NOTE DE SYNTHESE ET PORTEE DU RAPPORT

La séparation et la transmutation (P& T) sont des techniques destinées a réduire les inventaires
d actinides et de produits de fission & vie longue dans les déchets nucléaires. Si la mise en cauvre de ces
technologies peut atténuer les dangers que présentent la gestion des déchets avant leur stockage et les
perturbations physiques d'un dépbt de déchets, par exemple par intrusion humaine, ele n'est pas
considérée par tous comme la seule solution susceptible de remplacer a court terme les stratégies
actuellement en place pour I'aval du cycle du combustible, ni comme un moyen d’ éviter la construction
de dépbts en formations géologiques profondes pour y stocker les déchets & vie longue que I’ on produit
aujourd hui.

Néanmoins, il est largement admis que les technologies permettant de réduire ces inventaires
peuvent régler certains problemes de stockage des déchets dans des cycles du combustible congus
spécifiquement pour les mettre en cauvre. Les éudes qui seront entreprises a ce sujet serviront au
minimum & faire progresser la science nucléaire et a attirer de jeunes chercheurs compétents vers cette
discipline en prévision d'un basculement de I'opinion publigue mondiale en faveur de I'énergie
nucléaire. Par ailleurs, les éudes consacrées a la technologie des lasers et des accdérateurs, par
exemple, auront certainement des retombées sur d’ autres domaines de la science et de la technologie.

La plupart des recherches sur ce terrain viennent tout juste de voir le jour, et I’on aurait
beaucoup de mal a prévoir les résultats des travaux actuels de recherche et de développement, a fixer
des échéances, ou encore a donner une indication des colts du développement et de I’ exploitation des
technologies éudiées. Bien que le présent rapport contienne une présentation de la structure d' une éude
systémique globale, avec les informations nécessaires pour la réaliser, la priorité est actuelement
donnée a I'examen des technologies de séparation et de transmutation utilisables et a I’analyse de leur
éat d avancement et des perspectives d applications industrielles éventuelles.

Le but du rapport est de proposer une analyse faisant autorité des consequences techniques,
radiologiques et, dans la mesure du possible, économiques de la séparation et de la transmutation sur les
options actuelles et futures pour le cycle du combustible. Le rapport comporte donc une partie générale
destinée au non-spécialiste e une analyse systémique technique de tous les aspects de la séparation, de
la transmutation et de la gestion & long terme des déchets.

Premiére partie : Présentation générale
Présentation du programme international coordonné par I’ AEN.
Survol de I'éat actud et des perspectives des technologies de séparation et de

transmutation et analyse comparée des problémes posés par les différents cycles du
combustible.
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Analyse critique afin de dégager les points forts et les faiblesses dans la stratégie de
séparation et de transmutation.

Conclusions générales et recommandations relatives aux priorités futures.

Deuxieme partie : Analyse technique et éude systémique

Analyse des perspectives des différentes méhodes de séparation envisagées soit comme
des éapes supplémentaires au procédé PUREX soit comme des procédés autonomes de
traitement pyrochimique du combustible.

Analyse technique approfondie des solutions possibles pour transmuter les actinides
mineurs et certains produits de fission dans des réacteurs a eau ordinaire (REO), des
réacteurs rapides (RNR) e des systemes de transmutation hybrides (réacteurs
sous-critiques pilotés par des accélérateurs) comportant :

— une éude de la faisabilité de la technologie et de la slreté de la fabrication des
combustibles et des cibles a base d actinides mineurs ;

— une éude approfondie des différents aspects de I'irradiation des combustibles et des
cibles contenant des actinides mineurs dans les réacteurs a eau sous pression actuels
(recyclage homogéne et hétérogene) ;

— un panorama complet des possibilités de transmutation des actinides mineurs dans des
réacteurs rapides, sous forme de combustibles ou de cibles & base d’ oxydes mixtes
(MOX), de métaux et de matrices inertes ;

— une premiére analyse des possibilités des systemes de transmutation associant un
réacteur sous-critique a un accélérateur, des problémes que cette solution souléve et
des projets actuds;;

— une analyse comparée des possibilités de transmuter certains produits de fission a vie
longue dans différents types de réacteurs et de systémes hybrides.

Description des principaux programmes de recherche et de développement entrepris au
Japon et en France.

Analyse approfondie des répercussions de la séparation e de la transmutation sur
I’évaluation des risques et la gestion des déchets, et notamment de I'impact a long terme
des méthodes proposées actuellement.

Analyse des différents inventaires des ééments transuraniens en fonction des choix
stratégiques de filieres (réacteurs a eau ordinaire, réacteurs rapides, systémes hybrides,
etc.) qui seront opérés pour le futur réseau de production éectronucléaire.

Survol des concepts actuels de stockage et des répercussions éventuelles de la séparation
et delatransmutation sur la structure et les caractéristiques des dépots.

Analyse de I'impact radiologique et radiotoxique & long terme des opérations de séparation
et de transmutation.
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Présentation générale

Cette partie contient une présentation générale de la situation actudle du cycle du combustible
et des pratiques de gestion des matieres nucléaires. Un chapitre d'introduction est consacré aux
nouvelles perspectives que pourraient offrir la séparation et la transmutation et a leurs limites. A titre
d entrée en matiere pour les non-spécialistes, on 'y a décrit les opérations supplémentaires de recyclage
des matiéres fissiles et fertiles (uranium et plutonium), des actinides mineurs (neptunium, ameéricium,
curium) et de certains produits de fission (technétium 99, césium 135, iode 129, etc.).

Suit une analyse déaillée de trois stratégies du cycle du combustible pour un parc
éectronucléaire de 100 GWe, par exemple. Il s'agit du cycle ouvert (CCO), du cycle fermé (CFR) avec
retraitement de I’uranium et du plutonium et du cycle fermé et avancé (CCA) avec separation et
transmutation. Les questions dont I'issue dépend de décisions visant a réduire au minimum la
radiotoxicité des déchets de la production éectronucléaire sont dével oppées.

Plusieurs tableaux récapitulatifs présentent des données de référence sur les combustibles UO,
et a oxydes mixtes irradiés dans un éventail de conditions standard. L’ annexe E de ce document contient
des tableaux complets de données nucléaires correspondant a I'inventaire en radionucléides du
combustible usé. Les données qui y figurent sont des valeurs moyennes tirées de codes de calcul et
considérées par la communauté nucléaire comme des valeurs de référence pour le calcul de I'inventaire
radiotoxique sur des périodes de temps prolongées.

Analyse critique et conclusions générales

La partie générale du rapport se termine sur une série de remarques critiques et de conclusions
générales rédigées par le groupe de travail. |l s'agit essentiellement de mettre en évidence les points
importants pour aider les décideurs a définir les priorités des futurs travaux de recherche e de
développement, de souligner I'intérét de la séparation et de la transmutation pour la réduction de
déchets et de dessiner les contours de cette stratégie dans une politique nucléaire future.

Analyse technique et étude systémique

Séparation

Le retraitement du combustible usé des réacteurs a eau ordinaire est considéré comme un
scénario de référence dans la premiére éape du cycle du combustible avancé, et est préalable aux
séparations complémentaires des actinides mineurs et de certains produits de fission.

On commence par décrire brievement des techniques de séparation en milieu aqueux
compatibles avec le procédé bien connu PUREX en les illustrant par des schémas représentant les flux
annuels. Suivent une courte présentation des amdiorations possibles et souhaitables de I’ éape
d extraction des déments transuraniens dans le procédé PUREX afin de récupérer le neptunium 237 et
une description, assortie de commentaires sur leurs avantages et limites, des procédés d extraction des
actinides mineurs « TRUEX », « DIDPA », « TRPO », « DIAMEX », « TPTZ », « SESAME » et des
procédés les plus récents « CYANEX 301& » de récupération de I’ américium et du curium. L’impact de
ces amdiorations sur les procédés classiques de traitement de déchets, notamment sur la production de
déchets secondaires, fait I'objet d’ une courte analyse. L’ annexe D contient une bibliographie compléete
sur la technologie de séparation.
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Comme les fractions soluble et insoluble se dissocient dans le procédé PUREX, il faudra
prévoir des opérations de tée supplémentaires pour pouvoir séparer certains produits de fission. La
récupération de '™l e du *C dans les effluents gazeux du dissolveur est I'un des moyens de réduire
I’impact du retraitement sur I’environnement. De méme, en séparant deux autres radionuclédes a vie
longue, & savoir le *Tc et le *Zr, des flux de phosphate tributylique (TBP), on pourrait limiter les
répercussions environnemental es des déchets.

Au cours des vingt derniéres années, I’ extraction sdective des actinides mineurs e des
produits de fission a fait des progrés considérables. Toutefois, comme on pourra le voir sur le tableau
récapitulatif, les différentes méthodes utilisées N’ ont pas atteint le méme stade de maturité technique.

Plusieurs scénarios peuvent étre envisagés pour la gestion des actinides mineurs séparés:

Le neptunium issu directement du procéde de retraitement ou extrait des déchets de haute
activité pourrait facilement ére séparé et recyclé avec le combustible MOX ou encore
conservé sous forme séparée le temps que les procédés avancés de
transmutation-incinération (RNR, systemes hybrides) aient atteint le stade industriel. Le
neptunium ainsi séparé pourrait aussi ére conditionné sous forme d'une phase
thermodynamiquement stable en vue d’ un stockage réversible along terme. Dans ce cas, la
matrice serait congue pour servir de matrice d'irradiation ou de colis de déchets pour le
stockage définitif.

Que I'on prévoie une stratégie de transmutation ou un stockage, la fraction
américium-curium separée des déchets de haute activité pourrait ére traitée comme une
fraction unique. Ces deux édéments ont un comportement chimique si proche qu’il faut,
pour les dissocier, recourir a des techniques radiochimiques et/ou éectrochimiques tres
spécifiques. Au cas ou I'on envisagerait de les garder ensemble, il serait possible soit de
les stocker en ensemble soit de les conditionner dans une matrice de type céramique avant
de les stocker dans des structures de stockage, le temps que les techniques de
transmutation deviennent opérationels.

L’américium pourrait un jour ére séparé seul e soit recyclé immédiatement dans des
combustibles spéciaux REO-MOX ou RNR, ou il serait transmuté en partie, soit conditionné sous une
forme céramique avant de subir une transmutation-incinération prolongée par multirecyclage et passage
dans des systémes d'irradiation hybrides.

Jusqu’ & présent, on n’a pas trouvé de solution convaincante pour la gestion du curium séparé,
non seulement parce qu'il est difficile de le séparer de I’américium, mais aussi parce que ce nucléde,
trés radioactif (source de chaleur et de neutrons), ne peut pas ére recyclé dans les combustibles
REO-MOX ou RNR-MOX. Stocker ce nucléde séparé pendant un siecle atténuerait les problémes de
traitement et autoriserait son recyclage dans le cycle du combustible avancé.

Si I'on cherche a augmenter les taux de combustion et & raccourcir les temps de
refroidissement, il devient intéressant de développer les procédés non aqueux de séparation
pyrochimique. On a testé en laboratoire et en pilotes chauds des méhodes pyrochimiques utilisant des
sdls de chlorure fondus (LiCl-KCl ou NaCl-KCl) pour séparer I'uranium, le plutonium et les actinides
mineurs des produits de fission. A I’avenir, on pourrait recourir & une solution alliant séparation
éectrolytique, précipitation chimique et extraction en milieu réducteur, soit comme étape préalable a la
séparation par retraitement en milieu aqueux ou, éventuellement, comme procédé autonome de
retraitement a sec du combustible irradié a des taux éevés, apres des temps de refroidissement plus



courts. L’'application de cette technologie permettrait de raccourcir le délai avant son recyclage
quantitatif.

Transmutation

Le chapitre consacré a la transmutation décrit plusieurs activités: la fabrication des
combustibles et des cibles, la transmutation par capture neutronique et I’ incinération par fission.

La transmutation peut s effectuer dans des réacteurs thermiques, des réacteurs a neutrons
rapides et des réacteurs sous-critiques pilotés par des accdérateurs. Le choix de ces instalations de
transmutation découle d’ é&udes stratégiques destinées a trouver la combinaison optimale de facteurs tels
que la fabrication et la refabrication du combustible, sous tous leurs aspects, la disponibilité des
différents types de réacteurs, les rendements de transmutation/incinération et surtout la réduction
significative de I'inventaire radiotoxique global des déchets nucléaires. Les pays de I’ Union européenne
et le Japon ont réalisé des é&udes approfondies afin de dégager une premiére approche stratégique.

Toutefois, ces éudes sont subordonnées a des décisions politiques et des réalités économiques
que I’on ne saurait prévoir sur les dizaines ou méme centaines d’' années nécessaires pour parvenir a un
équilibre entre la consommation et la production de matieres nucléaires fissiles et fertiles.

Fabrication des combustibles et des cibles

On trouvera dans le rapport une description concréte des problémes que pose I introduction
des actinides mineurs dans le cycle du combustible nucléaire. La fabrication du combustible & oxydes
mixtes a faible teneur en neptunium et américium (< 2.5 pour cent) est une solution qui N’ exige pas
d'investissements lourds dans les usines de fabrication d oxydes mixtes pour les réacteurs a eau
ordinaire (REO-MOX). Cependant, I'introduction de ces actinides mineurs rend plus difficile le
retraitement et la refabrication ultérieure du combustible en raison de la présence de grandes quantités
de *Pu dans le flux de plutonium recyclé.

Il serait nettement préférable de recourir au recyclage hétérogéne des actinides mineurs dans
des réacteurs a eau ordinaire, dans la mesure ou cette solution permet de gérer les cibles
indépendamment du combustible REO-MOX et de les recycler dans des installations de petite taille
dédiées au traitement des cibles irradiées. Le principal probléme vient du recyclage du **Cm, qui est
une forte source de chaleur et de neutrons et ne peut pas ére traité dans des usines de fabrication du
combustible standard. Aucune solution satisfaisante n'a encore &é trouvée. Par conséguent, il convient
de poursuivre les recherches sur la séparation afin de mettre au point une technologie viable.

On produit dga depuis plusieurs dizaines d' années du combustible pour les réacteurs rapides,
et on a fabriqué des combustibles expérimentaux a forte teneur en américium et en neptunium dans le
cadre du programme « SUPERFACT ». Pour l'irradiation des actinides mineurs dans des flux
neutroniques rapides, il faudrait privilégier les matrices inertes (oxyde dauminium, oxyde de
magnésium, etc.).

De nouvdles formes de combustibles adaptés a des taux de combustion et des rendements de
transmutation supérieurs sont & I’éude, notamment des combustibles & base d'alliages méalliques
(d'actinides mineurs, duranium, de plutonium et de zirconium) e de nitrures. L’intéré des
combustibles méalliques tient & la possibilité d é&ablir un cycle du combustible « compact » fondé sur
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les techniques pyrochimiques, mémes si d’'importants travaux de recherche et de développement seront
nécessaires avant sa réalisation.

La faisabilité du combustible & base de nitrure dépend de la disponibilité d usines
d enrichissement en N e du développement des techniques de récupération de I'™®N au cours des
procédés de recyclage. Le recyclage de cet dément serait également facilité si I’ on utilisait des procédés
pyrochimiques pour traiter les combustibles nitrures.

