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Pays
Etats-Unis
France
Japon

Allemagne

Russie
Canada
Royaume Uni
Ukraine
Corée du Sud
Suede

Total

Population

( million)
305
65
127
82
141
34
61
46
49
9

Réacteurs en
fonctionnement

103
58
54
19
30
14
33
13
16
11

Production

nucléaire
(TWh)

/68,8
401,3
321,9
162,3
125,4
72,4
83,0
71,2
112,1
69,2
2 543,8

% de la
production
electrique

20,3
77,1
34,3
30,5
15,4
12,8
22,6
46,0
39,3
43,9
17

Tonne
CO2/hab

20,6
6
9,9
9,7
10,6
20
9,8
7
9,7
5,5
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Mais acceptation sociale ? risques et déchets ?




Un Investissement eénorme

Prix Mucléaire Charbon Gaz Tourbe EBois Eolien

ELSPOT ELSPOT Collt de preduction hors subventions
maxi. 2000 mgxi. 2001 ef gvantzges fiscawx

. Combustible Fonctionnement Codt
et maintenance du capital

Priz en novembre 2001 - Taux d'inférét = 5,0 %

démantelement/ entreposage/gestion déchets 20% du colt production
soit 0,8 centimes d’euros/kWh
(cout production 0.04 €/kWh)

Source Elspot bourse scandinave du kilowatt-heure. ( mars 2002.)




¢ Principes du nucléaire

+ Cycle aval du nucleaire, (dechets)
¢ Cycle de vie des matériaux




Radloactlwte naturelle U artiticielle

Henri Becquerel 1896 Rutherford Soddy  |rene Frédéric Joliot Curie
SeldeKetU 1934

27 4 30D 1
B= decay 13A|+2He—’15P +ol
'C —ie+iN

Y= eecay
TeTC—TC+Y




radioactivite

Emission beta (électron)

daluminium

b - L | Feuill
Xy = 7Yy TE€ *+neutrinos | -

Exemple tritium
Emission gamma (rayon y)

ORI\ T

2 Xy —=z Xy Y o

Emission alpha (He2+)

A A-4 4
z XN 05 z—2YN—2+2az
o & - | Feuille
L, 7 sha de papier
Eléments lourds U, Pu, Am, etc... Alphs




Fission et reaction en chaine

Absorbeur neutrons
Uranium 235 s

capture

Uranium 238 Plutonium 239

DG
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Cas de 235U

filssion

ol 100 110 120

Mazs number

Fig. 1.6 Vanatian of fission yield with mass number
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Principe d’'un reacteur
Q Q PF produits de fission

235U '
+ 200 MeV 137Cs 30 ans

fission
131 I
ol
Neutron lent Neutron rapide
K/ \ 238| ) 4.510°ans
0 & o
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eau pressurisée ﬂ

eau lourde transuranien
graphite

sodium ___ %39Pu 24000 ans

circuit primaire




LLe triptyque

Du carburant : 235U (0.7%) dans 238U al’état naturel

Un modérateur pour ralentir les neutrons

Graphite peu efficace (graphite gaz)
Eau legere H20 absorbe (REP, EPR) enrichir a 235U a 4%
Eau lourde D,O absorbe (CANDU)

Un caloporteur

Eau sous pression ou non (bouillante)
Gaz (CO,)

sodium

+ Des barres de controle (Bore)
bore, carbure de bore ou solution de borates




LES DIFFERENTES FAMILLES DE REACTEURS

FILIERES COMEUSTIBLE MODERATEUR CALOPORTEUR

Réacteur UNGG
{Uranium natural graphite-gaz) Uranium natural Carbang solida Gaz carbonigqus
(0,7 % d'uranium 225)  (graphita)

Framidra filidre développda an Franca.
Tous les réactaurs da cette génération
ont maintenant &4 arrdtds,

la dernigr an 1934,

Réactenar CANDU

Filigre céwvel au Canada. Uranium natural Eau lourde*® Eau lourds sous pression |
Réactear REMK

{Reactor Bolchoe Molchnastie Uraniurm anrichi Carbone (graphita) Eau bouillante
Kipiachie ou en frangais “Réactaur a 1,8 %o d'uranium 235

bouillant de grande puissance™)

Ces réactaurs constituant 40 % du parc

nucléaire da I"ancienna Lnion Soviétiqua

{par exempla, Teharmob. ...

