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La présente invention a trait au domaine de la protection
contre la radioactivité de matidres, matériaux, objets contaminés ou
déchets de toute nature en général.

On sait qu'au cours de la fabrication de combustibles
nucléaires, de leur utilisation en r@acteur, du retraitement des combus-
tibles usagés, il se produit des résidus et des déchets présentant di-
vers degrés de radioactivité, Des matériaux irradiés, des engins ou des
outils, des vé€tements ou d'autres objets contamings doivent &tre égale-
ment considérés comme des déchets radioactifs. Les boues et les solutions
radioctives sont &galement des résidus qu'il est nécessaire de traiter
avant tout stockage définitif.

Habituellement, les r&sidus et dé&chets en tout genre sont
mis en fdts sur les lieux de leur production et sont ensuite expédiés
vers les lieux de stockage définitifs. Le plus souvent,on utilise pour
les résidus moyennement ou faiblement radioactifs des ré&cipients en bé-
tons présentant les caractéristiques mécaniques appropriées, telles que
résistance & la compression, & la traction ou & la fissuration, aux
chocs, etc.. On a cependant constaté que les ré&cipients en béton, s'ils
présentent toujours des caractéristiques mécaniques suffisantes, ne pré-
sentent pas une pérennité absolue vis 3 vis de 1'action agressive des
milieux oli doivent &tre stock&s les récipients en béton.

Aipnsi, il est bien connu que les b&tons ne résistent
pas parfaitement i 1l'action de 1l'eau de mer, de certaines eaux minérali-
sées (eaux séléniteuses par exemple) ou d'eaux tvop pures. Il se produit
alors une destruction progressive. de l'enveloppe en bé&ton par 1'action
des sels dissous qui pénétrent dans ie réseau des silicates hydratés en
provoquant le gonflement puls la désagrégation du béton. De méme, les
bétons fabriqués 3 partir de Ciment Portland Artificiel contiennent tou-
jours un peu de chaux libre. Celle-ci est fortement dissoute par 1'eau
pure et on observe lephé&noméne dénommé lixiviationm.

Ceci explique pourquoi les récipients en bé&ton i base
de CPA ne présentent pas toutes les garanties de pérennité et n'assurent
pas un confinement parfait des déchets contenant des &léments radioactifs
des groupes alcalins et alcalino—-terreux. Ces &léments ont des périodes
plus ou moins longues ; lorsque celles-ci ne d&passent pas plusieurs
jours ou méme quelques mois, le probléme ne se pose paé. Par contre,
lorsque la période est plus importante, les récipients en b&ton 3 base
de CPA ne sont plus suffisants.

Parmi les &léments radioactifs possé&dant un pouvoir de
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migration important df 3 la solubilisation par 1'eau du béton et au da-
placement des ions dans ce béton, ainsi qu'une période assez longue pour
pouvoir migrer de la face intérieure de 1'enveloppe en béton, il faut ci~
ter principalement :

“ le Strontium 90 de période 28,8 ans (rayonnement béta)

. le Césium 137 de période 30 ans (rayonnement béta)
Ce dernier faisant partie du groupe des alcalins, ses composés sont par-
ticulidrement solubles et la masse correspondant 3 une activité de ! cu-
rie est de 11,5 mg ; pour le Strontium 90, la masse Equivalente est de
7,05 mg. On peut &galement joindre i ces deux &léments le Rubidium 86
qui se trouve dans le groupe des alealins de rad10aet1v1te modéréde. Le
Plutonium 239 pose un problame par suite de sa longue période (24,300
ans), ce qui nécessite des récipients de longdvité pratiquement sans
commune mesure avec celle des récipients destinés 3 conserver des dé-~
chets contenant du Césium 137 et du Strontium 90.

L'invention apporte une solution au probléme de la conser-
vation des déchets contenant du Césium 137, du Strontium 90 et autres
&léments de longue perlode en offrant un moyen de conditionnement pour
des résidus solides ou de solutions pré&alablément: solidifiges par un
moyen approprié décrit dans la demande de brevet n°79.07246 de la Deman-—
deresse. 7 :

Le procé&dé de 1'invention consiste essentiellement 3 blo-
quer les déchets, introduits dans des récipients en b&ton ou autre maté-
riau, 4 1'aide de laitier métaliurgique de structure vitreuse et broyé
finement.

Ce laitier peut 8tre utilisé sous deux formes :

- soit sous forme de coulis de grande fluidité& qui comble tous les
vides subsistant entre les déchets. Pour que le coulis de laitier fasse
prise, il est nécessaire qu'il contlenne.un activateur de prise (elinker
broyg, chaux, ou sels d'alcalins), Aprés prise et durcissement, les dé-
chets sont maintenus en place et on ferme hermétiquement le récipient ;

- soit sous forme de sable fin sec additionné d'un activant de prise
€galement anhydre. Le récipient remp11 est vibré afin que le mélange
puisse combler .tous les vides pour que les déchets soient parfaitement
enveloppés ; on procéde ensuite 3 la fermeture du récipient.

Selon une variante de réalisation, on peut utiliser en
premier lieu le coulis 3 base de laitier jusqu'a recouvrement des déchets
puis rajouter le mélange de laitier fin sec additionné de l'activateur

de prise et procéder ensuite 3 la fermeture du récipient.
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Pour réaliser ces opdrations, il est préconisé d'utiliser
du laitier de granulométrie inférieure & 2 mm, de préférence broyé &
moins de 0,1 mm et présentant une surface spécifique supérieure a 1500
em2/g (mesurde suivant la méthode de Blaine).

