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TITLE

Generation mechanism study of Fukushima Daiichi Cs-bearing microparticles through experimental
synthesis

RESUME

L’accident de la centrale nucléaire de Fukushima Daiichi a entrainé des rejets radioactifs d’'un nouveau genre dans
I'environnement. Ces rejets se caractérisent par des microparticules de silice amorphe riches en césium radioactif et
insolubles dans I'eau, transportées sur plusieurs centaines de kilometres. Le processus de génération et la source de
silicium sont, a ce jour, encore sujets a débat, mais plusieurs hypothéses ont été formulées. Une synthése expérimentale
par interaction corium béton dans des conditions proches de I'accident a été entreprise afin de collecter et d’étudier les
aérosols générés. Le procédé permet avec succes de générer des particules de silice expérimentales similaires aux vraies,
avec malgré tout I'émergence substantielle de particules plus petites (un ordre de grandeur inférieur). Les observations
suggeérent que ceci pourrait étre de résultat de la compétition entre des phénoménes de génération mécanique d’aérosols
et de formation par condensation/nucléation grace a la découverte de particules combinées.

ABSTRACT

Fukushima Daiichi nuclear power station accident led to a new kind of radioactive release into the environment. This
pollution consists of insoluble amorphous silica particles containing radioactive Cs and having a micrometric diameter. The
generation process is still under investigation but several hypotheses have been suggested. An experimental synthesis
through molten core concrete interaction has been carried on to collect and study the aerosols. The experimental set-up
has successfully led to the generation of silica particles similar to those from Fukushima, but also of smaller silica particles
with a diameter one order of magnitude below. Analyses suggest that a competition between mechanical melt breakup
generation and condensation/nucleation could occur in the experimental set-up thanks to the observation of combined
particles.
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1. INTRODUCTION

Dans la nuit du 14 au 15 mars 2011, une équipe de chercheurs basée a Tsukuba, a 170 km au sud-ouest de
la centrale nucléaire de Fukushima Daiichi (1F) a découvert une forme particuliére de rejet radioactif (Adachi
et al., 2013). Ces particules micrométriques radioactives sont constituées majoritairement de silice vitreuse
(ou amorphe) et incluent également d’autres espéces pouvant provenir des réacteurs nucléaires. Parmi ceux-
ci, le césium, au travers de ces radioisotopes 134Cs et 13’Cs (demi-vies respectives de 2 et 30 ans) confere a
ces microparticules nommées « CsMP de type-A» leur radioactivité (Kogure et al., 2016; Yamaguchi et al.,
2016). Les travaux qui ont suivi ont permis d’établir que les CsMP étaient insolubles dans l'eau, et qu’elles
avaient été générées abondamment, en faisant une forme de rejet majeur de la catastrophe (Okumura et al.,
2019a; Suetake et al., 2019). A ce jour, plusieurs hypothéses ont été formulées pour expliquer le mécanisme
de formation, mais peu de travaux expérimentaux ou de modélisation ont été entrepris pour éclaircir ce point
(Hidaka, 2021; Ohnuki et al., 2019; Rizaal et al., 2020; Zheng et al., 2022).

Parmi ces hypothéses, l'interaction corium?!-béton (ICB) est envisagée comme processus source des CsMP,
car le béton basaltique utilisé pour la construction d’1F est riche en silice et présente des similitudes de
composition avec les autres éléments mineurs qui composent les CsMP (Journeau and Piluso, 2020). Ceci
nécessite que le corium ait rompu la seconde barriere de confinement (circuit primaire et cuve) pour se
déverser sur le radier en béton. Les aérosols qui résultent d’'une ICB le peuvent selon différents phénoménes :
(i) lors de l'arrivée du corium a des températures souvent supérieures a 2000°C sur le béton, ce dernier va se

1 Le corium est le nom donné au « magma » a haute température formé par la fusion du ceceur. Il inclut du
combustible, des produits de fission, de I'absorbant neutronique ou encore des matériaux structurels comme
des alliages de zirconium ou de l'acier.
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dégrader et fondre, entrainant la production de gaz, comme de la vapeur d’eau ou du COz, qui par ascension
dans le bain de corium peut produire des gouttelettes par explosion des bulles de gaz et les mettre en
suspension dans I'atmosphére (Powers et al., 1986); (ii) également, le Zr non ou sous-oxydé du corium va
réagir avec la silice du béton dans une réaction exothermique capable de générer du SiO gazeux a haute
température, qui pourra par la suite se combiner a de I'oxygéene et condenser en SiO: (Laffolley et al., 2022b;
OECDI/NEA, 2017).

2. DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Le dispositif expérimental VITAE (VITi-AErosol) de la plateforme PLINIUS (dédiée a I'étude des accidents
graves au CEA Cadarache) a permis d’étudier les aérosols générés lors d’'une interaction entre du corium
simulant et du béton, dans des conditions représentatives de l'accident d’'1F (Journeau et al., 2022). Le
mélange représentatif de I'ICB placé dans un creuset en zircone est porté a haute température grace au
chauffage par induction indirecte (couplage inductif sur du tungsténe puis transfert thermique radiatif vers le
creuset). L’enceinte du four VITI est en acier inoxydable et refroidie par eau. Le chauffage est réalisé dans
une atmosphere de Nz, juste au-dessus de la pression atmosphérique en enceinte close pour maximiser les
interactions entre les différentes espéces. La température est d’abord montée progressivement jusqu’a environ
1300°C (en 30 minutes) pour laisser les espéces dégazer et pour fondre le béton, puis un échelon de
puissance est appliqué pour atteindre une température d’environ 2100°C en 1 a 2 minutes. Le prélevement
d’aérosols est ensuite réalisé grace a une ligne de collecte chauffée a 150°C et dirigé vers une membrane
filtrante trés haute efficacité en PTFE (247 mm), vers un dispositif de suivi du nombre de particules Pegasor
PPS-M, vers un barboteur et occasionnellement vers un impacteur en cascade Dekati DLPI+.

3. RESULTATS

Ce protocole expérimental est en mesure de générer des particules semblables aux CsMP d’1F, notamment
concernant la composition chimique (Laffolley et al., 2022a). En revanche, deux granulométries ont été
constatées sur la majorité des essais: des particules micrométriques (PM) et des particules
submicrométriques (PSM) (107 ou 108 m). Les PSM sont treés largement majoritaires en nombre et en masse,
méme aprés un lavage des aérosols a I'eau déminéralisée pour éliminer les aérosols solubles. Lors de
l'observation détaillée des PM, il est possible de constater que leur forme est globalement sphérique, mais
que l'état de surface est variable selon les particules. Certaines PM ont une surface plut6t lisse, semblable
aux CsMP de Fukushima, mais certaines semblent avoir un dépét de PSM sur leur surface, plus ou moins
intégré a la matrice de silice (Figure 1).
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Figure 1. CsMP expérimentales par imagerie de microscopie électronique a balayage. Diameétres
approximatifs de a) a f) respectivement : 2.0 um, 3.4 um, 4.4 um, 1.8 um, 2.5 um et 3.0 um.

4. DISCUSSION

Lors d’'une ICB, deux phénomeénes physiques sont avancés pour justifier la production d’aérosols :
I'entrainement mécanique et la condensation de vapeur. La dégradation du béton et l'interaction des phases
métalliques du corium avec le béton générent une grande quantité de gaz qui traversent le bain. Si le flux de
gaz est assez important, il forme un régime « bouillonnant » plus agité qu'un bullage, avec la capacité
d’entrainer du corium (liquide ou solide) vers I'atmosphére pour générer des aérosols. Dans le cas d'un flux
de gaz moindre, c’est I'éclatement des bulles qui provoque des gouttelettes qui peuvent étre mises en
suspension. S’ajoute donc a ce phénomeéne la possibilité que les gaz générés par I'lCB condensent et forment
des aérosols par nucléation homogéne ou hétérogene. De ce fait, 'aspect des particules Figure 1b, Figure 1c,
Figure le et Figure 1f suggere qu’'un phénoméne combiné pourrait étre a leur genése. La Figure 2 propose
des mécanismes dans lesquels des PM sont formées par entrainement mécanique ou par condensation et

DOI : 10.25576/ASFERA-CFA2023-32912 Cet article est publié sous la seule responsabilité de ses auteurs



