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Abstract

Le laboratoire souterrain HADES est creusé dans I'argile de Boom, formation de référence sélectionnée en
Belgique pour I'étude du stockage des déchets nucléaires. Des expériences relatives aux effets produits par
les déchets vitrifiés sur les matériaux y sont menées (projets CERBERUS et CORALUS). Des tests sont
également faits sur le comportement des radionucléides : eau tritiée, percolation du 134Cs durant sept ans,
migration en 3D, percolation de I'américium et du technétium. La caractérisation géochimique de l'argile a
aussi été étudiée (expériences ARCHIMEDE, ORPHEUS, MORPHEUS, PEGASUS). Les mesures in situ
sont compétées par des expériences faites en laboratoire de surface ainsi que par la modélisation.
Laboratoire souterrain, irradiation, matériaux, migration.

Belgian R&D program on waste of medium or high activity carried on in the underground laboratory
HADES in Boom clay

The HADES underground laboratory sits in the Boom clay geological formation selected in Belgium for the
study of radioactive waste disposal. The experimental work carried out in the laboratory includes the
following: study of the effects of vitrified waste on the surrounding materials (projects CERBERUS and
CORALUS), tests on the behaviour of some radionuclides (tritiated water, 184cs percolation during seven
years), 3D migration, percolation of americium and technetium, geochemical characterization (projects
ARCHIMEDE, ORPHEUS, MORPHEUS, PEGASUS). The in situ experimentation is supplemented by

surface laboratory experimentation as well as by modelling studies.
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L’ONDRAF (Organisme national des déchets radioactifs
et matieres fissiles enrichies) considere I'argile* de Boom
comme la formation-héte de référence pour la recherche et
I’évaluation d’une solution de dépdét en profondeur pour les
déchets MAVL* et HA* ; I'objectif étant de démontrer qu’il
existe une solution s(ire pour la gestion a long terme de ces
déchets et qu’elle peut étre mise en ceuvre sans préjuger de
I’endroit ou, le cas échéant, cette mise en ceuvre aura lieu. La
zone nucléaire de Mol-Dessel est considérée comme le site
de référence pour les études méthodologiques relatives a
I’argile de Boom [1-2], qui est une argile silteuse peu indurée
appartenant au Rupélien et située a une profondeur
comprise entre 290 et 190 m sous la zone nucléaire de Mol-
Dessel. Le programme de R & D a débuté en 1974 au Centre
d’Etudes Nucléaires de Mol (SCK-CEN).

Parallélement aux recherches réalisées dans les installa-
tions de surface, des études sont également conduites dans
le laboratoire souterrain HADES (« high-activity disposal
experimental site »), opérationnel depuis 1984. Depuis sa
mise en service, diverses générations d’expériences in situ
se sont succédées. Celles-ci portent entre autres sur la géo-
chimie de I'argile de Boom, le comportement des radionu-
cléides* (transport et chimie), ainsi que sur le comportement
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Underground laboratory, irradiation damage, migration of radionuclides.

de divers matériaux susceptibles d’étre présents dans le
champ proche (matériaux cimentaires et métalliques,
déchets vitrifiés) [3-4]. Les expériences relatives aux déchets
vitrifiés, au comportement des radionucléides et a I'acquisi-
tion des parameétres géochimiques de I'argile de Boom font
I’objet du présent article.

Une spécificité des études relatives au comportement
des verres menées dans le cadre du programme belge est la
réalisation de tests dans le laboratoire souterrain avec des
échantillons de verres inactifs et faiblement dopés. Un des
avantages des expériences in situ est le maintien sur de lon-
gues périodes de conditions stables représentatives de
celles qui prévaudront en évacuation (contréle plus aisé des
conditions expérimentales). Les expériences in situ permet-
tent d’atteindre des taux de réaction trés avancés avec un
nombre élevé d’échantillons représentatifs de différents
types de verre et ce dans des conditions identiques. Parmi
les différents types de verre testés figurent les verres
PAMELA, produits par I'ancienne usine de retraitement



Chimie en milieu naturel

Eurochemic située sur le site de Belgoprocess a
Dessel, et les verres SYNATOM, produits par I'usine de
retraitement COGEMA située sur le site de La Hague.

Différentes techniques d’analyse ont été appliquées
dont la spectrométrie de masse d’ions secondaires
(SIMS), particulierement bien adaptée pour I’'analyse de
surface des échantillons. Des données fondamentales
ont été obtenues sur les mécanismes de dissolution
des verres. La durabilité des déchets vitrifiés (« input
data » requises pour les évaluations de slreté) a été
inférée entre autres des données de tests in situ de
longues durées. Trois comportements distincts en
fonction du temps ont été mis en évidence a partir des
mesures de perte de masse des échantillons [5] : une
vitesse de dissolution proportionnelle & Vt, & t et a t2.
Les profils d’analyse SIMS confortent les hypotheses
avancées quant aux mécanismes de dissolution
postulés. En partant du verre sain, trois zones, dont
I'importance relative varie d’un cas de figure a 'autre,
ont été identifiées : une zone de diffusion, une zone
altérée (« gel layer ») et une zone de précipitation [6].
Pour les durées et les conditions expérimentales
appliquées, on observe selon les cas de figure soit une
dissolution congruente, soit une dissolution sélective
(lixiviation* préférentielle de certains éléments).

