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Etude de la migration des radionucleides dans ie cas d'un stockage en site 
geologique 

Sophie RIO 

Resume 

Le present rapport de recherche bibliographique porte sur 1'etude de la migration 
des radionucleides dans le cas d'un stockage en site geologique du combustible irradie 
provenant des reacteurs nucleaires a eau pressurisee. 

La bibliographie a ete etablie a 1'aide du serveur DIALOG sur les bases de donnees 
suivantcs : INSPEC, NTIS, Ei Compendex Plus, SPIN, SciSearch, Pascal et Current Contents 
Search, et a 1'aide des CD-ROMINIS et DocTheses. 

Une synthese a partir d'un nombre restreint de documents fait Fobjet de la deuxieme 
partie du rapport. 

Mots-cles 

Bibliographie, CD-ROM, bases de donnees, migration, radioelements*. radionucleides, 
geologique. geologie. verre de stockage, zircaloy 

Abstract 

The present bibliographic research deais with the study of radionuclide migration in 
the case of a geological disposal of spent fiiel from PWR nuclear reactors. 

Bibliography was made with the DIALOG server on the following databases: INSPEC, 
NTIS, Ei Compendex Plus, SPIN, SciSearch, Pascal et Current Contents Search, and with the 
INIS and DocTheses CD-ROMs. 

A synthesis based on a few documents is made in the second part of the report. 

Keywords 

Bibliography, CD-ROM, on-line retrieval, radionuclide migration, radioelement migration*. 
geological. geology, waste glass, zirealoy 

Ce terme n'est pas un mot-cle Pascal 
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INTRODUCTION 

Cette reeherche documentaire, qui s'inscrit dans le cadre du Dipldme d'etudes 
superieures specialisees (DESS) d'informatique documentaire de Lyon, a ete menee sous la 
direction de Madame Nathalie Moncoffie, chargee de recherche au CNRS a 1'Institut de 
Physique Nucleaire de PUniversite de Lyon I, au sein du groupe Chimie Nucleaire. 

Les objectifs de ce groupe etant 1'etude des materiaux barrieres utilises dans les sites de 
stockage des dechets nucleaires, il est apparu judicieux que j'etablisse une bibliographie sur le 
sujet suivant : etude de la migration des radionucleides dans le eas d'un stoekage en site 
geologique du eombustible irradie provenant des reacteurs nueleaires a eau pressurisee. 

La premiere partie de ce rapport est consacree a la methodologie adoptee pour la 
recherehe bibliographique. Les differentes phases suivantes de cette rccherche sont 
developpees : appropriation et prcsentation du sujet, identiiication et presentation des bases 
des donnees a consultcr et enlin Pinterrogation de ces bases de donnees. 

Dans le cadre du DESS d'informatique documentaire, une synthese a partir d'un 
nombre restreint de documents est demandee. Elle fait Pobjet de la deuxieme partie du present 
rapport, et est eifectuee a partir de dix-sept documents. 
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PREMIERE PARTIE : METHODOLOGIE 

I Le suiet 

1.1 Appropriation du suiet 

Deux demarchcs complementaircs nront permis de mieux comprendre et situer le sujet 
afin de pouvoir deftnir les termes de la recherche : 

- examen de cours et d'artieles scientifiques foumis par Nathalie MoncotTre [1-2] 

- recherche bibliographique a la bibliotheque universitaire de Lyon I a partir des mots 
suivants : dechets nucleaires et combustibles nucleaires. L'une des references trouvees (3] m'a 
permis de mieux cerner le sujet. 

Cette preparation de la recherche bibliographique permet de presenter le sujet. 

1.2 Presentation du sulet [1-3] 

Le combustible des reacteurs a eau pressurisce est constitue de pastilles d'oxyde 
d'uranium enrichi ou d'oxydes mixtes d'uranium et de plutonium. enfermees dans des gaines 
etanchcs en /ircaloy. Ces gaines. appelees crayons, d"une longueur de quelques metres, ont un 
diametre de 1'ordre du centimetre et une epaisseur inferieure a 1 millimctre. Elles sont 
implantees dans des structures metalliques pour constituer les assemblages combustibles. Le 
coeur d'un reacteur contient ainsi quelques dizaines de milliers de crayons. Lorsque le 
combustible est use, il est retire du coeur du reacteur et remplace par du combustible neuf. 

Actucllcment. le combustible a une duree de vie d'environ 3 ans et conduit a des dechets 
nucleaires. 

Les dechets nucleaires sont classes en diverses categories suivant la nature du 
rayonnement emis et la periode des radionucleides produits. Nous nous interessons aux dechets 
a duree de vie longue (periode de decroissance radioactive superieure a 100 ans) et aux 
deehets de tres haute activite, qui correspondent aux categories B et C. Cette derniere 
categorie est constituee de produits de fission, d'actinides et de produits d"activation. 

Ces dechets doivent etre stockes de fagon sure pour de longues durees. La surete de leur 
stoekage repose sur Finterposition de barrieres successives, adequates et complementaires avec 
la biosphere, afin de limiter les risques de migration de radionucleides. L'option retenue pour le 
futur est le stoekage profond de ces dechets en site geologique, sous forme : 
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- soit d'un stockage direct du combustible irradie dans sa gaine de zircaloy : la 
premiere barriere est alors constituee par les pastilles d'oxydes et la deuxieme barriere par la 
gaine. 

- soit d'un stockage en cycle terme aprcs retraitement du combustible irradie 
(separation de ]'uranium et du plutonium reutilisables des dechets de categorie C). Les dechets 
de categorie C sont vitrifies et mis dans des containers en acier : les verres de stockage 
constituent la premicre barriere et les containers la deuxieme barriere. 

Dans les deux cas, la troisiemc barriere est une structure d*cnrobage (beton) et la 
dernicre barrierc le site geologique lui-meme. 

De nombreuses etudes comparatives complctees d"essais sont en cours en vue de choisir 
les modes de stockage les rnieux appropries. 

Aussi, la presentc recherche bibliographique est-elle axee autour de trois thcmes : 
- migration des radionucleides dans le site geologique 
- migration des radionucleides dans les verres de stockage (stockage en cycle ferme) 
- migration des radionucleides dans le zircaloy (stockage direct) 

Le besoin le plus important en documents porte sur les deux derniers points. 

