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Dans le cadre des tests d'évaluation de la sécurité pour le stockage
des déchets nucléaires de haute activité vitrifiés, nous avons effectué

137Ca &t du 905r qui sont les principaux

des mesures des volatilités du
radionucléides parmi les produits de fission nucléaire.

I1 faut d'abord savoir qu'il est peu probable que les déchets nucléaires
vitrifiés entrent en contact direct avec 1'atmosphére extérieure
4 cause d'un endommagement grave des cartouches qui les contiennent.
le probléme le plus sérieux sera alors celui des fuites provoquécs
par de petits endommagements de ces récipients. C'est pour cette
raison Qque nous avons mis au point un systéme de mesure afin de simuler
une telle situation. Pour ce faire, nous avons utilisé des doubles
creuset et mesuré les radioactivités au niveau des creusets internes
aprés avoir constaté qu'il n'y avait pas de fuite radiocactive dans
les creusets externes. Nous avons ainsi mesuré les volatilités des

radionucléides en question.

En ce qui concerne la volatilité du 137Cs & 800°C, elle est de l'’ordre
de 2 x 10_2 g/cm2 .jour, Le taux.de fuite radioactive a partir d'un

récipient simple représenté par un creuset fermé par un couvercle
est alors de 1/105 . Par ailleurs, les volatilités apparentes a 400°C
du 137Cs et du 9osr sont presque identiques, Ceci nous améne a penser
que pour ce qui concerne les pollutions atmosphériques par des déchets

radioactifr, 1la dispersion des poudres de substances radioactives
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dans 1l'atmosphére occupe une part plus importante que la volatilisation
de ces éléments.

Par ailleurs, nous avons effectué dans le but d'élucider les proprié&tés
chimiques de ces é&léments volatils, des mesures de la quantité ode
disssolution de l37Cs a partir des substances qui se sont volatilisées
puis déposées @ la surface des récipients en inox. En effet, aprés
une immersion de ces récpients dans l'eau qui avait duré pendant
4 jours, nous A&avons pu constater qu'environ 30% de 137Cs s'étaient
dissouts dans le milieu aqueux, et que par conséquent ce radionucléide
adhéré & la surface des récipients présentait une dissolubilité

relativement importante.

Yolatility of 137cy and 905k from simulated high-level waste glass
was examined in & closed system. The sample cantaining 137Cs or %05
was placed in a double-crucible, heated at a given temperature for 3
days and cooled to room temperature. Then the activity of 137¢s or
%0sr of the crucible was measured.

Yolatility of 137¢4 at 800°C was measured to be abaut 2 x 10-2
g/cl?day. The amount of ¢he leakage of 137Cs from the irner crucible
to the guter cruciblc was very small,

Yolatility of 137cs gt 400°C was avout 1.6 x 1078 gsemlday, which
was almost the same as that of 30Sr at 400°C. This may indicate that
fire particles adhering to the surface of the sample are *he main
cause of air contamination when the temperature is less tnan 400°C.

Part of the 337¢s that was deposited on the surface nf the outer
crucible (stainTess steel} dissolved inwater at room temperature,
which means that 137Es deposited on a stainless steel surface may be
easily removed by a decontamination process.

Keywords: Volatilization, 137Cs, 955r, High-level waste, Boros:licate
glass, Safety, High Temperature, Radioactive “aste Distosal

* TODEIN Environmental Engineering Co.,Ltd.
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1. Introduction

Lors des examens des éventualités concernant 1les accidents qui
peuvent survenir au moment du transport et du stockage des déchets
nucléaires vitrifiés, on peut evisager comme situations dans lesquelles
les matidres radioactives sont exposées a haute température et se
volatilisent en contaminant 1l'atmosphére environnante, d'une part
le cas des incendies, et d'autre part celui des défaillances du systéme
de réfrigération,

Par ailleurs, s8'il s'agit d'une volatilisation de certains constituants
des déchets nucléaires vitrifiés, nous devrons d&galement examiner
les phénoménes qui se produisent dans le processus de vitrification
de ces matidres, indépendamment des cas mentionnés précédemment.
En falt, ce dernier point sera discuté dans le cadre du projet de
slreté concernant 1les installations de retraitement des déchets
nucléaires, et nous n'entrerons pas dans ces détails dans le présent
article. Cependant, il est & noter gue lors de la mise en cartouche
des blocs de verre renfermant ces déchets nucléaires, il est possible
qu'une partie des matiéres radiocactives se volatilise et ensuite
se dépose aux surfaces externe et interne du récipient provoguant
ainsi une contamination de 1l'environnement & l'occasion du transport
et du stockage de ces déchets. Ce dernier probléme concerne donc
la sécurité en matiére de transport et de stockage des déchets
nucléaires.

