Site d’entreposage
de déchets vitrifiés.
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La transmutation:

retours

d’experiences,
enseignements
et perspectives

Par la section technique 5 de la Sfen (Cycle du combustible nucléaire),
coordonné par Cécile Evans, présidente de la ST 5, directrice marketing
et développement stratégique dans les activités aval chez Orano.

La transmutation d’un radionucléide
a pour objet de le transformer en

un autre radionucléide de période
radioactive plus courte. Des efforts
de recherche considérables ont été
conduits en ce domaine durant plus
de deux décennies, la transmutation
constituant I'un des buts affichés
des systémes nucléaires dits

«de 4° génération».
I apercé notamment en Europe dés
les années 1970 et 1980. Mais c’est
en France qu’ elle a connu tout particuliere-
ment un essor considérable a partir de 1991,
suite au moratoire sur le stockage géologique
des déchets nucléaires, et a la loi Bataille
qui identifiait la transmutation des radioé-
1éments a vie longue comme I'un des grands
axes des recherches a mener pour définir une
politique de gestion a long terme appropriée.
Aujourd’hui, alors que le stockage géolo-
gique a été confirmé comme solution de

idée d’'une gestion différenciée des
éléments radioactifs a vie longue

référence pour les déchets les plus radioac-
tifs et que I’Autorité de sireté nucléaire
francaise a rendu des avis peu favorables
au déploiement de la transmutation, ap-
paraissent pourtant nombre de projets,
en France et a I'international, témoignant
d’un indéniable regain d’intérét pour la
transmutation.

La Sfen a tenu une série de séminaires
sur le sujet en 2021, afin de dresser un état
des acquis et des perspectives, et de faire un
tour d’horizon des technologies aujourd’hui
envisagées, avec leurs promesses mais aussi
I'identification des difficultés a surmonter.

La transmutation: quels enjeux?
Réduire la «nocivité potentielle »

along terme des déchets finaux

C’est 'objectif premier, «historique », de
la transmutation: diminuer la toxicité ra-
diologique ou «radiotoxicité» des déchets
finaux, en éliminant de ces derniers les
radionucléides a vie longue qui contri-
buent a leur radiotoxicité résiduelle a trés
long terme. La radiotoxicité considérée
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Figure 1: Evolution de l’inventaire du combustible
nucléaire usé (UOX, 45GWij/t)

Source: ST5 Sfen
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ici s’entend comme le détriment radiolo-
gique (exprimé en Sv) qui serait subi par
une population qui ingererait le contenu
des déchets sans prendre aucunement en
compte les différentes barriéres, naturelles
ou ouvragées, interposées entre le déchet
et la biosphere.

On «cible» généralement dans cette ap-
proche la diminution de la radiotoxicité ré-
siduelle «a long terme», c’est-a-dire dans
la période de mille & un million d’années
aprés déchargement du combustible usé
(avant 1000 ans, le confinement est garan-
ti par les mesures prises durant le stockage;
apres 1000000 d’années, la radiotoxicité ré-
siduelle est devenue tres faible).

Une analyse de I’évolution de la radiotoxi-
cité du combustible usé aprés déchargement
duréacteur fait apparaitre que ce sont les élé-
ments transuraniens (plutonium en premier
lieu, puis autres actinides mineurs comme
neptunium, américium et curium) qui sont,
etdetrésloin, les principaux contributeurs a
laradiotoxicité a long terme. La contribution

des produits de fission, majoritaire dans les
premiéres années qui suivent le décharge-
ment, s’efface ensuite de fagon assez brutale
en raison de la plus courte période radioac-
tive de la plupart d’entre eux (inférieure a
quelques dizaines d’années pour l’essentiel
des produits de fission, contre jusqu’a plu-
sieurs millénaires pour les transuraniens et
leurs descendants).

Le recyclage du plutonium évite sa pré-
sence dans les déchets. Restent les actinides
mineurs dont I'importance relative dans la
radiotoxicité des déchets est due dans un
ordre décroissant a 'américium, au curium,
et enfin au neptunium.