II Recherche sur Internet 

Le sujet de la recherche bibliographique etant oriente vers les sciences nucleaires, le 
serveur du Commissariat a 1'Lnergie Atomique (CEA) a ete consulte. II a surtout ete utilise 
pour retrouver et commander des rapports obtenus lors de 1'interrogation des bases de donnees 
en Egne et sur CD-ROM. Toutefois, un rapport trouve lors de la recherche sur le serveur du 
CEA sera utilise lors de la synthese bibliographique [4]. En complement, le serveur de 
1'Agence pour 1'Energie Nucleaire (AEN, NEA en anglais) a aussi ete consulte et procure des 
references interessantes. 

Les autres recherches effectuees avec des automates de recherche comme Infoseek ou 
AltaVista procurent peu d'informations utiles pour la recherche. En effet, les reponses, quand 
elles ont un rapport avec le sujet, sont souvent trop generales. Toutefois, la recherche par 
AltaVista a permis d'obtenir le programme detaille d'un symposium sur la gestion des dechets 
nucleaircs. 

Les adresses a retenir sont donc : 
http://www.cea.fr 
http://www.nea.fr 
http ://altavista.digital. com 

http://dns.mrs.org/meetings/reS programW 
SYMPOSIUM V SCIENTIFIC BASIS FOR NUCLEAR WASTE 
MANAGEMENT XIX November 27 - December 1, 1995 Chairs Wffliam M. 
Murphy Dieter A. Knecht Center for Nuclear. 
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III Recherche en ligne et sur CD-ROM 

La recherche sur CD-ROM ou en ligne est la methode la plus efficace. Dans le cas du 
CD-ROM, la recherche et la visualisation des donnees sont en general gratuites. Par contre, la 
recherche en ligne est tres couteuse, et necessite d'effectuer une recherche prealable soignee 
pour en iimiter le cout. L"avantage de la rechcrche en ligne est la possibilite d"interroger 
plusieurs bases de donnees simultanement. 

IH.l Determination des bases a interroger 

III. 1.1 Bases de donnees consultees sur le serveur DIALOG 

L'ENSS1B ayant passe un accord avec la societe Knight River, basee en Califomie et a 
laquelle appartient le serveur DIALOG, ce serveur etait consultable a 1'ecole pour un prix tres 
faible jusqu"a fin fevrier. Ce serveur, cree en 1972, est le plus important dans le monde. II 
donne acces a 450 bases de donnees dans tous les domaines de connaissances. 

La consultation du catalogue 1996 des bases de donnees disponibles sur le serveur 
DIALOG m"a permis de deiinir une supercategorie : Nuclear Science (NLJCSCI). Cette 
supercategorie renferme cinq bases : 

- INSPEC 
- NTIS 
- Ei Compendex Plus 
- SPIN 
- Dialog Source OneSM : Engineering, 

dont seules les quatre premieres sont disponibles. 

Cette consultation a aussi conduit a selectionner, d'apres la courte description qui en est 
faite, d"autres bases de donnees interessantes qui appartiennent a la section 'Science, 
Technology and Engineering' : 

- SciSearch 
- Pascal 
- Current Contents Search 

III. 1.2 Bases de donnees consultees sur CD-ROM 

La consultation d'un ouvrage [5] a la bibliotheque de 1'ENSSIB montre qu'une seule base 
est specialisee dans les sciences nucleaires : INIS (International Nuclear Information System) 
de 1'Agence Internationale de 1'Energie Atomique de Vienne. 

Par ailleurs, plusieurs CD-ROM sont consultables a la bibliotheque de 1'ENSSIB. Le 
CD-ROM DocTheses a ainsi ete utilise pour la presente recherche. 

II est important de noter que les documents primaires ne sont pas accessibles directement 
et qu'ils doivent ctre commandes. 
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111.2 Presentation des bases consultees 

111.2.1 INSPEC 

INSPEC est une base de donnees produite par Vlnstitution of Eleetrical Engineers (IEE), 
et specialisee en physique. 

Elle est consultable depuis 1969 et est mise ajour deux fois par mois. 
Elle contient des references provenant de plus de 4000 journaux et periodiques. de 

comptes rendus de conferences. de livres, et de rapports. 

1,'interrogation peut etre faite soit depuis 1969, soit depuis 1983, soit de 1969 a 1982. 
J'ai choisi d'interroger depuis 1983 (base n°4). Cette base de donnees renfermait 1 750 000 
references en novembre 1990. Environ 11 000 references sont ajoutees a chaque mise ajour. 

Elle existe aussi sous forme de CD-ROM. 

111.2.2 NTIS: lnternational Technical Information Service (base n°6) 

NTIS est une base de donnees produite par le 'National Technical Information Service, 
US Department of Commerce'. Cest une base de donnees couvrant de nombreux sujets 
comme la physique, la chimie. la medecine mais aussi Vadministration. 

Elle est consultable depuis 1964, et est mise ajour deux fois par mois. 
Ellc renfermait 1,8 millions de references en decembre 1993. Elle inclut les resultats de 

recherche, de developpement et d'ingenierie sponsorises par le gouvernement americain. Elle 
donne egalement acces aux analyses d'agences americaines et a la recherche sponsorisee par 
les gouvernements des pays industrialises. 

Elle existe aussi sous forme de CD-ROM. 

II 1.2.3 Ei Compendex Plus (base n°8) 

Ei Compendex Plus est une base de donnees produite par Engineering Information, Inc, 
qui couvre un large repertoire de la litterature technologique et des sciences de fingenieur. Elle 
est consultable depuis 1970 et sa mise ajour est mensuelle. 

EUe renfermait 2,2 millions de references enjanvier 1988 et environ 17 500 sont ajoutees 
a chaque mise ajour. Elle donne acces a environ 4 500 journaux, a des publications de societes 
d'ingenierie. a environ 2 000 comptes rendus de conferences par an, a des rapports techniques 
et a des monographies. 

Elle est aussi consultable sous forme de CD-ROM. 

111.2.4SPIN(base n%2). 

SPIN est une base de donnees produite par 1'Amcrican Institute of Physics. Elle couvre 
les principaux domaines de la physique, 1'astronomie. 1'astrophysique et la geophysique. 

Elle est consultable depuis 1975 et mise ajour mensuellement. 
Elle renfermait 340 063 references en decembre 1987, et environ 2 500 references sont 

ajoutees a chaque mise a jour. Ces references proviennent des principaux journaux specialises 
en physique et des comptes rendus de conferences. 