Parmi les diverses expériences conduites dans le
laboratoire souterrain HADES, on mentionnera en
particulier le projet CERBERUS (« control experiment
with radiation of the Belgian repository for underground
storage »).
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L’expérience  CERBERUS [7], menée de 1987
a 1998, constitue la principale étude in situ des effets
occasionnés sur l'argile de Boom ainsi que sur
différents matériaux potentiels pour le champ proche
par la mise en dépot d’un colis de déchets vitrifiés (présence
de sources 89Co destinées a créer un champ de
rayonnement gamma représentatif d’'un tel colis,
température amenée dans la formation argileuse a dépasser
100 °C par endroits). Le dispositif expérimental est illustré a
la figure 1. Les résultats rapportés dans le cadre de cette
expérience montrent que Iirradiation gamma n’a pas
d’influence significative sur le comportement des verres
dans l'argile [7].

Un autre projet d’envergure est le projet européen
CORALUS (« Corrosion of active glass in underground sto-
rage conditions »), débuté en 1996 et qui se poursuivra pour
les tests de plus longues durées (10 ans) jusqu’en 2013. Il
s’agit de tests intégrés réalisés a 30 et 90 °C, en présence et
en I'absence d’un champ d’irradiation gamma (représentatif
d’un colis de verre réel), et avec différents matériaux de
remblayage répartis sur quatre tubes d’essai modulaires
différents (figure 2). Outre des échantillons inactifs, des
échantillons de verre dopés avec des teneurs en neptunium,
plutonium et américium correspondant aux quantités nomi-
nales du verre réel SYNATOM (COGEMA) sont utilisés [8-9].

Comportement des radionucléides
dans l'argile de Boom

Des tests de migration in situ ont été entrepris aussi bien
avec des éléments peu ou non sorbés qu’avec des éléments
fortement sorbés. Les objectifs des tests réalisés dans le
laboratoire souterrain sont :

o de vérifier I'applicabilité des paramétres de migration
déterminés en laboratoire de surface (aussi bien pour les

Figure 1 - Schéma de I'’expérience in situ CEBERUS.

Figure 2 - Exemple de tube d’essai utilisé
dans le cadre de [I'expérience in situ
CORALUS.

espéces peu ou non sorbées que pour les especes fortement
retardées) ;

e de tester les modéles de migration a grande échelle
(augmentation linéaire de I’échelle d’un facteur 50 entre les
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Tableau | - Facteurs et/ou processus déterminant le comportement des radionucléides dans I'argile de Boom.
? : a confirmer, + : espéces faiblement ou modérément retardées, ++ : especes fortement retardées.

| Cs C(HCO3)
Eh

Matiere organique

Exclusion anionique + +
Filtration moléculaire

Sorption ++ +(?)
Immobilisation (solubilité

limitée)

tests en laboratoire de surface réalisés sur des carottes
d’argile et les tests in situ réalisés dans le laboratoire
souterrain). Cette partie du programme ne concerne que les
espéces peu ou non sorbées (eau tritiée ou HTO, I, H14CO3').

L’argile de Boom a I'aplomb de la zone nucléaire de Mol-
Dessel étant caractérisée par une conductivité hydraulique
verticale (Ky = 2.107'2 m/s) et un gradient hydraulique naturel
(2 m de colonne d’eau sur 100 m d’épaisseur d’argile) tres
faibles, la migration des radionucléides y est essentiellement
controlée par la diffusion ; I'advection (convection) ne jouant
qu’un roéle secondaire. Deux tests réalisés in situ dans le
laboratoire souterrain illustrent trés bien cette propriété, dont
un, celui réalisé avec de I'eau tritiée, met en jeu des échelles
spatiales et temporelles importantes [10].

Un test de migration a I’échelle métrique, débuté en
1988, démontre sans ambiguité que la migration de I'eau
tritiée releve d’un processus diffusif. Les résultats
expérimentaux obtenus jusqu’a présent sont en effet en trés
bon accord avec les prédictions théoriques calculées a partir
d’'un modele strictement diffusif utilisant les parametres
déterminés dans le cadre de tests en laboratoire de surface.

