RECHERCHES SUR LA GESTION
DES DECHETS RADIOACTIFS
A HAUTE ACTIVITE ET A VIE LONGUE

AXE 1 - SEPARATION/TRANSMUTATION

Présentation

a loi du 30 décembre 1991, qui porte sur la gestion des déchets radioactifs

de haute activité et a vie longue, prévoit la recherche de solutions permet-

tant la séparation et la transmutation des éléments radioactifs a vie longue
présents dans ces déchets. A la demande du Gouvernement, ces études ont été
pilotées par le CEA (Commissariat & I’Energie Atomique).

L’axe 1: les enjeux

L'objectif de I'axe 1 est de réduire les quantités et la nocivité des déchets radioactifs
ultimes. Le combustible des réacteurs EDF est constitué d’oxyde d‘uranium ou d’un
meélange d’oxydes d’uranium et de plutonium. Aprés son séjour dans le réacteur, le
combustible contient encore une quantité importante de matiéres valorisables, qu’il
est intéressant de récupérer. Par ailleurs, les réactions nucléaires dans le réacteur,
qui ont produit de I'énergie, ont également créé d’autres éléments que I’on appelle
les produits de fission et les actinides mineurs. Ces éléments rendent le combus-
tible usé extrémement radioactif. C’est la raison pour laquelle le combustible est
retraité de maniere a :

- récupérer les matiéres énergétiquement valorisables, 94 % d’uranium et 1 % de
plutonium,

- séparer ces matiéres des autres éléments radioactifs 5 % qui constituent les dé-
chets,

- conditionner les déchets sous une forme inerte et sire en les incorporant dans du
verre, c’est le procédé de vitrification qui est mis en ceuvre dans I'usine COGEMA
de La Hague.

L'axe 1 de la loi de 91, propose d’examiner des solutions industrialisables permet-
tant de réduire encore les quantités de déchets de haute activité contenus dans les
verres.

Dans les 5 % d’éléments qui représentent aujourd’hui les déchets de la production
d’énergie, 4,6 % ont une période de décroissance inférieure a 30 ans et il n’est
pas considéré utile d’essayer de diminuer la quantité de ces éléments. Restent
donc 0,1 % “d’actinides mineurs” (ainsi qualifiés de par leur faible quantité), no-
tamment neptunium, américium et curium et 0,3 % de produits de fission. Ils sont
responsables d’une radioactivité et d’'un dégagement de chaleur résiduels sur des
durées tres longues. Leur radioactivité aurait des effets biologiques dangereux s’ils
entraient en contact avec I'organisme humain. La radiotoxicité, contribution de
chaque élément a ces effets sur I'organisme, lors de leur inhalation ou ingestion,
traduit le caractére potentiellement dangereux des déchets radioactifs.
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Ce sont donc ces éléments radioactifs a vie longue dont il faut viser a diminuer la
quantité dans les déchets. Pour y parvenir, il faut :

- extraire ces éléments du combustible usé, c’est I’étape de s€paration,

- les éliminer en les transformant en éléments non radioactifs ou a vie plus courte,
c’est I'étape de transmutation.

La séparation poussée : trier pour mieux gérer

Pour le traitement des combustibles usés, I'acquis industriel est important. Un
procédé baptisé Purex est utilisé avec succés depuis plusieurs décennies, en par-
ticulier en France ot Cogema exploite, a La Hague, une usine d’une capacité de
traitement de 1700 tonnes de combustibles usés par an. Depuis une vingtaine d’an-
nées, la France a fait le choix d’utiliser le plutonium extrait par Purex sous forme de
combustible MOX dans vingt des cinquante-huit réacteurs EDF.

La séparation poussée vise a compléter le procédé industriel Purex en extrayant du
combustible usé, par étapes successives, les actinides mineurs, neptunium, améri-
cium et curium. La séparation poussée a aussi été étudiée pour extraire les produits
de fission a vie longue suivants : iode 129, technétium 99 et césium 135.

Les déchets ultimes ainsi obtenus aprés séparation poussée, conditionnés sous
forme de verres, seraient moins radiotoxiques a long terme et contiendraient moins
d’éléments radioactifs générateurs de chaleur, que les verres actuels. La diminution
de la puissance thermique des déchets pourrait permettre de réduire le volume du
stockage de fagon plus ou moins importante selon le concept de stockage retenu.

Pour les verres déja produits, leur reprise n’est pas réaliste pour différentes raisons
techniques et économiques. Ainsi, la séparation-transmutation ne pourra s’appli-
quer qu’aux déchets qui seront produits dans le futur.