Transmutation des actinides mineurs

La physique de la transmutation/incinération des actinides mineurs montre que les neutrons
rapides, dans des réacteurs rapides ou dans des systémes hybrides, sont mieux adaptés que les neutrons
thermiques en raison du rapport entre les sections efficaces de fission et de capture. En outre, tous les
actinides mineurs sont, dans une certaine mesure, fissiles dans un spectre neutronique rapide e, de plus,
contribuent & la production d’ énergie globale pendant I’ irradiation.

On trouvera dans ce rapport des tableaux comparatifs indiquant les rendements calculés de la
transmutation/incinération d’ actinides mineurs recyclés en mode homogéne ou héérogene dans des
réacteurs a eau ordinaire brllant des oxydes mixtes ainsi que dans des réacteurs incinérateurs rapides et
des réacteurs avancés a métal liquide. La plupart des concepts de réacteurs avancés n’ont pas dépassé le
stade de la recherche théorique, de sorte que les rendements calculés doivent encore ére vérifiés dans
des conditions représentatives.

La transmutation des actinides mineurs dans des coaurs de réacteurs rapides (réacteurs
surgénérateurs rapides a méal liquide, réacteurs a métal liquide avancé) ne présente pas d'inconvénient
majeur en termes de performances du cceur, & condition que le rapport entre les actinides mineurs et le
combustibles reste petit.

La conception des réacteurs-incinérateurs rapides et des réacteurs-incinérateurs d' actinides
mineurs nécessite encore des travaux de recherche et de développement, car il n’est pas évident que des
concentrations élevées en actinides mineurs puissent ére chargés dans le coaur de ces réacteurs parce
qu’'il engendrent des effets négatifs sur les coefficients de réactivité et les parametres cingtiques.

Ces derniers temps, la communauté internationale s'est intéressée de prés aux systémes
hybrides combinant un réacteur sous-critique & un accdérateur pour remplacer les réacteurs nucléaires
de conception classique. Les accdérateurs, qu'il sagisse d accélérateurs linéaires ou de cyclotrons,
produisent un flux de protons qui, S'il entre en collision avec une cible en mé&al lourd, provoque la
gpallation de la cible. Les neutrons de spallation percutent a leur tour les matiéres nucléaires fissiles et
fertiles, par exemple des actinides mineurs, qui subissent des réactions de fission ou de capture.

La transmutation des actinides mineurs ne peut pas ére dissociée de cdle du plutonium, et
toute stratégie I'intégrant doit prendre en compte la consommation des actinides mineurs dans les cibles
ou les combustibles et la production simultanée d' actinides mineurs au départ du plutonium.

Transmutation des produits de fission a vie longue

Les éudes réalisées sur la transmutation des produits de fission & vie longue (*Tc, ) en
nucléides a vie courte ou en nucléides stables ont montré que cette approche est théoriquement
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réalisable, a condition d’ augmenter le taux d’ enrichissement du combustible si I’on envisage d utiliser
des réacteurs a eau ordinaire. La période de transmutation varie de 15 a 18 ans, dans les réacteurs
rapides, a 40-77 ans, dans des réacteurs a eau ordinaire. Irradier certains produits de fission dans des
systémes hybrides ou dans des réacteurs rapides optimisés permettrait d écourter la période de
transmutation. 1l faudrait, dans ce cas, entreprendre des travaux trés importants afin de mettre au point
les matériaux des assemblages combustibles et des cibles (comme dans le cas de I'iode) et, pour certains
ééments, procéder a une séparation isotopique tres fine (par exemple, Se, Zr, Cs, Sn ...).

Tendances actuelles de la recherche sur la séparation et la transmutation

Etant donné I’ é&at o avancement des programmes de recherche et de développement au Japon
et en France, une section spéciale ainsi que les annexes B et C sont consacrées aux travaux, en cours
dans ces pays, sur la séparation et la transmutation. Ces programmes, auxquels participent directement
ou indirectement de nombreux pays, sont incontestablement les plus importants dans le monde.

Conséquences de la séparation et de la transmutation sur les évaluations des risgues et la gestion
des déchets

Afin d exposer de la fagon la plus claire possible les conséquences que peuvent avoir la
séparation et la transmutation sur la radiotoxicité a long terme, nous avons souhaité définir ce qu’ est
I’inventaire radiotoxique et en montrer la signification rédle dans une section spéciale de ce rapport.

Cet inventaire radiotoxique dépend de I'inventaire physique des radionuclédes dans les divers
cycles du combustible ainsi que des coefficients de dose efficace de chaque radionucléde. Des schémas
illustrent I'évolution naturelle des inventaires radiotoxiques dans le cycle ouvert, le cycle fermé avec
retraitement et le cycle fermé avancé.

La place qu’ occuperont la séparation et la transmutation dans la gestion des déchets dépendra
essentiellement des inventaires d'actinides mineurs a traiter dans les installations du cycle du
combustible avancé. On évoque dans cette section la stratégie d' utilisation des réacteurs qu'il faudra
mettre en cauvre pour parvenir & une réduction significative de I'inventaire radiotoxique. Trois cas
représentatifs seront considérés qui correspondent a diverses combinaisons de réacteurs a eau ordinaire
chargés en combustible au dioxyde d uranium ou en combustible a oxydes mixtes e de réacteurs
rapides brllant du combustible & oxydes mixtes. |l apparait qu’'on aura besoin dune proportion
importante de réacteurs rapides. Dans chacun des cas examinés, |'inventaire radiotoxique des flux de
déchets diminue d'un facteur proche de 10. Cependant, cette réduction de la radiotoxicité des déchets
s accompagne d’ une progression réguliére de I'inventaire radiotoxique des réacteurs et des installations
du cycle du combustible et exige, de surcroit, que I’on fasse fonctionner ces installations durant une
longue période.

Si I’on recycle tous les actinides mineurs, y compris la fraction curium, le facteur de réduction
de I’inventaire radiotoxique, par rapport au cycle ouvert, se situe entre 77 et 100 aprés 10 000 ans €, a
trés long terme (10° et 10° années), entre 80 et 150.

Si I’on ne recycle pas la fraction curium, cette réduction de I’ inventaire radiotoxique n'’ atteint
que 7 & 10 au bout de 10 000 ans en raison de la décroissance du *Cu en *°Pu et du **Cu en *°Pu.
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Le bilan massique global des actinides mineurs produits dans un programme de recyclages
multiples a long terme révele que I’ inventaire radiotoxique des matiéres nucléaires accumulées dans les
réacteurs et les installations du cycle du combustible atteint des valeurs tres devées par rapport aux
déchets rgetés chaque année. Dans divers cas éudiés, les inventaires a |’ équilibre représentent plusieurs
centaines de tonnes d' @éments transuraniens.

Concepts de gestion des déchets

Toute estimation des avantages radiologiques de I’ option séparation/transmutation doit tenir
compte de la mobilité des déments dans la géosphére. Ce facteur peut en effet considérablement
modifier le tableau assez simple que donnerait une éude limitée & la réduction de I'inventaire
radiotoxique. D’un autre coté, la perspective de trouver des conditionnements e des sites
particuliérement slrs pour les radionuclédes a vie longue présente d' autres avantages, notamment en ce
qui concernel’ effet d uneintrusion humaine.

Pour replacer la séparation et la transmutation dans le contexte des stratégies actudles de
gestion des déchets, nous décrivons brievement les concepts de stockage direct en formation granitique
adoptés par la Suéde et I'Espagne. Une section est consacrée a la sireté en matiére de criticité du
stockage du combustible usé.

Pour le cycle du combustible avec retraitement, nous analyserons, a titre d'illustration,
I’'impact du stockage des déchets de haute et moyenne activité tel que I’ ont prévu I’ Allemagne, la Suisse
et la Begique dans des formations saliferes, granitiques et argileuses. Plusieurs options sont
actuelement a I’ &ude pour le stockage des colis de déchets produits par le cycle du combustible avancé
avec séparation et transmutation. Néanmoins, le rapport apporte quelques précisions sur les aspects
techniques et opérationnds de cette stratégie, notamment en ce qui concerne I entreposage et le devenir
des cibles irradiées e des coaurs de réacteurs a I'issue d'une campagne prolongée de production
d énergie.

Outre les matiéres hautement radioactives produites par le cycle du combustible avancé, il
convient de comptabiliser les quantités importantes d uranium appauvri issues du procédé
d enrichissement. A court terme, ces stocks d’uranium appauvri peuvent ére considérés comme une
matiere stratégique que I'on réutilisera si les RNR contribuent un jour, dans des proportions
significatives, ala production d’ dectricité.

En revanche, si les RNR ne font pas une percée dans la production d' dectricité, cet uranium
appauvri deviendra un déchet dont la radiotoxicité atteindra finalement celle du minerai d’ uranium.
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PREMIERE PARTIE :
PRESENTATION GENERALE
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1. INTRODUCTION

11 Activités de I’ Agence de I’OCDE pour I’ énergie nucléaire

La décision du gouvernement japonais, en 1988, de lancer un programme de recherche et
développement a long terme sur le recyclage et la transmutation des actinides et des produits de fission a
vielongue a avivé l’intérét de certains pays Membres de I’ OCDE pour cette technologie. Le programme
japonais, du nom d OMEGA (Options for Making Extra Gains from Actinides and fission products), a
éé entrepris a I'initiative de I’ Atomic Energy Bureau de la Japanese Science and Technology Agency
(STA) afin d amédiorer I’ efficacité du stockage des déchets de haute activité et d’ exploiter au mieux les
ressources du combustible usé. Ce programme était congu a la fois comme une recherche fondamentale
a long terme dont bénéficieraient les générations futures et comme un moyen d'inciter les jeunes
chercheurs a mettre leurs compétences au service de I’ &ude des aspects scientifiques de la gestion des
déchets nucléaires.

Le gouvernement japonais a invité I’OCDE-AEN a organiser un projet international consacré
ala séparation et a I’ utilisation des actinides. Aprés quelques discussions, il a éé décidé de lancer un
programme d’ échange d’ informations techniques qui constituerait le pivot des recherches multilatérales
réalisées par les pays de I’ OCDE-AEN dans le domaine de la séparation et de la transmutation. Dés le
lancement de cette activité, il éait clair que ce programme n'aurait aucune répercussion sur les
politiques nationales arretées pour I'aval du cycle du combustible avec ou sans retraitement,
vitrification des déchets de haute activité et stockage des déchets ou du combustible usé dans des
formations géol ogiques.

La premiére réunion internationale d’ échange d'informations a &é organisée a Mito (Japon) en
novembre 1990. Elle a &¢é I'occasion de prendre connaissance de communications trés stimulantes
consacrées tant aux orientations des politiques dans ce domaine qu'aux aspects scientifiques. Les
discussions ont révélé une grande disparité dans les approches adoptées et qui recouvraient une diversité
de procédés chimiques aqueux et non aqueux et plusieurs de systemes de transmutation en réacteur ou
pilotés par des accdérateurs[1].

La deuxiéme réunion internationale d’ échange d'informations, qui a eu lieu en novembre 1992
dans les locaux de I’ Argonne National Laboratory (lllinois, Etats-Unis), a révélé la nécessité de cerner
les besoins et les priorités de la recherche. Cette réunion a permis d'identifier plusieurs themes
nouveaux d'importance, notamment le contexte juridique ainsi que les motivations et les conséquences
de la voie de la séparation/transmutation sur |’ ensemble du cycle du combustible suivant les pays et les
politiques nucléaires. C'est pourquoi, il a &é décidé d articuler les travaux sur la séparation et la
transmutation entrepris par le Comité chargé des éudes techniques et économiques sur le
développement de |'énergie nucléaire et le cycle du combustible de I'OCDE-AEN autour d une
comparaison des é&udes systémiques d§a entreprises dans ce domaine [2].
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Latroisieme réunion internationale d' échange d’ informations s est tenue en décembre 1994 au
Centre d’ études du CEA a Cadarache (France). Cette manifestation, qui a réuni plus de 80 participants
de 11 pays auxquels s éaient joints la Russie et I’ AIEA, témoignait du formidable intéré& manifesté par
la communauté internationale pour ce sujet e de la prise de conscience par les pays de I’OCDE de la
véritable portée de la séparation et de la transmutation. Elle a permis de dégager les déments de base
indispensables a la poursuite des éudes comparatives consacrées au bilan global des colts et avantages
deI'introduction de la séparation et de la transmutation dans le cycle du combustible nucléaire [3].

La quatriéme réunion internationale d’échange d'informations a &€ organisee a Mito, au
Japon, en septembre 1996 a I’invitation de la Science and Technology Agency, de JAERI et de PNC.
Pres de 100 spécialistes de 11 pays del’ AEN et de Russie ainsi que de I’ AIEA et de la Commission des
Communautés européennes ont assisté a cette réunion qui, comme les précédentes, éait consacrée aux
études systémiques de la séparation et de la transmutation. Quarante communications y ont é&é
présentées au total [4]. Un large consensus Sy est dégagé quant aux voies a suivre. Plusieurs
déégations ont souligné la nécessité d éablir un rapport d analyse systémique et ont proposé de
participer a sa rédaction.

La cinquiéme réunion internationale d' échange d'informations a éé organisée a Mol, en
Belgique, en Novembre 1998 a I'invitation du Centre de Recherches Nucléaires SCK*CEN. Prés de
130 participants ont assisté a cette réunion. Quarante trois communications et 13 posters y ont &é
présentées. L’ essence méme de cette réunion peut plus particulierement se définir par rapport a la tres
remarquée avancée technologique dans la technique de séparation résultant de celle de Ln/An et de
I’isolement de !’ Am en laboratoires. La transmutation quant a elle fut discutée de maniére plus générale,
Sintéressant a la transmutation dans des réacteurs a eau |égére (cible Am), dans des RNRs et des ADS.
Lafiabilité et les principaux défis technologiques de ces ADS furent soulignés.

12 Pourquoi la séparation et la transmutation ?

L’ exploitation de I’ énergie nucléaire produit réguliérement une masse de combustible usé qui
contient, & coté des produits de fission a vie courte, une grande quantité d' actinides et de produits de
fission de toxicité tres devée e de périodes radioactives trés longues. Ces nucléides représentent
I'inventaire radiotoxique® & long terme” qui demeure dangereux pendant des périodes dépassant
I"imagination humaine.

Les processus classiques de retraitement permettent de recycler le gros des actinides majeurs
(U e Pu), tandis que les actinides mineurs AM [essentiellement |e neptunium (Np), I’américium (Am) et
le curium (Cm)], dont les périodes radioactives peuvent atteindre 2 millions d’ années, restent aupres des
produits de fission et sont vitrifiés avant d’ ére enfouis dans des dépbts profonds. La séparation des
actinides mineurs (Np, Am, et Cm) et de certains produits de fission est une méthode qui permettrait de
réduire la radiotoxicité a long terme des déchets résiduels d’ un facteur proportionnd au rendement de
séparation. Les actinides mineurs ainsi récupérés pourraient ére recyclés dans le cycle du combustible
et réntégrés al’inventaire fissile et fertile des réacteurs pour y ére transmutés en isotopes a vie courte.
C'est ainsi que, progressivement, les actinides mineurs et certains produits de fission a vie longue

a) Voir ala Partiell, section 4.1, la définition de I'inventaire radiotoxique

b) Dans ce rapport, le court terme désigne les 100 premiéres années, le moyen terme la période
comprise entre 100 et 1000 ans et le long terme la période au-dela de 10 000 ans.

