\

Combustibles nucléaires

Jean-Luc Guillet, Yannick Guerin, Bernard Bonin

» To cite this version:

Bernard Bonin (Dir.). Combustibles nucléaires. CEA Saclay; Groupe Moniteur, 2008, E-den, Une
monographie de la Direction de ’énergie nucléaire, CEA, 9782281113259. cea-01153334

HAL Id: cea-01153334
https://cea.hal.science/cea-01153334
Submitted on 19 May 2015

HAL is a multi-disciplinary open access L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
archive for the deposit and dissemination of sci- destinée au dépot et a la diffusion de documents
entific research documents, whether they are pub- scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
lished or not. The documents may come from émanant des établissements d’enseignement et de
teaching and research institutions in France or recherche francais ou étrangers, des laboratoires
abroad, or from public or private research centers. publics ou privés.


https://cea.hal.science/cea-01153334
https://hal.archives-ouvertes.fr

e-den

Les combustibles nucléaires

EDITIONS
LEAMMONITEUR



Monographies DEN

Une monographie de la Direction de I'énergie nucléaire
Commissariat a I'énergie atomique,

91191 Gif-sur-Yvette Cedex

Tél.: 0164501000

Comité scientifique

Michel Beauvy, Georges Berthoud, Mireille Defranceschi,
Gérard Ducros, Yannick Guérin, Yves Limoge, Charles Madic,
Gérard Santarini, Jean-Marie Seiler, Pierre Sollogoub,
Etienne Vernaz, Directeurs de Recherche.

Responsables de théme : Jean-Luc Guillet et Yannick Guérin.

Ont participé a la rédaction de cette monographie :

Alain Ballagny, Bernard Bonin, Jean-Christophe Brachet,

Marc Delpech, Sylvie Dubois, Gérard Ducros, Cécile Ferry,

Michel Freyss, Didier Gilbon, Jean-Paul Grouiller, Yannick Guérin,
Daniel Iracane, Sylvie Lansiart, Patrick Lemoine, Richard Lenain,
Philippe Marsault, Bruno Michel, Jean Noirot, Daniel Parrat, Michel
Pelletier, Christophe Perrais, Mayeul Phelip, Sylvie Pillon,
Christophe Poinssot, Joélle Vallory, Carole Valot.

Directeur de la Publication : Philippe Pradel.

Comité éditorial : Bernard Bonin (Rédacteur en chef),
Bernard Bouquin, Martine Dozol, Mickaél Lecomte, Alain Vallée.

Administrateur : Fanny Bazile.

Editeur : Jean-Francois Parisot.
Maquette : Pierre Finot.

Correspondance : la correspondance peut étre adressée

a IEditeur ou 8 CEA/DEN Direction scientifique, CEA Saclay
91191 Gif-sur-Yvette Cedex.

Tél.: 016908 16 75

© CEA Saclay et Groupe Moniteur (Editions du Moniteur),
Paris, 2008

ISBN 978-2-281-11325-9
ISSN en cours

La reproduction des informations contenues dans ce document est
libre de tous droits, sous réserve de I'accord de la rédaction
et de la mention d’origine.



Commissariat a 'énergie atomique

e-den

Une monographie de la Direction
de I'énergie nucléaire

Les combustibles nucléaires

EDITIONS
LEAMONITEUR Ce]






Préface

pres un départ fulgurant au cours des années 50, ou elle représentait pour beaucoup
I'espoir d’'une source d’énergie inépuisable et & colit compétitif, I'énergie nucléaire a connu,
dans les années 80-90, un rejet de la part d’'une majorité de I'opinion publique dans plusieurs
pays, en Amérique du Nord et en Europe occidentale, suivi d’un brutal coup d’arrét de son
développement.

En effet, si les chocs pétroliers des années 1973 et 1979 ont marqué le début de pro-
grammes d’équipements massifs dans quelques pays lourdement pénalisés par les impor-
tations de pétrole — comme la France et le Japon — ils ont paradoxalement été suivis d’une
interruption des investissements nucléaires aux Etats-Unis, d’abord, puis en Europe occi-
dentale. Pourtant, les tensions encore récentes sur le marché du pétrole et le début des
inquiétudes sur le caractére épuisable des ressources naturelles auraient dd, au contraire,
les renforcer.

Les raisons de cette pause sont certainement multiples et s’expliquent, en partie, par les
accidents de Three Mile Island en 1979, et de Tchernobyl en 1986, qui eurent un fort impact
sur les opinions publiques. Par ailleurs, les mouvements écologistes et les partis Verts firent
de la contestation de I'énergie nucléaire un des thémes principaux de leurs programmes,
fortement relayée par la presse.

En France, alors que l'implantation des centrales nucléaires n’avait, a une exception pres,
pas suscité de véritable débat dans la population, une attitude de refus s’est fait jour a la
fin des années 80 sur la question des déchets nucléaires. Face aux difficultés croissantes
rencontrées par I’Agence nationale pour la gestion des déchets radioactifs (ANDRA) a la
recherche d’un site pour l'implantation d’un laboratoire souterrain, le gouvernement de
I'époque décidait de suspendre les travaux, établissait un moratoire d’un an et saisissait du
probléme I'Office parlementaire d’évaluation des choix scientifiques et technologiques
(OPECST).