Dans cet article, nous avons étudié le comportement de ces substances
volatiles sous différentes températures, et également leur comportement
chimique en tenant compte des remarques citées plus haut.

En ce qui concerne le phénoméne de volatilisation des matidres contenues
dans 1les déchets nucléaires vitrifiés, nous avons en possession les
résultats d'un certain nombre d'études (réf.l et 2) selon lesquels
le prineipal radionucléide est le 137Cs. Ainsi, dans notre rapport,
cet élément constituera le principal objet de nos examens parallélement
au QOSr qui est, quant a lui, peu veolatil.

Pour ce qui concerne 1les méthodes de mesure des volatilités des
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éléments, il existe d'une part des méthodes des systémes fermés,
et d'autre part celles des systémes ouverts. Il est a noter que pour
les méthodes standards aux normes américaines MCC, ce sont uniquement
celles des systémes ouverts qui sont prises en compte (réf.3).

Les principales différences entre les systémes fermés et les systémes
ouverts concernant les phénoinénes physiques qui s'y produisent, résident
d'une part dans la vitesse de diffusion des gaz radioactifs au niveau
de 1l'interface solide-gaz qui différe sensiblement entre ces deux
types de systéme en raison de 1la différence de vitesse de courant
dtair qui passe au-~dessus des blocs de verre, et d'autre part dans
le phénoméne de freinage de la vaporisation dfi & une saturation de
l'atmosphdre par les gaz radiocactifs. Du point de vue des évaluations
en slreté nucléaire, ce sont les modéles des systémes ouverts qui
sont 1l¢s mieux adaptés & la situation s&'il s'agit de 1'opération
de mise en cartouche des matiéres radiocactives vitrifiées, et ce
seront au contraire les modéles des systdmes fermés qui l'emporteront
si on envisage d'étudier les cas des accidents tels que les incendies
et les défaillances du systéme de réfrigération & condition tout
de méme que 1l'on suppose que les récipients ne soient pas gravement
détériorés. Autrement dit, nous considérons que en dehors du cas
de la mise en cartouche des déchets nucléaires vitrifiés qui est
un processus normal du retraitement, i1 s'agit essentiellement de
modéles des systémes fermés si nous voulons é&tudier ce type de probléme.
Par ailleurs, du point de vue des méthodes d'expérimentation, si
on adopte les modéles des systémes ouverts et met en place un courant
de gaz quelconque, un certain nombre de param&tres supplémentaires
tels gue le taux de récupération des substances volatilisées, le
probléme de déposition de ces substances dans des conduits de
l'appareillage et les caractéristiques des appareils supplémentaires

utilisés, entreront en ligne de compte, et de ce fait, les erreurs
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risqueraient d'augmenter & cause de l'incertitude inhérente aux mesures
de ces paramétres supplémentaires. Et c'est précisément pour ces
raisons que nous avons choisi pour notre étude une méthode 4'expérience
qui fait appel & un modéle de systéme fermé représenté par un dispositif
simple.

Enfin, nous avons également é&tudié 1les caractéristiques de la
solubilisation de ces substances volatiles & l'aide de l'eau distillée
et d'une solution d'acide nitrique contenant une faible quantité

d'acide fluorhydrique.

