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(54)  Enrobage  de  déchets  radioactifs. 
  L'enrobage  de  déchets  radioactifs  consiste  dans  la  prép- 
aration  des  déchets  en  saturation  dans  l'eau  de  stockage  pour 
ensuite  les  mélanger  avec  une  résine  et  un  monomère,  for- 
mant  ainsi  une  émulsion  à  laquelle  on  ajoute  un  liant  hyd- 
raulique  pour  réaliser  un  béton. 

Ce  procédé  permet  d'enrober  les  déchets  de façon  stable, 
avec  le  blocage  de  certaines  radiations  et  sans  danger  de  voir 
le  container  fuir. 



Les  p r o b l è m e s   en  r a p p o r t   avec   des  d é c h e t s  

p l u s   ou  m o i n s   f o r t e m e n t   r a d i o a c t i f s   en  p r o v e n a n c e   p a r t i -  

c u l i è r e m e n t   des  r é a c t e u r s   n u c l é a i r e s   se  p o s e n t   de  p l u s  

en  p l u s   s a n s   que  l ' o n   a i t   t r o u v é   j u s q u ' à   m a i n t e n a n t   d e s  

s o l u t i o n s   s a t i s f a i s a n t e s .  

Un  des  p r o b l è m e s   r é s i d e   dans   le  c h o i x   de  l a  

t e c h n i q u e   d ' e m b a l l a g e   ou  d ' e n r o b a g e   des  d é c h e t s   r a d i o -  

a c t i f s .  

Par   " d é c h e t s   r a d i o a c t i f s "   on  c o m p r e n d   o u t r e  

l e s   m a t i è r e s   c o n t e n a n t   des  p r o d u i t s   r a d i o a c t i f s   et  s e  

p r é s e n t a n t   p a r   e x e m p l e   s o u s   f o r m e   de  b i l l e s   de  r é s i n e s  

é c h a n g e u s e s   d ' i o n s   c h a r g é e s   de  p r o d u i t s   c h i m i q u e s   r a r e s ,  

r a d i o a c t i v e s   e t   m é l a n g é e s   à  de  l ' e a u   ( e n v i r o n   50%)  p r a t i -  

q u e m e n t   en  s a t u r a t i o n ,   é g a l e m e n t   des  b o u e s   r a d i o a c t i v e s  

c o n t e n a n t   p a r   e x e m p l e   des   f l u o r a t e s   ou  f l u o r u r e s  

d ' u r a n i u m .  

Deux  s o l u t i o n s   p r i n c i p a l e s   c o n s i s t e n t  

a c t u e l l e m e n t   à  e n r o b e r   l e s   d é c h e t s   r a d i o a c t i f s ,   mis  d e  

p r é f é r e n c e   d ' a b o r d   sous   f o r m e   de  p e t i t e s   b i l l e s   o u  

p e r l e s   r e s p e c t i v e m e n t ,   avec   du  v e r r e   ou  du  c i m e n t   s y n -  

t h é t i q u e .  



C e t t e   d e r n i è r e   s o l u t i o n   p r é v o i t   la   f a b r i c a -  

t i o n   de  r é s e r v o i r e   en  b é t o n   ou  en  m é t a l   à  r e m p l i r   a v e c  

l e s   d é c h e t s   r a d i o a c t i f s   s o u s   f o r m e   de  p e r l e s   et   de  c i -  

ment   s y n t h é t i q u e   " S y n r o c " .   Le  " S y n r o c "   a  é t é   d é v e l o p p é  

en  A u s t r a l i e   p a r   le   P r o f e s s e u r   T.  R i n g w o o d   à  l ' U n i v e r -  

s i t é   N a t i o n a l e   d ' A u s t r a l i e .  

Des  e s s a i s   on t   c e p e n d a n t   r é v é l e é s   d e s  

p r o b l è m e s   a v e c   la   s t a b i l i t é   du  " S y n r o c " .   Ce  m a t é r i a u   a  

t e n d a n c e   à  ê t r e   d é t r u i t   p a r t i e l l e m e n t   p a r   des   a c i d e s  

f o r m é s   en  t a n t   que  p r o d u i t s   de  r é a c t i o n   de  la   r a d i a t i o n  

des  d é c h e t s   r a d i o a c t i f s   e t   de  l ' e a u   se  t r o u v a n t   dans   l e  

" S y n r o c " .  

Des  m e i l l e u r s   r é s u l t a t s   cnt  é t é   o b t e n u s  

en  e s s a y a n t   d ' i m m o b i l i s e r   l e s   b i l l e s   ou  p e r l e s   de  m a -  

t i è r e   r a d i o a c t i v e   d a n s   des   b l o c s   en  v e r r e .   P u i s q u e   l e  

v e r r e   ne  p r é s e n t e   p a s   de  c r i s t a u x   i n d i v i d u e l s ,   comme 

p a r   e x e m p l e   des   m é t a u x   o r d i n a i r e s ,   l a   m a t i è r e   r a d i o -  

a c t i v e   ne  p e u t   pas   f u i r   à  t r a v e r s   le   b l o c   de  v e r r e   e n -  

r o b a n t   l e s   d é c h e t s   r a d i o a c t i f s .  