II 1.2.5 SciSearch 

SciSearch est une base de donnees produite par 1'Institute for Scientific Information, et 
couvrant tous les domaines des sciences pures et appliquees. 
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Elle est consultable depuis 1974 et est mise a jour chaque semaine. 
Les references proviennent d'environ 4 500 journaux principaux des domaines 

scientifiques et techniques. 

Le serveur DIALOG pcrmet une interrogation soit depuis 1974 soit depuis 1988. J'ai 
choisi d'interroger depuis 1988 (ba.se n°34). Cette base de donnees renfermait 2,4 millions de 
references en juillet 1991 et environ 14 000 references sont ajoutees a chaque mise a jour. 

111.2.6 Pascal (base n°144) 

Pascal est une base de donnees produite par 1'INIST. Cest une base de donnees 
multidisciplinaire couvrant en particulier les domaines de la physique (en physique nucleaire, 
sont pris en compte uniquement les sujets en rapport avec 1'etudc du noyau) et des sciences de 
1'ingenieur. 

Elle est consultable depuis 1973 et est mise ajour mensuellement. 
Elle contenait 340 063 references en decembre 1987 et environ 2 500 references sont 

ajoutees a chaque mise a jour. Ces references proviennent de journaux et de comptes rendus de 
conferences. 

Sa specificite est qu"elle peut etre interrogee en frangais ou en anglais. 
Cette base de donnees est aussi consultable sous support papier et de CD-ROM. 

111.2.7 Current Contents Search (base n°440) 

Cette base de donnees est produite par 1'Institute for Scientific Information. Blle contient 
les tables des matieres des principaux journaux dans les domaines suivants : sciences. sciences 
sociales. arts. 

Elle est consultable depuis 1990 et est mise ajour de fagon hebdomadaire. 
Elle contenait plus de 950 000 references en avril 1991, et environ 15 000 references 

sont ajoutees a chaque rnise ajour. Ces references proviennent d'environ 6 500 journaux. 
Elle est aussi consultable sur papier, sur disquettes et sur CD-ROM. 

III.2.8INIS 

INIS est la base de donnees de VAgence Intemationale de FEnergie Atomique, implantee 
a Vienne. Cette base renferme des relerences sur des sujets en rapport avec les applications 
civiles des sciences nucleaires. Les references donnees sont des articles, des livres, des comptes 
rendus de conferences, des monographies et des rapports de communication. 

INIS contient plus de 1,8 millions de references avec une augmentation annuelle de 80 a 
85 000 references. Elle est mise ajour tous les six mois. 

Madame Jarroux, responsable du centre de documentation a Vlnstitut de Physique 
Nucleaire (IPN) de Lyon, m'a donne acces a la consultation dTNIS sur CD-ROM. 

II 1.2.9 DocTheses 

DocTheses est une base de donnees est produite par Chadwich-Healey. Sa mise a jour 
est annuclle. Cest un catalogue qui contient 175 000 theses universitaires soutenues en France 
depuis 1972 dans toutes les disciplincs. 

Je 1'ai consulte sur CD-ROM a la bibliotheque de FENSSIB. 
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IV Interrogation des bases de donnees et resultats 

IV.l Intcrrogation a partir du servcur DIALOG 

IV. 1.1 Generalites 

L'interrogation a d"abord ete eftectuee sur les bases de donnees correspondant a la 
supereategorie Nuclear Science (n°4, 6, 8 et 62) puis sur celles de la section 'Seience. 
Technology and Engineering' (n°34, 144 et 440). L'interrogation simultanee de plusieurs bases 
de donnees permet d'eviter les doublons dans la recherche. La recherche est effectuee sur les 
champs titre, resume et descripteurs. La troncature a droite est representee de deux manieres : 

- pour une lettre :? ? 
- illimitee : ? 

L"equation de recherchc est batie a partir de mots-cles, tronques ou non, relies par des 
operateurs booleens : et (and) qui correspond a Fintersection, ou (or) qui correspond a la 
reunion, sauf (not) qui correspond a 1'exclusion. Ce dernier operateur n"a pas ete utilise. Les 
mots-cles sont relies par des operateurs de proximite. Pour cette recherche, les deux 
operateurs sont: 

mot 1 fw)mot 2 signifie : le mot 2 est place juste apres le mot 1; 
mot Klnjmot 2 signifie: le mot 2 et le mot 1 sont separes par un mot au plus et 1'ordre 

des mots n'a pas d'importance pour la recherche. 

IV. 1.2 Interrogation concernant la migration des radionucleides dans le site 
geologique 

La migration des radionucleides dans le site geologique n'etant pas le theme principal de la 
recherche. 1'objectif a ete d'obtenir quelques references sur le sujet. La recherche a ete 
effectuee a partir des mots-cles suivants : 

- radioelement migration ou migration of radioelements, termes qui n'appartiennent 
pas aux thesaurus. 

- geol?, qui permet de prendre en compte tous les termes commengant par geol. 

L'equation de recherche s'ecrit donc : 
51 = S migrat?( 1 njradioelement? ? 
52 = S geol? 
53 S S1 and S2 

Cette reeherche, effectuee sur toutes les bases de donnees a fourni 15 references dont 3 
doublons. La consultation des listings a permis de selectionner 6 references pertinentes [6-11]. 

bases de donnees 4 6 8 62 34 144 440 
references obtenues 0 4 1 0 2 5 0 
references pertinentes - 2 0 - 0 4 -

bruit (%) - 50 0 - 0 20 -

Le bruit n'est pas vraiment significatif dans ce cas puisque le nombre de donnees est 
faible. Les references non retenues portent sur des elements qui ne concernent pas la recherche 
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ou sur un aspect trop physique de la migration des radionucleides ou encore utiiisent cette 
migration comme traceur de migrations anciennes. 

Par ailleurs. il est intercssant de noter que les articles : 

- sont publies en langue : 
* anglaise 6 
* frangaise 6 

- proviennent de : 
* periodiques 3 
* theses 5 
* rapports 2 
* conferences 2 

IV. 1.3 Interrogation eoncernant la migration des radionucleides dans les verres 
de stockage 

La recherchc dans les thesaurus a conduit a choisir comme mot-clc : radionuclide 
migration. Pour elargir le spectre de recherche, les expressions comprenant les termes suivants 
ont ete ajoutees: radioelement(s) et migration. 