2. Expériences

(1)}. Apergu des expériences:

On prépare les échantillons de bloc de verre renfermant soit le
13705, soit le 90Sr. Puls, on les taille en parcelles d'un diamétre
de 20mm et d'une é&paisseur de Smm. Il est & noter que le taux de
radioactivité d'un échantillon ainsi préparé est de l'ordre de 25mCi.
Celui-ci est ensuite placé dans un creuset en porcelaine d'une capacité
de 30ml, lequel sera fermé par un couvercle, puis placé a son tour
dans un creuset en inox de 50mm de diamétre et de 70mm de hauteur.
L'ensemble sera soumis pendant 3 jours & des températures préalablement
fixées. Aprés cette étape, on é&vacue les échantillons des creusets
internes, puis mesure la radiocactivité de ces derniers. D'autre part,
on mesure également la radioactivité au niveau des creusets externes
en inox afin de s'assurer qu'il n'y a pas eu de fuite des gaz
radioactifs au niveau des creusets internes en porcelaine.

Enfin, la solubilisation des substances volatiles qui se sont déposées
a4 la surface de chacun des récipients sera effectuée a l'aide
d'eau distillée dans un premier temps, puis de l'acide nitrique

contenant de 1l'acide fluorhydrique.

(2). Préparation des échantillons:
Dans 2 creusets en platine (illustrés dans la figure 1), on met 50g
de poudre de verre dont la composition est notée dans le tableau 1.

Puis, on met dans le premier creuset une solution de Cs-137 & raison
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de 300mCi, et dans le second celle de Sr-90 de la méme maniére que
la précédente. D'autre part, on a veillé a ce que la somme des volumes
de la solution RI et du 1liquide de ringage du récipient RI soit de
l'ordre de 12.5ml. Ensuite, on laisse reposer ces deux creusets en
platine sur leurs socles pendant 24 heures afin que RI pénétre les
verres. Puis, on place ces creusets dans un dispositif pour essais
de volatilisation. La mise en place du creuset & l'intérieur de la
cartouche & échantillon est illustrée dans la figure 2.

En ce qui concerne la température de ce dispositif, dans un premier
temps, elle est maintenue a 130°C pendant 72 heures, puis on l'augmente
Jusqu'a 450°9C et maintient ce niveau pendant 5 heures afin de chasser
lteau qui est contenue dans ces é&chantillons. Aprés cette é&tape de
dessiccation, on augmente de nouveau la température jusqu'a 650°C,
puis maintient ce niveau pendant 5 heures pour effectuer un dégazage
(NOx et Clz) des composés RI (Sr(NOs)2 et CsCl). Aprds cette cuisson
préliminaire (étape de dégazage), on augmente encore la température
jusqu'a 1150°C et maintient ce niveau pendant 2 heures afin d'obtenir
une fusion compléte des verres. Aprés cette cuisson, on laisse refroidir
ces échantillons jusqu'ad la température ambiante. Quant au programme
de cuisson pour la préparation de ces échantillons, il est montré
dans la figure Z. Enfin, la vitesse d'élévation de la température
est de l'ordre de 100°C/h.

En ce qui concerne les é&chantillons vitrifiés contenant du Cs-137,
nous avons examiné leur homogénéité a l'aide d'un scanner aux rayons P
(réf.5) installé dans 1la cellule N°l1 {réf.4) de WASTEF (installation
pour les essais de siireté des déchets radioactifs: réf.4). Les résultats
de ces mesures sont indiqués dans la figure 4. On constate alors
que le OCs-137 est réparti de fagon homogéne dans 1'intérieur de ces
échantillons vitrifiés.

Ensuite, on taille ces échantillons contenant du Cs-137 de méme que

ceux qui renferment le Sr-80 en pastilles d'un diamétre de 20mm et
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d'une épaisseur de 5mm. Ces pastilles sont destinées aux essais de
volatilisation de ces radionucléides. D'autre part, il est a noter
que la face latérale de ces pastilles est recouverte de platine.
Ensuite, nous avons effectué un polissage de la face de ces échantillons
qui sera utilisée pour les tests de volatilisations. Il.es données
relatives a cette préparation des é&chantillons sont notées dans le
tableau 2. Par ailleurs, nous avons recueilli des parcelles de ces
échantillons afin de déterminer leurs taux de radioactivité, Enfin,
cette préparation des échantillons destinés aux tests de volatilisation

a été effectuée dans la cellule N°3 de WASTEF.

