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R E S U M E 

Le développement accé l é r é du programme de construction de 

centrales é lec t ronucléa i res va s ' accompagner d'une production importante 

de résidus radioact i fs . Les études su r le stockage de ces rés idus ont 

abouti à des solutions qui offrent des garanties techniques sat isfa isantes 

à court et moyen terin.es,et qui pa ra i s sen t d'un coût suffisamment bas pour 

ne pas péna l i se r abusi\ ement les bénéficiaires actuels de l ' énerg ie nucléaire. 

Cer ta ines études ont été en t repr i ses aux USA en vue d 'examiner 

des poss ibi l i tés autres que le s tockage, [1 s'agit en par t i cu l ie r de La des t ruc­

tion des rés idus radioactifs les plus nocifs par t ransmuta t ion neutronique. 

La décroissance des rés idus radioactifs fait apparaf t re que 

137 <ï 0 
- aprt.s une période de l ' o rd re de quelques années, le Cs et le Sr 

ayant, une période de 30 ans et de 28 ans respectivement, sont les deux, 

éléments dominants ; leur t ransmuta t ion neutronique en des éléments 

stables réduit notablement ( 1 /'l environ) la nocivité des rés idus radio­

actifs à moyen t e r m e ^quelques centaines a'années) : 

- à t r i s long t e rme (plusieurs mi l l i e r s d'années) le rôle des actinides est 

dominant ; on peut envisager de les recycler dans les r é a c t e u r s comme 

c 'est le cas pour !e plutonium. 

Les réacteurs à eau, te ls que ceux util isés actuel lement pour 

la production d 'énergie é lec t r ique, présentent peu d ' in térê t pour la t r a n s -
ft S 

formation des résidus (sauf le cas par t icu l ie r du Kr qui m é r i t e r a i t une 

étude plus approfondie). 

Les réac teurs à neutrons rapides offrent des perspec t ives plus 

i n t é r e s san te s , en par t icul ier pour les actinides. 

'•. es possibilités les mei l l eures sont celles qu'offriraient les 
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puissance égale, produisent 7 fois plus de neutrons que les réac teurs à 

fission . 

La t ransmutat ion neutronique n'apporte pas un remède général 

aux p rob lèmes que pose l 'abondance des résidus radioact i fs , tout au plus 

peut-el le contr ibuer à une réduction de la quantité des é léments les plus 

nocifs dont le stockage est le plus coûteux. 

Il ne s'agit que d 'études pré l imina i res , qui devront faire 

l 'objet de t ravaux complémenta i res dans les domaines scientifiques 

(sections efficaces, rendement de fission), techniques (extract ion et 

sépara t ion chimique), économique (coût des opérations de t ransmutat ion 

et d ' i r r ad ia t ion comparé au coût de stockage à long t e r m e ) , sûreté 

(manipulation de grandes quanti tés de produits fortement radioactifs) , 

mais les pr incipes mis en oeuvre para i ssen t valables , de so r te qu'il 

est sa t isfa isant de penser qu 'ou t re le stockage des rés idus radioactifs 

auss i excel lent soi t - l l , il existe éventuellement des solutions de rechange 

auxquelles il pourra être fait appel en temps uti le. 

. . . / 



ï ~ INTRODUCTION -

Le développement accé l é r é du programme de construction 

de cent ra les .?lectronucléaires va s 'accompagner d'une production impor­

tante d 'é léments radioactifs appa ra i s san t lors du re t ra i t ement des combus­

tibles i r r a d i é s qu ' i l faudra s tocker . Des difficultés pa r t i cu l i è re s appara i s ­

sent en ce qui concerne ces rés idus radioact ifs , le stockage doit ê t re prévu 

pour p lus ieurs centaines d 'années , en outre l'opinion publique est par t icu­

l iè rement sensible aux conséquences su r l 'environnement, enfin les c r i t è res 

de choix pe rmet tan t de dégager les techniques les plus acceptables font 

couramment appel à la rentabilité (et donc au taux d 'actual isat ion) ; de tels 

c r i t è r e s n'ont plus aucun sens pour des durées aussi longues, Les méthodes 

d'analyse économique, du type coût-avantage ou coût-efficacité, et plus 

généralement cel les qui sont re tenues dans les études de ra t ional isat ion 

de choix des p r o g r a m m e s , sont de peu de valeur pour définir ce que la 

société actuel le es t prête à inves t i r présentement en vue de p rémun i r les 

populations à veni r dans plusieurs générat ions contre des r i sques d 'ampleur 

d 'a i l leurs difficiles à définir. 

Les études sur les s tockages de résidus e n t r e p r i s e s depuis 

de nombreuses années , ont abouti à des solutions qui offrent des garanties 

techniques sa t i s fa isantes à court et à moyen t e rmes ,e t qui pa ra i s sen t ê t re 

d'un prix suffisamment bas pour ne pas t rop pénal iser les bénéfic ia i res 

actuels de l ' énerg ie nucléa i re . Les besoins futurs d 'énergie pa ra i s sen t 

tellement grands, que le recours mass i f aux centrales électronucléaires 

est indispensable. Le problème posé par les résidus radioactifs paraît 

suffisamment important pour que des études aient été entreprises à 

l'étranger, notamment aux U .S .A . , afin d'envisager des solutions autres 

que le stockage, aussi axcellent so i t - i l . Plusieurs idées originales ont 

été proposées : 

. . . / . . . 
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- l 'une concerne l 'envoi dans l 'espace ou sur des planètes 

voisines des rés idus les plus difficiles à stocker ; 

- l ' au t re est relat ive à l 'enfouissement tectonique dans 

les couches t r è s profondes de la t e r r e , en utilisant les mouvements 

géologiques à long te rme pour f avor i se r cet enfouissement. 

- enfin, une autre éventuali té.concerne la t ransmuta t ion 

neutronique des éléments les plus nocifs , pour les t r a n s f o r m e r en 

éléments s t ab l e s . 

Cette dern ière idée j s t analysée succinctement dans cette 

note. 

. . / . . 
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II - PRINCIPE -

La nocivité des r é s idus radioactifs dépend de leur schéma 

de dés intégrat ion et de leur pér iode , qui sont l'un et l ' au t r e des ca rac ­

té r i s t iques spécifiques des noyaux constituant ces r é s idus . 