Réacteur & eau bouillante (REE)

Filigra développss aux Ftats-Unis, Uranium enrichi Eau ordinaira antrant en ébullition dans le coaur
au Japon et en Susde 4.3 % d'uranium 235

Réacteur 3 ean sous pression (REP)

La filiéra la plus classiqua Uranium enrichi Eau sous pression maintanue & I"état liquida.
dans la monda occidantal. 4 3 % d'uranium 235 U'esau sous prassion est & la fois le moddrataur
Elle est dgalemant dévaloppéa ot la calopaortaur.

e ex-URSS sous la nom de “YVER™.

Réacteur & newtrons rapides (RMR)

La caractéristiqua da ces reactaurs Uranium anrichi Sodium liquide,
est qu'ils na comprannant pas da ol plutonium Me ralentit pas
miaddrataur: les nautrons restent rapides. les neutrors

Lin prototyps en Franca:
le réactaur Phénix (250 Mwa),

*Eau lourde : eau conslifude de molécules d'eau dont Fafome d'hydrogéne
est un afome de deutdrium, isofope lourd de I'hydrogdne (voir liveet L'atoma).

Livret internet CEA- jeunes le fonctionnement d’un réacteur




Reéacteur a eau pressurisee

Schéma de principe d'un réacteur a eau sous pression

Géndrateur de vapeur
[échangeur de chaleur] Vapeur deau

EaiLi &n Sbulliton

Caloporteur
chaued (320 =C)

Cour du réactaur

Condenseur Refroldisseur:

o riviére ou mar
Réacteur nucléaire ou adrordfrigérant

Pampe Caloparteur frold (280 =C]

Trois boucles de refroidissement




Reéacteur a eau bouillante

Construction plus simple
pilotage plus difficile
corrosion plus importante




Evidement T_

Jeu de fabrication —=

Bouchon

Embout de téte

Grille supérieure

Tube - guide

Crayon
combustible

intermédiaire

Grille inférieure

Embout de pied




Durée de vie des produits de
fission

—Xe

—|-131
—Te-132/1-132
— Ba-140/La-140 Xe
— Zr-95Mb-95
= Others

— Ru
—Cs-134

—Cs-137 137Cs 30 y

1317 8 jours

0Sr 30y

100
Time (days)

arrét réacteur 1200 MW 1h (1% = 12 MW), 1j (0,5 % 150 kW)




1 REP de 1000 MW charge en UOX1

6 TWhé/an = 21 t de combustible 2°U=35% —— 0.9%

Assemblage de combustible use

——

cisaillage
dissolution HNO,

séparation tributylphosphate
U (IV), P (IV)

actinides mineurs PF : 760 kg

10 .4 kg Np 35 kg 13°Cs et 13'Cs
9.8 kg Am 3 kg 12°1 5 kg 197Pd

0.8 kg Cm 18 kg °3Zr et 18 kg *9Tc

séparation réduction Pu(lV)-> Pu(lll) + activation
précipitation oxalate

calcination en oxydes

Uranium 20 t .
2351=0.9% entreposage rejets gazeux
et liquides

[, trittum

Pu combustible ? ol - déchets de structure,

transmutation ? | activation
Recyclage MOX Réacteur neutron rapide |

mélange d'oxydes (ex: Superphoenix)




Gestion des; dechets

AM
PF

recyclage
du plutonium

uranium naturk -y
separation et Wl
o transmutation NG
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Retraitement du combustible civil MOX