(3). Tests de volatilisation et conditions de chauffage:

L'échantillon est placé dans une capsule de platine qui sera & son
tour mise dans un creuset interne (creuset en porcelaine destiné
aux tests de volatilisation), Ce dernier sera fermé par un couvercle,
puis placé dans un creuset externe (creuset en inox destiné aux tests
de volatilisation) qui sera A son tour fermé pc. un couvercle., Celui-
ci sera ensuite mis dans une cartouche & échantillon destinée aux
essais de volatilisation. Par ailleurs, les configurations des creusets
interne et externe sont illustrées dans la figure 5. Quant a leurs
mises en place & 1'intérieur de 1la cartouche, elles sont montrées
dans la figure 6. Ces cartouches & échantillon sont ensuite placées
dans un dispositif spécialement congu pour les tests de volatilisation.
Les conditions de nos expériences sont notées dans le tableau 3.
D'autre part, le programme de cuisson des échantillons est indiqué
dans la figure 7. Les essais ont été effectués, comme nous l'avons
mentionné plus haut, dans la cellule N°3 de WASTEF.

Aprés avoir terminé les tests de volatilisation, les cartouches a
échantillon sont sorties du dispositif. De ces cartouches, on extrait
les creusets N°2 (externes), puls successivement les creusets N°1

et les échantillons qui se trouvent & l'intérieur de ces derniers.

vealen
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Enfin, ces creusets externes et internes ont été sortis de la cellule
N°3 afin que 1'on puisse déterminer la volatilité de ces échantillons

& partir de leurs examens.
(4). Mesures des radicactivités:

(a). Mesures des radiocactivités des échantillons vitrifiés:
On brise un échantillon pour obtenir une parcelle de 30 a 100g. Puis,
on la sort de 1la cellule pour lamettre dans une capsule en platine.
On y ajoute 5ml d'acide perchlorique concentré et 1lml d'acide
fluorhydrique concentré, et chauffe ce mélange sur une plaque chauffante
afin d'obtenir une dissolution compléte du morceau d'échantillon.
Au moment ol une fumée blanche commence & s'en dégager, on y ajoute
de nouveau l'acide fluorhydrique. On arréte le chauffage lorsqu'il
n'y a plus de bulle et il remte uniquement une substance qui se présente
sous forme d'une poudre noire dans la capsule. Ensuite,on dissout
cette substance dans 100ml d'eau distillée. 10ml de cette solution
ainsi préparée sera mise dans un récipient en polyéthyléne pour servir
d' échsatillon pour les analyses aux rayon ¥, et lml de celle-ci
sera séchée dans une capsule en inox pour donner un échantillon destiné
aux analyses aux rayons B.
Dans cette condition, on constate que la quantité de substance noire
non dissoute est extrémement faible., Nous pensons qu'il s'agit d'un
élément appartenant a la famille du platine, Enfin, il est i noter
que si on utilise un échantillon qui ne contient pas cet élément,
on constate que ce résidu insoluble dans l'eau est absent au moment

de cette préparation.

(b). Appareils de mesure:

Pour les mesures des rayonnements T du 13705, on utilise un analyseur
d 'amplitude de CANBERRA muni d'un scintillateur de type puits
3" x 3" Nal (Tl). D'autre part, pour les mesures des rayons 8 du
goSr (et de Y-90), on fait appel a un compteur & courant de gaz 2n

fabriqué par ALOCA.
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(c). Mesures des radioactivités des substances volatiles:

Nous avons mesuré les radioactivités des creusets internes et externes
qui ont été utilisés pour les expériences de volatilisation du
137 Cs et du 905r a4 l'aide des détecteurs des rayons B et . Au inoment
de ces mesures, le positionnement des creusets a été détarminé Ac
fagon a ce qu'il convienne aux analyses des creusets internes, et
1lcs creusets externes, quant a eux, ont &té placés dans la méme
position que les précédents. Etant donné que les radioactivités des
creusets externew &taient systématiquement inférieures & 1/103 de celles
des creusets internes correspondants, nous avons dissout uniquement
les substances volatiles qui se asont déposées & la surface de ces
dernier, afin de mesurer 1leurs radioactivités, Pour ce faire, les
creusets internes ont été immergés pendant 1 2 2 jours dans une solution
3N d'acide nitrique & laquelle on avait ajouté quelques gouttes d'acide
fluorhydrique. Ensuite, on mesure les radioactivités de ces creusets
ainsi traités, dans les mémes conditions que lors des mesures
précédentes. On a alore constaté que plus de 90% des radioactivités
a ce niveau ont bien été éliminées par ce traitement.

