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Procédé pour 1'enrobage et le stockage de mati&res

dangereuses, notamment radioactives, dans un conteneur

monolithique.

La présente invention concerne un pro-
cédé d'enrobage, en vue de leur stockage, de mati&res
dangereuses, notamment radioactives dans un conteneur
monolithique, dispositif pourmettre enoeuvre leditprocgdg et produit
obtenu. L'activité des centres nucléaires
produit des déchets particuliers qui ne peuvent &tre
joints aux déchets des autres industries car ils pré-
sentent une contamination radioactive.

VTel est le cas de gants, chiffons,
vétements, filtres, petits mafériels en matié&re plastique
etc..., de contamination assez faible.

Pour limiter au mieux le volume devant
&tre stocké, on a déja proposé une solution simple
consistant 3@ incinérer les déchets de mani&re 2 en sup-

primer toutes les matigres facilement décomposées ou

~d&truites par la chaleur. La radiactivité reste confinée

dans lescendres ou dans les particﬁles arrétées par la
filtration des gaz issus de 1'incinérateur.

Pour assurer la sécurité du stockage
de ces cendres, on sait qu'il est utile de les insérer
dans une matrice résistant & la lixiviation et & 1'dcrase-
ment en premiers critéres.,

On a ainsi stocké en fiits mEtalliques
€tanches un mélange cendre plus r&sine polyester polymé-
risée. 7

7 L'inconvénient de ces méthodes
est 1'obligation d'opérer en plusieurs temps pour mélanger
lescendres avec la matiére d'enrobage, couler en fiits
métalliques, faire polymériser, assurer la fermeture
étanche du fiit,etc.

En outre, on se trouve confronté au
probléme double de la tenue dans le temps, d'une part

du f8t, d'autre part de la mati&re d'enrobage.
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On ajoutera un inconvénient assez important dd
au caractére inflammable de cette matrice.

Un autre déchet, fertement radiocactif, consti-
tué par les solutions de produits de fission, est condi-
tionné sous forme d'un verre coulé dans un conteneur mé-
tallique. 7

L'iode radioactif I 129 sous forme d'iodure de
plomb est un autre cas délicat de stockage.

7 Au moment de la dissolution des combustibles ir-
radiés en vue de leur retraitement, parmi les gaz dégagés,
se trouve une quantité importante d'iode. Il s'agit de
1'isotope I 129 de longue péricde (17 millions d'années
environ). Il est connu d'arréter 1'iode en le transfor-

mant en iodure de plomb. Cette forme est tr&s peu soluble

‘dans l'eau et est particulirement inté@ressante pour um

stockage de longue durée.

L'immobilisation de mati&res solides dans une
matrice minérale présentant une trés bonne résistance 3
lz lixiviation et n'utilisant pas de conteneurs métal-
ligques est une solution iInt&ressante pour résoudre les
problémes de traitement et de stockage des déchets.

ie brevet australiem 531.250 d&crit un procédé
de ce type dans lequel les déchets sous forme de poudre
sont mélangés 3 une roche synthétique en poudre et com-

pact€s, le noyau ainsi formf est ensuite entouré d'une

‘couche d'un matériau de faible densit& pour absorber les

dilatations, puis cet ensemble est lui-méme entouré d'une

"couche de roche synth&tique propre; l'ensemble obtenu est

soumis & l'action de la chaleur et de la pression. Pour
mettre en oeuvre un tel procé&dé, il est nécessaire de
prévoir un appareil spécifique qui est une presse avec
des parois en graphite pouvant supporter ume temp@rature
élevéef En effet, la formation de la structure de roche

