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sa sortie du réacteur, le combustible usé peut étre consi-
déré de deux manieres radicalement différentes selon la poli-
tique suivie en matiére de cycle du combustible :

Si le cycle fermé est choisi, le combustible usé est avant tout
considéré comme une ressource : outre 1,5 % de matiére fis-
sile*, soit deux fois plus que I'uranium naturel, il contient éga-
lement 94 % de matiere fertile* qui posséde un potentiel éner-
gétique de 2 tonnes d’équivalent pétrole par gramme. Le
combustible usé est alors en sursis : il est entreposé* (tempo-
rairement, par définition), dans I'attente de son traitement.

Si le cycle ouvert est retenu, le combustible usé est considéré
comme un déchet. Il aura alors a subir non seulement un
entreposage, mais encore un stockage* (définitif par défini-
tion, avec cependant une option de réversibilité) en formation
géologique. Bien que le choix du cycle ouvert ne soit pas celui
fait par la France4, il est intéressant de voir ou il méne du point
de vue de la gestion des déchets, ne serait-ce qu’a titre de
comparaison avec I'option francaise de traitement-recyclage.

Quelle que soit I'option retenue, le combustible usé aura donc
a subir une période d’entreposage, d’'une durée comprise
entre cing ans (durée minimum pour laisser le combustible
« refroidir » avant les opérations de traitement) et une cen-
taine d’années. Méme dans l'option « cycle fermé », le temps
d’entreposage peut étre aussi long que cela : par exemple, les
combustibles MOX usés, difficilement recyclables dans les
réacteurs a eau actuels, devront étre entreposés jusqu’a ce
qu’il y ait dans le parc des réacteurs a neutrons rapides
capables d'utiliser efficacement leur plutonium.

Cet entreposage peut se faire a sec ou sous eau, mais dans
tous les cas la gaine du combustible usé doit jouer son rdle et
éviter la dissémination des radionucléides produits pendant le
séjour du combustible en réacteur. En entreposage a sec, le
combustible usé est enfermé dans un conteneur qui le pro-
tege, permet sa manutention et joue le role de barriere de
confinement. Se pose alors la question de la corrosion séche
et du comportement mécanique de crayons combustibles
usés qui vont s’échauffer et subir la pression des gaz produits

4. La loi francaise du 13 juillet 1992 définit comme déchet ultime un déchet
« qui n'est plus susceptible d’étre traité, dans les conditions techniques et
économiques du moment, notamment par extraction de la part valorisable
ou par réduction de son caractere polluant ou dangereux ». De fagon géné-
rale, le combustible usé n’est pas un déchet ultime au regard de cette loi.
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par les désintégrations radioactives des actinides du combus-
tible (voir infra « Caractéristiques initiales du combustible
usé », p. 125). Les modes de dégradation de ce conteneur doi-
vent également étre étudiés.

En entreposage sous eau, la température atteinte par le com-
bustible est moins importante. Les problémes thermo-méca-
niques susceptibles d’affecter le combustible usé sont moins
aigus, mais il faut faire attention aux problémes de corrosion
aqueuse, éventuellement favorisés par la radiolyse (voir infra
« Evolution du combustible usé en entreposage a sec »,
p. 129-132).

Dans 'option « cycle ouvert », le combustible usé sera ensuite
placé en situation de stockage. Entouré de son conteneur, il
devra assurer la rétention des radionucléides pendant une
période de temps beaucoup plus longue encore. Plusieurs cen-
taines de milliers d’années seront nécessaires pour que la
décroissance radioactive rameéne la radiotoxicité du combus-
tible usé au niveau de celle du minerai d’uranium initial. Il sera
probablement impossible d’éviter le contact direct de la céra-
mique combustible avec I'eau du milieu souterrain, car les enve-
loppes métalliques entourant cette derniére ne sauraient résis-
ter a la corrosion sur des durées aussi longues. Le probleme a
étudier dans ce cas est celui de la lixiviation* de la céramique.

Contrairement aux verres, qui ont une microstructure homo-
géne et amorphe, la céramique combustible est hétérogene
et polycristalline. Elle est de plus trés morcelée, du fait des gra-
dients de température auxquels elle est soumise en réacteur
et de 'accumulation de gaz en son sein. Lors du contact de la
céramique combustible avec I'eau du milieu souterrain, une
partie des radionucléides, localisée aux interfaces et aux joints
de grain, sera libérée trés rapidement. Cette fraction labile*
fait également I'objet d’études approfondies, car c’est elle qui
domine le « terme source* » d’un stockage profond de com-
bustibles usés Lensemble des phénomenes décrits ci-dessus
ont été modélisés au CEA, avec pour finalité 'analyse de la
slreté d’'un entreposage et d'un stockage de combustible usé
(voir infra « Modélisation du comportement & long terme du
combustible usé », p. 133-135).