Enfin, quant aux solutions des substances volatiles qui se sont deposfes
a la surface des creusets internes, . a effectué les mesures de
leurs radioactivités de la méme maniére que lors de 1'analyse de

la diwzsolution d'une parcelle de 1l'échantillon vitrifié.

(5). Expériences de solubilisation des substances volatilas adhérées
a la surface des creusets externes en inox et des capsules
en platine:

On met les creusets externes en inox qui ont été utilisés pour ét.dier

le 137Cs dans les béchers en polyéthyléne de 200ml. Ensuite, on met

de l'eau séparément a Ll'intérieur et & l'extérieur de ces creusets,
et les laisse pendant 4 jours. Aprés ce délai, on extrait les
dissolutions ainsi obtenues, puis onles filtre & l‘aide d'un papier-—

filtre N°5. Enfin, on procéde & des analyses de ces dissolutions
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en séparant leurs parties liquides de leurs précipités radicactifs
qui se présentent sous forme de granulations.

Par aill’eurs, 1les manipulations comparables seront effectuées avec
une solution 3" d'acide nitrique contenant quelques gouttes d'acide
fluorhydrique. Mais dans ce cas, la durée de l'immersion est de l'ordre
d'un ‘our.

Ensuite, on effectue les mémes expériences avec les capsules en platine
dans lesquelles 1les échantillons vitrifiés ont été placés lors des
tests de volatilisation. Néanmoins, -elles que l'on a utilisées pour
les essais & B00°C portaient des traces de verre fondu, et de ce

fait, elles n'ont pas pu &tre soumises & ces examens.

3. Résultats et considération

(1). Volatilités du 1376s et du 90Sr:

A partir du taux de radiocactivité des échantillons et des résultats
des mesures dJes radioactivités des substances volatiles, nous avons
calculé les volatilités de ces radionucléides & l'aide de la formule
mentionnée ci-dessous. Par ailleurs, leurs résultats seront notés

dans le tableau 4.
Vi = vi/(Ai xS x T)

ol Vi: volatilité du nucléide i (g/cmz.jour)
vi: quantité de nucléide i volatilisé (cpm)
Ai: taux de radioactivité du nucléide i au sein de 1'échantillon
(cpm/g)
S: superficie de 1'échantillon (cm2)

T: durée de 1'expérience (jours)
Dans cette formule, la gquantité de volatilisation est fonction da

temps, et d'autre part on suppose que le phénoméne de saturation

de 1'atmosphére ambiante par 1'élément volatilisé ne se produise pas.
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Par ailleurs, il est & noter que selon le rapport de WALMSLEY et
de ses collaborateurs (réf.2), 1la volatilisation de 1'élément est
relativement importante pendant 1les 10 premiers jours, mais elle
va diminuer aprés cette période. Par conséquent, la durée de nos
expériences qui était de l'ordre de 3 jours appartiendra a la période
de volatilisation importante.

Ensuite, on trace une courbe du logarithme du taux de volatilisation
en fonction de 1l'inverse de la température. Cette courbe est
illustrée dans la figure 8. On constate alors qu'elle n'est pas droite.
Ceci indique qu'il s'agit d'un phénoméne de volatilisation ordinaire.
Quant au gOSr, comme il est trés peu volatil, sa dépendance thermique
dans sa volatilisation est pratiquement inexistante. Par conséquent,
nous pensons que les radioactivités pouvant &tre attribuées a cet
élément sont les conséquences d'un phénoméne de dispersion des poudres
de verre radioactives qui étaient adhérées & la surface du verre.