Dans les thesaurus, verre de stockage est connu : waste glass. 
L'equation de recherche s'ecrit donc : 

51 = S migrat?( 1 n)radioelcment? ? or radionuclide(w)migration 
52 = S waste(w)glass 
53 = SS1 and S2 

Cette recherche a d'abord ete clTectuee sur les bases de donnees correspondant a la 
supercategorie Nuclear Science (n°4, 6, 8 et 62), comme precedemment. 39 references ont ete 
obtenues dont un doublon. La visualisation des resultats conduit a la selection de 30 references 
pertinentes |12-41| : 

bases de donnees 4 6 8 62 
references obtenues 2 36 0 0 
references pertinentes 1 29 - -

bruit (%) 50 19 - -

Le bruit provient des references ecrites en japonais ou concernent des elements ne 
correspondant pas a la rccherche ou sont ecrites en 1977 et 1978 et etudient un changement 
dans la politique de stockage des dechets nucleaires. 
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II est interessant de noter que les articles : 
- sont publies en langue : 

* anglaise 35 
* japonaise 3 

- proviennent de : 
* periodiqucs 1 
* rapports 21 
* conferences 16 

Cette premiere interrogation, effectuee sans limitation de date, met en evidence des 
changements dans les centres d'interet de la recherche dans le monde. 

I)ans un deuxieme tcmps. la recherche a ete menee de 1990 a nos jours correspondant 
aux 7 dernieres annees sur les bases de donnees correspondant a la section 'Science, 
Technology and Engineering' (n°34, 144 et 440). La selection sur les annees s'cfTectue de la 
meme maniere sur les trois bases. L'equation de recherche devient alors : 

51 = S migrat?( 1 n)radioelement? ? or radionuclide(w)migration 
52 = S waste(w)glass 
53 = S PY=1990:1997 
54 = S S! and S2 and S3 

Cinq references ont ete obtenues dont deux doublons : 

bases de donnees 34 144 440 

refercnccs obtenues 3 0 0 

refcrenccs pertinentes 2 [42-43] - -

bruit (%) 33 - -

Le bruit provient d'une reterence ccrite en japonais. 
Notons que les articles : 

- sont publies en langue : 
* anglaise 2 
* japonaise 1 

- sont issus de periodiques. 

IV. 1.4 Interrogation concernant la migration des radionucleides dans le zircaloy 

1,'equation de recherche s'ecrit: 
51 = S migrat?( 1 njradioelemcnt? ? or radionuclide(w)migration 
52 = S zircaloy 
53 = S S1 and S2 

La recherche a d'abord ete effectuee sur les quatre premieres bases de donnees (n°4, 6, 8 
et 62), comme indique precedcmment. 29 references ont ete obtenues. La visualisation des cinq 
premieres references n'a fait apparaltre aucune refercnce pertinente. En effet, les referenees 
portaient sur des aspects physiques de la migration des radioclements. Le terme iodinc a alors 
ete introduit dans 1'equation de reeherche, mais sans resultat. 



11 

IV.2 Intcrrogation du CD-ROM DocTheses 

L"interrogation en frangais du CD-ROM DocTheses est effectuee en deux temps sur le 
resume frangais, ce qui correspond le mieux a la recherche. et s'ecrit: 

RF = migration + radioelement* 
RF = migration + radionucleide* 

La troncature a droite est representee par * pour toutes les interrogations sur CD-ROM. 

Ces deux interrogations ont donne des resultats repondant a la migration des 
radionucleides dans ie site geologique. 

La prcmiere interrogation conduit a 12 references, et la deuxieme a 4 references. Le tri 
des references est elfectue a 1'ecran et les 10 references pertinentes sont imprimees. Les quatre 
theses obtenues sur DIALOG se retrouvent ici [6, 8-10]. Toutefois, cette interrogation est 
complementaire puisque 6 references pertinentes [44-49] n'ont pas ete obtenues lors de 
1'interrogation de DIALOG. Le bruit est de 37 % si Fon considere les deux interrogations et en 
comptant toutes les references pertinentes. 

I V.3 Interrogation du CD-ROM INIS 

IV.3.1 Intermgatiom concernant la migration des radionucleides dans le site 
geologique 

Ma directrice de recherche ayant estime que le nombre de references deja obtenues sur le 
sujet etait suffisant, je n'ai donc pas interroge la base de donnees INIS. 

IV.3.2 Interrogation concernant la migration des radionucleides dans les verres 
de stockage 

JPai interroge la base de donnces INIS a partir de 1990. 50 references ont ete obtenues. 
Apres la visualisation des resultats, 28 references [50-77] ont ete retenues, sans compter les 9 
doublons avec les bases de donnees interrogees sur DIALOG, les deux doublons dans la base 
de donnees INIS elle-meme et les 6 references ecrites en japonais, ce qui correspond a 26 % de 
bruit (en enlevant du total les references ecrites en japonais). 

II est a noter que les articles : 
- sont publies en langue : 

* anglaise 55 
* japonaise 6 

- proviennent de : 
* periodiques 12 
* rapports 13 
* conferences 25 
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IV.3.3 Interrogation concernant la migration des radionuciiides dans le zircaloy 

La base de donnees INIS a ete interrogee a partir de 1980. L'equation de reeherche est 
la suivante : 

((migration and radioelement) or radionuclide migration) and /ircaloy 

31 references ont ete trouvees dont deux doublons. La visualisation de leurs notices nous 
a amene a retenir 17 references pertinentes [78-94]. Le brait est de 41 % et provient d'etudes 
realisees sur des elements ne concemant pas cette recherche ou d'etudes axees sur le 
comportement du zircaloy en acs d'accident dans une centrale. 

II est interessant de noter que les articles sont publies en anglais et proviennent de : 
* periodiques 6 
* conferences 21 
* rapports 4 

IV.4 Recapitulation des resultats des interrogations 

Les resultats de 1'interrogation des bases de donnees sont resumes dans le tableau suivant: 

bases de donnees 4 6 8 34 144 INIS (,) DocTheses1" 
Site geologique 
references obtenues 0 4 1 2 5 n.d. 16 
references pertinentes - 2 0 0 4 - 6 
Verres de stockage 
references obtenues 2 36 0 3 0 50 n.d. 
references pertinentes 1 29 0 2 0 28 -

Zirealov 
references obtenues n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. 31 n.d.(2) 

references pertinentes - - - - - 17 -

(1> Dans les reterences pertinentes, ne sont pas comptes les doublons avec les references 
trouvees lors de finterrogation des bases de donnees sur le serveur DIALOG 
!2) I/interrogation du CD-ROM DocTheses a 1'aide du terme zircaloy a fourni uniquement des 
references concernant 1'etude des proprietes mecaniques du zircaloy (e.g. [95]). 