La  p r o c é d u r e   d ' e n r o b a g e   e s t   l a   s u i v a n t e :  

On  a j o u t e   aux  d é c h e t s   r a d i o a c t i f s ,   de  p r é f é r e n c e   s o u s  

f o r m e   de  b i l l e s   ou  de  p e r l e s ,   de  l ' a c i d e   b o r i q u e ,   d u  

s a b l e   e t   de  l ' h y d r o x i d e   de  l i t h i u m .   C e t t e   m a s s e   e s t  

e n s u i t e   c h a u f f é e   à  p l u s   de  10000C  a v a n t   de  la   l a i s s e r  

se  r e f r o i d i r   s o u s   f o r m e   de  c o r p s   c y l i n d r i q u e s .   C e s  

c o r p s   s o n t   f i n a l e m e n t   e n f e r m é s   dans   des   r é c i p i e n t s   e n  

m é t a l .   C e p e n d a n t ,   c e t t e   m é t h o d e   n ' e s t   p a s   avec   c e r t i -  

t u d e   s a n s   d a n g e r   au  moment   ou  de  l ' e a u   p o u r r a i t   p é -  

n é t r e r   d ' u n e   m a n i è r e   ou  d ' u n e   a u t r e   d a n s   la   m a s s e  

v i t r i f i é e .  

Le  p r o b l è m e   q u i   se  p o s e   en  r a p p o r t   a v e c  

l ' i n v e n t i o n   e s t   le   b l o c a g e ,   à  l ' i n t é r i e u r   d ' u n   b é t o n ,  

des  b i l l e s   de  r é s i n e s   é c h a n g e u s e s   d ' i o n s   c h a r g é e s   d e  



p r o d u i t s   c h i m i q u e s   r a r e s ,   r a d i o a c t i v e s   et   m é l a n g é e s   à  

de  l ' e a u   (50%  e n v i r o n )   p r a t i q u e m e n t   en  s a t u r a t i o n .  

Il   f a u t   une  é t a n c h é i t é   a b s o l u e   du  c o n t a i n e r  

qui  d o i t   r e t e n i r   ces   m i c r o - b i l l e s ,   c a r   e l l e s   s o n t   t r è s  

a v i d e s   d ' e a u   et  l o r s q u ' e l l e s   a b s o r b e n t   de  l ' e a u ,   l e u r  

vo lume   a u g m e n t e   en  d é v e l o p p a n t   des  c o n t r a i n t e s   si   i m -  

p o r t a n t e s ,   q u ' e l l e s   d é s o r g a n i s e n t   le  b é t o n   des  c o n -  

t a i n e r s   et  l e s   f o n t   é c l a t e r ,   donc  r i s q u e s   de  f u i t e s  

des  p r o d u i t s   r a d i o a c t i f s ,   comme  e x p l i q u é   p l u s   h a u t .  

I l   y  a  a c t u e l l e m e n t   p l u s i e u r s   p r o c é d é e s  

d ' e n r o b a g e   qui  f o n t   e n t r e r   en  l i g n e   d e  c o m p t e   s o i t   d e s  

p o l y m è r e s   ( p r o c é d é   a l l e m a n d   MOWA),  s o i t   du  p o l y s t y r è n e  

( p r o c é d é   SETRAG).  Aucun  de  ces  p r o c é d é s   ne  donne   c o m -  

p l è t e   s a t i s f a c t i o n ,   s o i t   pa r   manque   de  s t a b i l i t é   d i -  

m e n s i o n n e l l e ,   s o i t   p a r   l i x i v i a t i o n   des  i o n s   de  c é s i u m  

en  p a r t i c u l i e r .  

La  p r é s e n t e   i n v e n t i o n   v i s e   un  n o u v e a u   t y p e  

d ' e n r o b a g e   de  d é c h e t s   r a d i o a c t i f s .  

Le  p r o c é d é   d ' e n r o b a g e   s e l o n   l ' i n v e n t i o n   e s t  

c a r a c t é r i s é   p a r   le  f a i t   que  l ' o n   r é a l i s e   un  m é l a n g e  

c o m p r e n a n t   l e s   d é c h e t s   r a d i o a c t i f s   en  s a t u r a t i o n   d a n s  

l e u r   eau  de  s t o c k a g e ,   une  r é s i n e   e t   un  monomère   p o u r  

f o r m e r   une  é m u l s i o n   avec   l e s   d é c h e t s   r a d i o a c t i f s ,   l e u r  

eau ,   la   r é s i n e   e t   le  monomère   e t   q u ' u n   l i a n t   h y d r a u -  

l i q u e   e s t   a j o u t é   à  c e t t e   é m u l s i o n   p o u r   r é a l i s e r   u n  

b é t o n .  