Fabrication
Uranium i
Uranium enrichi
appauvri

_ — Combustible
& : U0, neuf
Combustible ' 2 ' ' i
:En issem ' 3
= " & MOX neuf

" Plutonium

Uranium . Ny
naturel Concentration
N Traitement

7 Résidus ultimes

Mais CoUt élevé/ 20% du Pu seulement/ moins bon rendement




generaeRMiisERPR

! Enceinte congue pour

Dispositif de récupération
| résister @ une explosion

du cceur fondu (corium)

hydrogéne e en cas d'accident

Systéme d'évacuation
_de chaleur

Quatre zones
indépendantes
pour les systémes

Réservoir d'eau

-

puissance 1,6 GWe

rendement de 36% au lieu de 26%
jusqu'a 100% MOX

60 ans au lieu de 40 ans

sdreté renforcee : Hydrogene / coeur fondu

European Pressurized Reactor, puis Evolutionary Power Reactor

du REP en mieux




Systemes

Reacteurs du futur

Reacteurs avances

i actuels
Premieres

réalisations

1950 1970 2010 ?

UNGG Generation II
CHOOZ

REP 900

REP 1300

Gen II: Fessenheim construite en 1970 (démarrage 1977)
Gen III: Flamanville démarrage construction en 2005




geEneratieRHIVERNER

Sodium fast reactors:
gaz fast reactors
Autres voies

réacteurs sous critiqgues
a accelérateurs a
neutrons

ITER: fusion nucléaire

ASTRID

Advanced Sodium
Technological Reactor
for Industrial
Demonstration

réacteurs a neutrons rapides capables de briler U238
Réserve 40 ans - 2000 ans
capable de brdler les déchets par transmutation

comité d'orientation et de suivi des recherches pour les
systemes nucléaires (COSSYN)




Le cycle fermé du combustible dans le futur
(réacteurs de 4¢me génération)

les actinides mineurs
ne seront plus

extraits et vitrifiés

mais transmutés

combustible riche en 23°Py
hon enrichi en 235U

mmie neuf

84% Uranium 238
15% Plutonium

1% Actinides mineurs
' N 80% Uranium 238
d't‘fﬂ:\?ll:: i'*-';'f-"""."r : :';1-5_1% Plutonium
238 (8 atic  W44% Produits de fission
iiﬁ*ﬁ‘% : :I i :.":' | \ e o Actinides mineurs
ani | o &

B0 les produits de fission ;
" ., ) Sﬁﬁtﬁxtteahsdumgte Déchets :
A s de fission

vitrifiés

us

F

vitrification des produits
de fission seuls
(plus d'actinides mineurs)




¢ Principes du nucléaire

¢ Cycle aval du nucleaire, (dechets)
¢ Cycle de vie des matériaux




ETRIGUENCGESIEECHEDS
Not in my backyard !

acceptabilité sociale
Protection de la santé humaine
Protection de l'environnement

Dans l'espace
Respect international

Dans le temps
Protection des génerations futures
aisser un futur propre




Durée de vie Activité Bg/g

30 ans 3.2 162Bq/g

8] 4.6 167 Bag/g

1,6 10ans 7.2 10Bg/g
30 ans

2 1 ans

241 ans

7380 ans

24000 ans 23 10Bqg/g

4.5 Milliards 12300 Bg/g
d’année

Disparus en quelques
années

Produits de fission
nombreux

Actinides mineurs

réutilisés




confinement des dechets

loi Bataille (1991) objectif la prise en compte de |I'environnement et les
droits des générations futures. Cette loi a défini un programme de
recherche sur quinze ans autour de trois axes

Axe 1 séparations et transmutations des éléments a vie longue

Axe 2 le stockage en formation géologique profonde

Axe 3 le conditionnement et I'entreposage en surface

ANDRA
Loi 2006 Laboratoire souterrain de Bure dans la Meuse

pour le second axe, relatif aux possibilités de stockage des
déchets en couche géologique profonde, la demande
d'autorisation de stockage sera instruite en 2015 et la mise
en exploitation du centre de stockage interviendra en 2025
(naturellement dans le cas ou l'instruction préalable serait
favorable) ;




confinement des dechets

objectif la prise en compte de lI'environnement et les
droits des générations futures. Cette loi a défini un programme de
recherche sur quinze ans autour de trois axes

Axe 1 séparations et transmutations des élements a vie longue
Axe 2 le stockage en formation géologique profonde
Axe 3 le conditionnement et |'entreposage en surface