72



pourraient ére incinérés. En principe, cette technique permettrait d atténuer le risque de contamination a
long terme que présentent les déchets de haute activité et de raccourcir le temps de s§our nécessaire des
déchets contenant des actinides dans les dépbts de déchets en formation géologique. La séparation et la
transmutation sont donc a priori capables d écourter la période de radiotoxicité, bien qu'il reste un
certain nombre de difficultés pratiques a surmonter avant d'y parvenir.

13 Pour quoi une éude systémique de la séparation et de la transmutation ?

Les répercussions de la mise en cauvre des procédés de séparation sur le cycle du combustible
avec retraitement varient largement en fonction des effluents ou flux de produits dans lesquels ces
nuclédes sont entrainés. Toute modification du procédé de séparation a d’ importantes conséquences sur
la qualité et la nature des produits nucléaires séparés. C'est pourquoi, une analyse des conségquences de
la séparation des actinides mineurs et des produits de fission qui se veut compléte doit reposer sur une
éude systémique de I'impact des produits recyclés sur les déchets e sur la slreté des différentes
options.

On peut se demander que faire des concentrés une fois que les actinides mineurs et les produits
de fission a vie longue ont é&é isolés. La premiére solution est |e conditionnement associé au stockage a
long terme réversible ou la stabilité de la matrice et la décroissance naturedle jouent un réle important.
La deuxiéme solution consiste & les transformer en cibles pour les irradier ensuite. L’irradiation des
cibles peut engendrer des produits de transmutation stables, mais aussi des nucléides fortement
radiotoxiques de périodes moyennes.

On trouvera dans ce rapport une éude des différentes solutions permettant d atténuer la
radiotoxicité du produit final, assortie d’ une analyse systémique limitée des principales options qui se
veut une tentative pour éclairer les choix parmi le dédale de solutions possibles. L’ analyse systémique
prédiminaire part de la situation actuelle des techniques employées dans le cycle du combustible et met
en évidence quelques avancées des technologies de séparation et de transmutation qui pourraient donner
naissance a un cycle du combustible avancé permettant une réduction globale de I'inventaire
radiotoxique et de son impact sur la biosphére.

14 Groupe d’ experts

Un groupe d experts sur I'analyse systémique, auquel éaient représentés 12 pays et deux
organisations internationales, a é&é constitué en 1996. Il a &é demandé a ce groupe de préparer un
rapport, le plus complet possible, sur I’ analyse systémique de la séparation et la transmutation afin de
proposer aux décideurs un document transparent, faisant autorité, ou seraient décrites les répercussions
de la séparation et de la transmutation sur les politiques adoptées en matiere du cycle du combustible et
de gestion des déchets. Il s'agissait notamment de bien montrer les conséquences de toute décision
concernant la séparation et la transmutation sur la technologie, la sreté & long terme, et les aspects
économiques du cycle du combustible.

Le groupe de travail (voir Annexe A) S est inspiré des différents rapports d’ analyse nationaux
et internationaux [5-10] publiés pour en tirer des conclusions quant au réle que pourraient jouer la
séparation et la transmutation dans le cycle du combustible et al’intérét respectif des différentes options
prises en matiere de recherche et de développement. La qualité des comparaisons entre scénarios et
options dépend de | harmonisation des criteres et des contraintes utilisées.
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15 Objectifs du rapport

Dans I'’ensemble, ce rapport se veut une analyse scientifique et technique de I'impact de la
séparation et de la transmutation sur I'aval du cycle du combustible. Les chapitres d'introduction, que
I’on trouvera dans la Partie | : Présentation Générale, sont destinés a éclairer les responsables politiques
et industrids sur les enjeux de la séparation e de la transmutation sans entrer dans les détails. Les
chapitres techniques de la Partiell : Analyse Technique et Etude Systémique, sont consacrés a une
analyse approfondie de I'introduction de la séparation et de la transmutation dans un scénario du cycle
du combustible plus évolué et des conséquences d'une série de décisions. Ces chapitres techniques
sintitulent : Séparation, transmutation, analyse des risgues et gestion des déchets et s'accompagnent
d une description des principaux programmes de recherche et de développement au Japon et en France.
Le rapport fait une large place aux aspects de la slreté a long terme sur lesquds la séparation et la
transmutation pourrait avoir un impact dans |I” hypothése de la mise en place d’ une industrie du cycle du
combustible plus évoluée et de la poursuite du développement de I’ dectronucléaire. La séparation, en
tant que technologie isolée, serait intéressante pour la gestion des déchets de haute activité, car dle
permettrait de mieux stabiliser les nucléides a vie longue que la vitrification, de réduire le volume de
déchets de haute activité et, éventuellement, de récupérer certains ééments précieux et rares. Cependant,
dans ce rapport, la séparation est analysée essentidlement en tant qu' éape préiminaire a la
transmutation.

Ce document doit ére considéré comme un rapport d' évaluation décrivant I’ éat actue de la
séparation et de la transmutation assorti d' une analyse systémique préliminaire des conséquences de ces
techniques sur le cycle du combustible et la gestion des déchets.
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2. ETAT ACTUEL ET PERSPECTIVES DESTECHNOLOGIES
DE SEPARATION ET DE TRANSMUTATION

La séparation des actinides mineurs et des produits de fission a vie longue du combustible usé
et la transmutation, ¢’ est-a-dire la transformation, par des réactions nucléaires, de radionucléides a vie
longue en déments a vie courte ou stables sont deux techniques qui doivent ére considérées comme des
compléments ou des améiorations du cycle avec retraitement. Au cours de ce cycle, le plutonium et
I’uranium sont séparés du combustible nucléaire et recyclés dans le cycle comme le montre la
Figurel.1. On notera sur cette figure que le cycle du combustible se divise en une partie « amont », qui
recouvre toutes les opérations effectuées avant que le combustible ne soit chargé dans le réacteur, et une
partie « aval » englobant tous les traitements effectués apres I utilisation du combustible en réacteur. La
séparation et la transmutation sont, par essence, des procédés intervenant en aval du cycle puisqu’ eles
sont congues comme des moyens d’ améiorer les options de stockage des déchets. |déalement, la mise en
cauvre de la séparation et de la transmutation pourrait déboucher sur un cycle du combustible avancé,
faisant appd a une technologie spécifique pour optimiser les résultats (voir Figurel.2). Cependant,
comme le recyclage dans les réacteurs de conception actuelle doit également ére pris en compte, la
séparation et la transmutation peuvent aussi avoir des répercussions sur |I'éape de fabrication du
combustible des cycles avec retraitement.

Nous décrivons dans ce chapitre I'é&at actud et les perspectives de la technologie de la
séparation et de la transmutation a travers I’ examen des stratégies de recyclage, des solutions possibles
pour le retraitement (la séparation) et de la technologie de fabrication des combustibles et des cibles.
Nous ne nous limitons pas aux actinides mineurs et aux produits de fission & vie longue mais décrivons
également le recyclage du plutonium et de I’ uranium, éant donné que I'intérét de la séparation et de la
transmutation ne peut s apprécier que par comparaison avec le recyclage du plutonium.

21 Stratégies

211 Plutonium et uranium

La séparation du plutonium du combustible usé permet d abaisser la radiotoxicité a long
terme des déchets résiduds d'un facteur qui, théoriquement, peut atteindre 10. Ce chiffre découle
simplement du fait que la quantité de plutonium présente dans le combustible UO, usé est a peu prés dix
fois supérieure a celle des actinides mineurs dont la radiotoxicité est plus ou moins équivalente a celle
des isotopes du plutonium. L’ uranium séparé de ses produits de filiation contribue relativement peu ala
radiotoxicité. Pourtant, en recyclant le plutonium sous forme de MOX dans les REO (REO-MOX) on
ne divise laradiotoxicité que par trois, si I’on considére le combustible MOX usé comme un déchet.
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Figurel.1 Schéma de principe du cycle avec retraitement du combustible des réacteurs a eau ordinaire
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Figure 1.2 Représentation schématique de I’aval d'un cycle du combustible avancé
avec recyclage des actinides mineurs
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Pour recycler le plutonium, la méhode la plus simple consiste & charger les REO en
assemblages a oxydes mixtes (MOX). Un assemblage au MOX contient 35 kg de plutonium avant son
irradiation et 25 kg aprés, ce qui représente une consommation de 10 kg par assemblage combustible, a
comparer aux 5 kg de plutonium qui sont produits dans un assemblage standard & oxyde d uranium. A
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I’heure actudle, des réacteurs sont exploités en France, en Allemagne, en Belgique & en Suisse, avec
des coaurs comportant jusqu’a 30 pour cent d assemblages combustibles MOX. Dans ce cas, on produit
[(2x5) — (1x10)] @0 kg de plutonium, soit un bilan presgue nul. Par conséquent, augmenter le nombre
d assemblages MOX dans un coaur de réacteur (jusqu’'a 100 pour cent) permettra une consommation
nette de plutonium, mais cette solution nécessite que I’on modifie le rapport de modération. 1l est
possible d’ obtenir des taux de consommation du plutonium plus éevés en médangeant le plutonium avec
un matériau inerte sur le plan neutronique que I’ on appelle matrice inerte, puisgue dans ce cas la source
de production de plutonium (**U) n' existe plus. Cependant, la présence d’ une matrice inerte modifiera
le coefficient Doppler du combustible, en raison de I’absence de résonance de 1'**U. Une autre
possibilité, al’ éude actudlement, consiste a méanger le plutonium avec du thorium.

Le nombre d éapes de recyclage dans un REO est limité par I’accumulation d'isotopes du
plutonium non-fissiles dans un spectre de neutrons thermiques. C'est pourquoi, les systémes qui
produisent des flux importants de neutrons rapides (réacteurs rapides, systémes sous-critiques pilotés
par des accélérateurs) sont toujours nécessaires pour incinérer le plutonium dégradé provenant du
recyclage du plutonium dans des REO. Les calculs effectués pour la gestion du combustible ont montré
que ce type dappareil peut ére exploité en symbiose avec un parc de REO. En Europe, les
spécifications du projet CAPRA ont é&é définies pour la conception d'un réacteur rapide qui
consommera le plus possible de plutonium. Dans la conception de référence actuele de CAPRA, il est
prévu d utiliser un coaur a oxydes mixtes dont le combustible MOX contiendrait jusqu’a 45 pour cent
d oxyde de plutonium. Cependant, comme les solutions d’ acide nitrique actuellement employées dans le
procédé PUREX ne sont pas capables de dissoudre ce combustible, on envisage de recourir & d autres
combustibles. Le Japon, mais aussi certains pays d Europe, se tournent actuelement vers des
combustibles sous forme de nitrure, puisque le PUN se dissout facilement dans le HNO;, qui est le
milieu aqueux utilisé dans le procédé PUREX. Mais cette solution exige que I'on utilise des réactifs
fortement enrichis en N pour produire le PuN s I’on veut éviter la formation de **C dans le
combustible usé.

A I'heure actuele, on recycle peu I’ uranium de retraitement (URT), parce que, d’ une part,
I'uranium naturel n'est pas cher e, d'autre part, I’'URT contient un peu de *°U qui est un poison
neutronique diminuant la réactivité de I’ uranium de retraitement. Si I’on tarde a recycler I'URT dans les
réacteurs, voire si I’on abandonne cette solution, on risque de voir saccumuler les produits tres
radiotoxiques de la décroissance de I’ *?U et de I’**U, notamment le ?*Th et le *®TI. Il conviendra donc
de prendre en compte les stocks d URT et d uranium appauvri issu du retraitement dans les stratégies
globales de gestion des déchets radioactifs. A trés long terme, la radioactivité totale de I’uranium
appauvri, s'il est considéré comme un déchet, dépasse celle du neptunium.

212 Actinides mineurs

Si lerecyclage du plutonium peut étre efficacement réalisé a I’ échedle industridlle, le recyclage
de I’américium doit ére envisagé ensuite, et cdla pour les raisons suivantes :

I’américium se place en deuxieme position par sa contribution & la radiotoxicité du
combustible usé ;

dans les évaluations des performances des dépbts souterrains, la contribution de
I’américium a la radiotoxicité est prépondérante au cours des 1 000 premiéres années ;
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I”"Am est le précurseur du *Np a vie longue qui, en général, domine les scénarios
d évolution normale dans les évaluations des performances en raison de sa longue période
radioactive ;

le recyclage du plutonium a pour effet d’ accroitre la quantité d’américium produit.

Comme pour le plutonium et I’ uranium, la réaction de transmutation la plus intéressante pour
les actinides mineurs est la fission, é&ant donné que la capture ou les réactions (n, 2n) produisent en
général d autres actinides a vie longue. La solution la plus efficace consiste alors a recourir a un flux de
neutrons rapides dans lequel |a plupart des isotopes d' actinides peuvent étre fissionnés. Toutefois, méme
dans ce cas, la capture suivie d'une fission n'est pas a négliger. Dans les spectres thermiques, on a
besoin de neutrons supplémentaires pour convertir les isotopes non fissiles en isotopes fissiles (par
exemple, I’**Am en **"Am), d'oll la nécessité d'un enrichissement supplémentaire du combustible
utilise.

Les stratégies de transmutation des actinides mineurs dans des systemes a flux rapides
ressemblent aux voies choisies pour la transmutation du plutonium, et cela n’'a rien de surprenant. Ces
actinides peuvent ére soit méangés de fagcon homogéne au combustible MOX, appeé combustible
MINOX, ou incorporés a des assemblages combustibles spéciaux dans des matrices inertes a base
d oxydes ou éventuellement de nitrures et de carbures. Du point de vue de la physique des réacteurs, ces
deux solutions sont réalisables ; les seules contraintes proviennent de la fabrication des combustibles.

A laplace du recyclage, il est possible de recourir & une stratégie consistant & incinérer le plus
possible d'actinides mineurs lors d'une irradiation unique prolongée suivie du stockage définitif,
solution appelée encore « cycle ouvert ». On peut, pour ce faire, utiliser une installation d'irradiation a
haut flux thermique ou intégrer les actinides & un sous-assemblage sous-critique d’un réacteur rapide.
En sdectionnant avec soin la matrice inerte dans laquelle le déchet résiduel formé seraimmobilisé, il est
possible d atténuer encore les effets radiologiques du stockage puisgue I’on aura gjouté une barriere
supplémentaire. Des minéraux géologiquement stables, comme le zircon (ZrSio,) ou la monazite
(CePO,) comptent parmi les candidats envisagés pour cette application.

2.1.3 Produits de fission

Du point de vue de la radiotoxicité des déchets, la transmutation des produits de fission
présente peu d'intérét. Apres 250 ans, la majorité d' entre eux a disparu par décroissance radioactive, et
leur contribution a la radiotoxicité du combustible usé, d’ abord tres forte au cours des cent premieres
années de stockage, est devenue faible. Cependant, il existe des produits de fission qui sont tres mobiles
dans certains environnements géologiques et sont responsables d’ une fraction importante des effets
radiologiques du stockage souterrain. Par ailleurs, il faut comptabiliser dans les effets radiologiques a
long terme de la production éectronucléaire les effluents gazeux et liquides produits lors du traitement
des combustibles usés. La séparation et/ou le piégeage de ces produits dans les flux de déchets, suivis
par leur transmutation permettraient d' atténuer les risques radiologiques a long terme. De ce point de
vue, les produits de fission & considérer en priorité sont le technéium (Tc), le césium (Cs) et I'iode (1),
car le ®*Tc e le ™Cs sont les isotopes prépondérants dans les analyses de risques relatives au stockage
du combustible usg, et I''**l, qui i’ est pas incorporé aux déchets de haute activité vitrifiés, est I’isotope
qui ales effets radiologiques les plus importants dans les effluents issus du retraitement ou méme dans
le combustible usé placé dans certaines formations géologiques.
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Le technéium présent sous une seule forme isotopique, le *Tc, peut &re transmuté par
capture neutronique en ruthénium (**Ru) qui est un méal noble stable. Cependant, |a transmutation du
®Tc dans des réacteurs thermiques tels que les REO de conception actudle, sera difficile parce qu’ éle
nécessitera de trés longues périodes de transmutation et des inventaires considérables. On obtiendrait de
meilleurs résultats dans les réacteurs a eau lourde, des sous-assemblages modérés de réacteurs rapides
et, éventuellement, dans des réacteurs a hauts flux hybrides. Dans tous les cas, il faudra surenrichir le
combustible, sauf si on pouvait appliquer des techniques de séparation isotopique.