L'interrogation simultanee des bases de donnees sur le serveur DIALOG a toujours ete suivie 
de la commande 'rd' qui permet d'enlever les doublons. Suite a cette operation, aucune 
reference n"a ete obtenue pour les bases de donnees SPIN et Current Contents Search. 
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IV.5 Coit de la recherehe 

Le temps de connexion aux differentes bases de donnees du serveur DIALOG et le 
nombre de references teledechargecs sont donnees dans le tableau suivant: 

base de donnccs 4 6 8 62 34 144 440 
temps de connexion (h) 0,304 0,802 0.277 0.077 0,135 0,172 0,174 
prix/h ($) 90,00 60,00 90.00 30,00 60,00 60,00 90.00 
nombre de references 
teledechargees 

5 51 3 0 15 5 0 

prk/unite ($) 1,45 1,40 1,45 0,95 1,60 1.10 1,75 
cout total ($) 34,61 119,52 29,28 2,31 32,10 15,82 15.66 

Le cout de la recherche sur DIALOG s'eleve donc a 249,30 $ soit environ :1 496 francs. 

La recherche sur Internet et sur CD-ROM ont ete effectuees en 4 heures et en 2 heures, 
respectivement. 
Le cout de Facquisition des documents primaires utilises dans la partie svnthese est detaillee ci-
apres : 

Pour les theses : - 60 photocopies a partir de microfiches = 60 francs 
- pret inter-bibliotheques : 20 francs 

Pour les articles de periodiques accessibles a la bibliothcque universitaire de Lyon 
I: 7 francs 

Pour les rapports : - 4 venant de 1'INIST : 166,44 francs 
- 2 venant du CEA : 98 francs 

V Conclusion 

La rcchcrchc documentaire s'est cffectuec autour de trois poles : 
- migration des radionucleides dans le site de stockage 
- migration des radionuclcidcs dans les verres de stockage 
- migration des radionucleides dans le /ircalov 

dont les deux derniers interessent plus particulierement ma directrice de recherche. 

Cette rechcrchc a necessite plusieurs etapes : prise de connaissancc du sujet, 
selection des mots-cles et des bases de donnees a interroger et enfin Finterrogation des ces 
bases de donnees. Plusieurs supports ont ete utilises : Internet, le serveur DIALOG et des CD-
ROM. Internet permet une premiere recherche mais la majorite des references provient des 
bases de donnees INIS et NTIS. 

II est important de souligner que la communication avec le commanditaire est 
primordialc. Elle permet de bien cibler le sujet et donc de definir les mots-cles les plus 
appropries pour 1'interrogation des bases de donnees. Par ailleurs, cette communication avec 
les chercheurs permet d'effectuer le tri des notices, travail qui est facilite par une bonne 
connaissancc du domaine de recherche. 
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DEUXIEME PARTIE : SYNTHESE 

Dans le cadre du DESS d'informatique documentaire, la presente synthese a ete 
eftectuee a partir de dix-sept documents : 

- 6 pour la migration des radionucleides dans le site geologique 
- 6 pour la migration des radionucleides dans les verres de stockage 
- 5 pour la pour la migration des radionucleides dans le zircaloy. 

I Gestion des dechets radioactifs a vie longue et de tres haute 
activite [2,4] 

Les dechets nucleaires proviennent a 90 % des centrales nucleaires et des usines du 
cvcles du combustible. Les dechets de categorie B et C representent respectivement 1 % et 
environ 5 % en volume des dechets nucicaires. Leur forte radioactivite et leur periode tres 
longue necessitent de prendre des mesures specifiques pour garantir la protection de la 
biosphere. 

Actuellement. en France, le combustible use est retraite. ce qui genere des dechets de 
procedes, suffisamment contamines en corps a vie longue (dechets de categorie B), et des 
dechets de tres haute activite (dechets de categorie C). Les dechets de categorie B sont 
conditionnes dans du beton et entreposes en attente de stockage. Les dechets de categorie C 
sont vitrifies et entreposes dans des puits betonnes et ventiies sur les iieux memes de ia 
centrale. Ainsi, les dechets perdent une partie de leur chaleur et de leur radioactivite. Ces 
dechets de categorie B et C peuvent sejourner piusieurs decennies dans ies stockages 
provisoires. Pour un stockage defmitif. le stockage profond dans un site geologique est 
envisage. li repose sur le conccpt de barriere multiple (fig. 1, [4]). 

Le dcuxieme mode de gestion du combustible use est celui du stockage direct en couches 
geologiques profondes, apres une periode d'entreposage sous eau, voire ensuite a sec. 

La radiotoxicite du combustible irradie est dominee par differents radioelements suivant 
la periode de temps consideree : 

- pendant les 300 premieres annees, eile provient essentieiiement des deux 
principaux produits de fission (137Cs et 90Sr) et du 244Cm; 

- ensuite, jusqu'a environ 103 ans, elle provient surtout de la decroissance de 
Famericium et du plutonium 

- au-dela. elle est dominee par le neptunium et les descendants de 1'uranium. 
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Figure 1 : Le concept de barriere multiple |4| 
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II Migration des radionucleides dans le site geologique 

Le site geologique constituc 1'ultime barriere a la propagation des radioelements. I/eau 
represente le plus grand risque pour vehiculcr ees radioelements. La barriere gcologique doit 
rempiir differents criteres : stabilite du terrain. absence de eireulation d'eau. bonne conduction 
thermique, bonnes proprietes de retention des radioelements, faible risque d'intrasion humaine. 

Differents sites geologiques de stockage des dechets nucleaires sont etudies : 
- granite 
- argile 
- sel 
- sediments sous-marins 

Des modelcs. bases sur differents scenarios. sont mis en place pour evaluer Vevolution de 
la capacite de stockage de ces differents sites. Ce probleme est examine par de nombreux 
laboratoires, dans un cadre national ou europeen [4|. 