La  r é s i n e   u t i l i s é e   e s t   de  p r é f é r e n c e   u n  

p o l y e s t e r   non  s a t u r é .  

Des  é m u l s i o n s p a r t i c u l i è r e m e n t   u t i l e s   s o n t  

pa r   e x e m p l e   d é c r i t e   dans   l e s   b r e v e t s   a m é r i c a i n s   n o .  

4 , 1 1 5 , 3 3 6 ,   4 , 2 0 4 , 9 8 8   e t   a u s t r a l i e n s   no.   5 1 3 , 4 8 6   e t  

5 1 5 , 7 7 8 .  



Le  p r o c é d é   d ' e n r o b a g e   s e l o n   l ' i n v e n t i o n  

c o n s i s t e   donc   en  f a i t   à  r é a l i s e r   une  é m u l s i o n ,   p a r  

e x e m p l e   une  é m u l s i o n   s u i v a n t   l e s   b r e v e t s   a m é r i c a i n s  

no.   4 , 1 1 5 , 3 3 6 ,   4 , 2 0 4 , 9 8 8   e t   a u s t r a l i e n s   5 1 3 , 4 8 6   e t  

5 1 5 , 7 7 8   en  se  s e r v a n t   de  l ' e a u   de  s t o c k a g e   des   b i l l e s ,  

p u i s   a v e c   c e t t e   é m u l s i o n ,   t o u j o u r s   s u i v a n t   le  p r o -  

c é d é ,   à  r é a l i s e r   un  b é t o n .  

S e u l e   l ' e a u   l i b r e   du  s t o c k a g e   e s t   u t i l i s é e  

p o u r   l ' é m u l s i o n ,   l e s   m i c r o - b i l l e s   r e s t a n t   s a t u r é e s .  

L o r s q u e   le  c i m e n t   e s t   a j o u t é   au  m é l a n g e ,   l ' é m u l s i o n  

se  d é t r u i t .   Le  p o l y m è r e   e n r o b e   l e s   m i c r o - b i l l e s   e t  

l e u r   eau   i n t e r n e ,   t a n d i s   que  l ' e a u   e s t   a b s o r b é e   p a r  

le  c i m e n t .   Les  b i l l e s   e n r o b é e s   ne  p e u v e n t   p l u s   p e r d r e  

d ' e a u   e t ,   p u i s q u ' e n   é t a t   s a t u r é ,   ne  p l u s   en  r e p r e n d r e  

non  p l u s .  

L ' i n v e n t i o n   e s t   d é c r i t e   c i - a p r è s   à  l ' a i d e  

d ' u n   e x e m p l e   p r é c i s :  

500  kg  d ' u n e   r é s i n e   r é a l i s é e   p a r   e x e m p l e  

s u i v a n t   l e s   b r e v e t s   a m é r i c a i n s   no.  4 , 1 1 5 , 3 3 6 ,  

4 , 2 0 4 , 9 8 8   et  a u s t r a l i e n s   no.   5 1 3 , 4 8 6   et   5 1 5 , 7 7 8   s o n t  

d é p o s é s   dans   un  c o n t a i n e r .  

A l o r s   q u ' u n e   t u r b i n e   e n t r e   en  a c t i o n ,  

600  kg  de  d é c h e t s   r a d i o a c t i f s   a i n s i   que  l e u r   e a u  

de  s t o c k a g e   s o n t   a j o u t é s   p r o g r e s s i v e m e n t   a f i n   d e  

c r é e r   une  é m u l s i o n .  

De  f a ç o n   à  s t a b i l i s e r   c e t t e   é m u l s i o n ,   o n  

a j o u t e   5  kg  d ' u n e   s i l i c e   c o l l o ï d a l e   ( " A é r o s i l "   d e  

DEGUSSA)  a i n s i   que  10  kg  d ' o x y d e   de  t i t a n e   3  k g  

d ' o x y d e   d ' a n t i m o i n e .  

Le  p o i d s   t o t a l   de  ce  m é l a n g e   e s t   d e  

1  618  kg  m a i s   en  f a i t ,   l ' é m u l s i o n   v r a i e   n ' e s t   q u e  
de  650  kg  p u i s q u e   d a n s   l e s   600  kg  du  m é l a n g e   m i c r o -  

b i l l e s ,   i l   n ' y   a  en  f a i t   que  150  kg  d ' e a u   l i b r e   u t i -  

l i s a b l e   p o u r   c r é e r   l ' é m u l s i o n   ( D é c o m p o s i t i o n   d e  

600  kg:   300  kg  b i l l e s   s o l i d e s ,   150  kg  d ' e a u   i n t e r n e ,  



150  kg  d ' e a u   l i b r e . )  

Pour   r é a l i s e r   un  b é t o n   c o r r e c t , i l   n e  f a u t  

donc   a j o u t e r   le  l i a n t   h y d r a u l i q u e   q u ' e n   f o n c t i o n   d e  

650  kg  d ' é m u l s i o n .  