Enfin, des concepts d’étuis et de conteneurs de combustible
usé ont été développés au CEA. lls sont succinctement décrits
plus avant (voir infra « Les conteneurs de combustibles usés
dans les concepts d’entreposage de longue durée et de stoc-
kage direct », p. 137-139).
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e combustible nucléaire des REP* (réacteur a eau pressu-
risée) consiste en un assemblage de 264 crayons* combus-
tibles de 9,5 mm de diamétre externe, d’'une hauteur de 4 m
environ, tenus entre eux par 8 grilles solidaires de 24 tubes
guides (fig. 128). Chaque crayon est constitué d’'une gaine en
alliage de zirconium de 570 pm d’épaisseur dans laquelle sont
empilées les pastilles* d’oxyde d’'uranium UO, pour le com-
bustible UOX* ou d’oxyde mixte (U,Pu)O, dans le cas des
combustibles MOX. Chaque pastille est obtenue par frittage
de poudres d’oxydes d’uranium (ou d’'oxyde mixte dans le cas
des MOX) et est constituée de grains de diamétre moyen de
I'ordre de 8um soudés entre eux (joints de grains). Le com-
bustible MOX* se caractérise en outre par la présence de
zones enrichies en plutonium, appelées amas plutoniferes, de
quelques pm a quelques dizaines de pm de diametre, répar-
tis uniformément dans la pastille.

Le crayon de combustible subit de nombreuses transforma-
tions lors de son passage en réacteur. Son état, a l'issue de
I'irradiation, constitue I'état initial du combustible usé avant
transport puis entreposage ou stockage éventuels et condi-
tionne son évolution a long terme. Lobjet de ce chapitre est
ainsi de décrire I'état physico-chimique des pastilles de com-
bustible usé et des gaines en sortie de réacteur.

Composition chimique de la pastille
de combustible usé en sortie
de réacteur

La composition chimique du combustible nucléaire est modi-
fiée au cours de lirradiation par la formation de produits de
fission a la place des éléments fissiles et par la production
d’autres isotopes de U et de Pu et des actinides supplémen-
taires par capture* neutronique. Les éléments présents dans
un combustible usé recouvrent une large partie du tableau de
Mendeleiev (fig. 129). lls peuvent étre classés selon leur forme
chimique dans le crayon:

* Les éléments solubles dans le réseau fluorine de la matrice
comme les actinides (Pu, Np, Am, Cu) — classe d’éléments
la plus abondante en fraction massique dans le combustible
irradié, les lanthanides (La, Ce, Pr, Nd, etc.), ainsi que des
éléments solubles sous forme d’oxydes (Zr, Nb, Sr);

* les éléments formant des précipités d’oxydes: Rb, Cs, Ba,
Zr, Nb, Mo, Te;

Le conditi des
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¢ les produits de fission formant des précipités métalliques:
Mo, Tc, Ru, Rh, Pd, Ag, Cd, In, Sn, Sb, Te;

¢ les gaz de fission —Kr, Xe, He -, 'hélium de décroissance
alpha et les PF volatils en réacteur— |, Br, Rb, Cs, Se, Te.

Malgré ces différentes transformations, le potentiel d’oxygene
du combustible évolue peu sous irradiation.

Araignée

Crayon de contrdle

Ressort de maintien

Embout supérieur

Grille supérieure

Tube guide

Grille de mélange

Crayon combustible

Grille inférieure

Fig. 128. Lassemblage combustible des REP.
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Fig. 129. Abondance relative des produits de fission
pour des combustibles UO2 en MOX irradiés a 60 GWij/t

Etat physique de la pastille
de combustible usé en sortie
de réacteur

Le développement d’un fort gradient radial de température
dans la pastille pendant son passage en réacteur crée des
contraintes mécaniques importantes conduisant a la fissura-
tion de la pastille. Quel que soit le taux de combustion atteint,
la pastille de combustible usé en sortie de réacteur peut étre
considérée comme fragmentée en une quinzaine de
morceaux en moyenne (fig. 130). Le gonflement macro-

Fig. 130. Macrographie radiale d’une pastille de combustible usé.
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scopique observé au cours de l'irradiation est da a la forma-
tion des produits de fission, aux défauts d’irradiation et a I'ap-
parition de bulles de gaz de fission dans les grains de UO,.

Lirradiation en réacteur modifie fortement la microstructure de
la pastille de combustible, notamment dans les deux zones
suivantes:

¢ Les joints de grains dans lesquels s’accumulent des précip-
ités métalliques ainsi que des bulles de gaz de fission
(fig. 131). Méme si les joints de grains résistent a des niveaux
de contraintes élevés, ils sont fragilisés par le passage en
réacteur. Pour les taux de combustion et les températures
d’irradiation considérés ici, les fractographies de pastille de
combustible usé en sortie de REP révelent des ruptures
essentiellement inter-granulaires, excepté en zone centrale
de la pastille, alors qu’elles sont de type transgranulaire dans
le combustible vierge;

* les zones restructurées, en périphérie de pastille (rim) dans
les combustibles UOX dont le taux de combustion est
supérieur a 40 GW,.t-1 et dans les gros amas riches en Pu
(de taille supérieure a 10 um) situés en zone externe de la
pastille de combustible MOX. Ces zones restructurées se
caractérisent par une porosité de taille micrométrique de I'or-
dre de 10% (fermée en sortie de réacteur) et des grains de
petite taille (0,1 a 0,2 um) [fig. 132].

Etat des gaines irradiées

Au cours de lirradiation en réacteur, la microstructure des
matériaux de gaine et de structure évolue a la fois du fait de
lirradiation (modification de la structure des dislocations) et
du fait de la corrosion (oxydation et formation d’hydrures). Le
passage en réacteur se traduit alors par un durcissement
important des matériaux.

Caractéristiques initiales du combustible usé



Fig. 131. Microphotographies de la céramique apres irradiation prises au microscope électronique a balayage (a gauche) et au microscope élec-
tronique a transmission (a droite). On distingue 'accumulation de précipités métalliques (a gauche) et de bulles de gaz aux joints de grain (a droite).