En reprenant I'essentiel des recommandations de I'Office, notamment la définition d’'un
programme de recherche diversifié, mais aussi les prémices d’un dialogue démocratique
avec les populations concernées, la loi du 30 décembre 1991 sur la gestion des déchets
nucléaires a largement contribué a apaiser le débat. Or, s'il est maintenant bien admis que
la gestion a long terme des déchets nucléaires existants est une nécessité, la poursuite
du programme électronucléaire en France n’est pas encore assurée : c’est ainsi que la loi
sur I'énergie du 13 juillet 2005 se contente de « maintenir I'option nucléaire ouverte a
I'horizon 2020 ».

Pourtant, ce siécle devrait étre marqué par une prise de conscience collective que la
réponse aux besoins en énergie de notre génération ne peut pas se concevoir sans tenir
compte du respect de I'environnement et sans préserver le droit des générations futures a
satisfaire ces mémes besoins. C’est le concept du développement durable auquel notre
société sera inévitablement confrontée.

Lorigine anthropique du réchauffement de la planéte sous I'effet de I'accroissement consi-

dérable des rejets de gaz a effet de serre, n’est plus aujourd’hui contestée. Seules les
conséquences de ce réchauffement font encore I'objet de débats. Les nations industrielles,
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qui sont, en grande partie, a l'origine de la situation actuelle, ont une responsabilité parti-
culiére qui doit les inciter a diminuer de maniére volontariste les émissions de ces gaz.
L'énergie nucléaire, qui échappe par nature a ce type d’émissions, tout en étant capable de
produire une énergie relativement abondante, fiable et économiquement compétitive,
devrait tout naturellement s’imposer.

La situation est contrastée au niveau mondial. D’un c6té, certains pays européens, comme
I'Allemagne et la Belgique, ont fait le choix de cesser progressivement [ utilisation de I'éner-
gie nucléaire, méme si aucune réversibilité a cet égard n’a été engagée. De l'autre, des
pays comme la Chine, la Corée-du-Sud et, plus prés de nous, la Finlande, investissent for-
tement dans le développement de cette filiere. Par ailleurs, selon une récente déclaration
du président Bush, les Etats-Unis seraient déterminés a lancer, avant la fin de la décennie,
des projets de construction de nouvelles centrales nucléaires, un processus interrompu
depuis plus de vingt-cinq ans.

En France, suite au débat national sur les énergies qui s’est tenu au premier semestre
2003, la loi d’orientation sur I'énergie adoptée en juin 2005 a consacré la décision de
construire un réacteur démonstrateur EPR pour préparer la reléve des centrales actuelle-
ment en service.

Plusieurs signes donnent donc a penser que la « renaissance » de I'énergie nucléaire pour-
rait étre proche, notamment si le prix du baril de pétrole brut se négocie durablement a
70 dollars US ou plus. Néanmoins, I'avenir du nucléaire dans notre pays, comme dans
d'autres, dépendra beaucoup de sa capacité a traiter correctement les deux préoccupations
suivantes :

- La premiére touche a son acceptabilité sociale ; il importe que I'utilisation du nucléaire se
fasse dans des conditions de sdreté et de sécurité optimales, en produisant un minimum
de déchets ultimes et que ceux-ci soient parfaitement maitrisés au plan de leur impact
éventuel sur la santé et sur I'environnement ;

- la seconde concerne la disponibilité de ses ressources ; il est important de garantir I'ap-
provisionnement en combustible sur le long terme, en préparant le recours a des filiéres
plus économes de la matiere fissile naturelle et surtout plus indépendantes des fluctua-
tions de ses marchés.

Ces sujets sont au coeur des missions de la Direction de I'énergie nucléaire du CEA. Celle-
ci est, en effet, un acteur majeur de la recherche visant a soutenir l'industrie nucléaire dans
I'amélioration de la sdreté et de la compétitivité des réacteurs, a fournir aux pouvoirs publics
les éléments de choix sur la gestion a long terme des déchets nucléaires et, enfin, a déve-
lopper les systémes nucléaires du futur, essentiellement les réacteurs a neutrons rapides,
porteurs d’améliorations trés prometteuses sur le plan de la gestion des déchets et de I'uti-
lisation des matieres premieres.

Etant un fervent partisan d’une diffusion de la connaissance scientifique et technique la plus
large possible, il me parait de premiére importance que ces travaux de recherche, qui font
appel a une grande diversité de disciplines scientifiques et qui se situent souvent au meilleur
niveau mondial, soient présentés et expliqués a tous ceux qui souhaitent forger leur propre
opinion sur I'énergie nucléaire. C’est pourquoi je salue, avec une sinceére satisfaction, la
publication de ces monographies DEN dont la consultation attentive sera trés certainement
une source incomparable d’informations pour leurs lecteurs que j'espére nombreux.