Ces modeles integrent les resultats d'etudes experimentales. qui permettent de mieux 
eomprendre les mecanismes de sorption des radioelements sur le materiau geologique. Le 
terme sorption inclut les differents processus de retardement de la migration. des radioelements 
par interaction avec la phase solide (echange d'ions, adsorption, precipitation des phases 
secondaires, exclusion d'ions...). La sorption est tres souvent etudiee experimentalement par la 
determination des coefficients de distribution (Kd) entre le solide et la solution, a partir de 
mesures statiques (methode de simple equilibre). Cette methode consiste a mettre en contact 
une solution contenant une certaine teneur du radioelement etudie avec une poudre de 
materiau de granulometrie definie. Le Kd, exprime en 1/kg, est le rapport des concentrations en 
radioelements dans le solide et dans le liquide. On peut aussi le rapportcr a la surfaec 
specifique du solide et 1'exprimer en 1/m2. Le coeflicient de distribution a en particulicr ete 
determine pour des mineraux des granites alteres ou non et pour des argiles. 

a) le granite 

Le granite est une roche heterogene composce de differents mineraux, dont les 
principaux sont les feldspaths (60 a 65 %), le quartz (environ 40 %) et les micas (5 a 10 %). 
Les proprietes sorbantes du granite dependent des mineraux qui le eomposent et de leurs 
proportions [11]. Le granite du massif d'Auriat (France) est etudie en vue d'un stockage 
profond des dechets nucleaires. Les coefficients de distribution ont etc mesures. par la methode 
de simple equilibre, dans differents mineraux granitiques : 

- mincraux primaires principaux (feldspath, quartz, mica) du granite d'Auriat pour 
diffcrents radioelements (tableau 1 ; [11]) et eompares a ceux d'une argile, Villite. Un feldspath 
particulier. Vorthose, fait 1'objet d'unc these [46]. Le ncodyme. prcsent dans les dechets 
nueleaires (il represcnte environ 11 % des produits de fission), est alors etudie pour modeliser 
les actinides trivalents, trop difficiles a etudier pour des raisons de radiotoxicite (emetteurs a). 
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Tableau 1 : Proprietes sorbantes comparees (Kd, ml/g) du granite en poudre (40 -100 pm) 
avec l 'argile (illite) pour differents radiomtcleides [11] 

mineral quartz feldspath mica illite 
pH 8.0 8,1 7,5 7,5 

Cs" 20 295 4500(,) 5000 

Sr" 9 32 1200(1) 1200 

Np02+ 5 3,4 gd)(2) 70 

Pu(IV) 200 2400 2.104 (2) 3.104 

Am(III) 2000 6000 2.104 (2) 2.104 

(,) Agitation 8 jours sur mica en poudre 
(2) Biotite prelevee dans le granite d'Auriat 
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- mineraux d'alteration des granites (calcite, smectite qui est une argile (6j). Les 
coefficients de distribution pour le neodyme sont plus eleves dans le cas de la calcite (158 ± 3,8 
1/m2, [6j) que ceux trouves dans 1'orthose (97-110 1/m2, [46]), ce qui prouve que les mincraux 
d'altcration joueront un rdlc prepondcrant dans la sorption des radioelements. En cilct. ces 
mineraux sont surtout localises dans les fissures des massifs granitiques, qui sont les lieux 
privilegies de circulation des eaux souterraines. Les radioelcments seront alors surtout en 
contact avec ces mineraux. 

b) 1'argile 

I/argile, qui peut constituer le site de stockage lui-meme ou un matcriau de remplissage 
des fractures dans le cas des sites granitiques, fait 1'objet d'une etude sur la retention de Cs, 
Np, Amet U [8]. 

Ces differentes etudes permettent de mieux comprendre les mecanismes de sorption des 
radioelements. Ainsi, les argiles, les feidspaths et les micas se comportent comme des 
echangeurs de cations [4, 8]. 

II est important de determiner les conditions experimentales, car les proprietes sorbantes 
doivent etre etudiees dans les memes conditions. 

- Les parametres physico-chimiqucs les plus importants sont le pH, la tempcrature 
et la concentration des autres substances presentes. L'augmentation du pH provoque une 
augmentation de la retention de 1'americium, de 1'uranium et du neptunium sur la silice [10]. 
En 1991, Budiman-Sastrowardoyo a choisi d'effectuer sa recherche a 50°C, qui est dans le 
domaine de temperaturcs prevues dans Venvironnement du site de stockage granitique [6]. Cet 
auteur a mis en evidence 1'inlluence de la temperature pour la sorption du neodyme sur la 
calcite. 

- La cinetique de fixation du radioelement etudie sur la poudre de materiau 
geologique est mesuree afin de determincr le temps au bout duquel 1'equilibre est atteint. Dans 
le cas de 1'etudc de la fixation du neodyme, les temps d'agitation adoptcs pour les experiences 
sont: 

* 4 heures dans le cas de la calcite [6], 
* 6 heures dans le cas de la smectite [6], 
* 2 heures dans le cas de 1'orthose [46]. 

Dans le cas de la calcite, des experiences ont montre qu'une deuxieme cinetique de fixation du 
neodyme a lieu, qui conduit a une augmentation du coefficient de distribution mesurc au bout 
de 30 jours sans agitation. 

- La concentration initiale du radioclemcnt etudie dans le liquide joue un role 
primordial dans la sorption des radioelemcnts. La vitesse de fixation du neodyme sur 1'orthose 
diminue en fbnction de la concentration initiale du radioelement [46]. Par ailleurs, une 
diminution de la concentration en Am, U et Np induit une augmentation de la fixation de ces 
radioelements sur la silice [10]. 

-11 est important d'etudier 1'influence de la granulometrie de la poudre de solide 
etudie sur la sorption. Cest le cas du quartz et des felspaths, qui sont des cristaux a structure 
massive impcrmcablc [11]. Cette propriete est verifiee par la determination du coefficient de 
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distribution du ncodyme sur Porthose [46]. Ce coefficient vaut 3.3.1()4 1/kg pour 1'orthose de 
40-80 um et 5.5.1041/kg pour 1'orthose de 25-71 |im. 

La sorption depend aussi d'autres parametres : 
- Elle varie en fonction des radioelements et du milieu geologique. L'ordre 

d'affinite des radioelements sur la sEce est le suivant: Am > U > Np [10]. Par ailleurs, dans le 
cas du eesium, 1'affinite pour les argiles croit dans le sens : illite > smectite > kaolinite [lOj. 

