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a Le contexte

O La France a produit environ 75000 futs
de déchets bitumés
O 62 000 fats sur le site CEA-Marcoule
Q 13 000 sur le site ORANO de la Hague

O La question du risque d’incendie en
entreposage ou en stockage est
régulierement posée

O Plusieurs accidents sont survenus lors des
opérations de bitumage en température

Lors de la coulée ou dans les premieres heures
de refroidissement

O Afroid, en entreposage

Aucun incident n’est intervenu sur une
période de plus 50 ans aussi bien en France
gu’a l'international
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Essais thermiques 1 kg

O Observer les phénomenes liés a la montée en température

@ Echantillon d’un kg parcouru par un réseau de 7 x 3 thermocouples
5 familles d’enrobés testées représentatives des productions passées

O 6 paliers de température imposée en parois verticales
100, 150, 180, 200, 250 et 300°C

Evolution des températures
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d Exemple d’évolution des températures pour 2 essais
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Essais thermiques 1 kg

Comparaison expérience / calcul

O Pas d’inflammation jusqu’a une
température imposée de 300°C en
paroi |

0 LUenrobé est chauffée a 300°C 3
pendant 1/2h lors du dernier palier
O Les sels de co-précipitation n’ont pas

abaissé la température d’auto 0 ‘
- . . . 0 1800 3600 5400 7200 9000 10800
inflammation du bitume, qui reste au Temps en secondes
Centre (points de mesure) + Intermediaire (points de mesure)
dessus de 300°C B et e . T
O Latteinte de I'auto-inflammation du — -
bitume a nécessité une température > Modélisation

supérieure a 400°C en paroi \ S
- 1 parametre clé : Diffusivité

O Début de pyrolyse du bitume
détectée a partir de 200°C pcpg_: _ laj(er_T>
O La perte de masse reste inférieure a ror r
10% a 300°C

» Modele et essais concordent

Commissariat a I’énergie atomique et aux énergies alternatives P JOURDA DEN/DDCC 18 novembre 2019



o270 Les criteres de sureteé relatifs au confinement

O Le confinement des radionucléides est assuré par
la matrice bitume

- Perte totale du confinement si inflammation du bitume, fixée
a 300°C
e || faut dépasser une température de 300°C pour que l'enrobé

brile. Uhypothese d’'une combustion auto-entrenue est
considérée. Une fois enflammé, le bitume brile completement.

e Pour l'inflammation il faut une condition indispensable : réunir
les trois composantes du triangle du feu : Combustible,
Comburant (oxygene de l'air) et Source d’ignition.

- Début de la dégradation du confinement, fixée a 200°C

e Le bitume se transforme en gaz sous |'effet de la chaleur a partir
de 200°C (pyrolyse).

e C’est un phénomeéne partiel (< 10% en masse jusqu’a 300°C) et
lent qui s’arréte si 'apport de chaleur externe diminue.

! B
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Déclenchement de réactions exothermiques
liées a la présence des sels

Température base 100

O RGppEI: gyl — Profil pour t=1800s

—— Limite des réactions exothermiques

O Le caractere isolant du bitume
conduit a des gradients de
température interne importants ﬂ\

40

Qf . Ve .
80| zone interne n'ayant pas reagie

A Le front de chaleur se propage

lentement vers le centre car la Température de P Zone activée
diffusivité est faible 20 | sériode de 5

Q Elévation de 50 °C au coeur apreés | mines
80 minutes avec une sollicitation oor 002 003 oo ogs  laven(m

externe de 100°C

0 Le déclenchement des réactions st
chimiqgues exothermiques se
produit apres |'atteinte d’un seuil |
de température

O A uninstant donné, seule une faible partie du volume de

I’'enrobé atteint les conditions de température permettant le

déclenchement des réactions exothermiques
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L'irradiation modifie-t-elle les transferts thermiques
_ internes ?