Fig. 132. Microphotographies des zones restructurées en périphérie de pastille dans un combustible UOX (a gauche) et dans un amas
plutonifére d’'un combustible MOX (a droite).

L'épaisseur de la couche oxydée dépend du profil axial de tem-
pérature durant l'irradiation et du type d’alliage utilisé.
Loxydation interne reste faible, de I'ordre de 10 um. Loxydation
externe des gaines par I'eau est plus importante : elle est maxi-
male dans la zone la plus chaude et reste généralement infé-
rieure 2 100 um dans l'alliage de gaine Zircaloy-4 (elle est
réduite a 25 um apres 6 cycles d’irradiation dans le nouvel
alliage M5™ développé par AREVA NP, ce qui représente un
progrés notable).

Par ailleurs, I'oxydation de la gaine par I'eau libere de 'hydro-
géne, dont une partie se trouve absorbée dans le métal. Cet
hydrogéne forme des plaquettes d’hydrures qui fragilisent la
gaine.

En outre, suite au relachement des gaz de fission dans les
volumes libres du crayon, au gonflement de la pastille et au
fluage de la gaine sous la pression externe du caloporteur lors
du passage en réacteur, la pression interne du crayon aprés
irradiation est supérieure a la pression de remplissage. Pour
les crayons de combustible UOX gainés en Zircaloy-4, elle est
en moyenne de 40 bars (a froid) pour une pression initiale
d’hélium de 26 bars et un taux de combustion de 60 GWij.t-1.

Le conditi des déchet 1éail

Dans les mémes conditions, elle est légérement supérieure
pour un combustible MOX (50 bars).

C’est a une telle gaine, a la fois fragilisée et mise sous
contrainte lors de son passage en réacteur qu’on demandera
d’étre encore capable de confiner la radioactivité dans le com-
bustible usé en situation d’entreposage. La conception des
conteneurs et des entreposages doit tenir compte de ces fai-
blesses.

» Bibliographie
CEA, « Les déchets radioactifs a haute activité et a vie longue/
Recherche et Résultats ». Axe 3. Rapport final. Décembre 2005.

Cécile FERRYy,
Département de physicochimie
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en entreposage a sec

n entreposage & sec, tel que pratiqué aux Etats-Unis, ou
lors de la phase de confinement d’'un stockage géologique pro-
fond, avant I'arrivée de I'eau dans le colis, les assemblages de
combustible usé n’échangent que de I'énergie avec I'extérieur,
que ce soit sous forme de chaleur (impact thermique des com-
bustibles irradiés), ou sous forme de radioactivité (radioactivité
résiduelle o, B et y des combustibles irradiés). Nous qualifions
ces conditions aux limites de « systeme fermé », caril n’y a pas
d’échanges de matiére entre le systeme et 'environnement
extérieur. Ces conditions correspondent aux conditions nomi-
nales de fonctionnement en entreposage.

Par opposition au systeme fermé, le systeme est dit « ouvert »
en cas de perte de confinement par dégradation des conte-
neurs et rupture de la gaine des crayons de combustible usé.
Léchange de matiére avec I'extérieur est alors possible en
plus des échanges d’énergie. Laltération de la céramique de
dioxyde d’uranium se fait en phase gazeuse insaturée en
vapeur d’eau et en présence d’especes oxydantes (oxygene,
oxydes d’azote générés par radiolyse...). Il s’agit 1a de condi-
tions dégradées d’'un entreposage a sec.

Evolution du combustible
en systéme fermé

La décroissance radioactive des radionucléides est a l'origine
des phénomenes physico-chimiques qui caractérisent I'évolu-
tion intrinséque a long terme du combustible usé. D’une part,
elle conduit a la formation d’éléments ayant des états d’oxyda-
tion différents qui pourraient affecter le

Le combustible usé peut-il &tre une matrice de confinement ?

Evolution du combustible usé

La décroissance béta des produits de fission, tel le Cs 137
devenant du Ba 137, et des actinides, tel le Pu 241 décroissant
en Am 241 modifie la composition chimique de I'oxyde irradié.
On a pu montrer a I'aide de calculs d’équilibre thermochimique
prolongés jusqu’a 300 ans, que cette évolution de la composi-
tion chimique n’est pas suffisante pour affecter 'état d’oxydation
du combustible irradié aprés la fin de Tlirradiation en réacteur.
Le molybdéne, produit de fission abondant, et le zirconium de
la gaine constituent un tampon qui permet d’accommoder les
variations de I'état d’oxydation des produits de fission.

La génération d’hélium par décroissance alpha des actinides
souléve une question majeure pour la tenue a long terme du
combustible usé. On présente sur la figure 133 un calcul type
de l'activité résiduelle a I'échelle de dix mille ans pour un com-
bustible de dioxyde d’uranium irradié a un taux de combustion
de 47,5 GWj/tU. La concentration en hélium atteindra 0,7 % ato-
mique par atome de métal lourd en 10 000 ans; pour un com-
bustible MOX au méme taux d’épuisement, elle atteindrait 4 %.
Au cas ou 'hélium peut étre relaché dans les volumes libres du
crayon de combustible, cela entrainerait une augmentation
significative de la pression interne dans le crayon, et, par consé-
quent, de la contrainte tangentielle de la gaine.