Je remercie tous ceux, chercheurs et ingénieurs, qui, en contribuant a la réalisation de ce
dossier, ont eu a cceur de faire partager leur expérience et leur savoir.

Bernard Bicot
Haut-Commissaire a I'énergie atomique
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Le combustible :

ans le coeur des réacteurs nucléaires, le combustible est
le sieége de la fission* des atomes lourds d’uranium ou de plu-
tonium. Il constitue la source de la chaleur qui, in fine, va per-
mettre la production d’électricité, voire celle d’énergie pour
d’autres applications.

Le combustible est la partie consommable des réacteurs : il
y séjourne quelques années avant d’avoir atteint ses limites
de fonctionnement, alors que les réacteurs ont en eux-
mémes une durée de vie de plusieurs décennies. Au cours
de la vie d’'un réacteur, c’est le seul composant dont il est pos-
sible d’améliorer les performances, a I'occasion de nouvelles
recharges. Il y a, en outre, un fort intérét économique a en
augmenter le temps de séjour puisqu’il fournira plus d’éner-
gie pour un colt de cycle* voisin.

On appelle « élément combustible » 'ensemble constitué de
la matiere fissile*, généralement sous forme d’un empilement
de pastilles cylindriques, et de sa gaine qui forme la premiére
barriere de confinement des matiéres radioactives. Toutes les
études de conception et de dimensionnement des éléments
combustibles ont pour objectif de garantir la tenue de cette
premiére barriere dans les différentes situations de fonction-
nement. En cas de situation accidentelle, les combustibles
sont les principales sources potentielles de pollution radioac-
tive de I'environnement ; cet aspect est donc systématique-
ment pris en compte dans les développements.

Comprendre et modéliser le comportement du combustible
en réacteur fait appel & de trés nombreux domaines de la phy-
sique : la neutronique* pour définir les réactions nucléaires
de fission et de transmutation au sein du combustible, la phy-
sique des matériaux pour évaluer les dommages causés a la
structure cristalline par les neutrons et surtout par la dissipa-
tion de I'énergie de fission, la thermique pour évaluer avec
précision I'évacuation de la chaleur vers le fluide calopor-
teur* et calculer I'évolution des températures en chaque
point ; la mécanique permet de calculer les déformations et
contraintes dans les pastilles combustibles et dans la gaine
ainsi que le risque de rupture de cette derniére ;le recours a
la thermodynamique permet d’évaluer les différents compo-
sés susceptibles d’étre formés par les éléments créés par la
réaction nucléaire de fission (appelés « produits de fis-
sion »(PF) : plus de 10 % des atomes présents en fin d’irra-
diation n’existaient pas en début de vie) ; a la chimie du solide
d’appréhender les cinétiques avec lesquelles le systeme,
généralement hors d’équilibre, va évoluer en fonctionnement

Les butible: ires

le « consommable » des réacteurs

nominal et lors des différents transitoires susceptibles d’inter-
venir.

La finalité des études sur les combustibles est de répondre a
deux grandes séries de questions :

* Quelles sont les connaissances sur les combustibles actuels
des réacteurs a eau sous pression (REP) ? Quelles sont les
limites de ces combustibles et les développements pour
améliorer leurs performances ?

e quels combustibles pour les réacteurs du futur ?

Différents matériaux ont été utilisés ou envisagés comme
combustibles depuis le début du développement des réacteurs
nucléaires. Les isotopes fissiles d’actinides* ont été intégrés
soit dans des alliages métalliques stables, soit dans des céra-
miques réfractaires (oxydes, nitrures, carbures ou siliciures).
D’autres matériaux plus complexes sous forme de composites
CERCER —mélange céramique-céramique) ou CERMET
(mélange céramique-métal) ont aussi été étudiés, et ces
concepts sont aujourd’hui revisités pour certains réacteurs du
futur. Ce sont essentiellement les oxydes d’actinides qui ont
été employés a I'échelle industrielle dans le monde comme
combustibles dans les réacteurs de puissance. Les alliages
métalliques ont le désavantage d’'une température de fusion
basse, et de plus, ils forment des eutectiques* qui diminuent
encore cette température, d’ou une utilisation limitée a moins
de 1000 °C. Les oxydes sont par contre trés stables et trés
réfractaires, avec une température de fusion au dessus de
2 500 °C. Malgré tout, méme si ces oxydes répondent conve-
nablement a leur fonction de combustible dans les différents
réacteurs depuis plus de 40 ans, ils ne représentent pas les
matériaux idéaux, en particulier a cause de leur conductivité
thermique relativement faible. Les autres candidats comme
les nitrures et les carbures, potentiellement meilleurs que les
oxydes du point de vue de leur conductivité thermique, ont
cependant beaucoup de mal a s'imposer car la connaissance
de leur comportement en réacteur est généralement trop limi-
tée pour garantir une amélioration significative par rapport aux
combustibles oxydes.