pour obtenir un bloc compact & partir de poudres des ma-

l'action de la chaleur et de la pression doivent se con-

juguer et leurs valeurs doivent &tre suffisamment Elevées.
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De plus, les matériaux de départ &tant sous forme de
poudres, de l'air est inclus de sorte que,dans 1l'opé-
ration finale de cuisson, l'air inclus et les gaz Even-
tuellement formés dans les déchets ne peuvent pratique-
ment pas s'&chapper provoquant ainsi des fissurations et
autres dégidts. Pour pallier ces inconvénients, la deman-
deresse propose un procé&dé d'immobilisation et d'emballage
de cendres radioactives dans une matrice mindrale pouvant
€tre mis en oeuvre avec des appareillages simples, qui ne
nécessite pas de cuisson sous pression, qui utilise les
matériaux d'enrobage sous forme de pite ou de poudre avec
pressage par Eétapes et cuisson finale suivant un programme
précis de sorte que les gaz s'échappent avant que la poro-
sité ne se referme et dans lequel le produit obtenu est un
bloc monolithique, c'est-a-dire hermétique.
Plus précisément, le procédé objet de 1l'inven-
tion est caractérisé en ce que 7
. on forme par moulage, de préférence avec pression, le
fond et les parois latérales d'une boite en utilisant
une barbotine de porcelaine '

. on dépose dans la cavité ainsi réalisée lesdites cendres
et une composition c&ramisante, et on soumet cet ensemble
d une pression

. on dispose au-~dessus de la surface ainsi réalisée et de
la surface supérieure des parois latérales une couche de
barbotine de porcelaine qui, de préférence,est ensuite
pressée

et on soumet 1'ensemble & un chauffage destin€ & cuire

ladite barbotine de porcelaine et ladite composition céra-

misante, ledit—chauffége €tant programmé de fagon & per-

mettre une &vacuation des gaz présents et/ou formés.

Dans la suite de ce texte, les mat&riaux 3 en~
rober seront appelés "cendres" ; en effet, ils sont tres
souvent constitués des cendres provenant de la combustion
de matériaux dangereux et/ou radioactifs; mais ce
peut @&tre tout aussi bien un calcinat de solution de

produits de fission ou bien de 1'iodure de plomb.
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Par barbotine de porcelaine, on entendud1;ne*;—
manieére générale une cé&ramique contenant de préférence de
4 3 77 d'eau, se présentant au départ sous forme de pite
atomisée, moulée 3 cru puis cuite.

Parmi les porcelaines, on peut citer les grés,
grés cérame, porcelaine dure ou mullitique, elles sont

composées de manid&re générale d'un mélange de feldspath,

"argile, sable, kaolin et &ventuellement enrichi d'alumine.

L'ajustement du coefficient de dilatation des
cendres s'effectue trés généralement et de préférence en
mélangeant ces cendres avec une composition céramisante,

c'est-3-dire une substance d'addition qui apr&s cuisson

dans les conditions de cuisson de ladite porcelaine donne-

rz maissance 3 une céramique ou # un verre. On appellera
tesson la pi&ce cuite. Ladite composition céramisante est
composée de silicates ou d'alumino-silicates de métaux al-
calins, d'alcalino—terreux ou de magnésium.

Selon un autre mode de réalisation, les cendres
sont mises dans un sac en matil@re plastique, ledit sac est
déposé dans la cavité de la boite, on remplit la boite
avec de la barbotine de porecelaine, on presse. Sous 1lTef-
fet de 1la pression appliqué&e par le piston, le sac se dé-
chire et 1'air qu'il contenait s'échappe. Dams ce cas, la
composition céramisante est la barbotine de porcelaine
elle-méme.

- La quatriéme paroi du conteneur qui permet

d'obtenir un bloc hermétique s'&labore par dépdt d'ume

-couche de barbotine de porcelaine sur la totalité de sur-

face supérieure du contemeur, cette couche peut emsuite

"@tre pressée ou non.

La derni&re opération consiste en une cuisson,

dans un four par exemple, le programme de chauffe &tant

" dé&terming pour que les gaz présents ou form€s pulssent

s'&chapper du contenmeur 3 travers les parois avant que les

pores ne se ferment.