Dans I'hypothése contraire de rétention de hélium dans la pas-
tille de combustible, 'hélium pourrait précipiter sous forme de
bulles de taille nanométrique ou s’accumuler aux joints de grain
(piégeage dans les bulles de gaz de fission pré-existante), en
cas de mobilité réduite dans le réseau cristallin. Les recherches

potentiel d’oxygéne du combustible,

d'autre part, les désintégrations alpha 10000 _Activité alpha d’un crayon UOX 47,5 GWj/tU
produisent des atomes d’hélium au sein %_
du cristal et sont également responsables 3 activité totale [
de dommages d’auto-irradiation sous l'ef- § 1000
fet du recul de noyaux lourds sur une dis- E : zm Zj
tance trés courte, de I'ordre de quelques § 100 A P:;ss
nanomeétres. Une conséquence impor- \\\ N
tante de cette évolution pourrait étre un e e \ S N ......A.:% B Pu239
endommagement des joints de grain de 1 4 \\ i 2
I'oxyde irradié et, potentiellement, I'ac- @ Am243
croissement de I'inventaire en radionu- 0 \ Cm 243
cléides labiles, qui pourraient étre dissé- 0.1 1 10 100 1000 10 000
minés lors de l'arrivée de I'eau dans le LemES(Eances)
colis d’assemblages de combustibles .
usés, au cours d'un stockage. Fig. 133. Evol_ution dan_s le t.e,mps de l'activité alpha
d’un combustible UOX irradié.
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se sont concentrées sur la mobilité de I'hélium dans 'UO, et
sur les conséquences d’une accumulation aux joints de grain du
solide polycristallin.

Un coefficient de diffusion apparent a été évalué expérimenta-
lement par des expériences d'implantations d’hélium dans des
échantillons d’'UO,, suivies de traitements thermiques en atmo-
sphére contrdlée pour éviter une oxydation en cours d’essai.
En paralléle, des mesures de désorption d’hélium ont été
menées a I'Institut des Transuraniens de Karlsruhe sur des
combustibles dopés au plutonium 238 dont la période de
décroissance radioactive est de 87,7 ans. En extrapolant les
résultats aux températures inférieures aux températures des

expériences, on observe, sur la figure 134, que la mobilité de
I'hélium est supérieure a la diffusion du xénon et qu’elle varie
sensiblement avec le niveau d’endommagement du combus-
tible. En examinant de plus prés le r6le des joints de grain et du
dommage produit par I'implantation ionique, on a pu montrer
que, dans un domaine de température compris entre 750 et
1 300 °C, la mobilité de I'hélium est accélérée au voisinage des
joints de grain, tandis qu’elle était nettement plus faible au coeur
des grains, I'hélium étant vraisemblablement piégé dans les
défauts du cristal ou précipité sous forme de nanobulles
(fig. 135, [1]). Ces recherches ont été réalisées en collabora-
tion avec le CNRS/CERI d’Orléans et le LPS de Saclay. Au
stade actuel, nous en concluons que I'extrapolation aux tem-

pératures d’un entreposage a sec

Température (C7) conduit a une mopilité Iimitée.de Phélium

100 200 300 200 1000 dans le combustible, au moins pour le

% 1.E-14 " P S dommage d’un entreposage centenaire.
% La décroissance alpha des actinides
;'7 1E18 est également a la source du dommage
E 1.E-22 d’irradiation causé par les cascades de
H déplacements des atomes du réseau
é 1.E-26 cristallin. Une étude atomistique en
g 1.E-30 dynamique moléculaire est en cours
g pour simuler les effets des dégats d'ir-
g 1.E-34 radiation sur le cristal d’'UO, et ses
§ 1.E-38 joints de grains. Des travaux expéri-
k77 —+— U0, -F<3e15 Helom? (Roudil et al 2003) mentaux portent également sur la

1E-42 led 6= U0, - F = 316 He/cm2 (Roudil et al,, 2003) caractérisation physique d’analogues
1.E-46 ,/' «-0== (U,Pu)0, - (Ronchi et Hiernaut, 2004) naturels du combustible : uraninites et
/” —A— Xénon (Garcia et Carlot, 2003) anciens combustibles dopés en acti-

1.E-50 &= ' : e nides. Un exemple est présenté sur la

Fig. 134. Coefficients de diffusion apparents de I'nélium dans des
combustibles nucléaires. Comparaison avec le coefficient de
diffusion du xénon dans 'UO,.

Expérience
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8
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Fig. 135. Profil de concentration d’hélium autour d’un joint de grain
d'UO,. Echantillon polycristallin implanté en hélium et recuit &
1300 °C[1].
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figure 136 [2]: on observe sur cette
photo prise au microscope électronique
a balayage la microstructure atteinte en

Fig. 136. Image au microscope électronique a balayage d’une pile
de 238PuO, agée de 30 ans [2].

Evolution du combustible usé en entreposage a sec



trente ans par une pile de 238PuO, dont 21 % du plutonium a
décru a cet age. De petites bulles et des fissures autour de
quelques joints de grains sont apparues a un niveau de dom-
mage supérieur de plusieurs ordres de grandeur a la dose que
peut atteindre un combustible irradié en dix mille ans. Cette
étude se poursuit sur des combustibles dopés qui atteignent
des doses d'irradiation intermédiaires.

Evolution du combustible
en systéme ouvert insaturé

En conditions incidentelles d’un entreposage a sec, le combus-
tible irradié risque de se trouver au contact de I'air ou d’'une
atmosphére gazeuse oxydante. La transformation de 'UO, en
U30Og, un oxyde pulvérulent de masse volumique beaucoup
plus faible que celle de 'UO,, constitue un risque majeur de
dégradation du crayon combustible en entreposage.