En ce qui concerne l'évaluation des températures au moment des incendies
la réglementation en matidre de sécurité des transports prévoit une
température de 800°C. A cette température, la volatilité calculée
en quantité de verre correspondante est de l'ordre de 2 x 10_2cm . jour.
Dans les manipulations courantes des verres, de nombreuses précautions
sont prises afin que la température ne dépasse pas les 400°C pour
éviter tout phénoméne d'opacification de ces matériaux. Dans ces

conditions, les volatilités du 13705 et du gOSr sont presque identiques.

Etant donné que le goSr est trés peu volatil, et que de ce fait,
la contamination radioactive de 1'snvironnement par ce radionucléide
se fait vraisemblablement par la dispersion des poudres fines de
verres qui le contiennent, nous considérons qu'd des températures
inférieures & 400°C, c'est ce mode de contamination qui jouera le

premier rdle plutdt que la volatilisation caractéristique du 137Cs

La quantité en est alors de 1l'ordre de 1 x 10-6g/cm2.jour, ce qui

[
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correspond approximativement a l'estimation de la quantité des éléments

radioactifs non dissouts lors des expériences de solubilisation (réf.6).

(2). Examens des substances volatiles déposées a la surface des
récipients:
Le tableau 5 montre les résultats des mesures des radiocactivités
des solutions et des précipités obtenus par la solubilisation des
substances volatiles 1jul se sont déposées & la surface des récipients.
Ces expériences de solubilisation ont é&té effectuées a 1'aide de
1'eau et d'une solution d'aclde niltrique contenant de 1l'acide
fluorhydrique. Les valeurs indiquées correspondent aux quantités
de radionucléides qui sont converties en quantité de verres qul les
enferment. D'autre part, il est & noter que les taux de radioactivités
mesurés au niveau des récipients aprés les expériences de solubilisation
des substances déposées & leurs surfaces, é&taient inférieurs i 5%
de ceux qui avaient été relevés avant ces traitements. On a également
remarqué que la surface des creusets soumis & 800°C était fortement
oxydée, et que 1l'exfoliation d'une couche de substance poudreuse
noire se produisait a4 ce niveau. Par ailleurs, dans le tableau 5,
on constate que les taux de radioactivité correspondant respectivement
a4 la solution nitro-fluorhydrique des substances déposées a la surface
interne des creusets en inox pour 800°C-2, et & la solution également
nitro-fluorhydrique des substances déposées a la surface des capsules
en platine pour Sr-2 sont excessivement élevés. Ceci nous améne a
penser que dans ces cas, il y avait une contamination due a la présence
des particules de verres radioactifs a ce niveau. Ensuite, nous
indiquons dans 1le tableau 6, les quantités des radionucléides mesurées
au niveau respectivement des creusets internes (totalité des matiéres
volatilisées), et des surfaces externes et internes des creusets
en inox (sommes des quantités de radionucléides des solutions et
et des précipités correspondants qui sont notées dans le tableau 5).
Les valeurs sont converties en quantités de verres qui enferment

ces éléments.

ceedene
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On y constate que le degré de contamination des faces externes des
creusets en inox reste presque identique pour tous les cas de figure.
Nous pensons que ceci est di au fait que nous avions utilisé un méme
four électrique pour la préparation des différents é&chantillons,
et que de ce fait, une certaine quantité de substances radiocactives
est déposé a ce niveau au moment des manipulations.

Par ailleurs, nous avons é&galement calculé pour chacun des cas, le
taux de transfert de radiocactivité entre le creuset interne et la
paroi interne du creuset en inox correspondant. Les résultats de
ces calculs sont notéas dans le tableau 6. On constate alors que la
mise en place d'un dispositif de fermeture simple représenté par
un couvercle posé sur le creuset interne a fait baisser ce taux de
transfert de radicactivité & moins de 0.3%. Ce taux diminue jusqu'a
1/105 dans le cas des essais & 800°C dans lesquels la volatilisation
du radionucléide en question est trés importante,

D'autre part, nous avons mesuré les concentrations du 13705 dans
l'atmosphére & 1l'intérieur des cartouches chauffées & des températures
différentes. Selon les résultats de ces mesures, ces concentrations
sont faibles (réf.6). Lors des présentes expériences, nous avons
ainsi estimé qu'en ce qui concerne les radioactivités relevées au
niveau des creusets internes, elles se concentraient cdans les substances
déposées & la surface des récipients, et que les taux de radiocactivités
atmosphériques étaient faibles. Il est & noter que ce phénoméne
s'accentue au fur et & mesure de l'élévation de la température.