Ainsi, on obtient un bloc ecylindrique hermé-
tique constitué d'une partie centrale comportant des
cendres radioactives &ventuellement dispersées dans une

composition c8ramisée et une crofite ext&@rieure homogéne
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présentant de préférence une Epaisseur &gale en tout point
et constituée d'une porcelaine cuite. Le dispositif pré-
féré'pour la mise en oeuvre du pressage comprend une
matrice, un piston annulaire coulissant dans ladite matrice
et un piston plein coulissant dans ledit piston annulaire.

Ce dispositif et son utilisation pour la mise
en oeuvre du procédé sont représentés sur les figures 1
a 19.

La figure 1 représente schématiquement le dis-
positif de pressage utilisé.

Les figures 2 &8 11 montrent le cvcle de dépla-
cement des pistons.

La figure 12 représente une coupe diamétrale
d'un tesson. '

Les figures 13 et 14 expliquent les coupes &
réaliser pour l'analyse.

' La figure 15 montre les points analysés.

Les figﬁres 16 a 19 représentent les enrégis-
trements des mesures effectuées 38 la microsonde &lectro-
nique. o

On décrit ci-apr@s la mise en oeuvre du procé-
dé selon 1l'invention & 17aiae du dispositif décrit sur les
figures 1 23 19,

Unematrice 1 est placé&e sur le plateau infé-
rieur 2 d'une presse.

Un piston annulaire 3 coulisse avec un jeu
faible dans la matrice.

Un piston plein 4 coulisse avec un jeu faible
dans l'espace intérieur du piston annulaire.

Un piston 5 passant & travers le plateau 2
facilite le:démoulage.

Un dispositif non représent&, 1ié au plateau
supérieur de la presse, permet de faire descendre ou
monter & volonté les pistoné 3 et 4 soit ensemble, soit
séparément. La force de la presse permet d'obtenir une
pression int8rieure de 3,5 gigapascals.

La figure 2 représente schématiquement la

premi&re phase, la matrice 21 contient la pdte crue 20
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devant former le fond du conteneur. Le piston annulizife=22

et le piston central 23 sont en train de descendre simul-

 tanément sous l'action de lz presse.

La figure 3 représente la fin de cette premidre
phase ot 1'on voit en 25 le fond du conteneur, tel que
réalisé& en pite crue.

La figure 4 montre le début de la phase de pres-

‘'sage de la paroi latérale du conteneur : le piston annu-

laire 22 est en position haute et de la pdte crue 26 remp-

1it 1l'intervalle entre le piston 23 et la matrice 21.

Sur 1z figure 5, on enfonce le piston 22 de
maniZre 3 former par pressage la paroi latérale (crue) 27
du conteneur.

On remonte ensuite -figure 6- les deux pistons
22 et 23 et on voit que dans lz matrice 21 on a formé une
bofte 28. ,

Sur la figure 7, on emplit 1z bBoite 28 du pro-

duit 29 destin& & 1'enrobage. Ce produit peut &tre enve-

"loppé par un sac plastique mince pour &viter les conta-

minations des pistons.

7 Sur la figure 8, on améne le piston 22 en con-
tact avec la partie haute de la boite, puis on descend le
piston 22 pour comprimer la matrice & enrober qui prend
la forme montré&e en 30.

La phase suivante, sur la figure 9, montre le

piston 23 en position haute, alors que le piston 22 n'a

pas bougé et on a introduit en 31 la pite crue destinée
3 former la face supérieure (couvercle].

La figure 10.montre la phase de compression du

_couvercle prenant la forme 32 obtenue en arrétant le pis-

ton 23 juste au méme niveau bas que le piston 22.

7 Les op€rations de pressage sont terminées et
la figure 11 montre le démoulage.
| On notera 3 titre de variante qu'il est pos-
sible sur les figures 6 et 7 de laisser en position basse
le piston 22. | |
On peut également procéder un peu différemment

sur les figures 9 et 10 en remontant les deux pistons
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pour faire un couvercle allant jusqu'au bord de la matrice.

La pigce crue démoulée est cuite au four
€lectrique en respectant un programme de chauffe précis.
Dans les exemples figurant plus loin, ce programme de
chauffe sera détaillé.