Contrairement au technéium, le césium séparé du combustible usé ne se présente pas sous la
forme d’ un seul isotope mais o un méange & quantités & peu prés égales de ***Cs a vie longue, de **'Cs
avie courte et de |’ isotope stable, le ***Cs. Une capture neutronique parasite se produira par conséquent
pendant I’irradiation, surtout dans le **Cs. Par ailleurs, é&ant donné que le ***Cs a une section efficace
d absorption neutronique assez faible, la transmutation du césium ne peut pas ére considérée comme
réalisable.

Bien que I'iode séparé du combustible usé se présente sous la forme d'un médange d | et
d*#1, la proportion du deuxiéme isotope peut &re jugée acceptable (16 pour cent). Il serait donc
théoriquement possible de transmuter par une capture neutronique I''*l en xénon (**Xe) qui est un gaz
rare. Cette transmutation de I'iode dans des réacteurs thermiques exigerait également des périodes de
transmutation tres longues et de forts chargements du réacteur.

2.2. Retraitement

221 Plutonium et uranium

Plusieurs pays pratiquent le retraitement du combustible usé provenant des REO a I’ échdle
industridle (France, Royaume-Uni, Inde & Russi€). Dans ces usines, les déments combustibles des
réacteurs & eau |égére subissent un traitement destiné & récupérer I’'uranium et le plutonium. On peut
aussi y traiter des déments combustibles MOX a condition de les diluer avec des ééments combustibles
standard & I’'UO, afin de respecter les limites fixées pour les doses et la quantité de plutonium. 1l est
impossible de retraiter, dans les usines de retraitement actueles, le combustible des réacteurs rapides a
forte teneur en Pu, comme celui des assemblages CAPRA actues, car il ne se dissout pas entiérement
dans la solution d’ acide nitrique standard.

Plusieurs pays Membres del’ OCDE, mais aussi I'Inde et la Russie, ont choisi de retraiter leur
combustible usé. Parmi les exceptions notables, il convient de citer le Canada, I’ Espagne, les Etats-Unis
et la Suéde qui envisagent de stocker directement leur combustible irradié. Toutes les usines de
retraitement emploient, pour extraire le plutonium et I’uranium, le procédé PUREX, un procédé
d extraction chimique par voie humide comportant la dissolution du combustible dans de |’ acide nitrique
et I'extraction de I'U & du Pu a I'aide de phosphate tributylique (TBP). Dans I'é&at actud de la
technique, ce retraitement permet de séparer 99.88 pour cent de I’uranium et du plutonium contenus
dans les combustibles de REO. Les 0.12 pour cent restants sont incorporés aux déchets vitrifiés ou
enrobés, avec les coques et les embouts, dans du béton.

Comme le combustible reste la propriété de la compagnie d’ éectricité, tous les déchets issus

du retraitement (vitrifiés ou en matrices de béon) sont renvoyés dans leur pays d origine. Mille kilos de
combustible irradié & raison de 33 GWj donnent, aprés retraitement, 955 kg d uranium, 10 kg de
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plutonium et environ 2m® de déchets vitrifiés ou en matrices de béon. L’évolution actudle laisse
prévoir une nouvelle réduction du volume de déchets qui résultera de I’ optimisation du procédé de
retraitement et de la gestion des déchets de haute activité.

Le colt du retraitement dépend du moment ou il intervient, du taux dirradiation du
combustible, etc. Néanmoins, des estimations raisonnables effectuées par I’ AEN donnent un ordre de
grandeur de 720 ECU/kg d'U. Mais il convient de comptabiliser ce colt avec celui des autres éapes de
I’aval du cycle du combustible et de le comparer & ceux du stockage direct. Cette éape permet en effet
d économiser sur |’extraction et le traitement d uranium neuf et sur les services d’ enrichissement. En
tout éat de cause, les économies réalisées sur la demande d uranium nature et de services
d enrichissement du combustible neuf sont la principale justification de I'utilisation d ééments
combustibles MOX dans les REO et du recyclage du plutonium apreés retraitement.

Certains pays éudient également les possibilités de retraiter le combustible usé par des
procédés pyrochimiques utilisant des sels fondus. L’intéré& principal de cette technologie tient a
I’ excellente tenue au rayonnement des sals fondus qui permet de raccourcir les temps de refroidissement.
Cette technologie a &é mise au point pour le projet Integral Fast Reactor/ALMR aux Etats-Unis, et
continue d' ére éudiée par les compagnies d’ dectricité japonaises (CRIEPI).

222 Actinides mineurs

A I’heure actudle, les actinides mineurs que sont e neptunium (Np), I’américium (Am) et le
curium (Cm) ne sont pas separés dans des usines de retraitement de taille industrielle. Ces ééments sont
incorporés aux déchets de haute activité vitrifiés avec les produits de fission. Deux facteurs expliquent
cette situation : d' une part, on avait jusqu’ a présent peu de raisons de séparer ces déments, et d' autre
part, il &ait impossible, avec le procédé PUREX, de séparer les actinides trivalents (Am, Cm). On peut,
en revanche, récupérer le neptunium en adaptant le procédé PUREX : il suffit de modifier le degré
d oxydation du Np pour I'extraire avec I'uranium et le plutonium et ensuite le séparer du flux de
métaux lourds soit seul, soit par coextraction avec I’ uranium, soit encore en le dirigeant vers le flux de
plutonium.

De nombreuses recherches ont &é engagées afin de mettre au point des méhodes efficaces
pour séparer les actinides trivalents des flux de déchets du procédé PUREX. Ces derniéres années,
plusieurs procédés ont &é mis au point : DIAMEX en France, DIDPA au Japon, TRPO en Chine et
TRUEX aux Etats-Unis et au Japon. La difficulté principale & résoudre consiste & séparer les actinides
trivalents (Ans) des lanthanides trivalents (Lns). Etant donné que le rapport entre les lanthanides et les
actinides peut varier de 10 a 20 suivant le taux dirradiation du combustible, la purification des
actinides mineurs trivalents (fraction Am-Cm) exige des taux de séparation élevés. La recherche dans
cette direction est I’une des facettes des travaux sur les procédés DIDPA & TRUEX. Cependant, on
éudie également d' autres procédés faisant appel a de nouvelles molécules extractantes. D’importants
travaux de recherche fondamentale ont é&é entrepris sur des extractants et systemes complexes capables
de dissocier les actinides des lanthanides. Les progrés récents réalisés en Chine, en Allemagne, en
France et au Japon sur les composes « CY ANEX 301 » paraissent trés prometteurs.

Pour remplacer les méthodes de traitement en milieu agueux, les Etats-Unis (ANL) et le Japon
(CRIEPI) travaillent activement au développement de méhodes de séparation pyrochimiques. Ces
techniques de retraitement par voie séche sont adaptées aux combustibles usés a haut taux de
combustion, refroidis peu de temps, car eles ne sont pas sensibles au dommage d'irradiation et sont
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moins contraignantes vis a vis du risque de criticité. On peut ainsi traiter directement les combustibles
en alliages mé&alliques & base de transuraniens par éectrolyse combinée a une extraction réductrice dans
un bain de sds e de mé&aux fondus (Cd). Cette technologie fait I'objet d’ éudes théoriques et
d expériences en laboratoire. Les températures devées auxquelles les procédés sont mis en oauvre et
I’ utilisation de réactifs corrosifs compliquent I’ application industrielle a grande échelle de cette méthode.
Toutefois, comme le recyclage multiple de combustibles de réacteurs rapides a haut taux de combustion
devrait se révéler trés difficile avec des méthodes agueuses, les techniques pyrochimiques demeurent une
solution alternative valable pour |’ avenir.

2.2.3 Produits de fission

Dans le procédé PUREX, les produits de fission se répartissent entre trois flux de déchets
différents:

les effluents gazeux rejetés dans I’ air qui contiennent essentiellement un gaz rare, le ®Kr ;

les effluents liquides de faible activité rejetés dans la mer ou les océans qui contiennent
majoritairement deI’'#. ;

les déchets liquides de haute activité (DHA) ou sont concentrés tous les autres produits de
fission.

Au cours de I’ éape de dissolution du procédé PUREX, I'iode contenu dans le combustible
S oxyde en iode démentaire. Suivant les conditions dans lesquelles se déroule le procédé, cet iode peut
étre rgeté avec les effluents gazeux ou concentré dans la solution. La premiére méthode permet une
séparation trés efficace, mais I'iode doit ensuite ére piégé dans les effluents gazeux. Pour ce faire, on
utilise normalement un systéme de lavage a contre-courant ou des tamis moléculaires imprégnés
d argent permettant d atteindre des facteurs de décontamination d environ 10%.

Le technétium se présente apreés le retraitement en partie sous une forme insoluble avec les
autres méaux nobles (Ru, Rh, Pd) et en partie sous forme de I'espéce soluble *TcO,. 1l est
techniquement possible de séparer le techné&ium soluble moyennant quelques adaptations du procédé
PUREX. Il peut ére séparé sous forme d acide pertechnéique (HTcO,) par des molécules extractantes
de type monoamide ou par une méhode d absorption sur du charbon actif. On parvient également a
séparer par précipitation le techn&ium des déchets de haute activité liquides en réduisant la
concentration d acide nitrique. Avant toute transmutation, les deux fractions doivent é&re recombinées.

Au cours du procédé PUREX, le césium reste dans les déchets de haute activité liquides. Une
méthode d’ absorption a base d' échangeurs d'ions inorganiques a é&€ mise au point pour la séparation du
Cs et afait ses preuves avec des déchets de haute activité réds. Récemment, on a développé a |’ échelle
du laboratoire une nouvelle mé&hode permettant de séparer le césium de cette solution a I'aide de
molécules macrocycliques fonctionnalisées (calixarénes) dans des solutions dont on imprégne des
membranes liquides. Il est possible d' extraire ainsi des solutions acides 99.8 pour cent du césium
lorsqu’il traverse la membrane.
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23 Technologie de fabrication des combustibles et des cibles

231 Plutonium et uranium

La fabrication des assemblages au MOX fait appel a une technologie courante utilisée a
I’échelle industridle. La capacité annuelle des usines de fabrication en Belgique, en France, au
Royaume-Uni et au Japon avoisine 200 t de ML, mais €elle devrait ére portée a 300 t de ML en 2000.
La fabrication du MOX revient a peu prés quatre fois plus cher que la fabrication du combustible
standard a I’oxyde d uranium (275 & 300 dollars’/kg d’'U) en raison du systémes des garanties des
matieres fissiles et de la sévérité des normes de slireté pour I’ essentid destinées a assurer la protection
radiologique des travailleurs par I’emploi de boites & gants. En revanche, le recyclage du plutonium
permettra d' économiser sur des opérations relevant de I’amont du cycle du combustible, notamment les
activités miniéres et I’ enrichissement, qui contribuent pour une bonne part au débit de dose regu par les
travailleurs et aux co(ts de la partie amont du cycle du combustible.

Les combustibles & matrices inertes sont le fruit de travaux récents effectués pour optimiser
les taux d'incinération. Dans ces combustibles, on mélange les composés a transmuter avec une
substance inerte sur le plan neutronique. On peut utiliser, pour ce faire, une dispersion (échele
macroscopique) ou une solution solide (échelle microscopique). Parmi les matériaux envisagés comme
matrices inertes, on peut citer des oxydes tds que la spindle (MgAl,Q,), I’ oxyde d'yttrium (Y,0s), un
oxyde mixte d' yttrium et d’aluminium (Y3Als0;), des métaux comme le tungsténe ou le vanadium, ou
encore le carbure de silicium (SIC). Toutefois, la fabrication et la caractérisation de ces combustibles
méritent des recherches supplémentaires, notamment sur leur comportement sous irradiation et leur
compatibilité avec les techniques de retraitement actueles.

Outre les combustibles oxydes, on envisage d' utiliser, pour I’incinération du plutonium, des
combustibles nitrures et méalliques. Ces deux nouvelles formes de combustible sont compatibles avec
le sodium liquide et pourraient donc ére utilisées dans des réacteurs incinérateurs rapides. Les
combustibles nitrures proposés pour des coaurs de réacteurs incinérateurs de type CAPRA ont é&é
produits a |’ échelle du laboratoire dans les années 60. Comme nous I’ avons vu plus haut, I'intéré actuel
pour les combustibles nitrures tient en partie au fait que les combustibles oxydes a forte teneur en
plutonium ne se dissolvent pas dans I'acide nitrique, contrairement aux combustibles nitrures. Ces
derniers combustibles présentent, par ailleurs, une conductivité thermique nettement supérieure, ce qui
permettra d’ abaisser la température au centre de I’ dément combustible et ainsi d’ accroitre les marges de
sOreté. Le principal inconvénient de ces combustibles est qu'’ils produisent du **C au cours de la réaction
(n, p) de I'™N. L’enrichissement en N de I'azote utilisé pour fabriquer le combustible est donc
impératif. De plus, les procédés pyrochimiques éudiés au Japon faciliteraient le recyclage de I’ azote
enrichi.

Dans le cadre de recherches du projet IFR, les Etats-Unis ont éudié des combustibles
métalliques formés d’'un alliage d’'uranium, de plutonium et de zirconium (Zr) et en ont produit a
I’échelle du pilote. Comme les combustibles nitrures, les combustibles méalliques ont une meilleure
conductivité thermique que les combustible oxydes e, de plus, présentent une bonne stabilité aux
rayonnements, autorisant des taux de combustion éevés. Dans le concept de I'lFR/ALMR, le
combustible métallique serait retraité par des techniques pyrochimiques faisant appd al’emploi de sels
fondus.
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2.3.2 Actinides mineurs

Le recyclage du neptunium dans le combustible MINOX présenterait |’ avantage de pouvoir
s effectuer dans les usines existantes de fabrication de MOX moyennant quelques adaptations mineures.
Il s agirait essentiellement d’améiorer |e blindage biologique et d automatiser davantage le procédé afin
d amdiorer la protection contre les niveaux de rayonnements plus devés. On prévoit de ce fait une
hausse des colts de fabrication d’ environ 20 pour cent. L’ Institut des transuraniens (ITU) de Karlsruhe
a réuss a fabriquer des combustibles de composition (UgssPuo40Npoos)O. destinés & une campagne
d'irradiation dans le cadre du projet CAPRA.