Pour essayer de r édu i re cette nocivité, il a été envisagé 

de p rocéder à une i r radia t ion neutronique des noyaux les plus actifs, en 

vue de l e u r t ransformat ion en d ' au t r e s noyaux ayant des ca rac té r i s t iques 

nuc léa i res moins contraignantes . 

On peut, pai" exemple . :.:onger à t r a n s f o r m e r un noyau 

radioactif de longue période en un noyau stable. 

Les résidus radioact i fs sont essent ie l lement constitués par 

- les déchets provenant de l ' i r r ad ia t ion neutronique des é léments de 

s t ruc tu re des r éac t eu r s , en pa r t i cu l i e r les gaines méta l l iques des éléments 

de combust ible ; 

- les produits de fission ; 

- les radioéléments formés lo r s de l ' i r radia t ion neutronique du combus­

tible, t e l s que les t r ansu ran i ens , l es transplutoniens et plus généralement 

les ac t in ides . On désignera pa r ce t e rme tous les é léments de Z \ 94. 

Les résidus proviennent en t r è s large major i té des usines 

de r e t r a i t e m e n t du combustible i r r a d i é dans les r é a c t e u r s nuc léa i res ; il 

ne peut ê t r e envisagé de r é i r r a d i e r l 'ensemble de ces produi ts sans d i s c e r ­

nement pour les deux ra isons suivantes : 

a) - Le taux de format ion de nombreux radioéléments correspond 

à un équi l ibre entre le taux de dispar i t ion par capture neutronique ou par 

déc ro i s sance radioactive, et le taux de formation par f iss ion ou par filiation. 

Une i r r ad ia t ion supplémentaire ne modifierait cet équi l ibre que si on 

envisageai t des va leurs de flux de neut ions t r è s in tenses et à t r è s haute 

énergie 
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b) - Cer ta ins e lements fo rmés sont s tables , soi t qu ' i l s possè ­

dent cette s tabi l i té dès leur c réa t ion , soit qu'ils deviennent s tables après 

décro issance de leur antécédant. Sous l'influence d'une i r r ad ia t ion neutro-

nique supplémenta i re , i ls r i squera ien t de devenir radioact i fs , ce qui va à 

l ' encontre du résul ta t cherché. 

La t ransmutat ion radioact ive des rés idus conduit à envi­

sager en p r e m i e r lieu, la sépara t ion des produits les plus nocifs de 

l ' ensemble des r é s idus , puis u l t é r i eu remen t leur i r r ad ia t ion , Cette idée 

est mise à profit depuis la na i s sance de l 'énergie nucléa i re pour le 

Plutonium 239, qui s ' i l n 'é tai t pas f i s s i le , consti tuerait l 'un des résidus 

les plus noci fs . 

Jusqu 'à p résen t , dans les usines de r e t r a i t emen t , on n 'a 

pas cherché à s é p a r e r (sauf cas pa r t i cu l i e r s ) les éléments les plus nocifs 

de ceux qui le sont moins . Le t r a i t e m e n t chimique des é léments combus­

tibles i r r a d i é s v i se seulement l e u r m i s e en solution pour e x t r a i r e unique­

ment la ma jeu re part ie de l ' u ran ium et du plutonium (99, 5 a/o) en vue de 

leur réu t i l i sa t ion . Cette réut i l i sa t ion étant l imitée au plutonium et à 

l ' u ran ium en r i ch i . 

Peut-on envisager de r ecyc le r également l e s au t res 

acti ides ? Peu t -on également env i sager de sépa re r les produi ts de 

fission les plus nocifs pour les t r a n s m u t e r au cours d'une ré i r rad ia t ion ? 

Quel s e r a i t l ' i n t é r ê t de te l les opéra t ions ? Résoudra ient -e l les l es 

problèmes posés par le stockage, et à quel prix ? 

Pour ê t re efficaces l e s méthodes de sépara t ion doivent 

avoir un t r è s bon rendement d ' ex t rac t ion chimique. Afin d ' i l l u s t r e r cette 

nécess i t é , on rappel le qu 'au cour s de l a décroissance d 'un é lément radio­

actif pendant un temps égal à 7 fois sa pér iode, 99 $ des noyaux initiaux 

ont i l isparu ; donc, si on considère des corps dont la pér iode e s t de 
137 90 

l 'o t r e de 3 0 ans comme le Cs ou le Sr , et que l 'on ne puisse 

. . . / . . . 
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indus t r ie l lement procéder à leur extract ion qu'avec un rendement de 9 5 "à. 

l 'act ivi té de la solution contenant l es 5 °o testants s e r a égale à l 'activité 

qu 'aura i t eu la solution initiale 130ans plus tard . 

Le coût de ces opérat ions chimiques e s t - i l compensé par 

l 'économie que procure pendant 100 ans le stockage d'un volume d'activité 

20 fois plus faible ? La sépara t ion chimique peut-elle v a l o r i s e r cer ta ins 

produits a ins i isolés ? 

La réponse à ces quest ions nécess i t e ra i t des t ravaux 

technico économiques qui ne semblent pas avoir été effectués. 

. . . / . . . 
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III - LA PRODUCTION DES ELEMENTS RADIOACTIFS RESIDUELS LORS 
DU RETRAITEMENT DES COMBUSTIBLES IRRADIES -

Un t ravai l important a été entrepr is aux E t a t s - U n i s , au 

Labora to i re d'OAK RIDGE / 1 / , pour es t imer la nature et la quantité 

de produits radioactifs contenus dans les éléments combust ibles i r rad iés 

et dans l e s r é s idus , après r e t r a i t e m e n t . 

La production des radioéléments a été calculée pour les 

deux types de réac teurs suivants : 

- Réacteur thermique à eau l égè re de 1000 MWe ut i l isant un combustible 

d'oxyde d 'u ran ium enrichi à 3,3 "o, gainé Zircaloy, et at teignant un taux 

de combust ion de 33 000 MWatts je r / tonne . Il s 'agit d'un réac teur 

considéré aujourd'hui comme c lass ique , type P ou BWR. 

- Réacteur à neutrons rapides de 1000 MWe, util isant comme combustible 

de l 'oxyde mixte d 'uranium et de plutonium, gainé en a c i e r inoxydable et 

atteignant un taux de combustion de 80 000 MWatts jou r / tonne . 

Les auteurs ont dé te rminé la composition du combustible 

90 jours a p r è s le déchargement , puis celle des rés idus 1 an, 10, 100 et 

1 000 ans , ap rès le r e t r a i t emen t dans une usine dé t e rminée , pr i se 

comme ré fé rence . Les auteurs indiquent également la radioactivité de 

ces rés idus et la puissance calorifique émises lors de leur désintégrat ion. 

Les principaux résu l t a t s sont r a s semblés dans le Tableau I 

qui p ré sen te l 'act ivi té expr imée en cur ies des rés idus produits chaque 

année pour les deux types de r é a c t e u r s considérés . 

. . / . . . 
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IV - DECROISSANCE DES ELEMENTS RADIOACTIFS RESIDUELS -

L'étude de la déc ro i s sance des rés idus radioactifs en 

fonction du temps permet approximativement de dis t inguer t ro i s périodes : 

- Une période ini t iale dont la durée est de l ' o r d r e de 

quelques années (2 à 5 environ), qui correspond à la déc ro i s sance des 

fragments de fission à vies courte et moyenne; aucun é lément part icul ier 

ne s 'y distingue des au t res . 

- Une période qui s 'é tend sur quelques centa ines d'années 
137 9o 

dominée pa r l 'act ivi té de deux é léments par t icul iers : le Cs et le Sr 
55 38 

dont les pér iodes soni respec t ivement de 30 et 28 ans . L 'ac t iv i té de ces 

deux é léments représen te environ ?0 ^ de l 'activité totale des résidus 

formés a p r è s 10 ans , et 60 fo api es 100 ans. Après 350 a n s , l 'activité 

de ces é léments a diminué d'un fac teur 100. 
- Ensui te , ap r è s envi ron 1000 ans , l ' ac t iv i té ^ Jsiduelle 

241 
provient des act inides, et essen t ie l l ement de l'Ara 

Ces constatations conduisent à envisager la séparat ion 

dans les us ines de re t ra i tement : 

- du Cs et du Sr , soit pour les s tocker , soit pour une util isation 

future ( sources d ' i r radia t ion) , soit éventuellement pour t ra i t ement 

u l té r ieur pa r t ransmutat ion ; 

- de ce r t a ins act inides, en p a r t i c u l i e r l'Ain et le Cm pour les recycler 

dans les r é a c t e u r s thermiques ou rap ides . 

. . . / . . . 



Le Tableau II, ex t ra i t d'un récent ar t ic le amér i ca in / 2 / 

présente la quantité de résidus qui seront accumulés aux Eta t s -Unis en 

l 'an 2000, en supposant un p r o g r a m m e de construction de cent ra les 

nucléai res conduisant à des puissances installées de : 

5 gigawatts en 1970 

130 gigawatts en 1980 

500 gigawatts en 1990 

1 200 gigawatts en 2000 

90 137 
On y constate le role important du Sr et du Cs , et à 

t rès long t e r m e , celui des ac t in ides . 

Enfin dans le Tableau III, on donne à t i t r e de rappel , la 

nocivité radiologique de quelques é léments parmi les plus toxiques. 

. . . / . . . 
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T A B L E A U II 

Activité des ré s idus radioactifs aux U . S . A . en l 'an 2000 

Radioéléments 
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7 , 9 . 1 0 " 2 

0 

X 0 

0,37 

2 , 1 

7 , 8 . lf>"2 

0 

V 0 

0,25 

0, 1 

6 ,2 . 10" 2 

0 

Q
u
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en
ts
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e 
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n 

p
a
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n
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Total des 
fragments 
de fission 

149 .10 3 4 , 4 4 , 2 3 , 2 0 ,7 

Q
u

el
q

u
es

 
ac

ti
n

id
es

 
p

a
rm

i 
le

s 
p

ri
n

ci
p

au
x

 „ 238 
Pu 

A 2 4 1 

Am 
244 

Cm 

Cm 

2 , 1 . 10 2 

65. 

8 , 9 . 1 0 2 

0,32 

0,2 

15 

0,29 

•X 0 

0,14 

^ 0 

0, 14 

•a o 

« o 

» 0 

« 0 

« o 

v o 

ta 0 

Q
u

el
q

u
es

 
ac

ti
n

id
es

 
p

a
rm

i 
le

s 
p

ri
n

ci
p

au
x

 

Total des 
actinides 

1650 35 10 1,3 0 , 8 

Total général 
des résidus 
radioactifs 

150. 10 3 « 40 « 15 » 4 , 5 S. 1,5 

Réf. : "Managing radioact ives was tes" 

John O. BLORNEKE, J e r e P . NICHOLS, Will iam CLAIN 

Phys ics to day - August 1973 - p. 36 
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TABLEAU III 

E lément «! r 1 3 7 

Cs ^ 90 
P u 2 3 9 A 2 4 1 

Am 

Concentration max, 
admissible dans l 'eau 
en Ci/m-^ 

M O " 3 21 0" 5 410" 7 5 . 0 - 6 -6 
410 

Les chiffres inclus dans ce tableau ont été extrai ts d'un 

document publié par M. SOUSSELIER {à pa ra î t r e dans les Annales des 

Mines) . 

137 90 
V - LA SEPARATION ET LA TRANS MUTATION DU Cs ET DU Sr ' -

V, 1 - Séparat ion 

En vue d'une t ransmuta t ion u l té r ieure de ces éléments 

faut- i l effectuer une extract ion par un procédé purement chimique qui 

conce rne ra i t tous les isotopes de ces éléments {ce qui ce r t e s pose déjà 

des p rob lèmes de génie chimique complexes), ou bien faut- i l envisager 
137 90 

une ext rac t ion selective des isotopes Cs ou Sr , ce qui pose des 

p rob lèmes incomparablement plus complexes et coûteux encore ? Pour 

ten ter de répondre à cette quest ion, on examinera d'une par t les résul ta ts 

des t r avaux amér ica ins inclus dans le document évoqué précédemment , et 

d ' au t re pa r t les chaînes de déc ro i s sance radioactives des différents 

isotopes de ces deux é léments , présentées dans l 'Annexe I. 

. . . / . . 



On déduit du Tableau de l 'Annexe I, la conclusion suivante : 

Si on la isse décro î t re l es isotopes de ces é léments pendant 
84 une durée de l ' o r d r e de 2 ans , il r e s t e r a , p o u r le Sr les isotopes Sr , 

^ 87 88 t „ 90 133 _ 134 ^ 135 „ 137 
Sr , Sr et Sr , et pour le Cs, les isotopes Cs , Cs , Cs , Cs 

84 87 88 , 
Les isotopes Sr , Sr , Sr étant s tables , il ne res te que 

9 0 
le Sr qui p résen te une activité impor tan te . 

Le Cs est s table, Inactivité du C s 1 3 5 t r è s faible (2 1 0 6

 a n s ) 

le C s 1 " est gênant à relat ivement court, t e r m e . Seul le Cs est r ée l l e ­

ment gênant à moyen t e r m e . 

V. 2 - Abondance et production de ces d ivers isotopes 

Les éléments radioactifs présents dans les rés idus ont été 

formés : 

- soit d i rectement à la f iss ion, 

- soi t par décro i ssance radioactive d 'antécédents produits 

d i rectement à la f ission. 

Ces éléments radioactifs séjournent un temps var iab le dans 

le réac teur (ce t emps est compris en t re le chargement du combustible et 

son déchargement ) . La fluence neutronique reçue par les différents éléments 

dépend ainsi de leur date de formation et de l ' intensité du flux qu ' i l s 

reçoivent. 

La composition des rés idus radioactifs produits es t donc 

fonction du t emps de séjour dans le r é a c t e u r et du régime de fonction­

nement de ce lu i -c i . Dans ce domaine les calculs ne peuvent donner que 

des ordres de grandeur, en particulier dans le cas des réacteurs à 

neutrons rapides, à cause des incertitudes sur les rendements de fission. 

On présente en Annexe II l e s chaînes de décroissance des 

isotopes du Sr et du Cs. On constate que si on laisse décroître les corps 

à période courte, et qu'on extrait ensuite le Sr et le Cs, on obtient 

. . . / . . . 
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88 , v no 
- pour le Sr un melange de Sr (stable) et de Sr 

(T = 28 ans) ; 

pour le Cs, un mélange de Cs (stable) , de Cs 
fi 1 3 7 

(2. JO ans) et de Cs (T=30 ans 

V. 3 - Transmuta t ion 

On étudie l ' i r r ad ia t ion d'un tel mélange dans un flux de 

neutrons en considérant , d'une pa r t les réactions (n, y)> d 'au t re part 

les réact ions (n, 2 n). Les t ransmuta t ions ainsi r éa l i sées sont présentées 

en Annexe III. 

V . 3 . 1 - Réact ions nucléaires 

On constate que l 'on aboutit par i r radia t ion à dé t ru i re les 
90 137 

éléments dont la période est de l ' o r d r e de 30 ans (Sr et Cs " ) pour 

fo rmer des é léments stables à t r a v e r s des chaînes de corps dont la 

période n 'excède pas 54 jours . 

Mais on constate a u s s i que l'on t ransmute également des 

éléments s tab les Sr , Cs r r , ou prat iquement stables comme le Cs , 
38 55 5b 

en d ' au t res elérnents qui ne redeviennent stables qu'à t r a v e r s des chaînes 

radioact ives dont la période la plus longue est de 2,2 ans . E s t - c e judicieux 

de gaspi l le r a ins i des neutrons ? F a u d r a i t - i l envisager une séparat ion 

isotopique ? Compte tenu des technologies en usage, la réponse 

aujourd'hui s e r a i t , selon toute v ra i semblance , négative. Qu'en s e r a - t - i l 

dans l ' aven i r ? Cette étude n ' appor te pas d 'éléments de réponse sur ces 

points. 

V. 3.2 - F luence et section efficace 

Le taux de dispar i t ion -7— d'un radioélément de période X 

dans un flux (p e s t déterminé par la re la t ion 

- ^ = - < T d > - X _ _ > N = N e - ( ( r ^ + X ) t 

at * r o 

<S~ = section efficace de capture de l ' é lément cons idé ré . 
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La période du Cs et du Sr est de l ' o rd re de 30 ans . Si 

l 'on veut p a r exemple réduire la quanti té de ces éléments de moit ié en 

2 ans , ce qui pa ra î t un o rd re de g randeur raisonnable, on constate que 

<S~ 0 doit ê t r e de l ' o rd re de 210 n / s , de sorte que si G~"âi 10 cm 
1A ? 

le flux doit ê t r e de l ' o rd re de 10 n / c m X s. 

Les sections efficaces des produits de f iss ion sont en 

général ma l connues (elles sont difficiles à atteindre expér imenta lement) , 

mais on peut par contre les ca lcu le r à l 'aide des modèles nuc léa i res 
137 90 

existants ; c ' e s t ce qui a été fait pour le Cs et le Sr auxquels on 
s ' i n t é re s se i c i . 

Les principales va l eu r s des sections efficaces sont 

données dans le Tableau de l 'Annexe IV. 

A t i t re d ' information on présente sur les f igures 1 et 2 
n Q 

les courbes expr imant la section efficace G"*(n, y) d u S r calculée 

suivant des modèles nucléaires différents . On constate combien les 

es t imat ions sont impréc i ses et mé r i t e r a i en t d 'ê t re a m é l i o r é e s . 

. . . / . . . 
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Dans un bilan neutronique, les réactions (n, 2n) sont généra­

t r i c e s d'un neu t ron , tandis que l e s réactions (n, y) sont c réd i t r i ces 

d'un neutron ; de sorte que l 'on peut définir g r o s s i è r e m e n t un t e rme ^ 

qui dé te rmine la balance des neutrons pour chacune des réact ions par 

la re la t ion 

C 2 
C = p—— Nj = nombre de noyaux 

l + i i 0 i (h , y ) d 'espèce i 

2 
Si Nj r e s t e constant au cours du temps £ j 

1 + 5~i (n, 2n) 
Ci (". Y) 

pour un spec t re de neutron de 14 MeV. 

£ 1 -7D 1 C 9 0 

C j = 1,7 8 pour le Sr 

C . = 1 , 5 2 pour le Cs 
Sans tenir compte de " l ' impor tance" des neu t rons , donc en 

négligeant les problèmes d 'hé térogénéi té , il apparaî t que la destruction 
137 90 

du Cs et du Sr ne doit pas d é t é r i o r e r notablement le bilan neutro­
nique d 'un dispositif dans lequel règne un spectre de neu t rons de 14 MeV. 

Il en va tout au t r emen t pour les spec t res neutroniques 

existant dans les r éac teurs the rmiques ou rapides . 

VI -LES POSSIBILITES DE TRANSMUTATION DANS LES REACTEURS 

NUCLEAIRES -

VI, 1 - Réac teu r s à neutrons the rmiques 

Pour p résen te r un in té rê t , du point de vue de cette étude, 
137 

la des t ruc t ion éventuelle des produi ts de fission comme le Cs et le 
90 

Sr par t ransmutat ion dans l e s r éac teu r s ne doit pas conduire à un 

a c c r o i s s e m e n t notable de la consommation de combustible risquant 

d'une pa r t de majorer abusivement le prix du combust ible , d 'autre par t 

de c r é e r des résidus dont la nocivité excède celle des produits dét ru i ts . 

Cette d e r n i è r e condi ion n ' e s t pas compatible avec le spec t re des neutrons 

exis tant dans un réac teur à neut rons thermiques . 

. . . / . . . 
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VI. 2 - Réac teurs à neutrons rapides 

P a r contre le cas de la couverture d'un r é a c t e u r à neutron 

rapide m é r i t e plus d ' intérêt . Un calcul d 'ordre de grandeur montre qu'un 

réac teur de 1200 MWe pourra i t , sans que le facteur de su r régénéra t ion 

en souffre inconsidérément , b rû l e r dans la couverture p resque autant 
137 90 

de Cs et de Sr , qu' i l «n produit dans le cœur (cette évaluation 

a été faite en prenant *S~(n y) Ç? 1 b dans la région du Kev, courbe de 

section efficace en pointillé de la f igure 1). 

VI. 3 - Réac teurs thermonucléa i res du futur 

L 'acui té des p rob lèmes posés par les rés idus radioactifs 

n ' appa ra î t r a que dans un avenir de p lus ieurs dizaines d ' années , époque 

à laquelle on peut e s p é r e r sans op t imisme exagéré que la fusion aura 

fait les p reuves de ses poss ib i l i t és . Il e s t donc naturel d ' é tud ier (et c 'es t 

ce qui a été en t r ep r i s aux USA) les problèmes de t r ansmuta t ion des 

rés idus provenant des r éac t eu r s à f ission par les r éac t eu r s à fusion du 

futur que l 'on s 'accorde en généra l à prévoir pour la fin de ce siècle ou 

le début du suivant. 

On sa i t que les r é a c t e u r s à fusion ut i l isant la réact ion DT 

produisent , à énergie égale, 7 fois plus de neutrons que l e s réac teurs à 

fission ; i l s devra ient avoir pour cet te raison un taux de reproduction du 

t r i t ium consommé relat ivement é levé , de sorte qu' i l peut se concevoir 

d 'u t i l i se r l e s neutrons de 14 MeV excédentai res pour b r û l e r efficacement 
137 90 

des poisons du type Cs ou Sr . 

Les études e n t r e p r i s e s aux USA sont t r è s p ré l imina i r e s ; 

el les ne prennent pas en compte l a total i té de l ' aspec t technologique des 

p rob l èmes , et abordent l ' a spec t économique de façon incomplète . Il 

n ' en d e m e u r e pas moins que l e s p r inc ipes para i ssen t va lab les (pour 

autant que l e s r éac teurs the rmonuc léa i re s puissent ê t r e r é a l i s é s ) . 

. . . / . . . 
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85 
VII - LA TRANSMUTATION DU Kr 

Le Krypton 85 a une pér iode de 10, 6 ans ; comme tous les 

gaz nobles il e s t t r è s difficile à f ixer et la possibilité de le t r a n s m u t e r 

a été étudiée aux USA ; une étude économique g ross iè re a été en t r ep r i se . 

Il a été envisagé de le t r ansmute r en util isant la réaction 

85 , 86 
K r 3 6 + n l 0 = K r 3 6 

stable 

8 5 
Le Kr présent dans les résidus gazeux est mélangé 

83 84 86 
au Kr , Kr et Kr . 

85 
Le rendement de f iss ion du Kr est faible, de sor te qu'i l 

86 
est 10 fois moins abondant que le Kr , 5 fois moins abondant que le 

84 83 
Kr et 2 fois moins abondant que le Kr 

o c 

La section efficace du Kr pour les neutrons thermiques 
83 

est de l ' o r d r e de 15 barns , tandis qu 'e l l e est de 200 barns pour le Kr 
86 

et 0, 1 ba rn pour le Kr (noyau à couche magique de 50 neut rons) . 
3 D 

Ces ca rac té r i s t iques conduisent les avteurs amér i ca ins 

à envisager une séparat ion isotopique; dans ces conditions i l n ' e s t pas 

exclu que les r éac teu r s à neutrons thermiques puissent b r û l e r du 

Krypton 8 5 dans des conditions qui pour ra ien t être acceptables, (l 'étude 

économique r e s t e toutefois à fa i re ) . 

VIII - LES ACTINIDES 

Le recyclage des act inides dans les r éac teu r s à eau légère 

a été récemment étuûié aux USA. On considère le combustible irradié dans 

le réacteur à eau défini précédemment (1000 MWe) avec taux de combustion 

33000 MWj/ t et traité dans une usine chimique, capable d'extraire les 

actinides ainsi que l'Uranium et le Plutonium. 

. . . / . . . 
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Ces actinides sont r é i n c o r p j r é s dans le combust ible a 

chaque cycle de rechargement . La pe r t e de réactivité max imale , 

atteinte au bout de 5 cycles , es t de 0 ,8 fa, et peut être compensée par 

un a c c r o i s s e m e n t de l ' en r i ch i s sement de l 'Uranium de 0, 1 fa, le faisant 

p a s s e r de 3 , 3 "a à 3, 4 f>. 

Un examen s o m m a i r e du recyclage des act inides dans 

un réac teur rapide montre que la pénal i té se ra i t plus faible. On pourrai t 

peut -ê t re m ê m e at teindre un bilan positif sur l 'ensemble des isotopes de 
Z41 

l ' amér i c ium, a l o r s qu ' i l es t un peu négatif pour le Am seul , sauf si 
238 

l'on prend en compte le Pu fourni p a r capture après déc ro i s sance 
242 

du Cm. P o u r se prononcer plus c l a i r emen t sur ce point il faut 

amé l io re r la connaissance des sect ions efficaces dont les va l eu r s 

actuelles sont pour la plupart t r è s i nce r t a ines , et analyser avec soin 

les produits de filiation, en pa r t i cu l i e r l es isotopes de m a s s e plus 

élevée dont l a formation se ra i t a c c é l é r é e par ce recyclage. 

Pour expr imer le gain apporté par le recyc lage , les 

auteurs dé te rminen t le rapport en t re la quantité d'eau n é c e s s a i r e pour 

diluer les r é s idus produits sans recyc lage des actinides et avec le 

recyclage. I l s démontrent que les r i sques à long t e rme pour ra i en t être 

réduits d'un fac teur 200, le recyclage des actinides pour ra i t ê t r e à 

chaque cycle de 99,9 fo, et d'un fac teur 40 s ' i l n 'étai t que de 99 ,5 fo, 

mais ceci dans 1 mill ion d 'années . Dans 1000 ans, les fac teurs 200 

et 40 se ra i en t respect ivement de 20 et 4, 

. . . / . . . 
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IX - CONCLUSION -

La décroissance des rés idus radioactifs fait appara î t re 

que 

- après une période de l ' o rd re de quelques années , le 
137 90 

Cs et le Sr sont les deux é léments dominants et l eur t ransmutat ion 

neutronique rédu i ra i t la nocivité des rés idus à moyen t e r m e (quelques 

centaines d 'années) . 

- à t r è s long t e r m e , le rôle des actinides es t dominant 

(plusieurs m i l l i e r s d 'années) . Leur i r rad ia . ion dans les r éac t eu r s à eau 

conduirait à une réduction de leur nocivité au prix s e m b l e - t - i l d'un t r è s 

léger en r i ch i s semen t (0, I fo), l eu r combustion dans les r é a c t e u r s à 

neutrons rap ides est cer ta inement plus promet teuse . Mais il es t t r è s 

difficile de se fa i re une idée de l ' i n t é r ê t d'une réduction de la nocivité 

à t r è s long t e r m e . 

Les études e n t r e p r i s e s aux USA concernant la t r ansmu­

tation neutronique des rés idus radioact ifs produits par les us ines de 

r e t r a i t emen t de combust ibles , met tent en évidence que le procédé 

néces s i t e r a i t : 

- la mise en oeuvre de méthode d 'ext ract ion industr ie l le 

des é léments à t r ansmute r ayant une t r è s grande efficacité (de l ' o rd re 

de 99 ao). 

- l 'ut i l isat ion de s o u r c e s neutroniques de t r è s forte 

intensité cor respondant à des flux à t r è s haute énergie , de l ' o r d r e de 
,„15 , 2 quelques 10 n / c m . s . 

Les réac teurs à eau l égè re , tels que ceux ut i l i sés pour 

la product ion d 'énergie é lec t r ique , présentent peu d ' in té rê t pour la 
85 

t ransmuta t ion des résidus (sauf le cas par t icul ier du Kr qui m é r i t e ­
rai t une étude plus approfondie). 

. . . / . . . 
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Les r é a c t e u r s à neutrons rap ides offrent des pe r spec t ives 

plus intéressantes , surtout pour les ac t in ides . Il conviendrait cependant 

de les p r é c i s e r en ent reprenant des études plus détai l lées , tant du point 

de vue neutronique que pratique et économique. 

Les poss ib i l i tés les me i l l eu re s sont celles qu 'offr i raient les 

éventuels r é a c t e u r s thermonucléa i res de l ' aveni r . Les p rob lèmes posés 

par l 'abondance des rés idus radioactifs n 'appara î t ront qu 'à long t e r m e , 

époque à laquelle il es t vra isemblable d ' imaginer que la fusion s e r a 

opérat ionnelle . La raison de cet i n t é rê t rés ide dans le flux t r è s élevé 

de neutrons de 14 MeV qui permet ten t de produire un grand nombre de 

réactions (n, 2n) qui n 'amoindr i ssen t pas quantitativement le bi lan 

neutronique. 

La t ransmuta t ion neutronique n 'appor te pas un r emède généra l 

aux problèmes que pose l 'abondance des résidus radioact ifs , tout au 

plus peut.elle cont r ibuer à une réduction de la quantité des é léments les 

plus nocifs dont le stockage est le plus coûteux, en raison des t r è s longues 

périodes de ces c o r p s . Encore convient- i l d 'ê t re t r è s prudent en ce qui 

concerne une te l le éventualité, qui n ' a jusqu 'à présent fait l 'objet que 

d'études de p r inc ipe , car sur le plan pra t ique les objections ne manque­

ront pas . En dehors de l ' aspect économique (dont la difficulté e s t 

évoquée br ièvement dans l ' introduct ion) , l es problèmes de génie chimique 

radioactif que soulèvent les ex t rac t ions , et éventuellement l e s séparat ions 

isotopiques sont cer ta inement redoutables ; l ' aspect sûre té peut soulever 

également des objections sér ieuses , dont l'une d'entre e l les (et non des 

moindres) est la suivante : Court-on plus de risques en stockant le mieux 

possible, dans des endroits spécialement aménagés, des produits dange­

reux, qu'en les manipulant dans des installations chimiques d'extraction, 

de concentration et en les irradiant dans des réacteurs dont on accroîtra 

encore les risques radioactifs potentiels ? Il appartiendra aux commis­

sions de sûreté de se prononcer sur une tel le éventualité. 

. . . / . . . 
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Pour conclure, i l pa ra î t réconfortant de pense r que, 

outre le s tockage des résidus radioact i fs , aussi excellent so i t - i l , il 

existe éventuellement des solutions de rechange. 

Il paraî t utile d ' en t reprendre quelques études pour 

cont rô ler la validité des t ravaux effectués aux E ta t s -Unis e t l es 

complé ter en étudiant le cas des r éac t eu r s rapides, tant au niveau 

de la production des résidus qu ' en ce qui concerne leur possibi l i té de 

t r ansmuta t ion . 
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A N N E X E I 

Isotopes du Cs et du Sr 

Isotope 
Abondance 
nature l le 

Pé r iode 

1/2 vie 

Isotope Abondance 
na ture l le 

Période 

1/2 vie 

5,5 h 

3, 1 m 

31 h 

30 m 

10 j 

7 ,1 j 

Sr 

Sr' 

Sr 

Sr 

Sr" 

S r 8 

S r 8 

S r 8 

82 

83 

84 

85 

86 

87 

S r 
89 

fc' 90 

S r 
91 

92 

Sr 
93 

S r 
94 

0,55 

9,75 

6,96 

8 2 , 7 4 

29 m 

2 5 , 5 j 

38 h 

IT 
70 m —> 65 j 

Cs 

C s 

Cs 

127 

128 

129 

Cs 
130 

Cs 
131 

2 ,8 h 

54 j 

2 8 a n s 

97 h 

2,7 h 

7 m 

C s 
132 

Cs 
133 

C s 
134 

Cs 
135 

C s 

[çs1 

136 

Cs 

37 

138 

Cs 
139 

C s 
140 

Cs 

Cs 

141 

142 

C s 
143 

Cs 
144 

145 

100 

, 1 5 - •> 2, 3 ans 

210 ans 

13 j 

30 a n s 

33 m 

9 , 5 m 

66 s 

très courte 

•f 1 m 

t rès courte 

t r è s courte 

t r è s courte 

.../. 
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A N N E X E II 

I - C H A I N E S D E D E C R O I S S A N C E DU 5 r E T DU Cs -

QL Q A Q Q 

L e r e n d e m e n t d e f i s s i o n de S r 0 , S r , S r e s t , d ' a p r è s 
5a 3 8 3 8 

l e s t a b l e s p r a t i q u e m e n t n u l ; c e s i s o t o p e s ne p e u v e n t d o n c a p p a r a î t r e q u ' à 

l a s u i t e d e l a d é c r o i s s a n t e de l e u r s a n t é c é d e n t s . 

L e s a n t é c é d e n t s d e c e s i s o t o p e s s o n t : 

a) < _ _ S r - + P Ç x 

40 j ( s t a b l e ) 

84 
l e r e n d e m e n t de f i s s i o n d u R-b é t a n t nu l i l n e p e u t y a v o i r 

J e- 8 4 

p r o d u c t i o n d e S r 
3 o 

» < -» < + >°-1 
28 h ( s t a b l e ) „ . 

l e r e n d e m e n t de f i s s i o n du Rb é t a n t nu l i l n e p e u t y a v o i r 

-, c 8 6 

de S r . g 

7 8 m 610 a n s ( s t a b l e ) 

Q C 

l e r e n d e m e n t du K r , e s t d 'environ Z, 5 , m a i s l a périqde 
87 j = 8 7 

du R b „ é tant p r a t i q u e m e n t i n f i n i e , i l n'y a pas de f o r m a t i o n de S r 3 g 

d ) B r - ^ p 0 i + K r 8 8 _ ^ p 0 i + R b S S _ S r 8 8 + p 0 i 

1 5 , 5 s 2 , 7 h 1 7 , 8 m ( s tab le ) 

. . . / . . . 
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8 ft S K ft S 
L e s r e n d e m e n t s d e f i s s i o n du B r , d u K r , du Rb e t 

88 
d u S r s o n t r e s p e c t i v e m e n t d e 1 ,52 la, 0 , 7 9 # , 0 , 0 5 % e t 0 "S. 

3 o 

1 + K r 3 6 
90 

/.•i-'SI-^^^'-^'Vr; 
<ClO"o 3 , 1 m 1 , 5 4 m 53 j s t a b l e 

>90fo 

Q ° „ , 9 0 0 „ 90 „0 90 n „ 90 
P - l + R b 3 7 ~+ P - l + S r 3 8 " * P - l + ^ 3 9 - " 3 - l + Z r 4 0 

2 , 7 m 28 a n s 61h s t a b l e 

90 90 90 90 
L e s r e n d e m e n t s d e f i s s i o n du B r , K r . , Rb , S r 

35 36 37 38 

s o n t r e s p e c t i v e m e n t de l , 3 7 ° o , 2 ,2°o , l°o, 0, 5°o, e t l e r e n d e m e n t 

c u m u l é d e l a c h a î n e e s t d e l ' o r d r e de b°'o (6 ̂  U235 - 3°4 P u 239 ) . 

C e t t e c h a î n e p e u t d é c r o î t r e s u i v a n t l ' u n o u l ' a u t r e s c h é m a 

s o i t e n é m e t t a n t un n e u t r o n r e t a r d é en s u i v a n t l e c h a î n e s u p é r i e u r e , s o i t 
, . 90 

e n s u i v a n t l a c h a î n e i n f é r i e u r e q u i abou t i t au S r . 
38 

2 - C H A I N E DE D E C R O I S S A N C E DES I S O T O P E S DU C s -

133 
Le s e u l i s o t o p e s t a b l e du Cs e s t l e C s dont l e r e n d e m e n t 

55 
de f i s s i o n e s t n u l . L e s a u t r e s i s o t o p e s : 

r 1 3 4 r 1 3 5 k 
{Z,l a n s ) ' ° S ( 2 1 0 ° a n s ) 

137 
on t é g a l e m e n t un r e n d e m e n t d e f i s s i o n nu l ; s e u l l e C s a un r e n d e m e n t 

de f i s s i o n q u i n e l ' e s t p a s (0 , &%). P a r c o n t r e l e s i s o t o p e s C s , C s , 
137 

C E s o n t p r o d u i t s p a r d é c r o i s s a n c e r a d i o a c t i v e d e l e u r s a n t é c é d e n t s . 

a ) S „ » 3 - * £ + T.»3 _ £ + , 133 ^ + ^33 ^ £ + c . » 3 

4 , 1 m 6 3 m 20h 5 , 2 j s t a b l e 

R e n d e m e n t d e f i s s i o n c u m u l é 6 , 5 8 % 

. . . / .- . 
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134 b) Le Cs n'a pas d 'antécédent , il es t produit par capture 
, r

 1 3 3 

dans le Cs 

»~ 1 3 5 a0 135 n 0 135 -0 , _ 135 

c) Te 5 2 - ^ + I 5 3 - - . P_ x + Xe 5 4 ^ ^ + Cs 5 5 

0 ,5m 6,7h 9,2h 

Rondement de f iss ion cumulé 6,46 % 

d > V> n 0 + X e l 5 4 
•^ stable 

3 i 2 2 s ' P A i J , _ 137 n 0 ^ n 137 
^ P - l + C S 55 - * P - l + B a 5b 

3 0 ans . . ible 

Rendement de f i ss ion cumulé 6, 14 fâ 

90 Comme dans le cas du Sr , la décro i ssance peut se faire 

suivant l 'un ou l ' au t re des deux schémas présentés c i - d e s s u s - Soit 

émiss ion d 'un neutron recardé (6 ,8 "/o de probabilité) 

- Soit déc ro i s sance 3 (93,2 %). 

En conclusion, si on l a i s se d é c r o î t r e les corps à pér iodes les plus courtes 

et que l 'on ext ra i t le Sr et le Cs , on devrai t avoir : 
88 90 

- pour le S r , un mélange contenant du Sr (stable) et du S r (28 ans) 
- pour le C s , un mélange contenant du Cs „ (stable), du Cs _, (210 ans) 

55 5b 
137 et du Cs ( 30ans) . 

. . . /••• 
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A N N E X E III 

T R A N S M U T A T I O N S 

On é t u d i e l ' i r r a d i a t i o n d e s d e u x m é l a n g e s d é c r i t s d a n s 

l ' A n n e x e I . D e u x t y p e s de r é a c t i o n s s o n t e n v i s a g é s : 

a ) l e s r é a c t i o n s (n , y) 

r„ 88 1 89 
r 3 8 + n 0 = S r 3 8 

S u r l e S r 

t • <l •-". 
50 j 

S ' ï ï - 5 ^ i - * ^ l + Y 3 9 5 — ^ 1 + Z r ^ s t a b l e 

9 , 7 h 50 j 

f c s l H + n 1 , , = C s 1 3 ^ — * r _ , + B a 

S u r l e Cs 

0 134 
55 • " 0 • " 55 " - - 1 + B a 56 

Z , 2 a n s s t a b l e 

_ 135 1 ^ 136 ^ a0 136 
C s

 t c

t n

n

= C s * p + B a 
55 0 55 -1 56 

13 j s t a b l e 

137 1 138 
C s __ + n _ = Cs n r . 37 0 55 

P - l - a -

30 m s t a b l e 

b) l e s r é a c t i o n s (n, 2n) 

P o u r l e Sr 

8 8 1 , 1 87 
S r 3 8 + n 0 = 2 n 0 + S r 3 8 

s tab le 

50 j s tab le 

} 



C s l 5 5 + n 0 = 2 n l 0 + C S 

\ 135 1 1 
Pour le Cs I Cs c c + n „ = 2n + Cs 

*7 D b U U 

^ 1 3 7 1 1 
C s 55 + n n = 2 n o + C s 

132 
55 > 

6 ,5 j 

»!• + «
 1 3 2 

B a 56 
stable 

134 
55 * »°, + R a 1 3 4 

B a 56 
2 ,2 ans stable 

136 
55 

— , ' ! . 
+ «

 1 3 6 

B a 56 
13 j stable 

On consta te que l'on aboutit pa r i r radiat ion, à dé t ru i r e les elements dont la 

pér iode es t de l ' o rd re de 30 ans Sr et Cs pour f o r m e r des éléments 

3o 55 

s tab les à t r a v e r s des chaînes formées de corps dont la période n'excède 

pas 54 jours 

r 
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A N N E X E IV 

SECTIONS EFFICACES DU Cs ET DU Sr 

Ces deux noyaux ont des sections efficaces (n, v-i) fa ibles , la 

raison en est c l a i r e ; l 'énergie de l ia i son des neutrons dans ces noyaux 

est pa r t i cu l i è rement basse ; c ' es t ce qui explique qu' i ls puissent émet t re 

l'un et l ' au t re un neutron re ta rdé . 

Le Cs __ (noyau impa i r -pa i r ) contient une couche magique 

de 82 neutrons; on comprend que dans ces conditions sa sect ion efficace 

de capture soit s i faible ; c 'es t du r e s t e la raison de son abondance dans 

les rés idus ; pa r cont re , sa section efficace n2n (dont le seuil es t à 8 MeV) 

est beaucoup plus importante (1,9 ba rn à 14 MeV). 

90 
Quant au Sr (noyau i m p a i r pair) il contient 52 neut rons , 

55 
le 5le et le 52è neutrons proches de la couche magique 50 peuvent s 'en 

détacher faci lement ; il peut éme t t r e également un neutron r e t a r d é ; sa 
137 

section efficace de capture est un peu plus forte que celle du Cs et 
55 

sa réaction (n, 2n) un peu plus faible. 

Les valeurs des sect ions efficaces sont r a s s e m b l é e s dans 

le tableau suivant 

Section efficace de capture Section efficace (n,2n) pour les 
Elément (T (n y) e n barns pour les 

neutrons thermiques 
neutrons de 14 MeV (barns) 

„ 90 
Sr 0,8 i 0,5 1,48 

Cs 0, 11 i 0,03 1,86 

(Valeurs calculées) 

A titre d'information on présente sur les Fig. 1 et 2 les 
s~ 90 

courbes exprimant la section efficace fc ( I , Y ) du Sr calculée suivant 

des modèles nucléaires différents. On constate combien les estimations 

sont imprécises et mériteraient d'être améliorées. 
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