Il est important de régler le programme de
maniére que les gaz produits ou présents 3 1'intérieur
(air, eau et gaz carbonique en grande partie) puissent
s'échapper 2 travers les parois avant que la porosité
ne soit fermée.

Les différents essais ont montré que le déga-
zage &tait parfait pour des mati&res présentant une perte
au feu de 157 avec le programme proposé. Pour une perte au
feu plus grande, i1 y aura lieu de ralentir la montée en
température, ce qui est une technique bien connue.

Pour certaines matiéres & enrober, on bute sur
le probléme de 1'incompatibilité des coefficients de di-
latation entre la mati&re interne cuite et la porcelaine
d'enrobage. '

Dans ce cas, on utilise unragent Ou une compo-
sition céramisante ou vitrifiante, le vocabulaire admet-
tant les deux termes.

On mélange la cendre & enrober avec cet agent
céramisant en proportion telle que cette nouvelle matidre,
aprés cuisson, ait un coefficient de dilatation voisin de
4.10_6/°C comme la plupart des porcelaines.

Les meilleurs résultats sont obtenus avec des
corps a coefficient de dilatation trés faible (et méme
négatif) comme des alumino-silicates de lithium (b8ta-
spoduméne, eucryptite et petalite) ou des alumino-sili-
cates de magnésium (cordierite) et plus généralement
des aluminc-silicates alcalins et alcalino-terreux.

' Dans le cas des cendres d'incinBrateur, comme
on le verra sur les exemples 1 et 2 suivants, il n'est
pas nécessaire d'ajouter d'agent céramisant.

'~ De méme pour l'exemple 6 oli 1'on enrobe de

l'iodure de plomb.
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Dans le cas du carbure de silicium de l'exempie
3; on a utilisé un céramisant,.

Dans le cas de l'enrobage de fibres d'amiante,
pour faciliter les manipulations, on a préféré préparer
une pdte avec l'amiante et la porcelaine d'enrobage.

Dans le cas de produits de fission, on a enrobé&

un calcinat de solution de produit de fission aprés ajout

d'un agent céramisant.

" Les exemples non limitatifs ci-apré&s illustrent
1'invention. 7

Les deux premiers exemples portent sur l'enro-
bage d'une méme cendre dans deux matrices différentes
(et 3 deux Bchelles différentes).

Le troisi&me exemple porte sur l'enrobage de
grains de carbure de silicium provenant de 1la chambre de
post-combustion d'un incin@rateur de déchets.

Le quatri&me exemple porte sur l'enrobage de

fibres d'amiante ayant servi de media filtrant pour gaz

chauds.. 7
lLe cingui&me exemple porte sur l'enrobage de
calcinat de pidduité'de fission (par E&vaporation puis
ca1c1natlon 3 600°C de solution de produits de fission).
Le sixi&me exemple porte sur 1° enrobage de

1'iodure de plomb.

Exemple 1

Composition de ‘la cendre 3 enrober :

5i0 0, 17,29%7 en poids (aprés séchage)
1203 21,71
Na,0 1,08
R,0 1,30
Ca0 12,81
Fe,0, 10,63
P,0¢ 5,75 )
Sb,04 0,67

cdo 0,05
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MnO 0,12
Zn0 - 11,43
Cr203 0,70
Mg0 2,08
SnO2 0,75
PbO 3,69
cu0 3,90
Bal 0,83
TiO2 4,98

Le complément 3 1007 est composé

principalement par des traces de carbonates.

de 70 mm (70

éxtérieur der
+0
50mm (50 +0,

de SQ mm (50

du type grés
en jarre
- Argile cuis

- Kaolin

Quartz (sab
Feldspath

ce qui corres
l'eau) = SiO2
des traces d'

etc.

La matrice a un diamé@tre intérieur
+0 y
+0,2°°

Le piston annulaire a un diamitre

! -0 ) . - . - e
70 mm (70 -0 2)et un diamétre inté€rieur de
?