A cause des limites de doses a respecter lors la fabrication, on ne peut ajouter |’ américium au
combustible UO, qu’en petite quantité. La dose élevée de rayonnement g n'est pas due seulement a
I’américium mais a certains lanthanides qui sont présents sous forme d'impuretés. C’est pourquoi, la
solution la plus efficace pour incinérer I'américium a grande échelle consistera a I'intégrer & un
combustible placé dans une matrice inerte qu'il faudra préparer dans des installations spécialement
congues et équipées de blindages extrémement efficaces et de systemes de téémanipulation. La matrice
inerte qui sera utilisée pour incinérer |I'américium serait constituée de matériaux proches de ceux
envisagés pour I'incinération du plutonium (voir plus haut). Cependant, les propriéés de I'oxyde
d américium (AmO,) ne sont pas trés encourageantes : il a une mauvaise conductivité thermique, une
forte affinité avec I’ oxygéne &, de surcroit, réagit avec le sodium liquide.

Pour incinérer I’américium et, éventudlement, d’autres actinides mineurs, il serait par
conséquent plus intéressant de les recycler sous formes méalliques ou nitrures, avec ou sans matrice
inerte. Le JAERI éudie actuelement cette solution.

Il semble impossible a1’ heure actuelle de recycler le curium pur dans un systéme spécialement
dédié a cette opération en raison des rayonnements a, g et neutroniques tres édeves que produisent sa
décroissance et la fission spontanée. Une solution consisterait donc a entreposer le curium durant
environ 100 ans, |e temps nécessaire pour que les isotopes du curium & vie relativement courte (**Cm,
*8Cm et *Cm) se transforment en isotopes de plutonium qui pourraient alors étre recyclés comme nous
I’avons décrit ci-dessus. Dans certains scénarios, on envisage encore de recycler un méange
d américium et de curium. Néanmoins, il faut aussi prévoir une méhode efficace pour séparer au
préalable I’américium du curium. .

2.3.3  Choix descibles pour les produits de fission

Au cas ou |’ on opterait pour la transmutation des produits de fission, a savoir le technétium et
I'iode, I'irradiation serait vraisemblablement réalisée dans des cibles spéciales. La recherche de
matériaux adaptés ainsi que des expériences d'irradiation pilotes ont éé entreprises dans le cadre de la
collaboration européenne EFTTRA. Les premiers résultats de ces éudes ont montré que I’on peut
utiliser comme matériau de cible du techné&ium méallique. On a développé un procédé de fabrication
permettant de fondre le métal en aiguilles, et les expériences d'irradiation effectuées dans un spectre
thermique (jusqu'a un taux de combustion d environ 6 pour cent) n'ont pas mis en évidence des
phénomeénes de gonflement ou de désintégration de ces aiguilles.

En raison de sa volatilité et de sa réactivité chimique, I'iode ne peut pas ére transmuté sous sa
forme moléculaire. 1l faudra donc utiliser des iodures métalliques. Les expériences réalisées dans le
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cadre de la coopération EFTTRA ont montré que, pour la transmutation de I’iode, I"iodure de sodium
(Nal) serait le malleur choix.






3. DESCRIPTION DESCYCLES DU COMBUSTIBLE

Définition de la séparation et de la transmutation

On appdle séparation un ensemble complexe de traitements chimiques et/ou méallurgiques
destinés & séparer des nucléides, ou groupes de nucléides radiotoxiques spécifiques, de I’ ensemble des
radionuclédes que contiennent les ééments combustibles usés e périodiquement déchargés des
réacteurs nucléaires. Les nuclédes, ou groupes de nucléides, que I'on a ainsi séparés peuvent ére
stockés tels quels ou transformés en nouveaux ééments combustibles ou cibles d'irradiation.

La transmutation est un terme général qui recouvre tant les transformations nucléaires
édémentaires par capture d un neutron que la fission de nuclédes lourds, la spallation et d autres
réactions nucléaires faisant intervenir des neutrons. Dans le cadre de cette éude, la transmutation a pour
but de réduire I'inventaire a long terme des nucléides radiotoxiques en convertissant les nuclédes
d origine en radionuclédes a vie courte ou en nuclédes stables.

31 L es cycles du combustible nucléaire

L’ expression cycle du combustible nucléaire recouvre toutes les opérations nécessaires pour
alimenter les centrales en combustibles neufs et gérer les combustibles uses déchargés des réacteurs. On
trouve sur la Figure 1.3 les principales é&apes d’ un cycle du combustible avec retraitement qui, pour les
réacteurs a eau ordinaire, sont les suivantes :

I’amont du cycle du combustible englobe toutes les opérations depuis les activités de
prospection du minerai d’ uranium jusqu’ au transport des ééments combustibles avant leur
rechargement dans les réacteurs nucléaires, soit |'extraction et le traitement du minerai
afin d obtenir un concentré d' uranium, le conversion de ce concentré en hexafluorure pour
I’ expédier dans les usines d enrichissement o uranium o I’ on fait passer la teneur en #°U
de son niveau naturel (0.72 pour cent) a 3 a 5pour cent, e enfin, la fabrication des
ééments combustibles.

I’aval du cycle du combustible comprend a |’ heure actuelle deux approches alternatives :

- lecycle fermé fondé sur le retraitement du combustible usé, opération qui permet de
séparer e de recycler les matieres énergétiques (essentidlement le plutonium) que ce
combustible contient et d optimiser ainsi la gestion des déchets qui seront ensuite
evacueés dans des dépdts en formation geologique ;

- le cycle ouvert, qui consiste a enfouir directement les combustibles irradiés dans un
dépdt en formation géologique aprés une période d’ entreposage de durée variable.
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On peut voir sur la Figure 1.4 les flux annuds de matieres dans le cycle du combustible d’un
parc mixte de réacteurs comportant des REP et des RNR &, sur la Figure 1.5, ceux d un parc utilisant
exclusivement des RNR pour la production d' énergie.

Nous examinerons dans ce rapport quatre modes de gestion du combustible :

311 Le cycle ouvert (CCO)

Ce cycle correspond au scénario dans lequed tout le combustible usé déchargé d’un réacteur
nucléaire est stocké dans des ouvrages, le temps qu'il refroidisse suffisasmment pour pouvoir ére
transporté dans un dép6t permanent aménagé dans des formations géologiques profondes.

312 Le cycle avec retraitement (CCF)

Ce scénario comporte une éape de «retraitement » destinée a récupérer |'uranium et le
plutonium contenus dans les @éments combustibles dissous et a faire passer les produits de fission et
actinides mineurs (AM = Np, Am, Cm) dans les déchets liquides de haute activité que I’ on entreposera
plusieurs années avant de les vitrifier. Les matrices vitreuses ainsi obtenues sont ensuite stockées dans
des installations ouvragées de surface avant d ére enfouies en tant que déchets de haute activité dans
des dépbts en formations géol ogiques.

3.1.3  Cycle du combustible avancé avec recyclage des transuraniens et de quelques produits de
fission (CCA)

Ce cycle comporte une série de traitements chimiques e méallurgiques et de réactions
nucléaires, dont |’ objectif est de séparer tous les actinides (Pu, Am, Cm, Np) et certains produits de
fission(®Tc, ) du flux principal de déchets et de les recycler comme cibles dans les centrales
nucléaires ou dans des réacteurs nucléaires dédiés et/ou dans des systémes hybrides afin d’ en réduire de
facon substantielle |’ inventaire radiotoxique.

3.1.4  Stratégie a double strate

Il Sagit d’'une combinaison du cycle avec retraitement (CCF) e du cycle avancé (CCA)
aboutissant a la constitution d’un parc mixte de réacteurs consacrés a la production d énergie et a la
destruction des déchets. Dans ce systéme, les actinides mineurs et certains produits de fission rgetés
comme déchets par les usines de retraitement classiques seraient recyclés a I'aide d'installations
spécialisés deretraitement et de fabrication du combustible dans un parc de réacteurs mixte composé de
réacteurs a eau ordinaire a combustible UO, (REO-UQ,), de réacteurs a eau ordinaire chargés en MOX
(REO-MOX), de réacteurs rapides a combustible MOX (RNR-MOX) et de réacteurs rapides a
combustibles méalliques ou nitrures, mais pourraient aussi ére expédiés dans des réacteurs hybrides
dédiés pour y subir une transmutation ou une incinération partielle.

On trouvera a I'annexeE les quantités e les caractéristiques des matiéres composant le
combustible nucléaire et les assemblages combustibles déchargés. Pour faciliter la compréhension, ces
données ont éé établies seulement pour I'irradiation du combustible en REP. Les chiffres ne sont pas
les mémes pour les REB, les CANDU ou d autres types de réacteurs, mais nous n’avons pas voulu les
présenter ici pour éviter la multiplication des tableaux.
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Figure 1.3 Schéma du cycle du combustible avec retraitement pour un parc de REO de 400 TWh

(étude de cas francaise)
Uranium | 8 200 t-U
Nature
(Ura) 4 ans
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emps ecou eavar] - La capacité de I'usine UP2 de La Hague (850 t/an) pour le
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déchar gement du MOX est utilisée a plein

87



Figure 1.4 Flux de matiér es dans un par c électronucléaire mixte de 700 TWh

composé de REP et de RNR

(étude de cas japonaise)
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Figure .5 Flux de matiéres théorique pour un parc de RNR de 700 TWh
(étude de cas japonaise)
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3.2 Apercu des cycles du combustible et questions annexes

3.21  Cycleouvert

Le cycle ouvert est la solution prioritaire qu’ ont choisie le Canada, I’ Espagne, les Etats-Unis,
la Suéde e quelques autres pays. Comme les prix de I’'uranium sont actuellement assez bas, cette
solution produit I’ énergie nucléaire la moins chere. Cependant, ele suppose que I’ on ne récupere pas les
matiéres fissiles résidueles (1 pour cent de Pu et 0.8 pour cent o °U) ni les matiéres fertiles (**U) qui
subsistent dans le combustible usé.

La radiotoxicité potentielle a long terme du combustible nucléaire usé provient essentiellement
des actinides qu'il renferme, notamment des nuclédes transuraniens (TRU = Pu, Np, Am, Cm...). Ces
ééments constituent un important terme source radiologique dans un dép6t de combustible usé, et cda
sur de trés longues périodes (des centaines de milliers d années). Cependant, en raison de I'insolubilité
intrinseque des actinides dans les formations géologiques profondes, les transuraniens peuvent ére
efficacement confineés.
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A court terme, les produits de fission constituent le facteur le plus contraignant pour la
conception de dépbts parce que le rayonnement g et la chaleur résidudle qu’ils produisent augmentent
proportionnellement avec le taux de combustion. Aprés 300 a 500 ans, la plupart des produits de fission
se sont désintégrés a I’ exception de quelques nuclédes a vie longue (**Cs, *Tc, 1, ¥Zr...). Certains
d entre eux sont assez mobiles dans la géosphére et peuvent contribuer al’ exposition de I’homme.

On peut limiter I'impact radiologique a long terme du cycle ouvert en prévoyant un systéme de
barriéres ouvragées et de barriéres naturelles qui devraient protéger I’homme des déchets le temps que
durera le terme source radiologique relatif & ces déchets. En raison des périodes tres longues que cea
représente, il convient d’ analyser soigneusement les processus en jeu ainsi que les conségquences a long
terme de tous les scénarios concevables.

A I'heure actudle, il ' existe pas de consensus quant & la durée de confinement des déchets de
haute activité dans des dépbts en formations géologiques. On s est fixé comme objectif des périodes de
1 000, 10 000, 100 000 années, voire des durées plus longues, mais la communauté internationale n’a
pu jusgu’ a présent s entendre sur une période de confinement donnée.

Le cycle ouvert comporte quelques spécificités du point de vue de la réglementation et de la
Slreté:

Le risgue de criticité doit &re pris en compte dans la procédure d’ autorisation d’ un dépét
de combustible usé en raison des quantités importantes de matieres fissiles que |’ on prévoit
d'y stocker.

La chaleur que dégage le combustible usé au-dela de 500 ans du fait de la présence des
actinides est nettement supérieure a celle des seuls produits de fission et, de ce fait, doit
étre prise en compte dans la conception du dépét. Cette producteur de chaleur a long terme
est toutefois, en valeur absolue, nettement inférieure a celle des produits de fission chargés
dans le réacteur.

Aux Etats-Unis, la quantité maximale de combustible usé admise dans un dépdt de
stockage est limitée a 70 000 tonnes de métal lourd. De ce fait, un grand pays disposant
d' un parc nucléaire important, comme les Etats-Unis, aura besoin de créer un nouveau
dépdt & peu pres tous les 30 ans.

3.22  Cycledu combustible avec retraitement (CCF) et recyclage del’ uranium et du plutonium

Etant donné que I’ uranium naturel ne contient que 0.72 pour cent de I’isotope fissile U, le
recyclage de I’ uranium et du plutonium contenus dans le combustible usé a é&é considéré depuis I’ aube
de I’ ére nucléaire comme la solution de référence. Ces dernieres années, de nombreux pays de I’OCDE
ont manifesté davantage de réticence a son égard pour des raisons économiques mais aussi par crainte
de prolifération.

Ce cycle CCR permet d extraire un trés forte proportion (99.9 pour cent) des flux d uranium
et de plutonium et de ne rejeter qu’un pourcentage minime des actinides majeurs dans les déchets de
haute activité liquides (et par conséquent, les déchets de haute activité) et, pour finir, dans le dépbt en
formation géologique.
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La séparation des actinides mineurs des déchets de haute activité liquides, envisagée comme
un moyen de réduire encore la radiotoxicité résiduelle des déchets de haute activité, fait I’ objet d' éudes
depuis les années 70. A I'origine, I’objectif des travaux de recherche et de développement éait
d diminer totalement les actinides mineurs pour éviter d' avoir & stocker les déchets along terme et ales
enfouir dans des formations géologiques profondes. Cette option, irréalisable, a é&¢ abandonnée.

Cependant, au cas ou le public ou les instances politiques refuseraient la solution du stockage
atrés long terme des déchets de haute activité, I’ dimination des actinides mineurs des déchets de haute
activité liquides permettrait d atténuer la radiotoxicité résidudle des déchets de haute activité. |1l faut
savoir néanmoins que I'augmentation du taux de combustion s accompagne d une production plus
importante d actinides mineurs. Dans ce cas, la solution qui s'impose de prime abord consisterait a
gjouter un module de séparation des actinides mineurs aux usines de retraitement classiques. Les pays
qui disposent actudlement d une infrastructure de retraitement (France, Royaume-Uni, Japon, Inde,
Russie e Chine) ainsi que leurs partenaires pourraient, & moyen terme, adopter un procédé de
séparation partied permettant d' diminer des déchets de haute activité de la quasi-totalité des
transuraniens a vie longue.

Se pose alors néanmoins la question de savoir quoi faire de I’'uranium, du plutonium et des
actinides mineurs ainsi récupérés. Les pays qui ont choisi de retraiter le combustible usé éaient guidés
par le souci de récupérer les actinides mineurs (uranium et plutonium) afin de réduire leurs achats
d uranium neuf (de 20 pour cent) e dutiliser les composants fissiles résiduds que contient le
combustible usé (environ 1 pour cent U et 1 pour cent de Pu) et qui représentent environ 25 pour
cent des colt standard d' UTS pour I’ é&ape de |’ enrichissement de |’ uranium.