Pour citer cet article : Auteurs (2023), Titre, Congrés Frangais sur les Aérosols 2023, Paris

coagulation, proche de la du bain de corium. Puis elles s’éloignent de la source chaude par ascension
convective et vont rencontrer des PSM déja formées dans les zones plus froides. En fonction de la
température, la silice amorphe peut étre un liquide de viscosité variable, voire un solide ; ayant un impact sur
l'aspect final de la particule combinée. Les PM lisses pourraient résulter soit de particules n’ayant pas
rencontré de PSM sur leur chemin avant d’étre solides, soit de gouttelettes et de PSM, tous deux suffisamment
liquides a leur rencontre pour parfaitement coalescer et former une particule lisse. Cette derniére hypothése
peut étre supportée par des analyses chimiques qui ont été menées sur certaines CsMP d’1F. Les PM
expérimentales ont une composition chimique proche des oxydes légers du corium (béton et acier) avec
notamment de I'Al et du Ca (Laffolley et al., 2022a). Or certaines CsMP d'1F présentent un profil de
concentration en Cs croissant a mesure que I'on s’éloigne du centre de la particule (Okumura et al., 2019b).
Le Cs étant parmi les produits de fission les plus volatils (Pontillon and Ducros, 2010), 'atmosphére de
'enceinte devait en étre riche au moment de I'ICB. Si tant est que des PSM aient existé lors de I'accident, leur
composition aurait pu étre plus riche en Cs et la coalescence avec des PM aurait pu créer ces profils de
concentration variable.
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Figure 2. Représentation schématique des hypothéses de génération impliquant le processus de
condensation et le processus mécanique (explosion de bulles). La nucléation puis coalescence de particules
submicrométriques pour mener a des particules micrométriques uniqguement n’est pas représentée
envisagée.

La faible occurrence de PSM pour les CsMP de Fukushima, ou de particules similaires a celles de la Figure 1
pourrait s’expliquer par la différence d’échelle entre le réacteur et le dispositif expérimental. Les différences
majeures sont la masse de corium mise en jeu (et donc ses dimensions géométriques), les dimensions de
I'enceinte de confinement, la durée de I'interaction et éventuellement la composition chimique. Par exemple,
la hauteur de bain parcourue par une bulle dans le cas du réacteur est 1 a 2 ordres de grandeur supérieurs,
la bulle peut donc atteindre sa vitesse terminale ou a minima I'approcher davantage que dans I'expérience et
générer plus de gouttelettes. Egalement, pour avoir une collecte efficace dans le dispositif expérimental, la
convection est forcée par un gaz porteur a une vitesse de 'ordre de 10 m/s, ce qui peut supposément étre
bien supérieur a la convection qui a lieu dans le réacteur et donc influencer la thermique des gouttelettes, la
nucléation, la coagulation, etc. Enfin, la durée de I'interaction a pu étre beaucoup plus longue dans le cas de
'accident avant le rejet vers I'atmosphére, influengant une nouvelle fois la composition du mélange, de
'atmosphére et la dynamique des aérosols.

Concernant, I'étude des CsMP d'1F de type-A, seules des particules micrométriques ont initialement ét
retrouvées. Cependant des travaux suggerent qu’il n’y aurait pas de limite de taille minimale grace
I'observation de particules avec un diamétre de quelques centaines de nanomeétres (Okumura et al., 2019c).
Ceci pourrait étre un biais crée par la méthode d’isolement des CsMP qui consiste a les identifier par des
écrans radio-luminescents et de choisir les points les plus radioactifs, souvent révélateurs des plus grosses
particules.

é
a

Concernant la surabondance expérimentale des PSM vis-a-vis des PM, le procédé de collecte pourrait
également y étre impliqué de deux fagons. Lors du cheminement dans la ligne de collecte, les aérosols passent
par un diluteur qui n'a pas une réponse uniforme pour tous les diametres de particule, favorisant les PSM.
Egalement, une modélisation numérique de la section d’essai en suivi de particule (couplé a la thermique) a
permis des révéler que l'efficacité de la collecte des particules de diamétre 0.1 um était deux fois supérieure
a celle des particules de diametre 1 pm.

5. CONCLUSION
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Le dispositif expérimental VITAE a été adapté pour étudier la génération d’aérosols lors d’une interaction
corium béton pour tenter de comprendre les mécanismes de formation des microparticules de silicate riches
en radiocésium rejetées lors de I'accident de Fukushima Daiichi. L’analyse des aérosols insolubles collectés
par microscopie électronique a balayage a permis d’observer des particules micrométriques similaires a celles
de Fukushima, mais aussi de nombreuses particules submicrométriques, parfois collées ou fusionnées a la
surface des plus grosses. Les hypothéses formulées quant aux mécanismes de génération pourraient justifier
la composition radialement variable de certaines CsMP de Fukushima, mais aussi faire le paralléle avec des
travaux qui ont mené a la découverte de CsMP submicrométriques indiquant qu'il n’existe pas de limite
inférieure de taille. La différence entre I'occurrence de ces deux dimensions est en revanche probablement
liee a un effet d’échelle entre le réacteur et le dispositif expérimental.
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