Une étude de base des mécanismes d’oxydation a été enga-
gée, avec pour objectif de comprendre toutes les étapes de I'in-
sertion d’atomes d’oxygéne dans le réseau cristallin de 'UO,
afin de justifier les équations cinétiques d’oxydation et leur
extrapolation a des temps inaccessibles a I'expérience de labo-
ratoire. En particulier, on a réalisé une étude par diffraction de
neutrons qui a permis de suivre la localisation des atomes
d’oxygéne insérés dans le réseau pour des compositions com-
prises entre UO, et U30g (fig. 137, [3]).

En parallele, une étude de la cinétique d’oxydation de combus-
tibles irradiés a un taux de combustion élevé est menée dans
la durée. On a représenté sur la figure 138 le schéma type d'une
telle cinétique. Le plateau intermédiaire correspond a la forma-
tion des especes de type U 04 et U30-, Iégerement plus

Rapport oxygéene/métal
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Fig. 138. Schéma de la prise de masse en oxygene d’'un combustible
irradié en fonction du temps, durant I'oxydation sous air.

denses que I'oxyde initial. On en trouve une illustration sur la
figure 139, ou nous avons reproduit une coupe observée en
microscopie optique, d’un fragment de combustible irradié et
oxydé & 200 °C durant 5 000 heures. A cette température, nous
nous situons sur le plateau de prise de masse : on observe I'ap-
parition de fissures consécutives a la formation des composés
intermédiaires. Ce plateau est d’autant plus long que la tempé-
rature est basse.

Les données acquises lors de ces expériences et leur interpré-
tation serviront a I'élaboration d’'un modele opérationnel de
tenue du combustible usé au cas ou il serait mis en présence
d’une atmosphére oxydante.
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Fig. 139. Observation en microscopie
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Fig. 137. Spectre de diffraction au rayons X d’'un échantillon d’oxyde d’uranium montrant

de combustible irradié et oxydé durant
5 000 heures a 200 °C.

I'évolution structurale durant 'oxydation de 'UO, (cubique) en U;zOg (orthorhombique) a 250

°C sous une pression partielle d’'oxygéne de 0,2 atm. [3].
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es études de compréhension sur le comportement du com-
bustible usé a sec et sous eau permettent de construire des
modeéles de comportement a long terme des combustibles usés
dans ces différents contextes. Lobjectif de ces modeles est de
prédire le relachement des radionucléides lors d’un incident en
entreposage ou a l'arrivée de I'eau dans les conteneurs lors
d’un stockage direct. Afin de garantir la robustesse des évalua-
tions, les modéles de comportement développés par le CEA [1]
représentent une vision simplifiée de I'évolution des combus-
tibles usés. Des hypothéses pessimistes y sont intégrées pour
gérer les incertitudes existant sur le comportement a long-terme
des combustibles usés.

Le modéle de comportement
de la pastille de combustible usé

La pastille de combustible irradié évolue essentiellement a
cause de la décroissance radioactive des noyaux présents en
son sein qui conduit @ une accumulation de dégéats d'irradia-
tion, a une modification des inventaires chimiques et a une pro-
duction significative d’hélium par décroissance o.. Lévolution
des inventaires chimiques n’a pas d'impact significatif sur I'état
d’oxydation de la pastille combustible. En revanche, la décrois-
sance entraine 'accumulation d’'une quantité importante
d’hélium dans la pastille, surtout pour les combustibles riches
en émetteurs a comme les combustibles MOX (fig. 140; voir
également, supra, « Evolution du combustible usé en entrepo-
sage a sec», p. 129-132). La question qui se pose est celle du
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Fig. 140. Quantité d’hélium accumulée dans les crayons
de combustibles UOX et MOX au cours du temps.
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Modélisation du comportement
a long terme du combustible usé

devenir de ce gaz, produit principalement au sein des grains
des pastilles combustibles et de ses conséquences sur la tenue
mécanique des joints de grains, fragilisés par l'irradiation.

Sur la base des connaissances acquises sur le comportement
de I'hélium dans le combustible et sur les propriétés méca-
niques de la pastille de combustible usé, une modélisation
macroscopique conclut que la quantité d’hélium formée pen-
dant 10 000 ans dans les combustibles UOX est insuffisante
pour modifier la microstructure initiale de la pastille de combus-
tible usé [2]. Lhélium devrait rester piégé dans les grains et les
pores du rim*.

Cependant, ce résultat récent doit encore étre validé par des
modeles et expériences a I'échelle microscopique et le cas des
combustibles MOX reste encore a évaluer.

Le modéle de relachement des
radionucléides par un combustible
usé en stockage

Le stockage géologique profond conduit inévitablement a la
rupture progressive des différentes enveloppes du colis (par
corrosion essentiellement) et a I'arrivée de I'eau souterraine au
contact du combustible. Schématiquement, le combustible évo-
lue durant la période de corrosion des enveloppes métalliques
a l'abri de toute altération par les eaux du site. Comme en entre-
posage, il évolue de maniére intrinséque sous linfluence de ses
déséquilibres internes et des réactions de décroissance radio-
active. Lévolution du combustible pendant cette premiére phase
détermine I'état du combustible lors de l'arrivée ultérieure de
'eau. Dans une seconde période, le combustible s’altere en
présence d’eau et relache progressivement autour du colis une
partie des radionucléides qu'’il contient.

