une part, si

certaines caractéristigues des réacteurs de la génératicn future pourraient
apraraitre favorables et, éventuellement étre ajustées 3 une transmutation
massive des actinides, et d’autre part, s: une option de réacteur spécialisé

résentart un intéret.
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CONCLUSIONS

L'étude "partielle" de sureté présentée par le CEA semble
relativiser 1l’intérét de la séparation des transuraniens pour réduire l’impact
radiologique d’un stockage de déchet en formation géologique profonde.
Celle-ci doit néanmoins étre confirmée et complétée en prenant en compte
l’ensemble des scénarios d’évolution plausibles, les parametres issus de la
caractérisation des sites réels et les résultats des études & poursuivre sur
le comportement des radionucléides et ceci afin d’avoir les éléments
nécessaires pour statuer sur la nécessité de la séparation avant 1l’ouverture
du stockage de déchets.

En paralléle, il faut également se donner les éléments de décision
concernant :

- la transmutation des actinides en réalisant les études théoriques et expéri-
mentales nécessaires pour établir la faisabilité industrielle du recyclage
"hétérogéne" en réacteur et confirmer les conclusions actuelles sur le
recyclage homogéne.

- la séparation chimique des actinides des solutions de produits de fission en
poursuivant les études de base sur les procédés "voie aqueuse" en vue de
statuer rapidement sur la faisabilité d’un procédé industriel et en évaluant
les méthodes "voie séche" compte tenu des programmes internationaux.

Ces deux derniers types d’action devront donc étre menées avec des
moyens a la hauteur des objectifs visés dans des délais cohérents avec la date
de mise en service du stockage en formation géclogique profonde.

Enfin, compte tenu des difficultés présentées dans cette fiche, 1la
future génération de réacteur devrait aussi intégrer 1l’cbjectif de la
réduction des déchets et en particulier des déchets a vie 1longue dans son
cahier des charges.



