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Dans le contexte général du recyclage des combustibles nucléaires usés, plusieurs isotopes préesentent un intérét particulier dans le cadre de la veille sur les émetteurs 8-y, parmi eux,

le chlore 36. Le 3°Cl est un émetteur - issu de I'activation de I'impureté chlore 35 contenue dans I’'oxyde. La teneur exacte en impureté est inconnue mais répond aux spécifications de

fabrication du combustible. Lors du retraitement du combustible irradié, sa teneur dans les rejets est soumise a des reglementations (ANDRA, ASN, décrets). Afin de réaliser une

cartographie de la répartition de cet isotope dans les différents flux du retraitement du combustible irradié, il est nécessaire de connaitre précisément la valeur d’entrée du 3°Cl| dans le

36C]|

Désintegration: - 98% ; B* 2%

procedé. Une mesure precise de la teneur du chlore 36 dans le combustible nucleaire irradié est necessaire.
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4- Couplage résine UTEVA + CL
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various ions at 23-25°C

Premiers essais

3- Comportement des résines CL vis-a-vis de U et Pu

» Deux essais indéependants
= Etape 1 a 3 pour U
= Etape 1 a 2 pour Pu

»> Affinité des résines CL vis-a-vis des actinides U et Pu

110 MLHNO, 050~ TuooN 0.1 imesure i ar fluorescence Xi
2-20 mL HNO; 0,5M x Quantité U (mg) | Quantité Pu (mgQ)
Soluticndechargement : | §0.|Ul:|o.n.|n.|t|.al.e H RN I4lllil4’lll EEEEN E,E E Q’ESI EE1i ’,
5 mL dans HNO; 1M Ll Fraction 1 24124 0,50 + 0,05 L'étape de lavage est
18,5+ 1,9 33£0,33 suffisante pour U mais pas
<LD 0,66 £0,066  pour Pu qui semble rester
Fraction 3 <LD Sans objet
Colonnes CL | . . sur la colonne
Remaraue - Chargée Ag* Total fractions 425 3,1 4,46 £ 0,34
jons d . o) 2
e Essai 2
(5mL) Solution initiale 5,3+0,53
I EEEEEENEEEEEEEEEEN y 7 . . .
Fraction 1 0,65 + 0,065 L'étape de lavage est toujours insuffisante
Eraction 1 ! | 2 I 3 Fraction 3 Fraction 2.1 3,05+ 0,31 pour Pu.
i RECIBIEE e ek O Si Pu reste sur la colonne il va précipiter
Essai1-  rection2 racton 2.2 Fraction 2.3 02620026 an milieu basique et risque de colmater la
L I — SR P — . Fraction 2.4 0,24 +0,024
r colonne.
IW W W W Fraction 3 Sans objet
Fraction2.1 Fraction2.2 Fraction2.3 Fraction2.4 _
- Total fractions 4,64 *0,32

ESSAI EN HAUTE ACTIVITE

Stratégie analytique

» Ozonation d’'une solution de dissolution en milieu acide nitrigue de combustible
nucléaire irradié préalablement dopée en Cl naturel

Solution de
dissolution
(HNO;) d’un UOx3
irradie

Réacteur:
Volume 800 mL

HNO; 4M 4(2 SJ— >
Dopage [3*37CI] = 1,6 g/L ;

[U] = 42,5 g/L faon it
[Pu] = 0,48 g/L —sousO;

Oxydation du CIen  Pieger Cl,(par la
Cl, soude V=800 mL)

Q Mesure CI- contenu dans le piege sodigue

Q Mesure CI- résiduel dans la solution de dissolution

@ Analyse du piege sodique par chromatographie ionique
» Gamme étalon Cl- de 0 a 25 mg.L1
» Piege dilué par 20 (matrice NaOH 0,2 M)
» Appareillage Dionex DX500 nucléarisée
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y =0,5708x - 0,13
R? = 0,9985
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/ | 80 % de CI- extrait

Il

Extraction du chlore
Concentration (mg/L) : | : Non quantltatlve

10

Aire (uS/cm?)
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@ Analyse du chlore résiduel

» Elimination de U et Pu avec la résine UTEVA Triskem®
» Extraction sélective des CI- avec la résine CL Triskem®

» Echantillons analyseés:
= Echantillon 1 : solution ozonée / C1_.ngue = 13 mg.L*
= Echantillon 2 : solution ozonée dopée en Cl-/ C2

Avant UTEVA

UTEVA

— -1
attendue — 23 m g L
Photo de la colonne UTEVA dans un

caisson de la chaine blindée analyse de

/INB Atalante » Analyse des fractions

Mesure fluorescence X Mesure y

Apres UTEVA

=charilan Concentration | Concentration | Activité 24Am | Activité 13’Cs
J (gLl ) Pu(mg.Ly) | (Bg.L?Y) £50% | (Bg.L?) +10%

CL Avant UTEVA 9450 + 950 123 + 12 1,8.10° 5.1010
Aprés UTEVA <LD <LD ND ND
Photo de la colonne CL dans un caisson Fraction 1 <LD <LD 7'5'108 2’4'1010
de la chaine blindée analyse de I'INB Fraction 2 <LD <LD 1.7.108 4.7.109
Atalante _ o T
Fraction 1 = espéces non retenues Fraction 3 <LD <LD <LD <LD
Fraction 2 = solution de nngage LD=0,5 mg.L? LD=6.10° Bq.L! LD=9.10°Bq.L*
Fraction 3 = solution contenant CI ‘ Décontamination suffisante en émetteurs y pour
o m—— N analyser les echantillons en boite a gants
< RN
/" Hypothéses pour le ™+ ] , o _
K bilan 0, : N » Reésultats de I'analyse par chromatographie ionique sur la fraction 3 :
) 3

= Echantillon 1 : C1, ¢ yee = 12,0+ 1,2 mg.L?
= Echantillon 2 : C2.cyree = 19,4 £ 1,9 mg.L?
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l‘ 2- [CI] présente avant
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\  de dissolution est
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L’extraction sélective des chlorures est quantitative. Un prochain essai avec un dopage en
36Cl doit permettre de valider la finalité du protocole par la mesure par scintillation de cet
émetteur B.