2)'

Le piston central plein a un diamétre

-0
-0,2)"

On dispose d'une barbotine cé&ramique

obtenue en mélangeant par broyage humide

ant blanc 457

157
le) 207
207
pond & la composition chimique (sans cbmpter
s 717, A1203 : 237, Nazo + KZO : 67Z, plus

oxydes de fer, titane, magnésium, calcium,

La barbotine est atomisé&e pour obtenir

une poudre de granulométrie assez serrée:

1,35 7 supérieur 2 0,510 mm
14,30 Z compris entre 0,510 et 0,280 mm

71,80 Z compris entre 0,280 et 0,104 mm
8,00 Z compris entre 0,104 et 0,053 mm
4,00 7 inférieur & 0,053 mm
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avec une humidité résiduelle comprise entre 4 et 7%Z.
On place 90 grammes de cette poudre

dans la matrice et presse progressivement suivant le

programme avec les deux pistons :

mont&e & 50 bars - palier 20 secondes

descente Z pression atmosphérique

montée & 150 bars - wpalier 40 secondes

descente & pression atmosphérique 7

montZe 3 350 bars - @palier 60 secondes

descente & pression atmosph&rique et remontée du pistomn
annclaire.

On a aussi formé& le fond du conteneur
avec une poudre contenant peu d'air gréce au programme
de pression.

On place de la poudre danmns l'espacerannu-
laire et la comprime suivant le programme précédent
pour terminer Z une hauteur de 47,3 mm 3 partir du fond de .
la matrice.

On retire les deux pistons et on se

trouve devant une "boite" dont en emplit la cavité d'un

"mélange cendre + 10 Z de béta-spodumdne (alumino-silicate

.de lithiur) que l'on comprime avec le piston central pour

affleurer le niveau supérieur de la "bofte".
7 On remonte le piston central, place

90 g de poudre sur la parbi annulaire de la boiIte et sur
lz cendre comprimée, puis on descend les deux Pistons pour
comprimer cette poudre (suivant le programme de pression)
et former un couvercle &pais de 11 mm.

Le volume ainsi obtenu est démoulé& et
cuit aw four Electrique suivant le programme de chauffe

suivant :

de 25° a 150° eh 600 minutes (montée linéaire)
de 150° & 400° en 600 " "
de 400° & 600° en 600 " "
de 600° 3 800° en 600 " "
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de 800° 2 1000° en 1200 minutes (monté& linéaire)

de 1000° & 1090° en 900 " "

de 1090° & 1130° en 800 .." "

de 1130° 2 1150° en 800 " oo

Palier de 240 minutes 2 1150° puis descente

de 1150° & 600° en 450 minutes

de 600° & 500° en 200 "

de 500° a 25° en 475 "

On sort du four un cylindre de couleur blanc
jaun8tre ayant pour diamétre 63 mm et pour hauteur 58 mr.

Aucunefissure, aucune déformation n'est visible
sur ce tesson.

Par sciage 3@ la scie diamantée, on observe une
section telle que représentée sur la figure 12.

La zone 1 est une céramique dure, compacte,

sans porosit&. La zone 2 est un conglomérat de cendre

plus ou moins vitrifi€e. Entre ces deux zones, la tran-
sition se fait sur moins de 0,1 mm,
Exemple 2

On reprend la cendre de méme composition pour
opérer un enrobage dans une porcelaine mullitique (dite

porcelaine dure). La plte de départ a pour composition

approximative
SiO2 58
A1203 24
Na20 1
K20 3
Cao 1
MgO 0,1

Eau quantité suffisante pour 100% (environ 137).
On notera que cette eau comprend environ 707
d'eau de constitution (en particulier dans le kaolin

utilisé pour préparer la pite) et de 30% d'eau de mise

‘en oeuvre.,
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Pour sim?lifier, on peut utiliser unm produit
fabriqué sous la référence 42 555 par les "Kaolins et
Pates céramiques du Limousin".