Pendant quelques décennies, on a envisagé de recycler le plutonium dans des réacteurs
rapides, mais, pour des raisons tant économiques que politiques, la mise en place de cette option a long
terme a pris du retard ou méme é¢é abandonnée. En effet, avec la chute des prix de I’ uranium, le stock
de plutonium constitué dans les usines de retraitement et qui devait initiadlement ére utilisé dans des
surgénérateurs rapides a métal liquide est devenu superflu.

L e recyclage dans des réacteurs thermiques du plutonium issu des opérations de retraitement a
pris une dimension industrielle il y a plusieurs années. En Europe occidentale, certains pays comme la
France, I’ Allemagne, la Suisse et la Belgique ont en effet introduit le combustible REO-MOX dans le
cycle du combustible avec retraitement e transforment des quantités industrielles de PuO, en
combustible MOX pour REO qui est ensuite irradié dans des réacteurs bénéficiant d' une autorisation
spéciale. Dans une certaine mesure, le recyclage du plutonium est une premiére éape sur la voie d’'un
scénario de séparation-transmutation s'inscrivant dans une perspective plus vaste de recyclage des
ressources et de réduction des déchets a vie longue produits par les programmes nucléaires.

Cerecyclage du plutonium sous forme de MOX dans les REO est a posteriori une solution qui
permet de compenser la dépense que représente le retraitement en produisant de I’ éectricité dans un
deuxiéme coaur de réacteur. Du point de vue de la radiotoxicité des déchets, le gain réalisé est plut6t
maigre éant donné que seulement 25 pour cent du plutonium recyclé seulement est fissionné et que pres
de 10 pour cent de ce plutonium se transforment en actinides mineurs radiotoxiques a long terme. A
I’heure actudle, le recyclage du combustible usé des REO sous forme de MOX permet une réduction
globale en masse (d'un facteur 5 environ) de ce terme source radiotoxique, mais il n'a pas d effet
significatif sur I'inventaire radiotoxique total. 11 est théoriquement possible de procéder & un recyclage
multiple du MOX dans les REO, mais, dans ce cas, la radiotoxicité résultante augmente a chaque
nouvelle campagne de recyclage.
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Par conséquent, au cas ou I'on serait obligé de réduire davantage I’inventaire radiotoxique
global, il faudrait faire passer la fraction de transuraniens que contient le combustible REO-MOX dans
un cycle du combustible de la génération suivante a base de RNR-MOX, a savoir le cycle avancé. D’ici
I3, la solution la plus efficace consisterait donc a recourir au stockage réversible du combustible
REO-MOX le temps que la technologie d'incinération en réacteurs & neutrons rapides soit utilisable a
I’échelle industridle. Dans les usines de retraitement actuelles, il est théoriquement possible de retraiter
le combustible REO-MOX usé en prévision du recyclage des transuraniens dans des RNR éectrogeénes.

Pour abaisser dans de fortes proportions la radiotoxicité des déchets liquides de haute activité
issus du retraitement du combustible REO-MOX par rapport a celle du méme combustible usé mais non
retraité, on aura besoin d'un module supplémentaire de séparation des transuraniens. La technologie
proposée pour traiter les déchets de haute activité liquides issus du retraitement du combustible
REO-UQ, serait appropriée.

Des le lancement des programmes nucléaires, il éait clair que I'on chercherait a récupérer
I’uranium dans le combustible usé, ce qu’'a permis le procédé PUREX a base de TBP. Pendant de
nombreuses années, on a ainsi récupéré I'uranium au cours du retraitement, mais une trés petite
proportion du stock ainsi constitué a été recyclée dans des réacteurs. L’ uranium de retraitement contient
en effet quelques radioisotopes génants comme I’**?U, dont |a décroissance naturelle donne des produits
radiotoxiques, ou I’**U qui, lorsqu’il est irradié, forme du *'Np.

3.23  Cycledu combustible avancé avec recyclage des transuraniens
Tout cycle du combustible avanceé exige en premiere éape le retraitement du combustible usé.

On peut décomposer ainsi le cycle du combustible avancé avec séparation et transmutation de
lafacon suivante :
Retraitement du combustible REO-UO..

Séparation des actinides mineurs des déchets de haute activité liquides produits lors du
retraitement du REO-UOs,.

Fabrication des cibles a base d'actinides mineurs en prévision de leur irradiation
hétérogéne dans des REO.

Recyclage quantitatif de I'uranium et du plutonium dans le combustible REO-MOX
(monorecyclage ou multirecyclage).

Retraitement du combustible REO-MOX usé dans des installations adaptées (inventaire en
plutonium plus important).

Séparation des actinides mineurs des déchets de haute activité liquides et conditionnement
des différents ééments (Np, Am, Cm).

Fabrication de combustible pour RNR (MOX, méal ou nitrure) a faible teneur en
actinides mineurs.

Irradiation du combustible RNR dans des réacteurs incinérateurs rapides ou dans des
installations hybrides congues et dédiées a ce but (tres haut taux de combustion).
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Retraitement du combustible RNR usé dans des installations spécialement congues et
bénéficiant d' autorisations adéquates (procédés aqueux et non aqueux).

Séparation quantitative de tous les transuraniens issus du retraitement du combustible
RNR usé lors des recyclages multiples.

Multirecyclage du combustible RNR-MOX a forte teneur en transuraniens jusqu’ a ce que
la proportion consommée soit suffisante.

Séparation de certains produits de fission de périodes longues, si nécessaire pour le
stockage.

Révision de |a stratégie de gestion des produits de fission : séparation du ®Tc (opérations
de téte supplémentaires, déchets de haute activité liquides).

Séparation et récupération des méaux nobles (platinoides).
Nous allons commenter ci-dessous les éapes les plus importantes.

Dans un cycle du combustible avancé dont la finalité est de réduire le plus possible
I’inventaire radiotoxique a long terme, la séparation et la transmutation ont un réle essentiel a jouer.
Cependant, le succes de la mise en cauvre de la voie de séparation-transmutation dans ce cycle demande
des modifications des installations actuelles ou de la conception des usines de retraitement futures qui
intégreront des étapes de séparation.

3.2.3.1 Impact du retraitement du combustible REO-UO,

Le rendement de séparation actuellement obtenu (99.9 pour cent ) pour les actinides majeurs
suffit, dans une premiere éape, a abaisser leur teneur dans les déchets de haute activité liquides a un
niveau acceptable. La seule améioration qui pourrait avoir des répercussions importantes sur le risque
et sur la gestion des déchets a long terme consisterait & diminer les déchets de moyenne activité, car ils
ne sont pas vitrifiés avant d’ ére stockés et représentent un volume considérable par rapport aux déchets
de haute activité.

3.2.3.2 Sfparation des actinides mineurs des déchets liquides de haute activité provenant du
combustible usé de REO

Pendant le retraitement, la plupart des actinides mineurs se retrouvent dans les déchets de
haute activité. C'est ainsi que I’américium et le curium (avec des transuraniens a vie plus courte : BK,
Cf...) sont quantitativement transférés (> 99.5 pour cent) dans les déchets liquides de haute activité. Le
neptunium part directement ou indirectement dans les déchets liquides de haute activité, a I’ exception
d une fraction (généralement petite) que I'on retrouve dans le flux de plutonium. La séparation du
neptunium exige des éapes d' extraction chimique supplémentaires si I'on veut opérer son transfert
quantitatif vers un flux unique de déchets ou de produits pour ensuite procéder a de nouvelles
séparations.

Avec le procédé PUREX, il est techniquement possible de récupérer le ®'Np du flux
d uranium et/ou de plutonium. 11 est également indispensable au préalable de séparer I'**Am si I'on
veut réduire dans des proportions significatives la radiotoxicité & long terme du “'Np.
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De nombreux laboratoires dans le monde entier (Japon, France, Chine et quelques autres pays
au parc nucléaire moins important) s'intéressent a I’ heure actuelle a la séparation de tous les actinides
mineurs des déchets de haute activité liquides, comme I’ on fait auparavant les laboratoires nationaux
américains (ANL, ONRL, Hanford...). Des éudes théoriques et des essais en laboratoire chaud ont é&é
effectués sdon plusieurs procédés dont les plus importants sont les procédés TRUEX, DIDPA, TRPO,
DIAMEX, e CYANEX 3014 . Le Japon, de son coté, éudie la séparation en milieu non aqueux.

Si I’on considere la radiotoxicité des déments, la séparation de I’ américium (et du curium) des
déchets liquides de haute activité arrive en priorité. Toutefois, la fraction Am (Cm) contient également
les déments du groupe de terres rares qui, suivant le taux de combustion, peuvent représenter des
quantités 10 a 20 fois plus importantes que les actinides. Pour un taux de combustion de 45 GWj/t ML,
le rapport est de 16 (13.9 kg de terres rares contre 0.870 kg d Am-Cm). Par conséguent, pour obtenir
une fraction de transuraniens qui soit pure a 90 pour cent, il faut que le facteur de décontamination des
terres rares dépasse 100. Une pureté de 99 pour cent suppose un facteur de séparation supérieur a
1 000, qui constitue la limite technologique pour des édéments tels que les lanthanides et les actinides
dont les propriétés chimiques sont trés proches. Les récents progrés des techniques de séparation
chimique laissent cependant entrevoir la possibilité de résoudre ce probleme.

Adapter les flux annuels de matieres et traduire ces adaptations en réalités techniques
représente un travail extrémement complexe qui dépasse le cadre de ce rapport. A I’ avenir, les usines de
retraitement pourraient bien comporter, dés leur conception, des chaines de séparation des actinides et
des produits de fission a vie longue.

3.2.3.3 Fabrication des cibles d’ actinides mineurs pour recyclage hétérogéne dans des REO

A moyen terme, |'irradiation des combustibles ou cibles contenant des actinides mineurs ne
pourra se faire que dans les réacteurs thermiques, notamment dans les REO. Aujourd hui, il est difficile
de fabriquer des cibles d'irradiation avec des quantités d'actinides mineurs qui soient représentatives
d une production industrielle, et cela méme dans des cellules chaudes a |’ échelle du pilote.

On possede une certaine expérience de la production de sources de chaleur isotopiques, mais
le contexte radiologique actud, de méme que les limites de dose que devraient imposer les organismes de
réglementation et contréle, ont créeé pour le recyclage industrid des actinides mineurs une situation tres
différente de celle qui a prévalu par le passé pour les applications militaires et spatiales.

Etant donné la présence d’ importantes quantités o *Am, auxquelles viennent s ajouter 1 a
10 pour cent de terres rares, on aura besoin de chaines de fabrication blindées contre le rayonnement g
ainsi que de systémes de téémanipulation. La présence de 5 pour cent de **Cm dans une cible d *!Am
et d **Am exigera des protections neutronicues supplémentaires & cause du taux de fission spontanée et
de la réaction a-n caractéristique des cibles isotopiques de type oxyde, ce qui compliquera encore la
mise en cauvre du procédé.

3.2.3.4 Séparation des produits de fission et d’ activation a vie longue

Plusieurs produits de fission ou d activation importants d'un point de vue radiologique
peuvent avoir des répercussions significatives sur le comportement des dépbts en formations
géologiques, de sorte qu'il a éé envisagé de les séparer et de les transmuter. L’ évaluation doit porter
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notamment sur les nuclédes suivants : produits de fission : *Tc, 1, **Cs, ®Se, ¥Zr et ®Sn ; produits
d activation : *C e *Cl.

Le technétium-99 (**TC) est un produit de fission dont la période radioactive est de
213 000 ans et que I’on rencontre sous forme de métal et de TcO, dans les résidus insolubles et d'ion
pertechnétate dans les solutions liquides de déchets de haute activité. Dans du combustible irradié a un
taux de 45 GWj/t ML, son activité spécifique est de 6.10" Bg/t ML. Sa radiotoxicité se caractérise par
une limite annuele d’incorporation par ingestion (LAI) de 3.10'Bg. Pour résoudre efficacement le
probléme de sa radiotoxicité a long terme, il faut combiner les deux fractions avant de transmuter cet
dément. Il est rdativement facile d’ extraire le technétium soluble. En revanche, sa similitude avec les
métaux nobles platinoides et la nature des méhodes de séparation (techniques pyrochimiques) rendent
trés déicate sa séparation lorsqu’il se trouve dans des déchets insolubles. De plus, le technétium ne
présente un danger radiotoxicologique que lorsqu’il se trouve dans des conditions géologiques oxydantes
(Tuff, Yucca Mountains). Dans les aquiféres réducteurs a grande profondeur, la migration du *Tc est
négligeable.

L’iode-129 (**°I) est séparé des déchets liquides de haute activité au cours des procédés de
retraitement classiques. On le retrouve dans les effluents de lavage du dissolveur. Son activité spécifique
dans le combustible est de 1.6.10°Bg/t ML et sa LAl de 1.10°Bq. La fraction séparée peut alors ére
soit stockée sur un adsorbant spécifique ou rejetée dans les océans. Cet dément, qui a une période
radioactive de 16 millions d' années, a toutes les chances d'ére dispersé dans la géosphere ou la
biosphére. Sa forte radiotoxicité le place parmi les nuclédes importants lorsque I'on envisage
I’installation de dépbts terrestres de combustible usé. En revanche, s'il &ait dispersé dans la géosphere
ou la biosphere, sa radiotoxicité est assez limitée.

Le sdénium-79 (Se) est un produit de fission dont la période est de 65 000 ans e que I’on
trouve dans les déchets de haute activité. Ce nucléide, qui se comporte chimiquement comme un sulfate,
sera incorporé aux déchets vitrifiés. Son activité spécifique dans le combustible usé devrait se situer
autour de 2.10"°Bg/t ML, e sa LAl est de 10’ Bgyan. Etant donné sa concentration chimique trés faible
dans les déchets liquides de haute activité, par rapport aux composés naturels du soufre, sa séparation
ne parait pas évidente.

Le zirconium-93 (**2) et le césium-135 (***Cs) sont deux nuclédes a vie longue (de périodes
radioactives égales a 1.5 et 2 millions d’ années respectivement) que I’ on retrouve dans le combustible
use. Il est pratiquement exclu de séparer ces radionuclédes des autres produits de fission pour les
transmuter, parce qu'ils sont accompagnés d autres radioisotopes trés radioactifs (*Cs) ou les
surpassant en quantité (0.73~1kg de *Zr e 3.3~5.0kg de Zr par tML). Pour en réduire
efficacement le potentid radiotoxique par bombardement neutronique, il faudrait prévoir, avant la
fabrication de la cible, toute une série de procédés de séparation isotopique, stratégie que |’ on considére
al” heure actuelle comme pratiquement impossible pour des raisons économiques.

L’ étain-126 (**°3n) a une période radioactive de 100 000 ans. |l est en partie soluble dans les
déchets liquides de haute activité, mais on en trouve aussi une partie dans les résidus insolubles. Sa
concentration dans les déchets de haute activité se situe aux alentours de 4.10°Bg/t ML e sa LAl est
de 3.6 Bg/t ML. L’espéce radioactive *°Sn s accompagne d’ une série d'isotopes stables (*°Sn, #Sn,
19gn, 1295, 122Gn, 1250 et 'Sn), ce qui rend sa transmutation trés problématique.