- La composition de 1'eau souterraine et donc 1'etat de complexation de Pelement 
en solution joue aussi un role important dans la sorption : la presence d'EDTA dans la solution 
defavorise la sorption du neodyme sur Porthose et la calcite [6, 46[. 

- La presence de particules et colloides dans les eaux peut avoir un effet positif ou 
negatif sur la mobilite des radioelements. Les substances humiques, generalement issues de la 
decomposition des debris vegetaux et animaux, sont des entites colloidales. Les acides 
humiques et fulviques representent la plus grande parue de ces substances humiques dans les 
eaux. Par exemple, de faibles concentrations d'acides humiques favorisent la sorption de 
Pamericium sur la sEce, alors que pour de plus fortes eoncentrations de ces acides (au-dela de 
la concentration de saturation de 1'oxyde) le radioelement reste en solution [10]. 

Quand les mesures sont suffisamment nombreuses, differents modeles mathematiques 
peuvent etre appliques en vue de decrire la sorption des radioelements. Ainsi, le modele 
d'echange d'ions semble decrire les phenomenes de sorption de Pamericium sur la silice [10]. 
De meme, les premiers resultats d'une modelisation de la retention de differents radioelements 
(Cs(V), Np(V), Am(III) et U(VI)) sur des matcriaux argileux sont presentes par Gorgeon en 
1994 [8]. 

III Migration des radionucleides dans les verres de stockage 

Les dcchets de tres haute activite, constitues de produits de fission, d'actinides et de 
produits d'activation, sont vitrifies. Le verre de stockage est alors la premiere barriere pour 
limiter les risques de migration des ladionucleides. Des verres synthetiques borosilicates sont 
utilises. Cest le cas du verre frangais R7T7 dont la composition est donnee dans le tableau 2 
[43]. Toutefois, la possibilite d'employer des verres naturels, comme les basaltes, est aussi 
etudiec. 

Comme nous Pavons vu prccedcmment, Peau est le principal vecteur de migration des 
radionucleides. Tout d'abord, il est important de noter que des verres dont la composition 
varie en presence d'eau sont stables pendant des billions d'annees en milieu anhydre [60]. 

Des experiences menees en laboratoire dans differentes conditions d'analyse permettent 
de mieux connaitre les proeessus de corrosion des verres de stockage dans differents milieux, 
et Pintluence de cette alteration sur la migration des radioelements. Grambow synthetise 1'etat 
des connaissances en 1990 a ce sujet [60]. Le taux de corrosion des verres de stockage depend 
de differents facteurs phvsico-chimiques tels que la composition du verre, le pH, la 
temperature. Pirradiation et la radiolyse [60]. 
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Tahleau 2 : Pourcentage en poids d'oxydes des principaux constituants du verre inactif 
simule R7T7 [43] 

Si02 45.48 

B2O3 14,02 

Na20 9,86 

A$2O3 4,91 

CaO 4,04 

Fc:0. 2,91 

ZnO 2,50 

La203 0.90 

Ce203 0,93 

Nd203 1,59 

uo2 0,52 

Xh()2 0,3 

Reste 12,01 

Tableau 3 : Vitesse de dissolution du verre R7T7 (g.m2.fl) [43J 

molarite 
(mol.F1) 

I1P042 nco. so.r 

5.10"3 0,056 ± 0,005 0.076 + 0,003 0,096 ± 0,002 

10"5 0,103 + 0,006 0,129 ±0,010 0.134 ±0.009 
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Differents processus ont lieu pendant la corrosion du verre [20, 60] : 

- difYusion de 1'eau dans le verre et echange d'ions alcalins. Ces processus 
conduisent a la formation de deux couches a la surface du verre : une couche inteme de 
dilfusion et une couche hydratee exteme appelee 'gel'. 

- puis, avec le temps, des elements passes en solution reprecipitent sur la surface 
hydratee et forment des phases secondaires cristallines. Ces phases sont couramment des 
argiles, des zeolites et des oxydes et hydroxydes de metal. L/altcration du verre R7T7 a 190°C 
par une saumure riche en NaCl conduit a la formation en particulier des phases cristallines 
suivantes : poweffite, coflMte, analcime, quartz, barytine, anhydrite et saponite [42]. 

La formation de ces differentes couches d'alteration est importante pour la migration des 
radioelements : le gel est enrichi en actinides [20]. Parmi les phases cristallines formees lors de 
1'alteration du verre R7T7 a 190°C par une saumure riche en NaCl, la powellite et la coffinite 
contiennent du neodyme et de Furanium, respectivement [42]. Les phases cristallines sont plus 
stables que le verre [60]. Par ailleurs. la corrosion du verre dcpend du taux de sEce transfere 
dans la solution a travers les dilfercntes phases [20, 60]. 

La dissolution du verre et donc la migration des radionucleides dependent de la 
composition de la solution : la vitesse de dissolution du verre R7T7 par des solutions 
phosphatees, carbonatees et sulfurees est deux fois plus elevee a faible molarite (10-5 mol.l"1) 
qu'a forte molarite (5.10"3 mol.l'1 ; Tableau 3, [43]). L'influence de la nature de 1'anion est 
visible notamment a forte molarite (Tableau 3). De plus, pour ces trois milieux. seulement 0,05 
a 1,5 % des terres rares (analogues geoehimiques des actinides) et du thorium passent en 
solution, 95% de ces elements etant fixes sur des colloides. En presence d'ions phosphates, 
cette fraction baisse pour atteindre 70 % [43]. La formation des colloides est donc un facteur 
important dans la migration des radionucleidcs. Des experiences ont montre que pratiquement 
tout le plutonium et 1'americium etaient concentres dans des colloYdes [53]. 

Enfin, des experiences sont mcnecs en presence des differents matcriaux geologiques 
retenus pour le stockage [60]. L'Allemagne ayant retenu les ddmes de sel de Gorleben comme 
site de stockage pour tous les types de dechets nucleaires. 1'alteration du verre R7T7 est 
ctudiee dans une saumure riche en NaCl [42]. En France, differents sites de stockage sont 
envisages. entre autres les argiles. L'alteration du verre R7T7 depend du type d"argile [26]. 