Réduire I'impact radiologique

d’un stockage géologique

Il s’agit cette fois d’un critére attaché a un
mode de gestion particulier, et non plus
d’un critere «intrinséque ». Les proprié-
tés de migration des radionucléides dé-
pendant en outre des caractéristiques du
concept de stockage retenu, et de celles du
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milieu géologique hote, chaque situation
constitue un cas d’espéce. Ainsi, pour un
stockage en couche argileuse tel quenvisa-
gé par le projet Cigéo, les actinides mineurs
sont quasiment immobiles méme apres
dissolution de leur matrice de verre. Dans
les conditions chimiques qui prévalent
dans ces eaux de sous-sol, ils précipitent et
ne sont ainsi que tres peu solubles et donc
trés peu mobiles. Cela nourrit d’ailleurs un
questionnement sur la pertinence du cri-
tere de radiotoxicité évoqué plus haut. Si
les actinides ne sont pas mobiles en stoc-
kage, quel intérét a chercher a les éliminer
des déchets ultimes? C’est le sens de 'avis
rendu par le Collége de ’ASN (et quappuie
I’IRSN), concluant au peu d’intérét d’'une
stratégie de transmutation lourde, et in
fine peu utile, dans le contexte d’un stoc-
kage géologique dans l'argile.

Ce sont certains éléments (produits de fis-
sion ou d’activation a vie longue) peu abon-
dants, bien moins radiotoxiques mais toutes
proportions gardées plus «mobiles», qui vont



Figure 2: Evolution de la puissance calorifique des colis de verre
apres production pour diverses options de transmutation

Source: ST5 Sfen
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contribuer de facon prépondérante ala dose
estimée a la sortie du stockage, parce qu’ils
sont plus solubles et aussi moins bien piégés
dans l'argile: iode 129, sélénium 79, chlore
36... Aussi, certains ont avancé 'idée d’'une
transmutation de tels éléments mais celle-ci
apparait aujourd’hui d’un intérét potentiel
tres limité, car les doses estimées a l'exu-
toire en 'absence de transmutation restent
plusieurs ordres de grandeur en deca de la
radioactivité naturelle.

Diminuer la chaleur résiduelle

des déchets en situation de stockage

Cet objectif vise a simplifier la mise en
ceuvre d’un stockage géologique en re-
tirant des déchets les principaux contri-
buteurs a la puissance calorifique qu’ils
dégagent. L'extension spatiale d’un stoc-
kage est étroitement liée a la charge ther-
mique des déchets. Celle-ci est, pres d’'un
siecle apres le déchargement des combus-
tibles usés, (un ordre de grandeur envisagé
pour la durée d’entreposage des déchets
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vitrifiés en puits de décroissance préalable
a la mise au stockage) essentiellement
le fait de la radioactivité de I'américium
241. On estime que retirer 'américium des
déchets ultimes permettrait des gains si-
gnificatifs sur la compacité du stockage,
et cela d’autant plus que la durée de la
phase d’entreposage préalable sera longue
(permettant la décroissance effective des
produits de fission) ; avec un concept tel
que Cigéo, 'emprise au sol des alvéoles
de stockage des déchets vitrifiés serait
fortement diminuée.

En somme, il semble aujourd’hui admis
que si I'on envisage une stratégie de trans-
mutation, la cible prioritaire est constituée
par les actinides mineurs, et, parmi ces der-
niers, en premier lieu par I'américium en
raison de sa contribution séculaire essen-
tielle a la charge thermique des déchets. 11
estimportant de noter qu'une telle stratégie
de transmutation ne prend son sens que si
le plutonium a préalablement été retiré des
déchets finaux.
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Dans tous les cas,

du fait de la présence
des produits de fission
et d’activation a vie
longue dans les déchets,
le stockage géologique
profond des déchets
reste une nécessité

Pour les actinides
mineurs comme pour
le plutonium, c’est une
irradiation sous flux
de neutrons rapides
qui offre les meilleures
possibilités de fission

Dans tous les cas, du fait de la présence des
produits de fission et d’activation a vie longue
dans les déchets, le stockage géologique pro-
fond des déchets reste une nécessité. Ainsi,
toute opération de transmutation ne serait
étre une alternative au stockage en couche
géologique. Sans compter que les colis de
déchets vitrifiés destinés a étre stockés dans
I’installation de stockage en profondeur
Cigéo, d’ores et déja produits ne pourraient
faire I'objet d’opérations de transmutation.