ANDRA / Laboratoire
souterrain

Eunditiunnument de Bure dans la
Meuse

i - -

Stockage Entreposage
Transmutation géologique profond de longue durée




EeIF2006 N (pPreamnuie)

pour le premier axe, relatif a la séparation et la
transmutation des éléments radioactifs a vie longue, un
bilan sera dressé en 2012 entre les différentes filieres de
transmutation. En fonction des résultats qui seront obtenus
dans le cadre de ce bilan, des prototypes d'installation
pourraient étre construits a partir de 2020 et une mise en
service industrielle envisagée a I'horizon 2040 ;

pour le second axe, relatif aux possibilités de stockage des
déchets en couche géologique profonde, la demande
d'autorisation de stockage sera instruite en 2015 et la mise
en exploitation du centre de stockage interviendra en 2025
(naturellement dans le cas ou l'instruction préalable serait
favorable) ;

pour le troisieme axe, concernant I'étude de procédés de
conditionnement et d'entreposage de longue durée en
surface, la loi prévoit, au plus tard en 2015, la création de
nouvelles installations ou la modification des installations
existantes.




Dechets

Vie courte Vie longue
Période < 30 ans Période » 30 ans
pour les principaux elements

Tres faible activite

ITFA)

Stockage dédié de Morvilliers louvert depuis 2003)
Capacite : 450000 m?

Faible activite
(FA]

Moyenne activite
(MA]

Stockage dedié a Uétude

our les déchels radiferes
volurme : TO0000 m3)
Centre de [Aube at graphiies

[ouvert depuis 1992] Ivelume : 14 000 m¥|

Capacité: 1 million de m3

Yolume estime MID: 78000 m?

Haute activite
[HAI

Volume estimé MID: 7400 m’
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Bétonnage aprés chagua niveau
de colis métalligues

compactage
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10,2 kg

55 SEREEAEs

[acrmoes | e P pu A Co (9 (6 9 0 00 (D 00

e

Actinides :
U 955 kg
Pu 9,6 kg

@8 AcTiNDES mineurs 0,8kg

PRODUITS DE FISSION

(7] PRODUITS D'ACTIVATION

Figure 1 - Les principaux constituants du combustible nucléaire usé.




Confinement de dechets THA

PF guantité nette = 63 tonnes/an (1,0 g/an/habitant) ;
actinides mineurs: quantité nette = 1,85 tonne/an (0,035 g/an/habitant).

Un fois conditionnés dans du verre et emballés

PF = 340 tonnes/an (5,5 g/an/habitant) en vitrifié
AMin = 9,3 tonnes/an (0,15 g/an/habitant).

stocké a 12,5% en masse = 2,5cm3 = 10 g

2.5 cm3/an/habitant 240 m3/France/an

forum des halles 200 000 m3 (50 000 m2)
Cathédrale d’Amiens 100 000 m3




Néecessité de confiner les solutions de PF

Apres extraction de U et Pu (procédeé Purex):

g

Les solutions de PF (civiles ou militaires) sont entreposees pour une duree
plus ou moins longue dans des cuves en acier
(décroissance radioactive + dégagement thermique)

cuve de d'entreposage des solutions de PF (corrosives)




e Aux USA, sur une période de pres

o de 40 ans, les programmes de
production de Pu militaire ont
généré environ 380 000 m3 de
déchets de trés haute activité. La
majorité de ces déchets (340 000

G
e

m3) est stockée sur les sites de
Hanford (Washington) et de
Savannah River (Caroline du sud).

Cuves de stockage de déchets issus de
retraitement du combustible militaire sur le
site de Hanford aux USA (état de
Washington)




matrices

-Une grande stabilité chimique

-Une mise en ceuvre faisable dans les conditions du nucléaire.

- Une forte résistance a |'autoirradiation.