Le relachement instantané des radionucléides

a l'arrivée de I'eau

Entrant en contact du combustible usé, I'eau solubilise I'en-
semble des radionucléides présents dans les vides et sur les
surfaces accessibles du combustible. Il en résulte un relache-
ment instantané de cette fraction labile*. La quantité de radio-
nucléides ainsi relachés dépend de leur localisation dans le
crayon a l'arrivée de I'eau au contact du combustible. Tenant
compte de I'évolution intrinséque attendue sur le long-terme,
un modele de relachement conservatif a été développé: il
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considere que 8% des produits de fission les plus mobiles
(I, Cs) sont directement disponibles lors de I'arrivée de I'eau
a 10 000 ans. Cette estimation est faite pour un combustible
UOX ayant un taux de combustion moyen de 60 GWj/t.

Le relachement des radionucléides
avec l’altération de la matrice combustible

LUO, est relativement stable en milieu géologique profond du
fait du caractere réducteur du milieu d’accueil (solubilité de
UO, extrémement faible ~10-9 mol/L). Cependant, la radioac-
tivité résiduelle d’'un combustible usé (notamment, la radioac-
tivité alpha prépondérante a long terme) conduit & la radiolyse
des molécules d’eau a l'interface combustible/eau. Les oxy-
dants ainsi produits oxydent la surface du combustible (de
U(IV) en U(VI)) ce qui entraine sa dissolution et le relache-
ment des radionucléides occlus. La figure 141 représente de
maniere schématique 'ensemble des mécanismes d’altéra-
tion en présence de radiolyse.

La modélisation de ces phénoménes est extrémement com-
plexe, dans la mesure ou les réactions radiolytiques sont nom-
breuses (plus de 150 réactions dans les modeles couramment
utilisés), de cinétiques rapides mais variées et dépendent lar-
gement du milieu environnant.

La prédiction de 'évolution a trés long terme nécessite de sim-
plifier la phénoménologie en ne retenant que les réactions pré-
pondérantes. Dans cet esprit, le CEA a développé un modéle
pour décrire le relachement des radionucléides par dissolu-
tion radiolytique. Ce modele permet d’évaluer le taux d’altéra-
tion du combustible dans le temps comme lindique la figure
142. 1l s’agit la d’'une estimation tres majorante intégrant I'en-
semble des incertitudes actuelles tant sur les modéles que sur
les parametres intervenant dans l'altération du combustible.

En effet, les études réalisées par les équipes européennes [4]
ont montré que les effets de la radiolyse devraient étre tres
limités dans le temps (pendant 5 000 a 15 000 ans pour un
UOX de 60 GWij/t). Au-dela, la dissolution de la matrice sera
controlée par la solubilité du combustible, et donc notamment
par la concentration en uranium dissous. De ce fait, I'altéra-
tion sera plus sensible aux conditions d’environnement impo-
sées par le champ proche du colis (hydrogene, barriere ouvra-
gée, roche).

En outre, il est probable qu’une partie des éléments relachés
par dissolution du combustible (uranium, actinides mineurs et
produits de fissions) précipitent prés du combustible sous
forme de nouveaux minéraux dits secondaires. Ces derniers
peuvent influencer I'altération du combustible s’ils sont
capables de maintenir une concentration en uranium inférieure
a celle du combustible. lls peuvent également contribuer au
confinement en stockage s'ils sont susceptibles de retenir une
partie des radionucléides présents dans le combustible.

En conclusion, les mécanismes d’évolution a long terme des
colis de combustible nucléaire usé sont clairement identifiés,
méme si certains points de leur évolution restent encore
méconnus.

Une approche macroscopique de I'évolution intrinseque de la
microstructure de la pastille a permis de réduire une partie des
conservatismes introduits dans les premieres estimations de
la fraction labile. Cette derniere est estimée a 8% de l'inven-
taire a I'arrivée de 'eau pour un combustible UOX ayant un
taux de combustion moyen de 60 GWij/t. Un effort de
recherche significatif est porté sur la compréhension de I'évo-
lution des joints de grains a I'échelle microscopique afin de
valider le modele proposé.

Radiolyse de I'eau

H,O

o, B, 7,

Génération d’oxydants

i

H,0,, OH-... + réducteurs

Oxydation de la surface
du combustible

U(Vl)x + RN

Complexation (HCOj5- ...) de surface de I'U(VI)

Dissolution de la couche altérée sous I'effet
des espéces aqueuses et relachement
simultané des radionucléides occlus

“U03-2H,0(s)” + autres RN

Précipitation de phases secondaires

Fig. 141. Mécanismes génériques daltération d’'un combustible usé en présence d’eau.
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Fig. 142. Comparaison entre vitesse d’altération du combustible usé
calculée en fonction du temps et données expérimentales [3].

En ce qui concerne I'évolution de la pastille de combustible
usé sous eau, les études se poursuivent afin de prendre en
compte le couplage avec I'environnement. Elles permettront
de réduire les marges introduites dans le modele actuel de
dissolution purement radiolytique.
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Le combustible usé peut-il &tre une matrice de confinement ?

dans les concepts d’entreposage

Les conteneurs de combustibles usés

ans le cadre de 'examen des différents modes de gestion
possibles des combustibles nucléaires usés, le CEA a été
amené a étudier une option: la mise en stockage des assem-
blages, suite a une phase préalable d’entreposage de longue
durée. A lissue de la phase d’entreposage, les combustibles
seraient transférés, sans réouverture, du conteneur d’entrepo-
sage au conteneur de stockage. Ce sont ces deux types de
colis que nous allons décrire.