7 On utilise pour le pressage un matériel ana-

logue & celui décrit précédemment, mais de dimensions

sup@rieures, diamétre ext&rieur du piston annulaire

160 mm, diamétre intérieur du piston annulaire 113 mm.
La force de pressage &tant de 1'ordre de 700 kN.
Les opérations de pressage se déroulent coﬁme
dans 1l'exemple 1 pour les cycles de décompression.
7 La cuisson est opérée selon le cvcle suivant :
800°C en 31 heures
1080°C en 28 heures
1120°C en 7 heures
1200°C en 27 heures
600°C en 7,5heures
500°C ‘en 3,5heures
25°C en 8 heures

On constate 3 la sortie du four qu'on a fabriqué

(111

montée de 800°

n ooy

o

montée de 1120°
descente de 1200°
descente de 600°

AT

st

un bloc d'apparence cylindrique monolithique pesant
environ 6,5 kg.

7 La porosité apparenterestrnulle et aucune fissure
ne se fait jour. Par sciage, on constate que les cendres
forment une masse homog&ne d'environ 100 mm de diamétre,
entourée en tout sens d'une &paisseur d'environ 21 mm
de percelaine tré&s dure.

Aucune trace de diffusion des cendres dans 1la

porcelaine n'est détectable.
Exemple 3

Enrobage de grains de carbure de silicium

7 On dispose de grains de diamétre 1 & 15 mm
provenant du broyage grossier des agrégats de carbure
de silicium de la chambre de post-combustion d'un inciné-

rateur,
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On m&lange aukrgrains'de_carburerde silicium
une fritte de cdmposition SiO2 : 74,97, A1,0_ : 13,50%,
Ca0 : 7,7%, Mg0 : 2{12, K20 : 0,75%, NaZO »05% (20 g
de cette composition pour 100 grammes de SiC). Le.

e B
- W

coefficient de dilatation de la fritte est voisin de
celui du carbure de silicium.- '

7 On opére emnsuite exactement suivant les
conditions de 1'exemple 1 pquf,le moulage et la cuisson
et on obtient un cylindre massif.

Par sciage 2 la scie diamantée,(relativement
difficile & cause des gros grains de SiC) on observe
gue le SiC est complétement enrob& par la composition
qui a fondu.,'

Cette masse hétérogéne est parfaitement eﬁtourée

par le gré&s sanms aucune fissure visible.

Exemple 4 .

Enrobage de fibres d'amiante

L'amiante provieﬁt dés'filtres de gaz chauds
d'un incinérateur. On fait une pite & volume &gal avec
1'amiante et la barbotine de grés de l'exemple 1 et ce
mélange est ensuite traité comme la cendre de 1l'exemple 1.
On obtient aprés moulage et cuisson un cylindre sanms
défaut. Par sciage, on voit & l'int&rieur une zone plus
verte correspondant au mélange,grés—amianfe pratiquement-

sans transition avec le gr&s pur entourant la zone centrale.

Exemple 5

Enrobage de produits de fission

Dans le retraitement des combustibles nucléaires,
les ﬁroduits de fission sont séparés de 1'uranium et du
plufonium sdﬁsrfofme d'uhe'solution nitrique.

7 Pour leur immobilisation, en tant que déchets,
la méthode habitueilement employée est de les concentrer.
par évaporétion, de les calcinér, puis de les mélanger

3 une fritte de verre, & fondre ce mélange et @ le couler

dans des conteneurs &tanches.
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‘Pour montrer que la présente inventiomn convenait
également pour enrober les produits de fission, nous avons
simulé un caleinat en utilisant des produits non radio-
actifs.