Le carbone-14 (**C), dont la période radioactive est de 5 730 ans, constitue un cas difficile.
Etant soluble dans les eaux souterraines, il est susceptible de pénétrer dans la biosphére et présente un
risque radiotoxicologique important du fait qu'on le retrouve dans le cycle biochimique. Selon la
concentration de |’ azote dans le combustible UO, d' origine, la concentration du 14C dans le combustible
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usé devrait représenter environ 3.10°Bg/t ML e sa LAl 4.10'Bg/t ML. Sa contribution a la
radiotoxicité a long terme dépendra des conditions physico-chimiques qui prévaudront dans les aquiferes
souterrains a grandes profondeur ou dans des géosphéres non saturées en eau. Sa section efficace de
capture dans un spectre neutronique thermique est trés faible.

Le chlore-36 (*°Cl). La gaine en zircaloy et le combustible UO, contiennent du chlore nature
al éat d impureté araison de’5 & 20 ppm. Au cours de’irradiation, ce *Cl se transmute en *Cl dont la
période radioactive est de 300 000 ans. Une partie de ce produit d activation se retrouve dans les
effluents liquides du dissolveur, I’ autre partie restant dans les coques en zircaloy lavées. Pour un taux
de combustion de 45 GWj/t ML, on évalue I’ activité de cet dément présent dans les déchets de haute et
de moyenne activité & 2.10° Bg. En raison de ses propriétés chimiques, ce nucléde se dissout facilement
dans les eaux souterraines et pourrait, par consequent, contaminer les réservoirs d’ eau au voisinage des
dépdts. La LAl par ingestion est de 2.10"Bg. Ce radionucléde n'est pas prévu dans les scénarios de
transmutation, éant donné que la contamination des concentrés de déchets par le *Cl nature produirait
des quantités supplémentaires de *Cl.

Une analyse approfondie de certains radionuclédes évoqués dans cette section serait justifiée,
afin d’ éablir les risques qu’ils présentent et leur contribution a la radiotoxicité potentielle par rapport
aux transuraniens. En effet, alors qu’ils ne présentent qu’ une radiotoxicité de 1 000 a 10 000 fois moins
importante que celle des transuraniens, leur contribution au risque a long terme est prédominante, car ils
sont susceptibles de migrer beaucoup plus vite dans la biosphére et de provoquer, a trés long terme,
I’ exposition de I homme a une dose de rayonnement non négligeable.

3.2.3.5 Recyclage quantitatif de I’ uranium et du plutonium dans le combustible REO-MOX

Certains pays recyclent sous forme de REO-MOX le plutonium séparé lors du retraitement du
combustible REO-UQO. |l faut savoir cependant que I'irradiation du REO-MOX accroit I'inventaire
radiotoxique du combustible, car dle produit davantage d actinides mineurs. De ce fait, le
multirecyclage du plutonium dans les REO-MOX n’est pas efficace.

On s'intéresse depuis peu aux possibilités d utiliser le plutonium séparé pour en faire du
combustible destiné & des RNR dans lesquels « I’ incinération » d’isotopes aussi bien impairs que pairs,
donne lieu a un taux de fission plus éevé par rapport a celui que I’on obtient dans les REO. Seule la
transmutation dans des réacteurs a spectre rapide (RNR ou systemes hybrides) permet de réduire
effectivement I’ inventaire radiotoxique des matiéres nucléaires.

Le recyclage de I'uranium de retraitement dans le combustible des REO se fait a I'échdle
industrielle, mais il suppose que I’ on surenrichisse en matiére fissile le combustible neuf. D’un point de
vue purement radiotoxique, I’accumulation d uranium appauvri ou d uranium de retraitement a un
impact plus important que celle du neptunium par exemple.

3.2.3.6 Retraitement du REO-MOX

Jusqu’'a présent, le retraitement du REO-MOX s effectuait le plus souvent en diluant ce
combustible avec du REO-UO, en respectant les proportions existantes dans le coaur du réacteur
(UO,/MOX = 2). Dans son usine UP2 de La Hague, la Cogéma a démontré, en 1992 lors d une
campagne spéciale (environ 5 tonnes), qu’il &ait possible de retraiter le REO-MOX sans le diluer avec
du combustible UO,. Cette opération pourrait &re réalisée a I’ échdle commerciale, a condition que les
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usines de retraitement recoivent I’ autorisation de traiter des concentrations plus éevées en plutonium
ainsi qu’un inventaire total de plutonium nettement plus important.

L’inventaire radiotoxique du combustible REO-MOX useé représente environ huit fois celui du
REO-UQ.. Par le procédé de retraitement classique, on pourra extraire I’uranium et le plutonium qui
représentent environ 30 pour cent de I’activité a totale, et les 70 pour cent se retrouveront avec les
déchets de haute activité liquides constitues de neptunium, d américium et de curium. Mais les isotopes
du curium et de I’américium sont les principaux responsables de cette radioactivité a.

Si I’on prévoit une é&ape de séparation et de transmutation, il est indispensable d’' diminer au
préalable les transuraniens des déchets de haute activité liquides avant de les vitrifier. Les techniques
que |’ on utilisera sont en principe identiques a celles adoptées pour le REO-UO; (voir 3.2.3.2 Séparation
des actinides mineurs des déchets liquides de haute activité provenant du combustible usé de REO).
Cependant, les procédés d extraction sont plus compliqués par I'activité a éevé qui a pour effet
d augmenter le dommage d'irradiation.

Il est possible également de stocker le REO-MOX usé pendant 50 ans ou plus de facon a
laisser décroitre le **Cm (période: 18 ans) en *°Pu avant de passer au retraitement. Les procédés
d extraction chimique sont beaucoup plus faciles a réaliser apres une période de « refroidissement »
prolongée qui permet de réduire d’'un facteur 7, voire plus, la chaleur de décroissance a, suivant la
composition isotopique. Le multirecyclage du REO-MOX est envisageable s I'on dispose d une
quantité suffisante de plutonium frais issu du retraitement de REO-UQ; irradié & un taux modéré.

3.2.3.7 Fabrication de RNR-MOX a faible teneur en actinides mineurs

Gréce aux programmes de construction de RNR lancés il y a plusieurs décennies par de
nombreux pays nucléaires, on posséde aujourd’ hui une solide expérience de la fabrication industrielle du
combustible RNR-MOX [11]. Le RNR-MOX a 15-25pour cent de plutonium est aujourd hui
couramment fabriqué a des fins commerciales. Toutefois, jusqu’a présent, le plutonium utilisé de cette
maniere provenait de combustible UO; irradié & des taux peu éevés et contenant de faibles teneurs en
8Py et en *'Pu.

Depuis, le taux de combustion du REO-UO, & du REO-MOX est passé a 50 GWj/t ML. La
composition isotopique du plutonium obtenue a I'issue du retraitement de ces combustibles est
nettement dégradée et se caractérise par de fortes concentrations de **Pu et de **Pu e, au contraire, de
faibles teneurs en **Pu et **Pu. En 1989, I’AEN a publié une éude approfondie des aspects
économiques du recyclage du plutonium; qui reste aujourd’ hui une référence généralement valable [12].

Dans I’ hypothese ou I’ on utiliserait des réacteurs incinérateurs rapides avancés (CAPRA), on
envisage des concentrations de plutonium encore supérieures (jusgqu’a 45 pour cent). Le recyclage des
combustibles contenant d’ aussi fortes proportions de **Pu et de petites quantités o actinides mineurs est
encore plus délicat e exige la conception et la construction d'usines équipées de systemes de
téémanipulation.

Pour le recyclage homogene des actinides mineurs dans le RNR-MOX, on éudie actuelement
la possibilité o ajouter 2.5 pour cent de *'Np et/ou d**Am. Le *'Np, un émeiteur a, a une faible
activité spécifique et ne pose pas de probleme majeur de manipulation. Néanmoins, I'addition de
2.5 pour cent d' **Am créera un champ g autour des boites & gants et des cellules chaudes. Cependant,
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le nucléde le plus génant est le **Pu & une concentration de 3 pour cent, car il constitue une source de
chaleur et de neutrons (5 kWth/t ML ; 5x10° neutrons/s par t ML).

Les conditions de fabrication du combustible RNR-MOX contenant de petites quantités
d actinides mineurs dépendront du degré de séparation des terres rares (puissants émetteurs g) €, et de
son contenu en *Cm qui est accompagne de I'**Am et I'**Am séparés des déchets liquides de haute
activité. La présence de petites quantités de *Cm intensifiera I’ émission de neutrons par le combustible
RNR-MOX ainsi produit.

Les taux de séparation des terres rares e du *“Cm qu'il faudra atteindre pour pouvoir
envisager la fabrication industrielle du combustible dépendront pour une bonne part de la concentration
de terres rares que pourra supporter le combustible RNR-MOX frais et de la concentration admissible
de **'Cm lors de la fabrication du combustible.

L e recyclage hétérogéne des actinides mineurs permet de s affranchir de I’ obligation de diluer
les nuclédes génants pendant la fabrication du combustible (par exemple, le **Cm) et de réaliser cette
opération dans de petites installations spécialement congues pour ces opérations et pourvues des
blindages nécessaires.

3.2.3.8 Fabrication de combustibles métalliques pour les ALMR et des combustibles avancés pour
les réacteurs incinérateurs

Dans le cadre des travaux sur I'Integral Fast Reactor, une technique de fabrication du
combustible a &é mise au point et testée a I'échele du pilote froid (et chaud). Dans I’installation
EBR-II, le combustible mé&allique a é¢é recyclé par fusion d'un aliage U-Pu-Zr a I’échelle du
laboratoire et du pilote chaud. Bien s, ces procédés en sont encore au stade exploratoire et ne peuvent
par conséguent pas étre considérés comme des technologies éprouvées. Toutefois, il convient d'en
éudier les possibilités éant donné que les combustibles métalliques permettent d’ atteindre des taux de
combustion trés éevés et présentent des propriéés physiques e neutroniques adaptées a la
transmutation des transuraniens.

On sest intéressé trés récemment aux possibilités d' utiliser des combustibles nitrure et
carbure dans des réacteurs incinérateurs rapides. |l est possible de produire ces combustibles a base de
nitrures de transuraniens contenant des quantités macroscopiques d’ actinides mineurs en combinant une
méthode de gdification interne avec une synthése carbothermique. Ces combustibles nitrures peuvent
ére ensuite retraités par des procédés dectrolytiques, de la méme maniére que les combustibles
métalliques.

3.2.3.9 Réacteursincinérateurs rapides

Les éudes et recherches réalisées pendant 30 ans dans le monde entier sur les réacteurs
surgénérateurs rapides (surgénérateurs a métal liquide) nous ont permis d acquérir une expérience
technologique considérable. Cette expérience peut étre transposée aux réacteurs incinérateurs rapides.

Ontrouveraalaréérence[11] les explications concernant le combustible.

En France, le CEA a lancé en 1992, le programme de recherche CAPRA consacré a la
consommation accrue de plutonium dans les réacteurs incinérateurs rapides, effet qui a éé obtenu en
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augmentant la concentration relative de plutonium dans le combustible. Le programme SPIN sur
I’incinération des actinides a é&é entrepris en parallde. Actuelement, les recherches s orientent vers des
combustibles & base de transuraniens et sans uranium comportant des matrices inertes afin de réduire le
plus possible la formation de transuraniens.

L’ autorisation de convertir progressivement le surgénérateur Superphénix en incinérateur de
plutonium a éé dédivrée en 1994 a la suite d’ une recommandation d’ une commission gouvernementale
[11]. A cet effet, on a fabriqué des assemblages équipés de réflecteurs en acier afin de remplacer la
couverture fertile radiale. Trois assemblages d ont &é fabriqués ainsi : deux assemblages CAPRA
contenant du plutonium d origines différentes, a savoir de premiére ou de deuxieme génération, ainsi
gu’un assemblage NACRE dans lequd éaient ajoutés au MOX standard 2 pour cent de neptunium
conformément aux résultats du programme SPIN. Aprés avoir fonctionné en puissance sans problémes
en 1996, Superphénix a éé préparé en prévision du changement de coaur. Néanmoins, le gouvernement
francais a décidé, en 1997, qu'il fallait arréer définitivement Superphénix, décision qu’il a confirmée en
février 1998.

Cette décision implique une importante réorganisation du programme de réacteurs rapides.
S agissant des éudes relatives a la consommation accrue des transuraniens, il est question de réaliser
sur Phénix une partie des expériences initialement prévues sur Superphénix en tenant compte du fait que
Phénix a une puissance nettement inférieure et qu’il sera définitivement mis a I’arré en 2004. Dans ce
nouveau contexte, il a éé décidé de sdectionner les expériences pour satisfaire a la plupart des
exigences de la Loi francaise du 2 décembre 1991 concernant la recherche sur les déchets nucléeires.

Le gouvernement japonais a lancé en 1988, de nouveaux projets de recherche sur la
transmutation, dans le cadre de son programme OMEGA, et procéde actuellement & leur extension. Loin
de se limiter au combustible RNR-MOX, les travaux englobent aujourd hui des combustibles & base de
nitrures et de nitrures-carbures, notamment.

Le projet IFR de I’ ANL a évolué peu a peu vers la conception d un prototype industrie de
RNR refroidi au sodium, le réacteur PRISM, qui utiliserait du combustible méallique (UPuZzr). Ce
réacteur serait associé a des usines de retraitement pyrochimique pour recycler le combustible & base de
transuraniens e éiminer les produits de fission. Des é&udes de conception et des analyses des
performances du coaur sont en cours. L’objectif est d'augmenter le taux dincinération des
transuraniens.

3.2.3.10 Retraitement du combustible usé de RNR

Il ne sera pas possible de réduire I'inventaire radiotoxique résultant du multirecyclage du
combustible RNR-MOX ou RNR-méal que si on integre au cycle du combustible avancé le multi-
recyclage du combustible RNR usé. Les combustibles RNR-MOX ou RNR-métal sont en effet irradiés
ades taux trés deves.

On envisage aujourd hui d'irradier le combustible dans les RNR a des taux doubles ou triples
de ceux appliqués au MOX dans les REO. Ces taux s échelonneraient de 120 a 180 GWij/t ML, voire
plus ultérieurement. Or, malgré ces trés hauts taux de combustion, le rendement de transmutation ou
dincinération reste assez faible.

Aprés une campagne d'irradiation prolongée, par exemple de cinq ans a un taux de
combustion de 150 GWj/t ML, on n'a consomme que 15 a 20 pour cent de I'inventaire initial total des
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transuraniens. Pour obtenir un taux de consommation total de 90 pour cent des transuraniens, il faudrait
recycler le combustible usé de RNR de nombreuses fois.

En raison de la chaleur de décroissance, il n'est pas possible de retraiter le combustible usé
des RNR immédiatement aprés son déchargement des réacteurs rapides, que ce soit par le procédé
PUREX ou par un procédé d extraction aqueux eéquivalent. 1l faut, en effet, prévoir d’ augmenter de 7 a
10 ans, voire a 12 ans, les temps de refroidissement entre le déchargement et le retraitement. Cela porte,
par conséquent, la durée totale du cycle avancé a 15 ou 17 ans. On peut, par conségquent, considérer
gu’il faudra attendre 100 a 250 ans avant d’ obtenir un taux de consommation global de 90 pour cent.

Le retraitement pyrochimique du combustible usé des RNR a éé mis au point dans le cadre du
projet IFR. Dans ce cas, le combustible métallique irradié dans les RNR & des taux trés élevés est
transféré sur place a une cdlule chaude pyrochimique pour y ére retraité. Comme le bain de sels fondus
(CdCl,, LiCl, KCl...) n'est pas dégradé par le rayonnement a, il est possible d’ envisager des temps de
refroidissement beaucoup plus courts. Toutefois, cette technologie de retraitement, qui fait ses tout
premiers pas, ne pourra parvenir a une maturité industrielle dans le secteur nucléaire civil qu’ apres
d importants travaux de recherche et de développement.