Dans les REP, le cceur est constitué d’assemblages* de
crayons* combustibles gainés d’un alliage de zirconium et
contenant des pastilles d’oxyde d’uranium (avec uranium enri-
chi # 4 % U 235) ou de MOX (oxyde mixte uranium — pluto-
nium, (U,Pu)O, avec une teneur en Pude 5 a 10 %). Le choix
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de I'oxyde comme matériau combustible s’est imposé dans
les réacteurs a eau pour différentes raisons, et notamment
pour son assez bonne compatibilité chimique avec le calopor-
teur, en cas de rupture de la premiere barriére de confinement.

Le taux de combustion* ou énergie extraite des assem-
blages combustibles au moment de leur déchargement est
passé en vingt ans de 33 GWj/t a 52 GWj/t. Cette énergie
demeure faible en regard du potentiel énergétique de la
matiere fissile contenue dans le combustible. Les limites sont
principalement d’ordre technologique et la R&D en cours per-
met progressivement de les repousser : ainsi le développe-
ment et la qualification d’un nouvel alliage de zirconium (le
M5, un alliage zirconium — niobium), en tant que matériau de
gainage plus résistant a la corrosion que le Zircaloy-4, va per-
mettre de porter le taux de combustion maximal de 52 a
60 GWj/t. De méme, la mise au point et la qualification d’un
combustible UO, dopé a 'oxyde de chrome qui lui confere de
meilleures propriétés visco-plastiques tout en augmentant for-
tement la taille des grains du cristal devrait permettre, a terme,
d’améliorer la souplesse d’exploitation des réacteurs et d’ac-
croitre encore les taux de combustion.

La R&D sur les combustibles, menée au CEA en collabora-
tion étroite avec les partenaires industriels EDF et AREVA,
s’attache a vérifier que toute évolution du combustible consti-
tue un progrés en fonctionnement nominal, mais également
dégage des marges vis-a-vis du fonctionnement en situation
accidentelle. Les progrés en question passent par une com-
préhension approfondie des mécanismes physiques et chi-
miques qui gouvernent le comportement du combustible en
réacteur. Cette compréhension s’appuie sur une modélisation,
ddment validée par des expériences.

La R&D sur les combustibles des réacteurs du futur corres-
pond a une étape plus lointaine, la nature du combustible étant
étroitement associée au type de réacteur et au cycle du
dit combustile. Dans le cadre du forum international
Génération |V, qui a lancé I'’étude de nouveaux systemes
nucléaires, sont recherchés en priorité des combustibles
capables de recycler une partie de leurs déchets (voire ceux
des générations antérieures), en particulier les actinides
mineurs* (neptunium [Np], américium [Am], curium [Cm])
créés par transmutation de 'uranium et du plutonium pendant
le séjour en réacteur. A cet effet, les réacteurs a neutrons
rapides qui favorisent la fission de ces actinides mineurs sont
privilégiés.

Dans ces réacteurs a neutrons rapides (RNR), les conditions
de fonctionnement imposées au combustible sont plus
séveres que dans les REP : la densité de matiere fissile* doit
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étre élevée, d’ou une forte puissance spécifique dans les pas-
tilles combustibles, des températures de fonctionnement supé-
rieures a celles des REP, et un endommagement important
engendré par les neutrons rapides dans les structures métal-
liques, en particulier les gaines des éléments combustibles.

La situation est aujourd’hui trés ouverte : les céramiques
oxyde restent un combustible envisageable, 'oxyde étant un
matériau robuste qui a fait ses preuves, notamment dans les
RNR sodium. Mais le cahier des charges imposé par les RNR,
en particulier avec caloporteur gaz, pousse a rechercher un
matériau plus dense et meilleur conducteur tels que les céra-
miques carbures ou nitrures ou des alliages métalliques. Ces
matériaux présentent des avantages par rapport a 'oxyde
mais également des inconvénients qu'il importe de peser. Des
matériaux composites céramique — céramique (CERCER) ou
céramique — métal (CERMET) apparaissent également
comme des candidats potentiels mais nécessitent des déve-
loppements importants. De méme pour les matériaux de gai-
nage et de structure soumis & un puissant bombardement de
neutrons, la recherche de fortes températures conduit aux
limites de fonctionnement des alliages connus et nécessite
des innovations.

Pour ces combustibles du futur, ces innovations touchent non
seulement a la nature des matériaux, mais aussi aux concepts
et amenent a examiner les avantages qui pourraient résulter
d’une rupture avec les concepts classiques basés sur le prin-
cipe d’une pastille combustible dans une gaine cylindrique. En
particulier, I'idée du combustible a particules utilisé dans les
réacteurs HTR a été revisitée ; et les études de dimensionne-
ment pour les réacteurs rapides a gaz mettent en avant cer-
tains concepts tres innovants tels que les plaques macro-
structurées dans lesquels le matériau fissile est inséré dans
une céramique en forme de nid d’abeille.

Nombreux sont les défis qui touchent aux combustibles
nucléaires. Est résumé dans cette monographie I'état des
connaissances sur le comportement en réacteur, les limites
d'utilisation et les pistes de R&D en vue d’améliorer les perfor-
mances des combustibles actuels et développer de nouveaux
combustibles pour les réacteurs du futur.