Les differents processus qui ont lieu pendant la corrosion du verre sont pris en 
consideration dans les modeles mathematiques [20]. 
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IV Migration des radionucleides dans ie zircalov 

Le zircaloy, qui constitue les gaines du combustible nuclcairc dans les centrales de type 
PWR, est un alliage de zircorrium. Les alliagcs les plus utilises sont le zirealoy-2 et le zircalov-
4, dont les compositions sont indiquccs dans le tableau 4 [81]. Ils contiennent tous les deux 
plus de 98 % de zirconium. 

Tableau 4 : Composition du zircaloy-2 et du zircaloy-4 en pourcentage (poids) 
[81] 

Alliage Sn Fe Cr Ni Zr 

zircaloy-2 1,5 0,12 0,10 0,05 98.23 

zircalov-4 1,5 0,20 0.10 0,005 98,275 

II est important de noter que le zircaloy, contrairement aux verres de stockage, est irradie 
dans le coeur du reacteur. De nombreuses etudes portent donc sur le comportement mecanique 
du zircaloy lors de 1'irradiation (e.g. [95]) et en cas d'accident majeur dans les ccntrales [96](1). 

La gestion des dechets radioactifs donne lieu a des normes tres strictes. Ainsi par 
exemple, aux Etats-Unis, la Commission de Regulation Nuclcairc (NRC) a fixe des normes de 
securite pour le stockage direct du combustible use : les gaines du combustible nucleaire 
doivent former une barriere efficace a 100 % pendant 300 a 1000 ans. 

Durant Pirradiation du combustible, diftercnts radionucleidcs se retrouvent dans lc 
zircaloy. Si le combustible est retraite, le zircaloy represente alors un dechet de categorie B. 
Dans le cas du stockage direct du combustible use, il est important de connaitre la repartition 
des radionucleides dans les gaines de zircalov. Une etude a ete spccialement menee sur la 
repartition des radionucleides dans le zircaloy-4 [97]<2). 1/originc de la radioactivite dans les 
gaines du combustible irradie provient de divcrs processus, en particulier de 1'activation des 
constituants du zircaloy-4 et des impuretes qu'il contient, de 1'implantation de produits de 
fission et de la capture de tritium. Cette etude fait etat de la repartition des radionucleides 
comme suit: 

- plus de 98 % des produits de fission sont presents dans le 10 premiers micrometres de 
la surface interne du zircaloy-4 

- la distribution des produits d'activation comme 60Co est homogcne dans la gaine de 
zircaloy-4 sauf dans la surface exteme 

- la distribution du tritium tend a devenir heterogene avec 1'augmentation du taux de 
combustion du combustible. 

111 trouve lors de Finterrogation de la base de donnecs INIS. 
12» procure par N. MONCOFFRE. 
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Par aillcurs. Chambre et al. ont mis au point en 1986 des modes de calcul pour modeliser 
la migration des radionucleides a travers des trous de petites tailles de differentes formes et 
dont le nombre varie [79]. Cette etude met en evidence que la migration des radionucleides 
n'est pas negligeable a travers des trous de petites tailles. et est donc a prendre en 
consideration dans le cas des gaines du combustible irradie. Ces defauts sont crees par Faction 
combinee de Firradiation. de la corrosion et des contraintes dans ies gaines du combustible. 

Enfin, le zircaloy-2 et le zircalov-4 sont tres resistants a la corrosion dans differents 
milieux. Cette propriete, due a la constitution d'un film protecteur a leur surface, est 
particulierement importante dans le cas d'un stockage direct du combustible irradie. Rappelons 
ici que Feau est non seulement un agent de corrosion mais represente aussi le principal element 
de transport des radionucleides. Une etudc est en particulier menee sur le comportement du 
zircaloy-2 et du zircaloy-4 en presence d'un environnement simulant Feau trouvee dans le 
Yucca Montain, Nye County, Nevada, qui est un site particulierement etudie pour le stockage 
des deehets radioactifs en site geologique aux USA [81]. Differents tests sont effectues a 22°C 
et a 95°C dans des conditions reproduisant celles pouvant etre rencontrees dans la realite. Ces 
experiences ont mis en evidence que les alliages sont inactifs et ont des taux de corrosion tres 
faibles. Toutefois, ces resultats dependent du mode de preparation des echantillons. 

¥ Conclusion 

L'etude de la migration des radionucleides dans le site geologique, dans les verres de 
stockage et dans le zircalov est particulierement importante pour determiner les conditions du 
stockage profond du combustible use. 

Les eaux souterraines circulant a grande profondeur representent le plus grand risque 
pour la migration des radionucleides. 

Le site geologique represcntc la dernicre barriere de stockage. La sorption des 
radionucleides sur les differents mineraux constitutifs du milieu geologique dcpend de 
nombreux parametres qui sont etudies en laboratoirc, en particulier avec des methodes 
statiques. Les resultats de ces etudes sont exploites dans des modeles mathematiques. 

Dans le cas du retraitement du combustiblc irradie. les dechets de categorie C sont 
vitrifies. Les mecanismcs de corrosion de ces verres sont etudies dans differents milieux. Des 
modelisations sont aussi effectuees. 

Dans le cas d'un stockage direct du combustible irradie, la gaine en zircalov represente la 
premiere barriere de stockage. Des etudes portent sur la repartition des radionucleides dans le 
zircaloy (etudes en laboratoire), et sur des modelisations pour connaitre la migration des 
radionucleidcs dans le cas ou la gaine presente de trous de petites tailles. Enfin, la corrosion du 
zircaloy est aussi etudiee. 
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CONCLUSION GENERALE 

La prcsente ctude m'a permis tres concretcmcnt de me familiariser avec les differentes 
phases d'unc recherche bibliographique : appropriation du sujet, recherche et selection des 
bases de donnees a interroger, interrogation de ces bases, tri des references pertinentes et 
expioitation des resultats. 

Dans le cadre du DESS, Fexploitation des resultats a ete limitee a Fanalyse d'un nombre 
restreint de documents. Cette analyse meriterait d'etre poursuivie, voire completee (examen 
des references japonaises). 

I! est important de noter que beaucoup de references pertinentes sont relativement 
recentes et d'origine variee, ce qui montre 1'interet soutenu que la communautc scientifique 
porte au probleme des dechets des centrales nucleaires. Un suivi regulier des publications 
semble donc judicieux. 
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