5 La composition du calcinat synth&tique est :

(Z en poids)

Oxyde de strontium 2,71
oxyie a'yeerivn L
ireone |11
10 oxyds do molysetns | 15,81
oxyde de memgamise | 9,00 |
oxyde de cobaie | 2,19
oxyae de mickel | 4,86
oxyic de csium e
15 oxyse de varywn | 6,00
oxyac de ceriua | 8,68
oxvae de lanthane | 26,27 |

Pour 1l'enrobage, on mélange ces calciﬁats avec
10%Z en poids de pé&talite et 107 en poids de silicate
20 de soude et opere selon le mode opératoire de 1l'exemple 1.
Aprés refroidissement, on scie le conteneur et

on constate que le calcinat est transformé& en une masse
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vitreuse remplissant & plus de 907 (il reste quelques
bulles) 1la zdne‘céntrale du tesson.

Aucune trace de diffusion dans les parois du
conteneur.

Exemple 6

Enrobage d'iodure de plomb
On mélange d sec : 7
69 grammés dé cendres de l'exemple 1
30 grahmés d'iodure dé plomb (PbIZ)
0,65 gramme de carbonate de césium
0,657 grzmme d'oxyde de cobalt 7
~ Cn utilise cetfe poudre dans les conditions
de l'exemple 1 pour l'ehrober'dans du grés.

Aprés cuisson et refroidissement, on sort du four
un bloc cylin&rique'sans'ahcune faute, sans aucune poro-
sité visible. - _

Pour,apprécier 1'efficacitd de l'emballage ainsi

utilisé, on coupe le bloc suivant le schéma des figures

13 et 1l4. .

- Ensuite, on polit la face ABCD,fla métallise
g4 1'or et effectue une sérierde mesures 3 la microsonde
en réglant ~la détection sur un élément.

o bn procéde d'abord & une série de mesures
suivant le tréjet EF de la figure‘15 dans le coeur,
c'est-3-dire dans la partie compos@e avant cuisson de
cendres, d'ipdure de plomb, de cobalt et de cé&sium.

La figure 16 montre le nombre de coups comptés
en ordonnéés, le déplacement suivant EF en abscisses.

, Cn constate qué les courbeé montrent un niveau
trés variable, ce qui s'explique par la porosité du coeur:
de nombreﬁses,bulles sont présentes sur le trajet EF.

A chaque bulle correspond une baisse de la quantité de

mati&re excitée et donc du nombre global des coups comptés.
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Sur la figure 16, on a représenté en ordonnées
le nombre de coups compté&s pour 1'iode (rai L alpha L béta)

et en abscisses, les déplacements selon H, le point K

correspondant 8 la fronti&re coeur-enrobage et la

distance KL 2 1 mm.

On constate que le nombre de coups, c'egst-3-dire
ﬁne grandeur proportionnelle & la concentration, est en
moyenne constant (aux fluctuations de porosité prés)
dans le coeur, et décroit de K 8 L sur 1 mm de parcours,
pour atteindre le bruit de fond.

Ce bruit de fond correspodnant 2 un seuil de
détection pent, en fait, &tre pris comme un z&ro pour
la concentration de 1'iode. On obtient en effet la méme
valeur de bruit de fond sur une céramique de l'exemple 1
ne contenant pas d'iode.

L'interprétation de cette courbe est que 1'@ode
présente dans le coeur a légérement migré vers 1'ex-
térieur mais que la migration n'a intéressé& qu'une
zone de 1 mm d'€paisseur autour du coeur.

Cela permet d'affirmer que le typerd'enrobage
décrit dans la présente invention constitue une barriére
trés efficaée contre le départ de 1'iode, et ce, méme
2 température €levée puisque, dans 1l'exemple présent,
la température a 8té réglée & 1150° pendant 4 heures
pour cuire la piéce.

Sur le méme &chantillon et toujours suivant
le trajet GH on a analysé& la teneur en césium et en cobalt.

La figure 18 montre l'enregistrement pour le
¢c-obalt dans le coeur, on est au seull de sensibilité@,
jusqu'au point K et au-deld dans le grés d‘'enrobage,
puisque 1'abscisse du pic correspond @ KM = 2 mm et que
la largeur du pic est de 1 m.

On peut affirmer que le cobalt s'est déplacé
du coeur vers l'extérieur mais que la cuisson du tesson,

en fermant toute porosité, a arr&t& la migration.
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La figure 19 montré, dans le cas du césium,
que la mlgratlon n'a Eté que partlelle pulsque le coeur
contient une partie notable du ce51um.