Transmuter les actinides mineurs
Séparer les actinides mineurs

des produits de fission

C’estla premiére étape de toute stratégie de
gestion différenciée. C’est 1a un domaine
danslequel des résultats importants ont été
obtenus au cours des 20 derniéres années;
le CEA, comme d’autres équipes a l'inter-
national, a pu mettre au point des procédés
de séparation des actinides mineurs, re-
cherches rapportées dans les dossiers remis
au gouvernement en 2012 puis en 2015.

Cet ensemble de procédés permettant
de séparer le neptunium, 'américium, le
curium apres les opérations d’extraction
de I'uranium et du plutonium des com-
bustibles usés, comme mises en ceuvre
aujourd’hui en France, a été validé en
laboratoire sur des échantillons réels
de combustible usé (a I’échelle du dix-
milliéme par rapport a une hypothétique
échelle industrielle), ce qui augure favora-
blement des possibilités de déploiement
industriel.

L’intérét des neutrons rapides

La transmutation des actinides mineurs
nécessite leur fission, car des réactions nu-
cléaires de capture ne pourraient conduire
qu’a d’autres radionucléides plus lourds
rejoignant des chaines de décroissance au
bilan tout aussi radiotoxique a long terme.
Pour les actinides mineurs comme pour le
plutonium, c’est une irradiation sous flux
de neutrons rapides qui offre les meilleures
possibilités de fission.
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La proportion de fissions consécutive a
une absorption de neutrons est toujours
plus élevée avec des neutrons rapides.
Méme si pour 241Am, 243 Am, 244 Cm (les
principaux radionucléides d’intérét), elle
demeure tres faible (les captures restent
prépondérantes devant les fissions). Pour
aboutir in fine a la fission, il s’agit d’une
opération longue, la fission n’intervenant
pour l'essentiel qu'au terme d’une ou, le
plus souvent, de plusieurs transforma-
tions préalables (captures et décroissances
radioactives).

Plusieurs options technologiques ont été
étudiées: le «recyclage homogéne » (voir op-
tion 1 ci-aprés) qui consiste a diluer unifor-
meément les actinides mineurs dans le com-
bustible des réacteurs a neutrons rapides,
lesquels sont « multirecyclés» (voir option
1 ci-apres); le «recyclage hétérogéne » (voir
option 2 ci-apres), qui consiste a concevoir
des assemblages spécifiques, en nombre limi-
té mais plus fortement chargés en actinides
mineurs. Plusieurs options ont été étudiées:



actinides mineurs dispersés dans une ma-
trice inerte neutroniquement en visant une
transmutation «en une seule passe » (ou once
through) ou bien dans de I'uranium appauvri
avec une stratégie de multirecyclage (concept
dit des Couvertures chargées en actinides
mineurs); la transmutation «en strate dé-
diée» (ou «double strate», voir option 3 ci-
aprés), qui consiste a utiliser des réacteurs
spécifiquement congus et optimisés pour la
transmutation.

La mise en ceuvre dans les réacteurs
aneutrons rapides a combustibles
solides (option1)

Elle a été étudiée pour des réacteurs refroi-
dis au sodium et a combustible oxyde, et
a fait I'objet de plusieurs expériences no-
tamment dans le réacteur Phénix.

