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Résumé

Les études exhaustives sur la dissolution du combustible irradié a l'intérieur d'un conteneur de
déchets nucléaires ont été passées en revue. Le facteur le plus important qui agit sur la
dissolution du combustible est la condition redox créée a la surface du combustible par la
radiolyse de I'eau, la facon dont elle évolue dans le temps a mesure que les champs de
rayonnement décroissent et la maniéere dont elle est influencée par la présence de capteurs
d'agents oxydants, particulierement le H,, produits par la corrosion de la membrane d'acier a
I'intérieur du conteneur.

Si le conteneur fait défaut rapidement et que nous sommes en présence de conditions
d'oxydation, le processus de dissolution du combustible sera une réaction de corrosion
favorisée par le H,O, produit par radiolyse. A mesure que les champs de rayonnement
décroissent et que le niveau d'oxydation diminue, le taux de corrosion du combustible diminue.
Le taux, et son évolution dans le temps, seront influencés par la formation de dépéts de
produits corrosifs, facilitée par le calcium et le silicate contenus dans l'eau souterraine, qui
favorisera la formation d'uranium en état insoluble UY'. Ces dép6ts pourraient en partie bloquer
le processus de corrosion du combustible, mais ils pourraient aussi amener la formation de
zones locales d'acidité, ou le taux de corrosion serait accéléré. Ces zones se retrouveraient
dans des pores des dépbts et/ou dans des imperfections a la surface du combustible. Si l'eau
souterraine contient suffisamment de bicarbonate, la formation des dépbts serait inhibée et le
processus de corrosion du combustible serait possiblement accéléré par la formation de
complexes de bicarbonate d'uranyle.

A mesure que les conditions redox deviennent moins oxydantes, ces problémes deviennent
moins importants. La production d'acidité a méme les dépbts est improbable et étant donné que
le taux de corrosion est limité par la concentration d'oxydants disponibles, l'influence du
bicarbonate sur le taux de corrosion disparait. Pour les débits de dose suffisamment faibles, un
seuil pour la transition de la corrosion a la dissolution chimique a été identifié de maniére
électrochimique et validé par des mesures du taux de dissolution sur du combustible irradié et
des échantillons d'UO, dopés alpha. Dans le cas du combustible CANDU, on estime que ce
seuil surviendrait dans la période de 10 000 & 20 000 ans. Au-dela de ce seuil, la dissolution du
combustible sera contrélée par la solubilité et sera trés lente.

La transition de la corrosion radiolytique a la corrosion chimique peut étre provoquée tres
rapidement en présence de capteurs d'agents oxydants, particulierement le H,. De faibles
concentrations de H, peuvent supprimer la condition redox au niveau du seuil, méme en
présence de combustible irradié a rayonnements gamma/béta élevés. Pour des concentrations
suffisamment élevées, la création de la réaction réversible Hy/H" sur des particules epsilon de
métal noble peut produire une protection galvanique du combustible contre la corrosion. Cet
état pourrait possiblement protéger le combustible contre la corrosion presque dés la
défaillance du conteneur. Dans de telles conditions, la dissolution du combustible et les
émissions de radionucléides seraient extrémement faibles.