L’entreposage de longue durée
et le conteneur associé

Le but de I'entreposage de longue durée est de fournir une solu-
tion temporaire dans la filiere de la gestion des déchets en
garantissant des conditions d’entreposage permettant:

* de conserver l'intégrité des colis primaires pendant une
durée comprise entre cent ans et trois cents ans, afin de per-
mettre leur reprise pour un devenir ultérieur;

e d’assurer la sécurité des travailleurs, du public et de I'environ-
nement pendant toutes ces opérations.

Les principes généraux de conception des conteneurs d’entre-
posage sont les mémes pour les combustibles usés UOX, ou
MOX , ou encore pour les colis de déchets vitrifiés.

de longue durée et de stockage direct

Le conteneur décrit ici est destiné a accueillir les combustibles
usés de type UOX pour un entreposage a sec de durée séculaire.

Il nest affecté au conteneur que deux fonctions principales:

e fonction « confinement »:
o fonction « aptitude a la reprise ».

Des fonctions secondaires découlent de ces fonctions princi-
pales:

e fonction « aptitude a I'évacuation de la chaleur résiduelle des
combustibles »

» fonction « garantie de sous-criticité »

e fonction « aptitude a la manutention ».

Les autres fonctions sont reportées sur I'entrep6t (protection
biologique, protection physique, refroidissement externe).

Le respect de ces fonctions a conduit a concevoir un conte-
neur a double barriére de confinement (fig.143):

* la premiere barriére est constituée par un étui accueillant un
seul assemblage: outre sa fonction confinement, cet étui
constitue I'élément de base compatible avec un traitement
ultérieur ou avec la mise en conteneur spécifique pour un
éventuel stockage géologique;

* la deuxiéme barriére est consti-
tuée par un conteneur de capa-

Couvercle en acier
soudé par faisceau d’électrons

Capacité

7 assemblages UOX
(1300 ou 900 MWe)

ou 4 assemblages MOX

Couronne en acier

insérée en partie haute du
conteneur pour permettre le
soudage du couvercle

Virole et fond solidaires
en fonte a graphite sphéroidal

Etui en acier inoxydable

cité de sept étuis.

Conteneur

¢ 1280 mm - L 5163 mm
Ep. 45 mm

Masse en charge = 15 t

Létui est un cylindre de diameétre
extérieur 330mm, de hauteur
4893mm et d’épaisseur 4mm,
Etui dont la capacité est de 1 assem-
¢330 mm - L 4893 mm , , .
blage. Il est élaboré en acier

Ep.5 mm
Masse en charge =11 304L, fermé grace & une sou-
dure TIG*.

Tape intermédiaire
soudée TIG ou MIG
permettant le remplissage
du conteneur

par de I’hélium

Il a été dimensionné pour res-
pecter en particulier, une tenue a
la chute de I'ordre de 9m et pour
permettre une extractibilité apres
une durée de trois cents ans (fig.

Cloisons en acier
(évacuation de chaleur
et maintien des étuis)

Fig.143. Le colis d’entreposage de longue durée de combustible.
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Fig. 144. Démonstrateur « échelle 1 » de I'étui individuel.

Le conteneur qui constitue la seconde barriere de confine-
ment, est un cylindre de diametre extérieur de 1 280 mm, de
hauteur 5 168 mm et d’épaisseur 45 mm , pour une capacité
de 7 étuis pour combustibles usés UOX.

Il est constitué d’un corps en fonte a graphite sphéroidal 400-
15, avec une couronne en acier pour des raisons de soudabi-
lité, et d’'un couvercle en acier S235, soudé par faisceau
d’électrons sur 45mm (fig. 145).

Fig. 145. Démonstrateur « échelle 1 » du conteneur d’entreposage.

Un conteneur en fonte

La corrosion peut étre une cause de défaillance du conteneur
d’entreposage. Les matériaux métalliques ont été envisagés
selon leur comportement en corrosion.

Les matériaux « passivables » (aciers inoxydables, Hastelloy,
Inconel) semblent séduisants pour I'entreposage. Cependant,
en fonction du milieu et des contraintes mécaniques locales
appliquées au matériau, des phénomenes de corrosion locali-
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sée (corrosion sous contraintes, piglres) peuvent apparaitre.
Les autres métaux passivables ou thermodynamiquement
stables dans les conditions d’un entrepdt (titane, cuivre, tan-
tale,or,...) ont été écartés pour des raisons de codts et/ ou de
disponibilité.

A la différence de la corrosion localisée, I'évolution de la corro-
sion homogeéne est plus facilement prévisible. Deux familles de
métaux industriels courants ont été finalement envisagées: les
aciers non ou faiblement alliés et certaines fontes. Par rapport
a l'acier, la fonte présente la possibilité de réaliser le corps du
conteneur en une seule partie, sans soudures, une meilleure
résistance a la corrosion, un co(t deux fois plus faible. Loption
« fonte a graphite sphéroidal » permet d’obtenir une résistance
a rupture en traction comparable a celle d’'un acier de construc-
tion mécanique. Lallongement a la rupture reste légerement
inférieur a celui d’un acier mais est compatible avec les critéres
de dimensionnement mécaniques retenus.

Linconvénient relatif au soudage « en forte épaisseur » de la
fonte a pu étre contourné en insérant une couronne en acier en
partie haute du conteneur lors de la coulée. La présence de
cette couronne permet de réaliser une soudure acier / acier
entre le couvercle et le conteneur lors de la fermeture finale
aprés chargement. La faisabilité de cette liaison entre la fonte
et la couronne en acier a été validée a différentes échelles.