O Effets de l'irradiation sur les enrobés

Cea

O Laviscosité est augmentée marginalement

La matrice bitume N
se réticule par _
les atomes d’hydrogéne ™S Apres

irradiation

O Lapparition de bulles de dihydrogene

La diffusivité thermique est augmentée de
moins de 10% pour un enrobé contenant 10% en
volume de bulles d’hydrogene

~—Gonflement Visco 50MPa.s)
~—Gonflement (Visco 18MPa.s)
~—T5 (L/an)

o ~ ]

v
ree (L/an)

STEL QP

Terme sou

Les bulles s’évacuent tres rapidement si le e |
bitume est chauffé au dessus de 80°C we |

o - (] w o

La production de bulles diminue au cours du T e
temps avec la décroissance

Température interne a un rayon correspendant a 10% du volume central
Tempeérature °C

empérature
100

O Les caractéristiques thermiques dont la
diffusivité évoluent peu avec l'irradiation

-0.8 107 mis, Bitume pur
== 1.0 1077 mis; Enrobé minimum
1.2 107 mis, Enrobé maximum

O Les essais sur des enrobés neufs sont : | /e
représentatifs E—
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a Comportement des bulles avec la température

O Leffet de la hausse de température est N ]
plus important que I'effet de I'irradiation N
sur la viscosité : N\ | e
s S | —oruo
0 Laugmentation de la valeur de la i D =y
viscosité correspondant a une dose o A W
de 1 MGy est compensée par une Ny
hausse d’environ 10°C de W w W W e
température ,
Temps de montée = (pbitume — Py az)'gR
3n Hauteur
O Au-delade 110°C, I’hydrogéene Tampe @vacuatondo s de radilyse
initialement présent sous forme de bulles | ™~ 777 o7
a disparu en moins d’1 heure / —2 i
O Laprésence de bulles et le L ] ==
déclenchement de réactions ; M

107

exothermiques (au-dela de 150°C) sont
découplés lors d’'une montée en

rd
10 <

. > A " i ; .
1 1000 10°

tem pé ratu re viscosité en Pa.s
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Comportement des bulles avec la température

Tempeérature interne et remontée des bulles

Situation a 120 minutes

T e *(
Température appliquée aux parois
Température ('C 0.15
150 b R
100
50
0 Temsp (min
0 100 200 300 400 SR 0.10
Production de gaz en (m3) 45
3 Hawteur (m)
1.5 x107
t.x10~ f
¥ 0.05
5.x10710 0.0
111 40 29 0 20 40 60

Popupation de bulles présentes

Cote (n) 0.04 -0.04 Coté (m)

0.0005 0.0010 0.0015 0r
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a Synthese du comportement en température

Température maximale des
expériences moyennne
échelle : 300°C minimum

Point éclair du bitume
230°C minimum

Analyse
thermogravimétrique et
détection de composants
gazeux :200°C

Résultats des essais
moyenne échelle : 140°C

Montée des bulles en
quelques heures : 80°C

Conditions d'entreposage
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Critéres liés au
confinement des matiéres radioactives
- oo -
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Les apports possibles de chaleurs a I’enrobé

O Les apports externes

[ Le feu dans I’environnement proche du colis de stockage

® Les essais avec des flts et surf(t EIP avec les nouveaux conteneurs
de stockage en béton

d Un feu interne hypothétique a l’intérieur du colis de
stockage adjacent

® Les conséquences simulées sur les fats d’enrobés
=» Les seuils de sollicitation sur le fiit d’enrobé

O Les apports internes

 Les réactions exothermiques

® Les parametres au regard de la gamme de température d’intérét
Les valeurs d’énergie et de puissance sur la gamme 50-200°C
La température de début des réactions exothermiques
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Essais thermique a I’échelle réelle sur colis de
stockage CS4 (Andra)

O Essais selon un profil de température
1ISO 834 1h (max > 900°C)

Q colis de stockage clavé en béton

La température de surface des f(ts d’enrobé bitumé
reste inférieure a 100°C

En moyenne, 75°C a 26 mm de la surface a I'exception
de quelques capteurs a 95°C

Q colis de stockage non clavé

88°C a la surface des flts apres 300 minutes

7

69°C a 26 mm de la paroi apres 1400 minutes soit plus
de 23 heures.