Dans  c e t   e x e m p l e ,   en  t e n a n t   c o m p t e   d ' u n  

r a p p o r t   é m u l s i o n / c i m e n t   de  4 / 5 ,   on  a  a j o u t é   812  k g  

de  l i a n t   h y d r a u l i q u e   c o n s t i t u é   p a r   567  kg  de  c i m e n t  

PORTLAND  et   245  kg  de  p o u z z o l a n e   a i n s i   que  26  kg  d e  

c a t a l y s e u r   (4%  p o i d s   é m u l s i o n ) .   Le  m é l a n g e   c i m e n t /  

p o u z z o l a n e   a  é t é   e f f e c t u é   dans   le  b u t   de  b l o q u e r  

c e r t a i n s   i o n s   de  c é s i u m ,   s u i t e   à  la   p r o p r i é t é   p a r t i -  

c u l i è r e   de  b l o c a g e   d e  c e s   i o n s   p a r   la   p o u z z o l a n e .  

Des  a g r é g a t s   p e u v e n t   ê t r e   a j o u t é s   au  b é t o n  

a i n s i   r é a l i s é ,   comme  p a r   e x e m p l e   du  s u l f a t e   de  b a r y t e  

ou  de  la   c o l é m a n i t e ,   qu i   p a r   s u i t e   de  l e u r   h a u t   p o i d s  

m o l é c u l a i r e   p e u v e n t   é g a l e m e n t   ê t r e   u t i l i s é s   p o u r   l e  

b l o c a g e   de  c e r t a i n e s   r a d i a t i o n s .  

Les  r e l a t i o n s   e n t r e   l ' i n d i c e   a c i d e   et   l ' i n -  

d i c e   OH  des  r é s i n e s   a i n s i   que  le  n o m b r e   p a r t i c u l i e r  

d ' i n c i d e   OH  s o n t   comme  s u i t :   i n d i c e   OH  c o m p r i s   e n t r e  

45  e t   100,   i n d i c e   a c i d e / i n d i c e  O H   de  0 , 2 0   à  0 , 5 0 .  



1.  P r o c é d é   d ' e n r o b a g e   de  d é c h e t s   r a d i o -  

a c t i f s ,   c a r a c t é r i s é   p a r   le   f a i t   que  l ' o n   r é a l i s e   u n  

m é l a n g e   c o m p r e n a n t   l e s   d é c h e t s   r a d i o a c t i f s   en  s a t u -  

r a t i o n   d a n s   l e u r   eau  de  s t o c k a g e ,   une  r é s i n e   e t   un  m o n o -  

m è r e ,   p o u r   f o r m e r   une  é m u l s i o n   a v e c   l e s   d é c h e t s   r a d i o -  

a c t i f s ,   l e u r   e a u ,   la  r é s i n e   e t   le   m o n o m è r e   e t   q u ' u n  

l i a n t   h y d r a u l i q u e   e s t   a j o u t é   à  c e t t e   é m u l s i o n   p o u r  

r é a l i s e r   un  b é t o n .   - 

2.  P r o c é d é   s e l o n   la   r e v e n d i c a t i o n   1,  c a r a c -  

t é r i s é   en  ce  que  la   r é s i n e   e s t   une  r é s i n e   p o l y e s t e r ,  

de  p r é f é r e n c e   un  p o l y e s t e r   non  s a t u r é .  

3.  P r o c é d é   s e l o n   l a   r e v e n d i c a t i o n   1  ou  2 ,  

c a r a c t é r i s é   en  ce  que  le   m o n o m è r e   e s t   non  s a t u r é .  

4.  P r o c é d é   s e l o n   l a   r e v e n d i c a t i o n   1,  c a r a c -  

t é r i s é   en  ce  que  le   l i a n t   h y d r a u l i q u e   c o m p r e n d   d e s  

p r o d u i t s   r é a g i s s a n t   h y d r a u l i q u e m e n t   a v e c   d ' e a u   ou  u n  

m é l a n g e   de  t e l s   p r o d u i t s   t e l s   que  l a   c h a u x ,   le  c i m e n t ,  

la   p o u z z o l a n e   e t c .  

5.  P r o c é d é   s e l o n   l a  r e v e n d i c a t i o n   1,  c a r a c -  

t é r i s é   en  ce  q u ' o n   a j o u t e   un  a g e n t   s t a b i l i s a n t   à  

l ' é m u l s i o n .  
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