La transmutation en réacteur a neutrons
rapides est techniquement envisageable,
I’'obtention de performances intéressantes
apparaissant subordonnée a un recyclage
récurrent en réacteur («multirecyclage »),

© Michel Gupther. / Biosphoto / Biosphoto via AFP |

qu’il s’agisse des modes homogene ou hé-
térogéne; I'option once through apparait
difficilement compatible avec 'obtention
de taux de fission élevés a cause des li-
mites thermomécaniques des cibles sous
irradiation.

» La présence d’actinides mineurs dans
le combustible apporte des nuisances im-
portantes pour la manutention des objets
(thermique, radioactivité, émission de neu-
trons notamment).

» La présence d’actinides mineurs dans
le combustible conduit & détériorer cer-
tains parametres importants pour la sii-
reté des coeurs; cela conduit a limiter
la teneur en actinides mineurs dans le
combustible « nourricier » placé dans le
coeur du réacteur. Pour un recyclage en
mode homogene, il convient de limiter a
quelques pourcents la teneur en actinides
mineurs, ce qui conduit a envisager, pour
transmuter les actinides mineurs produits
parI'ensemble d’un parc électronucléaire,
de devoir recourir a un nombre €élevé de

Réacteur Superphénix
a Creys-Malville.
<«

RNR (plus de la moitié de la puissance ins-
tallée du parc).

» Dans le cas d'un recyclage en mode hété-
rogene, les objets concentrés en actinides
mineurs (de 'ordre de 10 % ou plus) doivent
étre placés en périphérie du coeur pour
ces raisons de stireté; mais les flux neu-
troniques plus faibles conduisent alors a
limiter sensiblement les performances de
transmutation.

Lamise en ceuvre dans les réacteurs
aneutrons rapides a combustibles
liquides (option 2)

Aujourd’hui émergent de nouveaux
concepts de réacteurs a neutrons rapides,
tels les réacteurs a combustibles liquides
(sels fondus) qui permettent d’envisa-
ger de facon radicalement différente les
conditions de mise en ceuvre de la trans-
mutation, notamment car ils éviteraient
la manutention récurrente des combus-
tibles solides. On entend par réacteur a sels
fondus une technologie dans laquelle le
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Dans un réacteur a sels fondus idéal,

les actinides mineurs seraient introduits
et incinérés progressivement dans le cceur
du réacteur sans avoir a les reprendre

ou ales manipuler

Les réacteurs a neutrons rapides présentent
d’indéniables potentialités de principe

pour la transmutation des actinides mineurs.
[Mais] un parc conséquent de réacteurs
aneutrons rapides n’est pas envisageable
avant la seconde moitié du siécle

combustible est dissous dans le fluide calo-
porteur constitué d’un sel liquide. Cette fi-
liere, malgré le maigre retour d’expérience
a l'international, présente des atouts qui
expliquent la multiplication des initia-
tives pour a terme déployer ces réacteurs
a I’échelle industrielle. Dans un réacteur
a sels fondus idéal, les actinides mineurs
seraient introduits et incinérés progres-
sivement dans le cceur du réacteur sans
avoir a les reprendre ou a les manipuler.

La transmutation en réacteur (et strate)
dédié(e) (option 3)

L'une des pistes pour la transmutation est
d’y dédier un systeme optimal, au prix d’'une
efficacité moindre pour la production élec-
trique, que 'on appelle les réacteurs pilotés
par accélérateur (ADS). Loption «transmu-
tation en strate dédiée» n’a fait I'objet que
d’expériences d’irradiation spécifique tres
limitées; les études en ce domaine ont plu-
tot consisté a concevoir et développer des
machines appropriées. C’est le programme