D'autres essais, qu'il n'est pas nécessaire

de détailler, ont montré qu'il Etait possible d'enrober

"un mélange cendre—lodure de plomb 3 poids Egaux (50%

Pbl 50% cendres)

23

Si on ne dlspose pas de’ cendre, on peut mé&langer
1'iodure dé plomb ‘2 une patercrue de gre&s et enrober
ce mélange comme décrit précédemment.

7 La présente invention trouve son plus grand
intérét dans l'enrobage définitif"dé matiéfesrcontaminées,
dans un matériau de durde de vie illimitée, méme en
milieu tréérhostile,Sans qﬁ'il soit nécessaire de prévoir
une enveloppe, metalllque ou autre, autour -du -bloc

fabriqué selon ce procédé.

"La seule limite réside dans la perte au feu

,de la matiére 3 enrober, ce qui peut amener i lui faire

subir une précalcination pour que la perte au feu dans
la mise en oeuvre du proc&dé décrit ici ne dépasse pas

15Z en poids. -
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REVENDICATIOKNS

1. Procédé d'immobilisation et d'emballage de

cendres radioactives dans une matrice min&rale, caracté-

risé en ce que

. on forme par moulage, de préférence avec pression, le
fond et les parois lat&rales d'ume bofte en utilisant
une barbotine de porcelaine

. on dépose dans la cavité@ ainsi réalisée lesdites cendres
et une compeosition céramisante, et on soumet cet
ensemble 3 une pression

. on dispose au-~dessus de la surface ainsi réalisée et de
la surface supérieure des parois laté&rales une couche
de barbotine de porcelaine, et de préférence elle est
ensuite pressée, 7

et on soumet 1'ensemble 2 unm chauffage destiné 3 cuire

ladite barbotine de porcelaine et ladite composition céra-

misante, ledit chauffage &tant programmé de facon 3 per-

mettre une &vacuation des gaz présents etfou formés.

2. : Procédé selon la revendication 1, caract&risé

en ce que la barbotine de porcelaine utilisée est une

barbotine atomisée contenant de préférence 4 3 77 d'eau.

3. Procédé selon les revendications 1 et 2,

caract&risé en ce que ladite composition c&ramisante est

mElang&e aux cendres en proportions telles gque les

coefficients de dilatation du mélange des cendres—compo-

sition d'une part, de porcelaine dfautre part, soient les

plus proches possibles. '

4, Procédé selon l'une quelconque des revendi-

cations précédentes, caract&risé en ce que la composition

céramisante est composée de silicates ou d'alumino-sili-

cates de métaux alcalins, alcalino-terreux ou de magné-

sium. -

5. Procédé selon les revendications 1, 2 et 3,

caract@risé en ce que ladite composition céfamisante

est une porcelaine.

6. Procédé selon 1'une quelconque des revendi-

cations précédentes, caractérisé en ce que la porcelaine
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est composée d'un mélange de feldspath, argile, sable et
kaolin enrichi'événtuellemeht d'alumine.

7. 7 ," Procédé éélon 1'une quelconque des revendi-
cations précédentes, caractérisé en ce gque les cendres
sont constitues de cendres d'incinération ou de cal-
cinat de solution de produits de fission ou d'iodure

de plomb. '

8. 7 7 Dispositif pdur mettre en oeuvre le procédé
des revendications précddentes, caractérisé en ce qu'il
comprend une matrice,run piston annulaire coulissant
dans ladite matrice et un piston plein coulissant dans
ledit piston annulaire.

9. 7 Nouveau produit hermétique, caractérisé en

ce qﬁ'il est constitué d'une'partié centrale comportant
des cendres radicactives Eventuellement ﬂispersées dans
une compositibn'céramiséé et une crodite extérieure homo-
géne présentantrdé préférence une &paisseur &gale en

tout point, constituge d'une porcelaine cuite.
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