Un test de percolation avec du 134Cs mené durant sept
ans sous un gradient hydraulique trés élevé (600 a 1 300,
alors que le gradient naturel est de 0,02) indique un effet de
percolation insignifiant (profil d’activité dans la carotte
d’argile quasiment symétrique par rapport a la position
initiale de la source), démontrant ainsi que, méme dans ces
conditions extrémes, la migration du césium reste
essentiellement déterminée par la diffusion.

Un test de migration en trois dimensions a débuté en
1996 (injection d’un cocktail de carbonates marqués au '4C
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et d’eau tritiée). Les données inhérentes a I’eau tritiée sont
conformes aux prédictions théoriques. Des difficultés
expérimentales rendent les mesures relatives aux ions
bicarbonate actuellement peu fiables (évaluation des
procédures en cours).

Dans le cadre de I'expérience CERBERUS, un test de
percolation avec de I'américium (actinide trivalent trés
sensible a la complexation par la matiere organique) et le
technétium (élément trés sensible au potentiel redox) a été
réalisé. Aucun effet significatif d0 au réchauffement et a
I’irradiation n’a été observé pour ces deux éléments [1, 7].

Les facteurs et/ou processus déterminant le comporte-
ment des radionucléides dans I'argile de Boom sont repris
dans le tableau I [2].

Des études concernant la caractérisation géochimique
de l'argile ont aussi ét¢ menées dans le laboratoire
souterrain. L’expérience  ARCHIMEDE (« acquisition et
régulation de la chimie des eaux en milieu argileux pour le
stockage de déchets radioactifs en formation géologique »)
a significativement amélioré les connaissances dans ce
domaine [11]. L’expérience ORPHEUS (« oxidation reduction
potential and pH experimental underground station »), visant
spécifiquement a la détermination du pH et du potentiel
redox (Eh), a été installée dans le laboratoire souterrain fin
2000 [12-13]. Les résultats acquis jusqu’a présent
corroborent ceux rapportés précédemment. Un schéma
de ’expérience est présenté a la figure 3.

L’expérience MORPHEUS (« mobile
organic matter pore water extraction in
the HADES experimental underground
site), mise en place dans le laboratoire
souterrain en 2001, permet d’échan-
tilonner l'argile sur une épaisseur de
I’ordre de 40 m (phases solide et liquide)
et de suivre I'’évolution du milieu en fonc-
tion du temps apres la mise en place du
piézométre. L’'un des principaux objec-
tifs de cette expérience est la caractéri-
sation de la matiére organique [14]. Les
résultats d’analyses des échantillons
prélevés montrent des variations au
niveau de la composition de I'’eau inters-
titielle* argileuse. Ces variations peuvent
généralement étre expliquées sur base
du modéle « Boom clay equilibrium »
existant, lequel s’applique a un systeme
considéré a [I'équilibre. Ce modéele
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combinant solubilité et échanges ioniques permet d’interpré-
ter les compositions d’eau interstitielle observées.

La détermination de la pression partielle en CO, (Pcop)
dans les conditions in situ est actuellement I'objet de
mesures. |l s’agit de I'expérience PEGASUS (« partial
pressure evolution of dissolved gases in real underground
situations ») qui a débuté en 2004.

Les données acquises dans le cadre de I'expérience
CERBERUS indiquent que la composition minéralogique de
I’argile de Boom n’est pas significativement modifiée par le
réchauffement et Iirradiation, le pH de la solution reste
approximativement neutre et son potentiel redox reste
réducteur.

L’ensemble des données acquises jusqu’'a présent
montrent que largile de Boom posséde une série de
caractéristiques géochimiques et physico-chimiques tres
favorables a la rétention des radionucléides [1-2] :

- milieu réducteur (~-270 mV/EHS) et légerement alcalin
(pH = 8,2) favorisant la réduction des espéces sensibles au
potentiel redox en espéces peu solubles,

- capacité d’échange cationique élevée,

- ultrafiltration des colloides, et notamment des colloides
organiques auxquels sont partiellement associés certains
radionucléides, qui limite ainsi leur mobilité.

Afin d’'une part d’évaluer le comportement des divers
matériaux dans le champ proche, et d’autre part de caracté-
riser la roche-h6te (géochimie de [largile de Boom,
comportement des radionucléides), trois approches sont
poursuivies : études in situ dans le laboratoire souterrain
HADES, études dans les installations de surface et modélisa-
tion. Ces trois démarches contribuent spécifiquement et de
fagon complémentaire a I'obtention d’arguments visant a
démontrer la robustesse du systeme de dép6ét (« confidence
building »). Les tests in situ permettent par ailleurs de contro-
ler et d’imposer aisément des conditions représentatives
d’un dépbt sur de longues périodes (conditions stables). Les
mesures in situ sont quasiment incontournables pour la
détermination de certains parametres géochimiques de la
formation-h6te comme le pH, le potentiel redox ou encore
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