européen relatif au projet MYRRHA en
Belgique qui parait actuellement le plus
avancé. Il s’agit de mettre au point un « ADS»
(systéme a fission sous flux rapide, doté
d’un ceceur sous-critique auquel on adjoint
une source de neutrons de spallation, ali-
mentée par un accélérateur de protons) qui
présente des caractéristiques de principe
favorables a une irradiation massive d’acti-
nides mineurs. Mais on est encore loin des
premieres expériences de transmutation
avec de tels concepts: il convient de mettre
au point le complexe systeme ADS (notam-
ment le couplage spallation-cceur sous-
critique) avant de pouvoir envisager des
expériences pilotes avec des actinides mi-
neurs (qui ne paraissent ainsi aujourd’hui
pas accessibles avant plusieurs décennies).
Parallelement, d’autres options d’accélé-
rateurs sont aujourd’hui considérées: ac-
célérateur cyclotron (promu par la start-
up Transmutex), ou méme l'utilisation
de lasers (dans un concept imaginé par le
Pr Mourou). Le cceur sous-critique reste
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lui de méme nature dans I’ensemble de
ces projets.

Conclusions

» La transmutation reste une option inté-
ressante pour I’avenir du nucléaire de fis-
sion, car elle permettrait de rendre le stoc-
kage géologique plus compact. Concernant
les questions que souleve la nocivité along
terme des déchets nucléaires, il faut nuan-
cer le propos par le fait que d’autres so-
lutions existent pour se prémunir de ces
dangers potentiels a long terme, et notam-
ment le confinement de tres longue durée
apporté par un stockage géologique en
couche argileuse, comme prévu en France.
Latransmutation des éléments radioactifs
avie longue serait ainsi a considérer plutot
comme une ambition de progres futurs,
que comme un besoin actuel pour garantir
la siireté des options de gestion des déchets
nucléaires, la transmutation des actinides
mineurs ne supprimant pas la nécessi-
té de disposer d’un stockage géologique



pour pouvoir gérer I'ensemble des déchets
nucléaires.

+» Une opération de transmutation des acti-
nides mineurs n’aurait de sens que sil’on a
par ailleurs assuré une gestion appropriée
du plutonium: celui-ci est en effet, et de
tres loin, le principal contributeur a la ra-
diotoxicité a long terme des combustibles
nucléaires usés (les actinides mineurs ve-
nant en second lieu, et les produits de fis-
sion tres loin apres).

» Séparer les actinides mineurs des pro-
duits de fission, en complément de la ré-
cupération de 'uranium et du plutonium
aujourd’hui opérée en France, apparait
possible par 'implantation d’étapes de
procédés complémentaires.

» Les réacteurs a neutrons rapides pré-
sentent d’indéniables potentialités de prin-
cipe pour la transmutation des actinides
mineurs. Les concepts a combustibles so-
lides développés par les recherches me-
nées présentent toutefois des difficultés
de principe qui ont fait 'objet, en France et

alinternational au cours des 25 derniéres
années, d’importantes études et expéri-
mentations pour en réduire la portée, mais
sans effacer pour autant les limitations (sur
le plan de leurs performances) et pénalités
(dans leurs conditions de mise en ceuvre).
» Certains dispositifs encore plus inno-
vants connaissent un regain d’intérét: les
systémes sous-critiques pilotés par accélé-
rateur (qui modifient la donne en matiére
de stireté de fonctionnement) et les réac-
teurs a sels fondus (qui supprimeraient les
opérations de manutention de combus-
tibles solides, tres délicates avec des com-
bustibles porteurs d’actinides mineurs).
Mais leur état de développement est moins
avancé, et des challenges technologiques
importants restent a surmonter.

» Les perspectives de déploiement éven-
tuel se sont aujourd’hui sensiblement éloi-
gnées par rapport a la vision qui pouvait
prévaloir au lancement des recherches.
Un parc conséquent de réacteurs a neu-
trons rapides n’est pas envisageable avant

la seconde moitié du siécle. Il apparaitrait
pour le moins prématuré de sélectionner
a ce stade une voie privilégiée sur laquelle
focaliser les efforts de développement. Il
semble préférable, en inscrivant résolu-
ment les recherches en ce domaine dans
le long terme, de chercher a faire évoluer
les concepts ou méme a en explorer de
nouveaus, avec 'objectif de dépasser les
limitations de principe des concepts ac-
tuels dans un contexte de large ouverture
ala communauté académique, nationale
et internationale. @
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