- Une bonne tenue mécanique pour éviter les fracturations (T, He)

- Une durabilité chimique élevee
(redox, eau, radiolyse)




EXEMPIES GENMAICES

||‘ CERAMIQUES (généralement monophasées)

::‘_rr,qmplih: hollondle

- ! structure hollandite
Aol A BaAl,Ti O,

Rl |l

oty e =

I' .":;:'- . :‘-}‘f-ﬁﬁ: ;5'“:'5.']

céramique zirconolite

structure zirconolite ,
CazrTi,O, perovskites




les apatites A,,( BO,)X,

Matrices spécifiques

Britholite CagNd(PO,):(SiO,)F, neodyme - Am3*tou Cm3+
VanadatepPb,,(v0,)-PO,I, confinement de 1291

Vitroceramiques

cristallisation de phase apathite (Ca,Ndg(SiO,)0,)
refroidissement lent (RL)

nucleation + croissance (NC)

A. Quintas, O. Majérus, D. Caurant et a/., J. Amer. Ceram. Soc. 2007




Analogues naturels

| - %ﬂll,’,.'

Guarapari Brésil

Phosphates de terres rares




Phosphates de terres rares

TPD (ThPO4(P,07),/,4)

ThY __ UV, PuV, NpV

puIII, AmIH, CmIII
G. Wallez, M. Quarton et a/., J. Solid State Chem. 2006




autres analegues naturels

Lo
ANTABCTOPES FRANGAISES ()

1 1050 A

Seychelles

Fontainebleau




Le verre

Regles de Zachariasen (1933) _ O

1)La coordinence du cation est petite

2)un ion oxygene ne peut étre lié a plus de detgrea

3)les polyedres formés par les oxygenes ne peawvent qgue des sommets en commun
4) trois sommets au moins de chaque polyedre dbétesm partagés avec d'autres polyed




—

Température

600°C 1200°C

“Mateériaux solides et non cristallisés”
produit minéral se solidifiant sans cristalliser
liquide surfondu figé Tg ==¥ = 10° dPas (=Poise)




SONGEERIAN

ETT7 nuclear glass composition {wt.":)

Oide Wit e

Si),
Hallks
PudnaCh
Al
Cailk
Fellk,
Lk
Ly
Lizi}
MCIU]_
Nl (3,
s, 0k

Ce,0, o ; ik " ‘T.vhﬁ'-ﬂ@'ﬂ? m“ \\ ‘
L, f ERWAVAV, wﬁﬁ?ﬂ?a%,m

Mhid

Concantration, (mal.-*%)

moles 60 SiQ, 20 NaO 20 BO,
Ateliers R7 et T7 de la Hague




Vitrification des solutions de produits de fission

Fritte de verre Solution de PF \J/

Calcinateur

1 de fusion

ex: verre R7T7 (La Hague) pour les solutions de PF issues du retraitement
des combustibles des REP (UOX)




STOCKAGE GEOLOGIQUE

Gestion a long terme
des déchets nucleaires :
— Loi Bataille (1991)
axe 2 : stockage profond (ANDRA
- loi stockage 2006

ChGMRane provigote s |
| = M e place das cofis

- i = A 2.
- ’ X
Colis de stockage
CIMLSEE 0905820



Concept de barrieres multiples

-La matrice de confinement (verre, céramique, béton bitumes).

-On peut ajouter un conteneur en acier dans le cas de déchets de
haute activite.

- La barriere ouvragée qui est en géeneéral constituee de ciments
et d’'argiles associés dans la construction du site de stockage

- Le milieu géologique qui assurerait un dernier obstacle a la
dissémination et qui doit empécher |'arrivée des agents de
corrosion notamment |'eau.
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Eglise de Les Noés (10) :
vitrail (XVle siecle) - LRMH

G. Libourel et al, La Recherche, 1994

Fibres de verre
(<40))
P. Lehuédé

(Saint-Gobain
Recherche)

Verre des iles Embiez
(var),300ans ap. J.-C.

(Collab. CNRS-CEA)




ALTERATION DU VERRE EN EAU PURE

Altération du verre : mecanismes connus dans les grandes lignes

Vit initiale Vg i rati
itesse initiale é (Reprise d'altération

—_ hute de vitesse VI(t] éventuelle]
A \ Vitesse résiduelle V. | 3

Fin de ('altération Precipitation de
et/ou précipitation de phases phases secondaires

]
5 | A Formation du gel et/ou évolution du gel
i ‘ Hydrolyse

Interdiffusion

Influence de la chimie sur la cinétigue de dissolution du verre ?
Quelle importance de la diffusion dans le gel ?
Role de la précipitation des phases secondaires ?