O Laugmentation de |'épaisseur du conteneur
de 12 3 20 cm diminue de 30 % de |la hausse
de température au niveau du fit

O L'épaisseur de béton est une variable
d’ajustement qui permet de limiter la
sollicitation sur le colis primaire
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o2 Un feu interne hypothétique a l’intérieur du colis
de stockage adjacent (CS4)
O Simuler 'emballement d’un fat par une combustion (927°C 3,5 h)
O Physiquement impossible en absence d’oxygene
Surfaces extérieures < 85°C

Faible surface des zones chaudes
Transfert d’énergie limité

OO0

) Chauffage par un seul volume de fit |
Tempéerature
800 ‘
—— Point A : surface supérieure de lacavité L) voveveoriitiSbvmntt
—— Point B: surface verticale de la cavité -
600 —— Point C: Fond conteneur béton
— Paoint D : Extérieur conteneur béton épaisseur minimale -
—— PointE: 5 cm en dessous de la cavité =
400~ —— PointF: 5 cm au dessus de la cavité I B
— Point G : 5 cm de la cavité vers I'extérieur e, :
/ Sollicitation I N
. I

— L L ~— Durée en heures
F 2 4 i) 8 10 12
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Comment l'’échauffement extérieur se traduit-il en
hausse de température au centre du fit ?

O Latempérature extérieure fixe la
température maximale atteignable

Température interne a un rayon correspondant & 10% du velume central
ture °C

dans I’enrobé en I'absence de : Avgmenttion
Vé ° ° ° ela
reactions exothermlques Interne température
O Si cette température reste inférieure a la // \‘\\
température de déclenchement des / N
P o . o y 2404 130C
réactions exothermiques, il n’est pas o M
possible d’avoir un auto-échauffement / . ...
car aucune énergie volumique n’est
p ro d u ite ) Tem_pe‘rature interne a un rayon cerrespendant 3 10% du volume central
O |l faut des temps de -} Augmentation
e o ° : Rayon 10% du volume soit 9.5 cm| “ deladuree ,
sollicitation longs pour =% y
que l'onde de chaleur A
1 imposé_e sur : Yy \\\\
ait des effets il -
perceptibles au centre (_ o AN
ongueur infinie
du volume
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Quelle doit étre la température de déclenchement des réactions
exothermiques pour avoir un effet sur la température interne ?

O Les réactions exothermiques se produisant a plus de 130°C ne
provoquent pas d’élévation de température significative au centre

d L'élévation de la température au centre nécessite un échauffement trop long

(Température interne a un rayen correspondant 3 10% du velume central) Température interne a un rayon correspondant a 10% du volume central
95 Jig, 24h 2 130°C ( 95 Jig, 6h 3 180°C )
! Te c
Y 24hai13occ Y ehai1socc
Profil de
t , t 150
dans un fat a [ | -~ ; -
0F / I e | e
I B |
9 o 5 cm d u | / e iws | S
| === -~ ‘ 75C / S 75C
/ =i S 125G o - 100C
ce ntre i = e 175 == - 125C
- 150 y 5 150°C
=il . i . i 3 I & 1 o i it s th L L L i t
2 40 &6 temps (h) B = o FEs )
.
E Rayon 10% du volume soit 9,5 cm ‘
.
Température interne a un rayon correspondant a 10% du volume central
Rayon soit 30 cm 195 Jig, 24h 3 130°C ( 195 Jig, 6h 2 180°C )
Température “C Température °C
—- 200 -
. 200 —— .
Temperature ey - / 2
Erlrobé imposée sur S . [ .
§roos la paroi [ B [ >
i [ s 1500 | N
verticale 1500 [ > ’ [ | R
[ B | f
195 J/g | I Y
| i ~ | | BN
| T | i
| > ) | \\
. 100+ | f \\‘-\ 100C 100 I‘ | T
Cylindre de I i e —— 18 [ e
. . | | | ==
longueur infinie [ | g o
[ -
125C
175C 125
190C Z 150C
l“) temps (F 18&fQs (h)
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Quelle doit étre la puissance minimale des réactions
exothermiques pour avoir un effet sur la température du fit ?