Sans prétendre a I'exhaustivité, la présente monographie

illustre également les recherches en cours par la présentation
de quelques résultats marquants, obtenus récemment.

Yannick GUERIN,
Département d’études des combustibles

Le combustible : le « consc le » des ré Irs




des réacteurs a eau ?

Qu’attend-on d’'un combustible
nucléaire ?

Les objectifs de conception d’un combustible nucléaire peu-
vent se traduire par les criteres suivants :

* Fournir la puissance attendue du réacteur tout au long de la
durée des cycles d’irradiation* prévus ; le combustible doit
donc permettre I'évacuation de la chaleur, tout en assurant
la réactivité du coeur du réacteur ;

e confiner les produits de la fission a l'intérieur de I'élément
combustible dans les conditions de fonctionnement nor-
males, incidentelles et accidentelles (dans les limites du
dimensionnement) ;

o utiliser au mieux la matiere fissile pour obtenir le co(t de
cycle le plus économique.

Cela se traduit par des exigences techniques et technolo-
giques :

¢ Une puissance dégagée par unité de volume (typiquement
de I'ordre de 400 W/cm? de combustible pour les réacteurs a
eau actuels) ;

¢ une grande fiabilité, associée a une durée de vie élevée :
'assemblage combustible, sa structure et les crayons qui le
constituent, doivent résister sans défaillance pendant toute
la durée du séjour en réacteur, actuellement quatre a cinq
ans, avec un objectif de six ans vers 2010. Le choix des
matériaux constitutifs de la structure de 'assemblage* et
des gaines* doit donc tenir compte de leur résistance a I'ir-
radiation et a la corrosion ;

* 'étanchéité du combustible. En situation incidentelle ou acci-
dentelle, la sQireté exige que les matieres nucléaires restent
confinées ; la gaine du crayon combustible constitue la pre-
miere barriere de confinement (les deux autres sont le cir-
cuit primaire et I'enceinte de confinement) ;

* méme si dans des situations accidentelles extrémes des rup-
tures de gaine sont inévitables, et si 'assemblage subit des
déformations, on doit pouvoir continuer a le refroidir ;

* malgré ces exigences de performance, 'assemblage com-
bustible doit rester simple : simple a fabriquer, 2 manuten-
tionner, a transporter, a réparer, puis, apres usage, a entre-

Les bustible: léaires

A quoi ressemble le combustible

poser. En outre, on exige, notamment en France, qu’il soit
« traitable », c’est-a-dire qu'il doit étre possible de récupérer
les éléments uranium et plutonium qui possedent un poten-
tiel énergétique.

La céramique combustible

Dans les réacteurs a eau ordinaire, la matiere fissile est sous
forme d’oxyde polycristallin UO, (ou UO,-PuO, dans le cas
du combustible MOX). Stables chimiquement, compatibles
avec I'eau, ces oxydes résistent bien a la température et a
lirradiation ; 'oxygene de I'oxyde absorbe peu les neutrons,
et les cristallites d’oxyde retiennent bien les produits de
fission, tout en gardant leur structure cristalline cubique.

Les oxydes d’uranium (UOX) ou les oxydes mixtes d’'uranium
et de plutonium (MOX) utilisés comme combustibles sont des
matériaux polycristallins monophasés relativement denses
(environ 95 % de la densité théorique) constitués de petits
grains de dioxyde de quelques micromeétres. Les dioxydes
d’actinide ont une structure de type fluorine et cristallisent
sous forme cubique a faces centrées pour le réseau de 'ac-
tinide. Ces dioxydes UO,,, ou (Uy_,Pu,)O,,, acceptent un
écart a la stoechiométrie important qui correspond a la pré-
sence de défauts ponctuels lacunaires ou interstitiels : 0 < x
< 0,25 pour 'UOX et —0,25 =< x < 0,25 pour le MOX a la tem-
pérature ambiante. Cet écart a la stoechiométrie qui condi-
tionne fortement les propriétés des combustibles doit donc
étre spécifié et respecté a la fabrication. Le dioxyde stoechio-
métrique d’uranium (x = 0) accepte la substitution de I'ura-
nium par du plutonium sur les sites cristallins en toutes pro-
portions (0 <y < 1) et 'oxyde mixte existe donc pour toutes
teneurs en plutonium. Toutefois, lorsque I'oxyde n’est plus
stoechiométrique, les possibilités de substitution sont beau-
coup plus limitées, et pour des teneurs en plutonium dépas-
sant 40%, I'oxyde devient généralement biphasé. Enfin, le
dioxyde cubique UO,,, ou (Uy_Puy)O,,, est une phase du
systeme U-Pu-O parmi beaucoup d’autres. Toute variation
importante de la teneur en oxygéne ou plus exactement du
rapport O/U+Pu entraine des changements de phases dont
les plus usuelles sont (U1_yPuy)3O8 et (U1_yPuy)409. Ces
nouvelles phases peuvent étre observées dans le cycle du
combustible, en particulier lorsque le potentiel d’'oxygene
évolue.