S. Gin Les déchets Nucléaires, Quel avenir, Dunod, Paris 2006




VEES NISeHEUES

Stade |

Guy Libourel
La Recherche
Fev. 94

Stade Il




Altération 90°C sur poudre fine

O Deruelleet al. J. non Cryst. Solid (2000) 261, 237 “




IXaviation

Verre marron, $' Catherine d'Oppenheim
35:__2[_ L —— e
| verre altéré verre sain
30— £
251'.

Si

Mg(x5)

Ca

P(x10)

Al{x3)

ks =
SIIJ_ o0 100
distance en um

22
:
o

Perte des éléments solubles Guy Libourel

pas de gradient de diffusion tiVRZZhefChe




Si02/ B203 / Na20
100-x [/ 20 +x [ 20+x

i

90
> OC
R ERROR IR

50-80 microns

Formateur (Si, B) modificateurs (Na,Ca) durcisseuys®t

solubles (B, Na), partiellement (Si, Al) et non sd&dx(Zr)




modeles microscopigues

it Tiegd Hen
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modeles Experiences (R7T7, SON68)

_.r\.
,.
?'

concentratons | | | | | = concentrations
normalisées A . | normalisées
‘(fract. mol.) o " "

(AN)*t (Qas*c[n

F. Devreux et alii. J. non cryst. Solids (2004)




CONTEXTE GENERAL : LE STOCKAGE GEOLOGIQUE

O fermeture du site

0-1000 ans disparition oxygene (FeS)/ Resaturatioteargi

0-— 4000 ans : processus de corrosion (acier faibleaik@et inox) dans l'argile

4000 — 1000007? ans : altération de la matrice vitretiselachemement des radionucléides

{

Evolution du champ proche pendant la corrosion ?

e interactions fer-argilite : nature des produits de@sion
étendue de la zone transformée

Cinetique d’altéeration du verre dans ces conditions ?

e interactions verre-fer-argilite : physico-chimie ltea
Interactions verre-environnement favorables ?
durabilité (matrice) et diffusion (RN)




MORPHOLOGIE DU PROFIL : SECTION POLIE

© .2 __ LSl t =10 mois
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CONCLUSIONS: IDENTIFICATION DES ZONES

D ,{Fe) = 10" m?/s

10 000 ans réaction sur 1 m
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¢ Principes du nucléaire

+ Cycle aval du nucleaire, (dechets)
¢ Cycle de vie des matériaux
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Résidus d'Epuration des Fumées d'Incinération des Ordures Ménageres).
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Source : Le SYCTOM, I'Agence métropolitaine des déchets ménagers




Surface du verre poreux

34358 S 34 B
OF: 152 042 OF: 152 4z | i

;152 042
RH : 010 RH =010 6 NG

R+ 0.10 mi

attaque bicarbonate de soude

A. Lyberis stage Saint Gobain Desjonqueres




verres pblosolubles

macrophage

fibre

Intra-alveoles: pH 7

Intra-macrophage: 4.5

d'apres Lehuéde et al. Saint Gobain Recherche




Effet du pH

A\ soluble a pH <5
iInsoluble a ph 7

verre sans Al verre riche en Al

110* 210* 310* 410* 510°

t.S/V (mn/cm) t.S/V (mn/cm)




antireflection

-

Kim et al. Langmuir 2007 vieilli

Photovoltaique +8% rendement relatif

Fig. 3. AFM height mode images of {a) a freshly preparai
porows S0y coating on Eimt £

G. Helsch, / J.I of Non-Cryst. Solids 265 (2000) 193 2 s gl s SO0 coutin o o

precursor).




conclusion

Monde Durable: souci des générations futures

travail pluridisciplinaires CEA/ANDRA/équipes universitaires
prévoir sur une échelle de 100 000 ans de slreté

Le colit du stockage des déchets est inventoriée

Science du vieillissement multiéchelles/multi-interfaces

S. Gin Les déchets Nucleaires, Quel avenir, Dunod, Paris 2006
Le nucléaire expliqué par les physiciens, EDP Sciences, 2002
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