Enfin, nous avons calculé le taux de solubilisation des radionucléides
par l'eau par rapport a4 la quantité totale de ces éléments pour chacun
des cas. Ces résultats sont notés dans le tableau 7. Quant aux capsules
en platine, il y a d'importantes fluctuations au niveau des valeurs
obtenues. Ceci est vraisemblablement dii A une contamination directe

des récipients par des poudres de verres radioactifs.

e
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Par ailleurs, ce tableau montre qu'en ce qui concerne les taux de
solubilisation du 13705 au niveau des substances déposées a la surface
des creusets en inox, il atteint environ 30% au niveau de leurs parois
internes, et environ 50% au niveau de leurs faces externes., Ceci
suggére que d'une maniére générale, les matidres volatilisées puis
déposées a la surface des récipients présentent une solubilité
relativement importante. Cependant, il faut remarquer que dans le
cas des creusets internes en porcelaine qui ont été soumis & 800°C,
les taux de solubilisation de ces substances par l'eau n'excédaient
pas quelques %. La raison en est vraisemblablement que le 137Cs déposé
4 la surface de ces récipients est entré en réaction avec la glagure

de ces derniers.
4. Conclusion

Nous avons procédé & des mesures des volatilités des radionucléides
contenus dans des bloc de verre & l'aide d'un modéle du systéme fermé.
La raison de ce choix est que d'une part, la vitesse du courant d'air
qui passe au-dessus de la surface des déchets nucléaires de haute
activité vitrifiés et contenus dans des cartouches est lente a con-
dition que ces récipients ne soient pas gravement détériorés, et
que d'autre part, le 137Cs volatilisé a tendance & saturer 1l'atmosphére

a l'intérieur de ces cartouches.

37Cs, celle-ci est de 1'ordre

En ce qui concerne la volatilité du 1
de 2 x 10‘2g/cm2. jour a B00°C, et de 1 x lo-ﬁg/cmz.jour a 400°C. Il faut
alors remarquer qu'a 400°C, elle prend la méme valeur que celle du 905r
qui est un élément trés peu volatil. Ceci nous indique qu'a des
températures inférieures a 400°C, c'est la dispersion des poudres
de verres radioactifs qui va jouer le premier rdle plutdt que 1la
volatilisation dans les contaminations atmosphériques par le 137Cs.

Quant aux méthodes d'expériences, nous avons adopté un systéme de
creusets doubles. La présence de la totalité des substances volatilisées

a l'intérieur des creusets internes a été confirmée par les résultats

des mesures des fuites radioactives dans les creusets externes qui

ceelons
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affichaient des valeurs suffisamment faibles, Par ailleurs, le taux
de transfert des radioactivités depuis les creusets internes vers
les creusets externes était inférieur & 0.3%, et en particulier dans
le cas des essais a 800°C, il était de l'ordre de 1/105. Ceci nous
montre que méme en cas de détériorations des cartouches qui contiennent
les déchets nucléaires vitrifiés, les fuites radiocactives seront
extrémement faibles si les endommagements des récipients ne sont
pas trop importants.

37Cs déposé

Enfin, selon les résultats des tests de solubilisation du 1
3 la surface des creusets en inox, environ 30% de cet élément se
dissolvent dans 1l'eau aprés 4 jours d'immersion. Ceci nous montre
que la solubilité dans 1l'eau du 13709 qui a subi une volatilisation

suivie d'une solidification est importante.
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Tableau 2: Poids et polissage des échantillons

(1) 800
400 600 Ml M2
&) e W e M5 | 7Cs [Mse [7es [ st
(3) 6.3962 | 6.2453| 5.2008( 6.1234 [ 5.9979 6.0572| 6.0352| 6.1315
(4) s52 |53 |635 |62 |s17 [52 | 520 |529
(5) 46675 | 45767 {4.5412] 4.4878 | 4.3863 | 4.4329 1 44135 4.4884
S pm] 25 pm
400 | 400 400 00 | 400 4
(6 (D-PY} (D.PY ' %
(1). Température (°C)
{2). Radionucléide
(3). Poids (avec platine) (g)