Ce procédé repose sur |’ affinage éectrolytique du combustible méallique usé a I'aide d'une
anode, de cathodes, solide et liquide, en cadmium et d’ un éectrolyte & base de sels fondus (LiCl+KCl)
porté & 500°C. Il s'agit ainsi de provoquer la dissolution pyrochimique du combustible usé débarrassé
au préalable de sa gaine par des techniques mécaniques.

L’ uranium pur (débarrassé du plutonium) est transporté par voie éectrolytique a la cathode
solide en cadmium. Le méange de plutonium et d' actinides mineurs contenant des traces d’ uranium est
transporté vers une seconde cathode en cadmium, liquide cette fois, et séparé de I’ ensemble des produits
de fission. La fraction plutonium plus actinides mineurs est recyclée sous forme méallique et fondue
dans les nouvelles aiguilles combustibles.

Le CRIEPI, au Japon, met au point des procédés pyrochimiques analogues qui pourraient, ala
longue, venir remplacer le procédé de retraitement par voie aqueuse (PUREX) pour des combustibles
nitrures ou métalliques de RNR fortement irradiés.

Le principal intéré des procédés de retraitement pyrochimiques tient au fait qu'ils sont
insensibles au taux d'irradiation du combustible et peu sujets aux excursions de criticité pendant les
opérations. En abaissant & 6 ou 7 ans la durée du cycle avancé, on diminue de moaiti€ le temps nécessaire
pour obtenir le méme taux de consommation qu'avec un cycle avancé utilisant le procédé de
retraitement par voie agueuse. Toutefois, avant que ce type de procédé pyrochimique puisse ére
sérieusement envisagé pour retraiter le combustible méallique de RNR, il faudra avoir trouvé des
solutions rédlement convaincantes aux principaux problémes en suspens: la corrosion, le degré de
séparation des transuraniens et la manutention des déchets et des cibles irradiées.

3.2.3.11 Transmutation des produits de fission & vie longue

Il est extrémement difficile de transmuter les produits de fission a vie longue parce que leurs
sections efficaces de capture, sur lesquelles repose la transmutation des nuclédes radioactifs en
nucléides a vie courte ou stables, sont tres faibles. De ce fait, si I’on veut parvenir & un taux de
transformation important, il faut prévoir des périodes d'irradiation trés longues. La seule solution, pour

100



réussir cette entreprise trés onéreuse, consistera donc a recourir a des réacteurs déediés a hauts flux de
neutrons thermiques et/ou a des systémes hybrides dédiés.

Du point de vue de la technologie des réacteurs, I’option la plus facile a réaliser est la
transmutation du technéium-99 (*Tc), au cours de laguelle la cible de technétium méal se transforme
en '®Ru méallique, un isotope stable du ruthénium. Cependant, la section efficace de la réaction (n-g)
pour les neutrons thermiques N’ est que de 20 barns (voir 3.2.3.2), donc faible pour la transmutation. La
« période » de transmutation, ¢ est-a-dire le temps nécessaire pour consommer la moitié de la cible varie
d' un réacteur thermique a I'autre, mais, dans le meilleur des cas, atteindrait pres de 30 ans. La
production simultanée de *T¢ par fission dans le combustible nourricier REO-UQ; fait baisser le taux
de transmutation net et nécessite un chargement important en techné&ium. Le réacteur doit donc ére
spécifiquement congu & cette fin. 1l faut aussi prévoir de surenrichir le combustible afin de compenser
les pertes dues a la réactivité négative des cibles de technéium dans les assemblages combustibles. Par
ailleurs, a I'issue de ces longues périodes de transmutation, les structures en acier des assemblages
contenant des produits de fission a vie longue irradiés seront si endommagées sous |'effet des
rayonnements que les assemblages devront ére retraités.

Neutroniquement parlant, la transmutation de I’'*| est trés proche de cdle du *Tc. Mais le
procédé présente beaucoup plus de difficultés d ordre chimique e méallurgique, éant donné que la
cible est chimiquement instable et que le produit de la réaction de capture des neutrons est un gaz rare,
le *°Xe, qu'il faut évacuer de la capsule d'irradiation pendant son s§our en réacteur. Toute excursion
de température provoquerait en effet le relachement de I’'*| avec les effluents du réacteur.

Les systémes hybrides caractérisés par des flux de neutrons thermiques extrémement forts
(10" /enf/s) devraient en principe permettre de raccourcir la période de transmutation. Cette
technologie fait actudlement I’objet d é&udes théoriques. Quoi qu'il en soit, toutes les formes de
transmutation par neutrons thermiques colteront trés cher en énergie.

A moins de les séparer des autres isotopes du zirconium et du césium avant de lesirradier, les
radionuclédes *Zr et *°Cs ne se prétent pas a la transmutation en réacteur.

Il ma pas encore &é envisagé de transmuter le “C dans un scénario de séparation-
transmutation. Théoriquement, il serait possible de le récupérer, dans les effluents gazeux du
retraitement, une partie du **C provenant du combustible usé (environ 50 pour cent). Cependant, on
connait encore trop mal le comportement chimique de cet isotope dans un dissolveur pour pouvoir
amédliorer ce rendement. Une fois transformé en cible solide, par exemple du carbonate de baryum
(BaCOs), cet isotope pourrait ére stocké indéfiniment. La section efficace de capture des neutrons
thermiques du *C est proche de zéro. En théorie, on pourrait, dans certains cas, transmuter le *C a
I’aide de particules chargées dans des accélérateurs de haute énergie, mais I'on est en droit de
s'interroger sur les possibilités de réalisation et I intérét économique de ce type de démarche.

3.2.3.12 ROdle de la séparation-transmutation dans |es cycles du combustible avancé
La voie de la séparation-transmutation, intégrée au cycle du combustible avancé comme nous
venons de le décrire, représente la démarche la plus compléte que I’ on puisse proposer e constitue un

éargissement important des activités du cycle du combustible par rapport au cycle avec retraitement €,
afortiori, au cycle ouvert.
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On peut considérer des opérations de séparation aussi comme une série de procédés isolés,
appliqués aprés un retraitement standard, qui permettraient d atténuer la radiotoxicité des déchets
stockés et d'amédliorer les techniques de conditionnement. Cependant, dans ce rapport, nous avons
surtout envisagé la séparation comme une éape préalable a la transmutation.
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4. ANALYSE CRITIQUE

Dans I'industrie du cycle du combustible nucléaire de demain, la séparation et la transmutation
pourraient soit S'gouter aux activités du cycle ted que nous connaissons aujourd hui, soit en
remplacer quelques parties.

La séparation et la transmutation ne peuvent ére envisagés sans cycle du combustible classique ou
avancé. Toutefois, pendant la phase de recherche et de développement, tous les pays intéressés par
I’évolution du cycle du combustible ou la gestion des déchets peuvent participer a I’ effort
international.

Toute stratégie de séparation et de transmutation devrait tendre vers I’ dlimination progressive des
radionuclédes a vie longue des flux de déchets, dont le mode de stockage reste a décider. Toutefois,
la réduction de I inventaire radiotoxique des déchets que cette solution apporte s'opére au prix d' une
|égére augmentation de I’ inventaire radiotoxique des coaurs de réacteurs et des installations du cycle
du combustible, sauf si I’on éablit une stratégie exhaustive pour I'incinération des actinides faisant
appd, par exemple, alatransmutation dans des réacteurs hybrides.

Dans un programme nucléaire a long terme, il est possible de passer progressivement du
combustible REO-UO, au combustible REO-MOX pour ensuite introduire les RNR dans le parc
éectronucléaire ainsi que les systémes hybrides.

La séparation des actinides mineurs est une éape supplémentaire au recyclage de |’ uranium et du
plutonium dans le combustible MOX et suppose la conception et la construction de nouvelles
installations industridles. A I'heure actuele, la séparation Wa pas dépassé le stade du
développement en laboratoire et en cdlules chaudes.

La séparation ne se congoit que dans une perspective a long terme. Elle exige des installations de
traitement des déchets liquides de haute activité de conception nouvelle ou un cycle d’ extraction
PUREX avancé qui permettrait de séparer directement tous les radionucléides a vie longue.

La séparation des actinides mineurs des déchets liquides de haute activité permet de réduire
I’inventaire radiotoxique a long terme des déchets de haute activité vitrifiés e, a ce titre, peut
ameliorer la perception du danger que présentent le stockage des déchets a vie longue. En fait, dle
ne modifie pas les caractéristiques techniques des déchets. Les produits de fission (*'Cs et *Sr)
déterminent a court terme la quantité de la chaleur produite dans les déchets de haute activité, et la
faible solubilité des transuraniens conditionne leur taux de lixiviation et, partant, leur impact
radiologique a long terme.

La séparation des actinides mineurs (Np, Am, Cm) et de certains produits de fission (Cs, Sr, Tc,

etc.) multiplie les possibilités daméiorer le conditionnement des radionucléides a vie longue en
fonction des nuclédes. La mellleure stabilité thermodynamique des nouveaux colis de déchets
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devrait en principe ouvrir de nouvelles perspectives pour le stockage ou la mise en dépbt & long
terme des transuraniens par rapport a la vitrification, qui a é&é spécifiqguement congue pour des
méanges complexes d’ actinides mineurs et de produits de fission. On ne saurait trop recommander
de poursuivre les recherches sur les méthodes et technologies de séparation si I’ on veut disposer de
la base technique la plus large possible pour procéder a une évaluation de cette option.

La transmutation est un terme général qui englobe «I’'incinération » d'un nucléde, ¢’ est-a-dire sa
transformation en produits de fission, et sa transformation par capture neutronique en un autre
radionucléde ou en un isotope stable. La mise au point de cette technologie pourrait avoir
d importantes retombées sur d’ autres programmes nucléaires.

Certaines réactions de transmutation produisent une majorité de nuclédes non radioactifs, d autres
une diversité de radionucléides de périodes tres variables. Les nuclédes ainsi obtenus doivent avoir
une période plus courte que celle de la cible ou une radiotoxicité plus faible, voire, dans certains
cas, provoquer la production d’ un autre nucléde pére ayant un impact radiologique moindre.

Dans un premier temps, la transmutation des actinides mineurs ne se solde pas nécessairement par
une réduction de I’ inventaire radiotoxique a court terme.

Dans les réacteurs thermiques, la transmutation s'opere en général par capture neutronique. Le
recyclage de quantités industrielles d’ actinides mineurs exige de surenrichir le combustible, ce qui a
pour effet d augmenter les colts de la production nucléaire. Cependant, le recyclage hétérogéne des
actinides mineurs dans des REO brdlant du MOX pourrait ére une solution viable dans la mesure
ou I’ on dispose d excédents de plutonium permettant de compenser la réactivité négative provoquée
par la présence d actinides mineurs. Cependant, avec ce mode de transmutation, la radiotoxicité
globale des matiéres fissiles et fertiles ne diminue pas de fagon significative sur I’ ensemble du cycle
du combustible.

Dans les réacteurs a neutrons rapides, la transmutation des actinides mineurs permet de réduire la
radiotoxicité dans la mesure ou tous les actinides mineurs sont plus ou moins fissiles. Le rendement
dincinération augmente avec I’ énergie moyenne des neutrons. Cependant, la sreté des réacteurs
impose une limite aux quantités acceptables d’ actinides mineurs et aux rendements de fission et de
transmutation résultants. Le potentid énergétique théorique des actinides mineurs représente a peu
prés 10 pour cent de celui du plutonium produit dans le combustible UO,. Pour la transmutation des
actinides mineurs, les systémes a spectre neutronique rapide (RNR, systémes hybrides) sont plus
prometteurs que les REO.

Il a &é envisagé de séparer et de transmuter certains produits de fission & vie longue, dont les plus
souvent cités sont I’ 1e *°Cs, le ®*Tc e le *zr.

La séparation de certains produits de fission est d§a une réalité industrielle : I'iode est extrait des
solutions de combustible usé par barbotage, lavage et traitement séparé avant d' ére rejeté dans les
océans (pratique interdite dans certains pays). Au cas ou il paraitrait difficile de rgeter encore
longtemps I''*| dans les océans, il faudrait réexaminer les possibilités de le récupérer, de le
conditionner et éventuellement de le transmuter. Il est impossible de transmuter le **Cs et le ®zr
sans procéder au préalable a une séparation isotopique.

Les principes théoriques de la séparation du technétium sont connus, mais n’'ont jamais &é mis en
pratique. 11 est possible de transmuter le ®*Tc dans des réacteurs thermiques et dans des régions
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thermalisées de réacteurs rapides. Toutefois, dans un spectre de neutrons thermiques, la période de
transmutation est assez longue (de 15 a 77 ans). De ce fait, & moins que |'on ne parvienne a
produire des neutrons a un colt marginal dans des installations nucléaires (systémes hybrides), cette
solution ne devrait pas avoir la priorité des travaux de R-D.
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5. CONCLUSIONS GENERALES

Lamise en cauvre de la séparation e de la transmutation passe par des recherches fondamentales de
longue haleine et exige des investissements lourds dans des systemes dédiés produisant des spectres
de neutrons rapides (RNR, systémes hybrides en complément ou a la place des REO exploités) ainsi
que la mise au point de nouvelles é&apes retraitement et la construction d'usines de fabrication de
combustibles et de cibles équipées de télémanipulateurs.

Les installations de séparation des actinides mineurs et de certains produits de fission a vie longue
pourraient ére congues pour ére intégrées aux usines de retraitement existantes.

Des méhodes de séparation des déments radiotoxiques a vie longue ont &é mises au point en
laboratoire. Cependant, il reste encore beaucoup a faire pour perfectionner la technologie, passer a
I’ échelle supérieure, e ainsi la rendre compatible avec les pratiques de retraitement industrielles.

Dans le court terme, la séparation réduirait I’inventaire radiotoxique & long terme des déchets de
haute activité a stocker au prix d’' une augmentation des contraintes d’ exploitation des installations
nucléaires concernées.

Pour le recyclage et la transmutation des radionuclédes a vie longue, les systémes a spectres
neutroniques rapides (RNR dédiés ou systemes hybrides) sont plus efficaces que les REO de
conception actudle. En tant qu’incinérateurs d actinides et de certains produits de fission contenus
dans le combustible usé¢ REO-MOX ou RNR-MOX, les systemes hybrides pourraient largement
contribuer & réduire |’ inventaire radiotoxique & long terme des déchets.

Avec le recyclage du plutonium et des actinides mineurs, |'inventaire en transuraniens d un parc
éectronucléaire pourrait ére stabilisé. Le multirecyclage des transuraniens est une entreprise a long
terme qui ne permet d’ atteindre |’ équilibre qu’ au bout de plusieurs décennies.

Au cours des prochaines décennies, on peut envisager de conditionner les nuclédes a vie longue
séparés dans des matrices adaptées qui soient beaucoup moins solubles que le verre dans les milieux
géologiques ou qui puissent servir de matrices d'irradiation au cas ou la transmutation serait
adoptée ultérieurement.

La séparation et la transmutation ne sauraient en aucun cas se substituer a I’enfouissement en

formation géologique des déchets radioactifs a vie longue, des concentrés de transuraniens irradiés
et des combustibles usés résidues provenant d’ un parc de réacteurs composite.
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