Crayons combustibles

Loxyde est conditionné sous forme de pastilles frittées (hau-
teur et diametre de I'ordre du centimetre avec la hauteur plus
grande que le diametre).

Les pastilles sont empilées dans une gaine métallique desti-
née a confiner les produits de fission, a assurer le maintien
mécanique des pastilles, et a évacuer vers le fluide calopor-
teur la chaleur produite par les réactions nucléaires.
Lensemble, appelé « crayon combustible », a une longueur
d’environ 4 m pour un diametre voisin de 1 cm.

Fig. 1. Pastilles combustibles.

Bouchon supérieur
(alliage de Zr)
'}
Volume libre d’expansion
des gaz de fission
16,5cm
Ressort
Y
[
——] Tube de gainage
382,2cm < (alliage de Zr)
<
e
Pastilles d’oxyde d’uranium
365,8 cm - ou d’oxyde mixte
<
2ed
"'-.___‘ )
—_—
3
== Bouchon inférieur
——=— (alliage de zr)
5

Fig. 2. Schéma d’un crayon combustible
(avec les dimensions d’un crayon REP 900 MW).
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Fig. 3. Pastilles de combustible MOX, prétes a étre « engainées ».

Outre I'empilement des pastilles et le tube de gainage, ce
crayon est constitué de deux bouchons d’extrémités soudés,
d’une chambre d’expansion (ou plenum) pour les gaz de fis-
sion relachés et d’un ressort, dans cette chambre d’expan-
sion, qui maintient en place la colonne combustible. Le crayon
est rempli d’hélium sous une pression de 'ordre de 25 bars,
de fagon a compenser, en partie, la pression externe dans le
circuit primaire (155 bars en REP).

Le matériau de la gaine est un alliage de zirconium, choisi
pour sa transparence aux neutrons, ses propriétés méca-
niques et sa résistance a la corrosion. Lalliage le plus couram-
ment utilisé jusqu’a ce jour en REP a été le Zircaloy-4, mais il
est actuellement remplacé par de nouveaux alliages a base
zirconium — niobium plus résistants a la corrosion (voir cha-
pitre « Les matériaux de gaine et d’assemblage »).

Assemblages combustibles REP

Ces crayons sont regroupés pour former un « assemblage*
combustible » dans lequel ils sont arrangés en réseau a maille
carrée dans une « structure » assurant notamment leur main-
tien mécanique.

Cet arrangement géométrique permet la circulation de I'eau
entre les crayons et donc I'évacuation hors du coeur de la cha-
leur engendrée dans le coeur du réacteur. Dans un réacteur a
eau sous pression, la structure est ouverte, 'eau peut circuler
transversalement aux assemblages.

Les assemblages pour REP* sont constitués d’une structure
comprenant un pied, une téte (appelés embouts inférieur et
supérieur) et des tubes guides sur lesquels sont fixées les
grilles de maintien des crayons combustibles (et de mélange
du caloporteur).

Les crayons absorbants des grappes de contrdle coulissent

dans les tubes guides. Un des tubes guides est réservé a l'ins-
trumentation du cceur.

A quoi ressemble le combustible des réacteurs a eau ?



Araignée

Crayon de controle

Ressort de maintien

Embout supérieur

Grille supérieure

Tube guide

Grille de mélange

Crayon combustible

Grille inférieure

Embout inférieur

Fig. 4. Schéma d’un assemblage combustible REP 17 x 17
et d’'une grappe de contrdle.

Les grilles, soudées sur les tubes guides, assurent, a 'aide de
ressorts et de bossettes (fig. 6), le maintien et 'espacement
des crayons combustible. Elles comportent, en outre, des
ailettes qui permettent d’améliorer le mélange de veines
fluides, et donc d’améliorer les performances thermohydrau-
liqgues de 'assemblage.

Lembout inférieur comporte un dispositif antidébris, afin d’ar-
réter les corps migrants qui ont constitué, a une époque, la
principale cause de rupture de gaine. Lembout supérieur
assure la fonction de manutention de 'assemblage.

Les butible: léaires

Fig. 5. Photo d’une portion d’assemblage REP, lors de I'étape
de contréle.

Tube-guide

Liaison par points

Bossettes

Bossettes
bouton

Ressorts
doubles

Fig. 6. Schéma d’une grille d’assemblage AFA2G (AREVA).
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Assemblages combustibles REB

Dans un réacteur a eau bouillante (REB*), contrairement aux
REP , la structure de 'assemblage est fermée, chaque faisceau
de crayons est enfermé dans un boitier interdisant les
échanges transversaux.

Les assemblages de combustible pour REB comportent un
boitier assurant les fonctions de canal hydraulique, de main-
tien mécanique du coeur, d’unité de manutention du combus-
tible et de guidage des croix de commande (qui s’inserent
entre quatre boitiers).

Les autres pieces de structure assurent des fonctions compa-
rables a celles des assemblages REP.

Yannick GUERIN,
Département d’études des combustibles

et Bernard BoNIN,
Direction scientifique

Fig. 7. Schéma d’'un assemblage
combustible REB.
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pour les réacteurs a eau

a quasi-totalité des combustibles pour réacteurs a eau
(REP et REB) est a base d’uranium enrichi (de 3 a 5 %
d’U 235) ; dans certains pays et notamment en France, on
fabrique aussi des combustibles a oxyde mixte UO,-PuO,
(MOX) permettant de recycler le plutonium.

La fabrication des éléments combustibles comporte diffé-
rentes étapes :

« Elaboration des matériaux (alliages de zirconium notam-
ment) et des composants : tubes de gaines et pieces de
structure ;

* préparation des poudres (UO, enrichi) ou (UO, et PuO,) ;

e pastillage : mise en forme de pastilles cylindriques et
frittage*, c’est-a-dire cuisson de la céramique ;

e crayonnage : introduction des pastilles et fermeture du
crayon ;

» constitution de 'assemblage et entreposage.

Fabrication des pastilles d’UO,

Le combustible oxyde se présente sous forme de pastilles
cylindriques de diametre et de hauteur de I'ordre du centi-
metre. Ces pastilles sont élaborées par métallurgie des
poudres a partir d’'une poudre d’oxyde d’uranium enrichi.

Lenrichissement de 'uranium est réalisé a partir de la molé-
cule gazeuse UFg. Le fluorure d’uranium est ensuite trans-
formé en oxyde d’uranium par un procédé de conversion*
voie seche (ne mettant en ceuvre que des réactions gaz-gaz
ou solide-gaz) :

UFg + 2 H,O — UO,F, + 4 HF (hydrolyse)
UO,F, + Hy, = UO, + 2 HF (réduction)

Lensemble du procédé utilise une installation intégrée com-
prenant, en téte, un réacteur d’hydrolyse, puis un four rotatif ou
se produit la défluoration par pyrohydrolyse réductrice, avec
formation de la poudre de dioxyde d’uranium.

La poudre ainsi obtenue a une surface spécifique d’environ
2 m?g, suffisamment basse pour lui conférer une excellente
stabilité (pas de risque de pyrophoricité* et peu d’évolution
dans le temps du rapport O/U), et assez élevée pour lui confé-
rer une bonne frittabilité (une densité de 98 % peut étre obte-
nue lors du frittage de cette poudre sans ajouts).

Les bustible: léaires

Fabrication des combustibles

On vise, pour les pastilles, une densité de 95 % de la densité
théorique ; il faut, en effet, une valeur élevée pour garantir une
bonne stabilité de la pastille (faible redensification en réacteur),
mais on veut également garder quelques pourcents de poro-
sité pour aider la pastille a accommoder son propre gonfle-
ment sous irradiation. La densité visée est obtenue en ajoutant
a la poudre UO, un produit porogéne et une certaine propor-
tion d’U;0g. Cette poudre U5Og trés fine provient de la calci-
nation des rebuts de fabrication (oxydation de 'UO, sous air
a 350 °C), sa présence joue sur la densité finale des pastilles
et permet, en outre, d’augmenter la résistance mécanique des
ébauches comprimées (procédé UROX).

La poudre UO, voie séche présente une coulabilité insuffi-
sante pour remplir les matrices de presse. Il faut donc passer
par une étape de granulation qui consiste a compacter la
poudre sous faible pression puis a concasser les comprimés
ainsi obtenus et a « sphéroidiser » les granulés par brassage
dans un mélangeur. Un lubrifiant peut étre ajouté a la poudre
a hauteur de 0,2 a 0,3 % afin de faciliter le pressage des pas-
tilles crues, qui ont une masse volumique comprise entre 5,9
et 6,3 g/lcm?.

Les pastilles crues sont placées dans des nacelles en molyb-
dene et frittées pendant 4 h a 1700 °C sous atmosphere
réductrice (hydrogene) dans un four continu. Apres frittage, les
pastilles (qui forment un Iéger diabolo) sont rectifiées afin d’as-
surer leur cylindricité et d’obtenir le diameétre spécifié a +/- une
dizaine de microns.

Pour garantir le respect des spécifications, de nombreux
contrbles soit systématiques, soit par prélevement d’échan-
tillons, sont réalisés a l'issue de chacune des étapes de la
fabrication :

e Contrdles visuels : les pastilles ne doivent pas avoir d’éclats ;

e contrOles dimensionnels : diametres, longueur, conicité, évi-
dements, chanfreins ;

* mesure des densités hydrostatique et géométrique (porosité
ouverte tres faible : < 0,1 %) ;

e contrdles chimiques : O/U, impuretés, teneur en U 235 ou en
Pu;

* test de stabilité thermique (recuit de 24 h a la température
de frittage) pour s’assurer que la densification additionnelle
pendant ce test reste modeste.
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Fig. 8. Micrographie d’une céramique UO, aprés attaque chimique
révélant les grains.

Des contrdles sont également réalisés afin de renseigner cer-
taines grandeurs, méme si celles-ci ne sont pas spécifiées.
Ainsi, des métallographies (fig. 8) donnent acces a la taille des
grains de la céramique (généralement de I'ordre de 10 pm) et
a la morphologie de la porosité résiduelle.

Fabrication des pastilles de MOX
(oxyde mixte uranium - plutonium)

Aprés traitement du combustible UO, irradié, la séparation de
'uranium et du plutonium aboutit a 'obtention de plutonium
sous forme oxyde PuO, ; cet oxyde de plutonium est obtenu
par calcination & 450 °C de 'oxalate provenant de la précipi-
tation du nitrate de plutonium par I'acide oxalique. La poudre
de PuO, (fig. 9) a une surface spécifique élevée (> 6 m?/g).

Le procédé de fabrication mis en ceuvre dans 'usine MELOX
en France (et précédemment en Belgique) pour la fabrication
du MOX est le procédé MIMAS (Micronized MASter blend) :
un mélange-mére de poudre UO, et PuO, (avec une teneur
en PuO, de 25 & 30 %) est broyé dans un broyeur a boulets ;
on obtient ainsi un mélange intime des deux poudres, trés
fines, et qui peuvent se ré-agglomérer. Ce mélange subit
ensuite un tamisage forcé qui permet de garantir 'absence de
gros agglomérats, puis il est dilué avec de 'UO, afin d’obtenir
la teneur en plutonium visée (5 % a 10 %).

Il existe d’autres procédés de fabrication des pastilles d’oxyde
mixte uranium plutonium, notamment celui consistant a

Fig. 9. Photographies au MEB montrant les agglomérats de poudres
d’'UO, ADU (ou TU2) et PuO, actuellement utilisées dans
la fabrication des combustibles MOX & l'usine MELOX.

a. Poudre d'UO, TU2 - b. Poudre de PuO,.

Fig. 10. Photographies au MEB montrant des agglomérats de
poudres UO, voie séche comparés a ceux de la poudre d’'UO, TU2.
a. Poudre d'UO,, voie séche (AREVA ANF) - b. Poudre d’'UO, voie
humide TU2.
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mélanger directement les poudres UO, et PuO, a la teneur
visée en plutonium. Au début des fabrications industrielles, des
pastilles de MOX ont été fabriquées a Cadarache par le pro-
cédé COCA (CObroyage CAdarache) adapté directement du
procédé utilisé pour les fabrications des pastilles oxydes
mixtes des réacteurs a neutrons rapides (Phénix et Super-
Phénix). Le MOX fabriqué en Grande-Bretagne utilise un pro-
cédé comparable, appelé SBR (Short Binderless Route), de
mélange et broyage de la totalité des poudres.

Les poudres ainsi obtenues sont transformées en pastilles par
pressage, étape réecemment modélisée au CEA afin de mini-
miser les rebuts de fabrication et le volume des poudres de
rectification a 'usine MELOX.

Pour limiter le gradient de densité présent au sein des compri-
més crus, il faut diminuer les frottements latéraux entre la
poudre et les matériaux de matrices de presse. Les tests
effectués sur plusieurs matériaux montrent qu’un revétement
de TiC permet de diminuer le coefficient de frottement
poudre/matrice d’environ 20 %.

Aprés pressage, les pastilles de MOX sont frittées pendant 4 h
& 1700 °C. A la différence de FUo,, le frittage du MOX n’est
pas effectué sous atmosphere réductrice, mais sous un
mélange argon-hydrogene légérement humidifié (20 < H,/H,O
< 50) afin d'imposer dans le four de frittage un potentiel d’oxy-
géne permettant d’obtenir un oxyde (U,Pu)O, dont le rapport
Oxygene/Métal est proche de la composition steechiométrique.

Apres frittage, comme les pastilles UO,, les pastilles MOX
sont rectifiées et contrélées.

En raison du procédé de fabrication, la répartition du pluto-
nium n'est pas homogeéne : les observations a la microsonde
(fig. 12) montrent qu’une partie du plutonium se trouve dans
des agglomérats dont la teneur en plutonium, supérieure a
20 %, est proche de celle du mélange-mére. La R&D se pour-
suit dans différentes voies pour améliorer ’lhomogénéité de
répartition du plutonium, via 'utilisation d’additifs de frittage*
tels que le chrome ou le soufre (voir, p. 47, le chapitre sur les
céramique UO, et MOX avanceées).

Modéliser le compactage des poudres pour mieux contrdler la forme et la densité des pastilles de combustible

Le code PréCAD décrit le comportement mécanique sous
charge d’'un milieu pulvérulent, selon une loi élasto-plastique.
L'acquisition des données poudres (courbes de compressibilité,
de frittabilité, module d’Young, indice de fluidité, coefficient de
frottement poudre/matrice...) a permis d’alimenter la base de
données du code et ainsi de calculer les gradients de densités

Poingon

supérieur

mobill
obile -

Poudre aprés
remplissage
-+

Poingcon
inférieur fixe
-

Matrice
mobile

Simulation
de la compression

Fig. 11. lllustration des études sur le pressage des poudres MOX,
utilisation de la modélisation aux éléments finis (code PRECAD),
Cas d’'un pressage simple effet.
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dans les pastilles, les retraits différentiels de frittage et la forme
finale de la pastille (fig. 11). