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resister aux agressions internes et externes liees principalement a l'eau et a l'auto-radiation du colis.

G}troduction . Les dechets nucléaires de Haute Activité a Vie Longue (HAVL) représentent 10% des déchets globaux et 94,9% de la radioactivité. Issus du cycle du combustible, ils
sont destinés a étre stabilisés chimiqguement dans une matrice en verre borosilicate. lls sont ensuite conditionnés dans des flts en acier qui seront stockés en couche géologigue
profonde par le biais du projet CIGEO (Centre Industriel de Stockage géologique) pour une durée de plusieurs centaines de milliers d’années. Le verre nucléaire est la premiere
barriere de confinement des radionucléides. Ce type de verre a été developpé afin de conserver ses proprietés physico-chimiques sur de tres grandes périodes de stockage et de
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\ QUELLLES SONT LES INCIDENCES DE L’AUTO-RADIATION DES PARTICULES ALPHA SUR LE VERRE NUCLEAIRE ? /
|. La composition du verre nucleaire : Le verre est un matériau amorphe caractérisé %
I par son désordre structural (figure 2). Sa formulation se fait sous tres haute température (> 3 A% RP
—— 1000 °C) par I'ajout de radionucléides formant des matrices suite a la réorganisation des / RO , /I" i / [BOJ
o laisons de structure. Le colis HAVL est compose de 80 % d'adjuvants (Si,O, B,O, et Al,O,). (Bi.l /*\_ , "2 7.‘ »
Coza0mm s | _e silicium, I'aluminium et le bore jouent le role de formateurs de liaisons, permettant de 7 ™ - *‘l\ Na i it
K et 50,  450% | polymeriser le réseau vitreux par leurs liaisons fortes. Les alcalins et alcalino-terreux (Mg et| “—* . 56 [N ./ .

- 8203 14.0 9’0

mm;=492k9 Canto 150 % |Na) sont les éléments modificateurs qui dépolymérisent le réseau vitreux, et modifient la .'-,’f - N‘r'\\\, RS / N
oo | SR | |réactivité du verre fondu en la diminuant afin d'obtenir un taux d’'incorporation supérieur - —a i/ P, . o I
Py 109 1a 18,5 % pour certains déchets HAVL [1]. \i/ . ;u;'_’ .

e i R Il. Le pheénomene d’auto-radiation : Une fois la vitrification effectuée, on obtient un o \ o :‘l’«r o~/ "_‘.'-&(‘/ w
‘SsEissace s colis de 490 kg avec une irradiation totale de 400 Gy/h (figure 1). % ‘_: / Nd™_ ™ e
é‘ﬁ,fg‘%ﬁé:c‘;?% Les émissions béta et gamma sont majoritaires lors de la formulation et deviennent \, (NOJ 'u Pl N
= | ; negligeables apres 1000 ans. Elles induiront une ionisation locale, engendrant une /\ RO

a0 réorganisation matricielle par affinité de liaison. Pour la particule alpha, la propulsion du v A TR ol oo

noyau fils issu de la deésintegration va entrainer des percussions contre les noyaux

Figure 1 : Représentation dun colis vitrifié - Safe and |formateurs, créant une perturbation de la structure interne au cours du temps. Ces Figure 2 : Représentation schématique plane du réseau vitreux

Secure Transport and Storage of Radioactive Materials [2].

leurs descendants (244Cm, 241Am, et 237Np) [3].

désintégrations alpha proviennent essentiellement des actinides mineurs et de

simplifié riche en oxydes de terres rares possédant le méme
comportement avec le verre — CEA [4].

lll. L’altération du verre par auto-radiation :

_es modifications représentées dans la figure 3 sont causées
par les particules alpha issues des pertes d’énergie liées au
, o | orocessus electronique et nucléaire. Ces pertes minimisent,
A. L'auto-radiation alpha : retardent, voir guérissent les effets des chocs balistiques.
On retrouve ce phénomene durant la phase de relaxation. Il y a
Figure 3: Cascadede  yne reconstruction importante de la structure vitreuse par
deplacements induit ) . g -y :
oar la désintégration | intermediaire des elements mobiles du verre (Na), donnant une
alpha : quatre vues  souplesse de réorganisation qui limite lI'accumulation des
1 Veme o contraintes et permet au verre de se reformer. Le
contenant ratome  Sodium (Na) améliore ainsi les propriétés de résistance vis-a-
duranium enbleu.  yjig des futures projections balistiques des noyaux fils issus de la

2. Début de la phase , ., : : .. .
balistique induite %ar e désintéegration Alpha, par la formation de liaisons chimiques plus

projectile d’uranium. stables.
3. Fin de la phase ;s , , . :
balistique Cependant, en moyenne une légere depolymérisation de la

correspondant au structure apparait, induisant un léger gonflement du verre [4].
maximum de liaisons
rompues.

4. Reconstruction de la
structure du verre
apres la phase
balistigue — CEA[4].
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A partir de la figure 4, on observe une decroissance rapide de la 031

densité, ou cette derniere se stabilise autour d'un seuil de 04 |

saturation. Les propriétés macroscopiques du verre (gonflement, 05 =
dureté, module elastigue) se stabilisent a partir de doses o m ®
intégrées variant de 2 a 3.10*® a/g. La modification structurale o
a pour effet d’améliorer la résistance a la fracturation qui |
. ’ ’ . . Verre dopeé en 2%Cm (0,04 %) Verre dope en 24Cm (0,4 %) ® Verre dopé en 24Cm (1,2%)
augmente en fonction de la dose deposée. On constate ainsi
M Verre dope en 244Cm (3,25%) === Fit par une loi exponentielle

une amélioration globale des proprietés mecaniques des verres

apres radiation [5]. Figure 4 : Evolution de la densité des verres dopés en curium avec la dose de
désintégrations a — CEA [4].

B. Dégazement He

V. Le futur verre de confinement
la vitrocéramique :

Crystals in glass Glass-ceramic
Incorporation in glass  Incorporation in Crystal & glass
Encapsulation by glass

Figure 6 : Incorporation des radionucléides peu solubles dans des
matrices cristallines (vitroceramique) - [7].

Les vitrocéramiques sont des matériaux constitues de
cristaux qui sont dispersés dans la matrice vitreuse par
cristallisation partielle et contrblée.

Cette méthode de cristallisation permet d’augmenter le
taux de charge des deéchets dans le verre de 18,5 % a
plus de 35 %, et d'obtenir une meilleure solubilité des
actinides absorbés sous forme cristalline [7].

Deux procédés de production de vitrocéramiques
sont a I’étude :

- Le premier est realisé par traitement thermique
d’un verre parent sous 3 phases distinctes :

1. Nucléation (formation de cristaux dans le verre),

2. Croissance (accroissement des cristaux formés
durant la phase de nucléation),

3. Refroidissement controle.

- Le deuxieme est obtenu par Frittage, technique qui

Lors de I'émission d’'une particule alpha, de I'hélium gazeux est libéré Création de pores CSD-V He consiste a traiter thermiquement un dispositif constitué
(figure 5). Ce gaz ainsi formé restera blogué dans le colis sous forme de P“rff,f‘:;?lf‘““t / de particules individuelles sous forte pression, de sorte
bulles, ou se dispersera dans l'atmosphere par diffusion a travers de ‘ préférentiel) et qu'au moins certaines des proprietés du dispositif (Sinon
microfissures faisant office de pores. hydratlicue dans toutes) soient modifiées dans le sens d'une réduction de
Sur le long terme, le colis sera sujet a un léger gonflement avec le colis. \J 'energie libre globale du dispositif [8]. Obtenant ainsi,
apparition de mlcrofl_ssures.,Cependant, Ie_s p_r_oprl_etes de confinement du Figure 5: Représentation du dégagement gazeux une augme_n,tatlon de la dens,|t9 et une forte diminution
verre ne seront pas impactées de fagcon significative [6]. issus de I'émission des particules alpha. de la porosite du verre formule.
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Conclusion : L'auto-radiation du verre nucléaire dans les conditions expérimentales, représente un degré
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