Cea

O Les réactions exothermiques dégageant moins de 6 mW/g ne
modifient pas la température interne de I’enrobé

O Elles ne permettent pas de compenser les fuites vers I’intérieur ou l'extérieur

O Les réactions tres exothermiques ne sont pas les plus

pénalisantes
95 J/g, 48h a 130°C 125 Jig, 48h a 130°C, Déclenchement 125°C
Température “C Température “C
200 - -
e ,."/ 4
1501 y il r —— 15 mWig
e 30mWig | 30 mWig
60 mWig k — —60 mWrg
100f 150 mWrig
150 mWig 100 |
— —15mWWig & mWig
—6 mWrg
50+ 50|
_ i 0 = it Bl i i 4 2 i 1 t h _ i W N i / i i .
20 40 50 emps (h) o 0 o temps (h)

Profil de température dans un fat a 9.5 cm du centre

48 heures a 130°C
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@2l Les paramétres au regard de la gamme de température d’intérét

Limite de conception Seuil de siireté liée a la

Etre inférieur a la limite de

sGreté de 5 mW/g (Fit réel) Utilisée pour le DOS Cigéo dégradation du confinement

Début de la pyrolyse

Valeur établie sans condition d’environnement
forte et sans limite d’énergie interne mais
tenant compte des transferts d’énergie internes

is microcalorimétries STEL 3-4

300°C

Puitde  Puitde
référence  mesure

Etre inférieur a la puissance
fournie pendant les essais
(1°C/10 minutes, Cp de 1,5 J/g)

La restitution de I'énergie exothermique est

plus lente que I'apport d’énergie lors des essais

de microcalorimétrie
|

Bloc calorimétrique C80

Bruit de fond (0,5 mW/g)

Température maximale des

essais CS4 andra
La limite de 100°c proposée par I'IRSN

Temps (sec)

Pic significatif en dehors

Zone d’intérét de sureté de la zone d’intérét
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STEL1

Essais microcalorimeétries STEL 1

Puissance (mW/g)
121

150°C
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Commissariat a I'énergie atomique et aux énergies alternatives P JOURDA DEN/DDCC 18 novembre 2019



5
o
-
LLl
-
(Vg

étries STEL 3-4

lorim

IS microca

Essa

Puissance (mW/g)

Temps (sec)

100000

50000

15
10 -
5

e

o)
i
o
~
o
_
e}
(S
o
>
o
c
0
i

P JOURDA DEN/DDCC

Commissariat a I'énergie atomique et aux énergies alternatives



a Thermogramme d’un enrobe réel

O Quelques échantillons issus des campagnes de
reprise des fts des casemates de Marcoule font

I'objet d’un essai de microcalorimétrie

Exemples de microcalorimétries Enrobés réels

Puissance (mW/g)
100°C 150°C ( 180°C ) 200°C 250°C 300°C
| | Limite Conception | ] ]

15

10

Limite de sidreté

Chauffage adiabatique E

Bruit de fond

Temps (sec)

i Il i : i i 4 i i ]
50000 100000 150000
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2% Quelles sont les caractéristiques des dégagements
internes d’énergie des enrobés réels ?

O Pas de réaction exothermique
S i g N i fi Cat ive j u S q u ’é 1 5 O o C i Déclenchement  150°C, 100 J/g, 24h a 180°C, puissance 4 mWig

200~

O De 150°C a 200°C, les réactions
sont modérées sans impact sur
la sUreté

~ 12h
16 h
20h
24h
28h
32h
36h
40h

O La puissance est limitée a 4.5
mW/g

O L'énergie dégagée maximale 91
I/

Rayon soit 30 cm

O Il n’y a pas d’auto-échauffement au-dela
des limites de slireté avec les enrobés
réels si la température de la surface
extérieure est inférieure a 180°C

Température
imposée sur
la paroi
verticale

Cylindre de
longueur infinie
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Cea Merci de votre attention
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