) Cette facon d'opérer emp@che la diffusion des Eléments ra=
dioactifs hors du récipient du fait que les laitiers métalldrgiqués pos-
s&dent des propriétés zéolithiques qui leur permettent de capter et de
retenir les &léments radioaétifs (le Césium 137 et le Strontium 90)
dont les compos&s ont un pouvoir de dissolution leur pérmettant de migrer
i travers des barri&res ne poss&dant pas ces propriétés zéolithiques.

Lorsqu'on enrobe les déchets dans un coulis de laitier, ce
dernier emp&che la diffusion des &léments radioactifs. Selon les hypo-
théses &mises au sujet de 1'effet zéolithique des laitiers silico-alumi~
natés, il existe dans le réseau des sites libres dans lesquels viennent
se loger de préférence les ions alcalins et alcalino-terreux, mais aussi
d'autres ions (chromate, zincate manganaté, etc..) qui sont aussiinsplubi-
lisés, et le relargage des ions adsorbés insolubilisés, prééipités et
adsorb&s est extrEmement faible. 7

On a pu déterminer expérimentalement que certains laitiers
broyés fins pouvaient fixer au moins 15 mg de CésiumApar 100 g de laitier,
ce qui est cpnsidérable puisque 11,5 mg de Césium 137 correspondent a
une radioactivité de 1 curie. ,

Dans le cas d'un enrobage 3 sec des déchets par un mélange
de laitier fin additionné d'activant gnhydre, la fixation des &léments
nocifs se fait plus lentement. Dans le ctas d'une dégradation de 1'envelop-
pe extérieure, 1'eau qui pourrait s'introduire dans le récipient prove-
querait 1'hydratation du laitier activé et on aurait la formation d'un
mortier qui par suite de sa prise consoliderait le ré&cipient tout en con-
servant ses propri&tés d'adsorption des &léments radioactifs. -

On peut utiliser soit du laitier silico-alumineux seul,
suit en mélange avec des cendres volantes de centrales thermiques, soit
avec des pouzzolanes naturelles ou artificielles.

Enfin, comme les bétons confectionnés & partir de ciment
CPA ne présentent pas les garanties suffisantes de pérennité par suite
des phénoménes d'agression des eaux, on a grand intérét.a fabrique; des
récipients en béton de granulats de laitier en utilisant comme liants
des ciments 3 haute temeur en laitier (CLK ou CHF). Il a en effef &té
démontré dans le cadre des travaux de 1'invention, que les b&toms tout

laitier présentent une grande résistance aux eaux agressives (eau de mer,
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eaux sulfat@es, eaux acides) et forment une barriére qui possé&de des
propriétés zéolithiques donec emp@€chant la migration des &léments radio-
actifs. Il est donc recommandé de prévoir des récipients en béton tout
laitier pour contenir des dachets chargés de Césium 137, de Strontium 90
ou autres &€léments radioactifs de longue période.

La plupart des laitiers et scories conviennent pour la mise
en oeuvre du procédé'&e 1'invention. Parmi les plus aptes, il faut clas-
ser ceux qui contiemnent une proportion notable d'alumine, car ce sont
essentiellement les silico—aluminates qui présentent des propriétés zéo-
lithiques. On peut recommander d'utiliser principalement les laitiers de
haut fourneau, de fonderie, les laitiers provenant de la fabrication des
ferro-alliages principalement du silico-chrome, du silicd-manganése, des
fours plomb-zinc, de 1'dffinage du Cuivre et de la fabrication du phos-

phore.
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REVENDICATIONS

. Procédé de blocage des &l&ments alcalins et alcalino-terreux
radioactifs contenus dans les déchets et ré&sidus provenant de 1'indus-
trie nucléaire ; le proc&dé &tant caractérisé en ce que 1'on met en oeu-
vre comme moyen de blocage des prdduits i base de laitiers métallurgiques.

2. Procédé selon la revendication 1, caractérisé en ce que le
matériau de blocage est constitué de laitier silico~alumineux de strue-
ture vitreuse ou vitrocristalline, de granulométrie inférieure & 2 mm
et de préférence broyé i moins de O,! mm et présentant une surface spé-
cifique d'au moins 1500 cm2/g mesurée suivant la méthode de Blaine.

3. Proc&dé selon la revendication 2, caract&risé en ce que le
laitier silico-alumineux fin est additionnd d'un catalyseur de prise et
est utilisé sous forme de coulis enrobant parfaitement les déchets ra-
dioactifs dans des récipients, fermés hermétiquement, destinés a &tre
stockés sur le site définitif.

4. Procédé selon la revendication 2, caractérisé en ce que le
laitier silico-alumineux fin, additionn& d'um catalyseur de prise anhy-
dre est utilisé sous forme de sable mis en place par vibration envelop-
pant parfaitement les déchets radioactifs élacés dans desrécipients des-
tinés & 8tre stocké&s sur le site définitif.

5, Procédé selon l'une quelconque des revendications 2 & 4 carac-
térisé en ce que l'op@ration s'effectue en deux stades : ennoy... ... &=
chets par le coulis 3 base de laitier puis recouvrement par un mélange
de laitier fin additionné d'un catalyseur de prise anhydre et fermeture
hermétique du récipient.

6. Procédé selon l'une quelconque des revendications 2 i 5, ca-
Bactérisé en ce que le laitier silico~alumineux fin est utilisé en mélan-
ge avec des cendres volantes, des pouzzolanes naturelles ou artificielles.

7. Procédé selon l'une quelconque des revendications 3 4 6, carac—
térisé en ce que les récipients servant au stockage des déchets contenant
des éléments alcalins et alcalino-terreux radioactifs sont confectionnés
en béton dont les composants, granulats et ciment, sont 3 base de laitiers
métallurgiques dont : les laitiers de haut-fourneau, de fonderie, les
laitiers provenant de la fabrication de ferro-alliages, de la métallurgie

des métaux non ferreux et de métalloides comme le phosphore produit par

voie thermique.