Un point délicat : la fermeture du conteneur

Plusieurs systémes de fermeture du conteneur ont été étudiés,
qui, tous, nécessitaient une optimisation de leur mise en ceuvre
dans le cadre de la longue durée.

Trois techniques de soudage « pleine épaisseur » ont été éva-
luées: soudage TIG, soudage par faisceau d’électrons, sou-
dage par laser YAG. Pour le soudage TIG, la faisabilité de la
technique a été démontrée, cependant les retraits mesurés
(comparaison avant et aprés soudure) sont importants et
engendrent probablement des contraintes résiduelles non
négligeables. Concernant le soudage par laser YAG, des
contrles effectués aprés soudage ont mis en évidence des
défauts de soudure. Ce procédé ne présente pas de difficulté
de déploiement en milieu hostile et est trés prometteur, mais
il serait souhaitable de poursuivre son optimisation.

La technique de soudage par faisceau d’électrons se caracté-
rise par le fait que le soudage se fait en une seule passe. Les
vitesses de soudage sont tres élevées puisque le soudage
complet d’'un conteneur devrait se faire en moins de deux
heures. Les essais de qualification ont aussi permis de vérifier
le maintien de la qualité du cordon en début et en fin d’opéra-
tion de soudage.

Le programme de démonstration a intégré la fabrication a
I'échelle 1 d’un conteneur d’entreposage, mais également des
tests de chute sur objets a échelle réduite .

Les conteneurs de combustibles usés dans les concepts d’entreposage
de longue durée et de stockage direct



Le conteneur de stockage

Comme il est décrit dans l'introduction, a l'issue de la phase
d’entreposage, les étuis étanches doivent pouvoir étre transfé-
rés, sans réouverture, dans le conteneur de stockage, assurant
la continuité entre I'entreposage et le stockage.

Les contraintes spécifiques en termes de thermiques et de cri-
ticité ont conduit & retenir un conditionnement par quatre
assemblages UOX.

Ce colis est composé de trois parties (fig. 146):

* une virole; il s’agit d’'une piece forgée, en acier non allié,
d’épaisseur 110 mm.

° un insert; cette piéce est coulée directement dans le conte-
neur, et comprend quatre alvéoles dans le cas du combustible
UOX. Seul le procédé par coulée permet de garantir des jeux
suffisamment faibles entre le conteneur et 'insert pour que le
conteneur ne subisse pas, du fait de la pression externe du
milieu, lors du stockage, de déformation supérieure a la limite
élastique de I'acier qui le constitue.

* un couvercle; il est soudé en pleine épaisseur par faisceau
d’électrons en cellule aprés mise en place des assemblages.
Ce procédé a été retenu pour les mémes raisons que précé-
demment.

En conclusion, grace aux développements menés au CEA, les
composants techniques nécessaires a I'entreposage longue
durée et au stockage du combustible usé existent désormais.
Ces options de gestion du combustible usé sont donc dispo-
nibles, au cas ou les industriels et les pouvoirs publics souhai-
teraient les mettre en ceuvre, en lieu et place de la stratégie de
traitement-recyclage actuellement retenue.

Fig. 146. Le conteneur de stockage.
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e qui précéde montre que le combustible usé n'est pas
une matrice de confinement. A sa sortie du réacteur, le crayon
combustible est certes encore étanche, mais son état ne per-
met pas de garantir le confinement a long terme des radionu-
cléides. La matrice céramique est endommagée par l'irradia-
tion; le crayon est sous pression a cause de I'accumulation
des produits de fission et de 'hélium en son sein; la gaine est
fragilisée par l'irradiation; elle est corrodée intérieurement par
les produits de fission, et extérieurement par I'eau sous pres-
sion du réacteur. Malgré cela, les études sur la cinétique de
corrosion indiquent que le combustible usé sera capable de
confiner les radionucléides en situation d’entreposage, c’est-
a-dire a I'abri des agressions extérieures et pendant une péri-
ode de temps restreinte. Lentreposage a sec comme I'entre-
posage sous eau sont faisables, car les phénomenes
d’oxydation a sec et de corrosion sous eau sont lents. Il con-
viendra toutefois de s’assurer que ledit entreposage est bien
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Conclusion sur Pentreposage
et le stockage direct de combustibles usés

congu, et maintient le combustible dans des conditions de tem-
pérature acceptables. Mais en situation de stockage, la corro-
sion des enveloppes métalliques et de la gaine accomplira son
ceuvre a long terme et mettra la céramique au contact de 'eau
souterraine. La fraction « labile » (quelques pourcents de I'in-
ventaire radioactif) sera alors relachée. Les pays qui ont choisi
le stockage direct du combustible usé (Suéde, Finlande, Etats-
Unis) sont confrontés a cette difficulté. Pour la résoudre, tous
font reposer la sreté du stockage sur des barrieres ouvragées
sophistiquées, qui assureront le confinement a long terme des
radionucléides. De loin le plus avancé, le concept suédois
emploie des conteneurs acier-cuivre capables de résister trés
longtemps a la corrosion. Le soin apporté par les Suédois a
I’élaboration de ces conteneurs, en particulier au niveau du
contrdle des impuretés métalliques et des soudures, montre
clairement la difficulté de I'entreprise. Décidément, 'option du
cycle fermé et de la vitrification des déchets permet une ges-
tion des déchets plus rationnelle...
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