(4).
(5).
(6},

Nota:

Epaisseur {mm)

Poids (é&chantillon seul) (g)

Polissage

D.P* pite de diament




Tableau 3: Conditions des mesures des volatilités

(1) l &0
® bl i T2
(3) Omméx Saamt
(4) 3 em' -
(el 1.57cm’ ST
(6) 4 g
(7) 25 Ci (6 mCig glass)
(8) Cs-137 et 5r-50*
(9) Cs : ! 2
g, 1 1 2
(10) 3 3 4

(1).
(2).
(3).
(4).
(5).
(6).
(7).
(8).
(9).

Température (°C)
Echantillon

Dimension

Superficie

Volume

Poids

Radicactivité
Marqueur radiocactif
Nombre dféchantillons

(10). Durée de l'expérience (jours)

Nota:

* additionnés séparément



Tableau 4: Résultats des mesures des volatilités du Cs-137 et du Sr-90

’ (1 400 600 800
Y 2
(2) 314 I kBT k31
(3) 3 3 3 3
WTce 1.57x 10°% 706x30°° 221 %07 | 20 %107
@ WSe . 1.29% 107" 1.06 % 107 512%107 | 934 x 107

(1}. Température (°C) 3
(2). Superficie des échantillons (cm®)
(3). Durée de 1l'expérience (jours)
(4). volatilité (g/cm”. jour)



Tableau 5: Solubilisation des substances volatiles (convertie en poids
de ‘verre en g)

(1) (2) (3) (4) (5)
H,O 41x00°° | 723x107" |21y=x10 [a7x10""
800°C -1
HNOVHHF | LOx 10~ | Qrx10-" {L2x10* | L8xI10~"
H,0 41X10°7 [ 23x10°* | 724x10"* | a8x10"
BOC—2
HNQ,+HF [ 99> 10" | 1.3% 10" [ L5%x10™* | a1 %10
E ) 04107 | 07x10" [27x10™* | 48x%x10°"
600°C
HNO, +HF ] 0 lL2xto-* 0
H,0 Q9107 [ 009x10°" [ A9x10" |3agx10
400°C
HNOy+HF { 23%10°" 1 83 x107" [ 20>)0"* | D3x D"
(6) (7) (8)
H.O 24%10°% | 34x0"
Cs—-1
HNO,+HF | 1.9%10°% | 009x 10"’
: H,0 49x107" { GOX (0"
Cs-2
HNOW+HF { 29%x 107" {01 x W0
H.0 42x107" | LIx}0"*
Sr—-1
HNO\HHF | L1 =10 | a5x10""
H,O §7x 10" | 1.g§x10*
Sr—2
HNO,+HF | 30x10-* [ 35%x10™*

(1). Creuset externe en inox

(2). Solution des substances adhérées a la paroi interne du creuset inox

(3). Précipités de la solution (2)

(4). Solution des substances adhérées & la paroi externe du creuset inox

(5). Précipités de la solution (4)

(6). Capsule en platine

(7). Solution des substances déposées & la surface de la capsule en pla-
tine

(8). Précipités de la solution (7)



Tableau 6: Degré de contamination superficielle de chacun des creusets
{converti en poids de verre en g)

(1) (2) (3) (4)
800°C~ i 21x10" 1.3x 10" -40x10"* 6.2x10"*
600°C 66 x10° Fox1p~? 44x10° 1L.5x% 30"
400°C _TSXIU" 43x 10" 63x10"" ZDXIU]

(1). (A) creuset interne

(2). (B1) face interne du creuset externe
(3). (B2) face externe du creuset externe
(4). Taux de transfert (B1)/(A)

Tableau 7: Solubilisation du 13703 par l'eau & partir des substances
déposées A la surface du creuset (durée: 4 jours) (%)

| (1) (2) (3)
800°C— 1 32 53
G00°C 35 61 B
400°C 20 62
(4) (5)
Cs — 1 31
Cs -2 1
Sr -~ 1 15

(1). SUS Creuset externe
(2)}. Face interne

(3). Face externe

{4). Capsule en platine
(5). Surface totale