Pour réaliser la séparation poussée, les actinides mineurs et les produits de fission,
solubilisés dans de I'acide nitrique, doivent étre capturés sélectivement. C’est la
I’enjeu des recherches menées depuis une dizaine d’années dont certaines présen-
taient de vrais défis scientifiques.

Les équipes du CEA, en collaboration avec des laboratoires francais et étrangers,
ont montré qu’au prix de quelques adaptations, Purex permet de récupérer 99 %
du neptunium et de I'iode et plus de 95 % du technétium. L'extraction de I'ame-
ricium et du curium s’est révélée plus complexe et il a fallu développer d’autres
procédés recourant a de nouvelles molécules piéges. Trois procédés, mis en ceu-
vre successivement, permettent de capturer séparément 99,9 % de I'américium
et 99,9 % du curium. Un dernier procédé, basé sur une molécule d’un autre type,
permet, lui, de piéger 99 % du césium. La faisabilité au laboratoire de la séparation
poussée des actinides mineurs et produits de fission a ainsi été établie et confir-
mée en 2005 par le test des procédés en continu a partir d’une solution contenant
15 kg de combustible usé, dans le laboratoire Atalante. C’est un résultat majeur
de la recherche.

La transmutation : éliminer les éléments a vie longue

Aprés séparation, la transmutation vise & transformer les éléments radioactifs a vie
longue en éléments a durée de vie plus courte ou stables.

Les trois outils étudiés pour réaliser la transmutation sont les réacteurs a neutrons
thermiques (les réacteurs a eau sous pression actuels d’EDF), les réacteurs a
neutrons rapides et des installations couplant un accélérateur de particules et un
réacteur sous-critique & neutrons rapides (appelées “systémes hybrides” ou “Acce-
lerator Driven System ADS”).

Ces installations ADS sont des réacteurs originaux mais complexes dont les po-
tentialités en tant que réacteurs dédiés a la transmutation doivent étre démontrées
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expérimentalement. Ces réacteurs se positionnent en complément des réacteurs
producteurs d’électricité.

Les travaux ont montré que la transmutation en réacteurs a neutrons thermiques
est techniquement peu efficace. Par contre, les caractéristiques des réacteurs a
neutrons rapides, du type de Phénix, permettent d’envisager la transmutation des
actinides mineurs.

Une fois séparés, les actinides mineurs devront étre incorporés dans du combus-
tible pour étre transmutés dans des réacteurs appropriés. Dans des réacteurs du
type de Phénix, des combustibles contenant des quantités significatives d’actini-
des mineurs (2,5 % a 5 %) pourraient étre utilisés. Ces combustibles devront pou-
voir étre a nouveau recyclés apres irradiation. Le combustible est donc un élément
essentiel pour réaliser la transmutation. De nouveaux combustibles ont été congus
pour optimiser les performances de transmutation. Grice a des expériences en
réacteurs expérimentaux, tels que dans le réacteur & neutrons rapides Phénix du
CEA a Marcoule, des résultats remarquables ont été obtenus. Ces expériences se
poursuivent en lien avec les travaux concernant les futurs systémes de production
d’électricité nucléaire.

Ainsi, la séparation des actinides mineurs est possible et ce résultat constitue une
avancée considérable. La faisabilité de leur transmutation est démontrée en rem-
plagant progressivement a partir de I’horizon 2040 les actuels réacteurs a eau sous
pression par de futurs réacteurs a neutrons rapides.

Bien que des déchets ultimes a vie longue seraient toujours produits, ces techno-
logies visent essentiellement, dans une démarche de progrés continu, a diminuer la
radiotoxicité et la quantité des déchets ultimes afin de les optimiser en vue de leur
gestion par les deux axes complémentaires 2 et 3 de la loi de 1991. Les principaux
€léments concernés sont le plutonium, qui est déja recyclé, et aussi les actinides
mineurs (américium, curium et neptunium). Les produits de fission (césium, iode,
technétium...), pour des raisons techniques, ne se prétent pas au processus de
transmutation et ont donc vocation a étre conditionnés de fagon pérenne dans les
déchets vitrifiés.

Les études de scénarios de transmutation montrent que les avantages liés a la
réduction de la radiotoxicité et la thermique des déchets ultimes seraient contre-
balancés par une complication des opérations du cycle concernant la fabrication
des combustibles et leur traitement. Il sera nécessaire de disposer d’un bilan étayé
de ces technologies avant de se lancer dans une telle opération. Grace aux recher-
ches, un tel bilan pourrait étre effectué a I’horizon 2015 environ.

Charles COURTOIS
Secrétaire de la Section Technique ST5 “Cycle du combustible nucléaire”
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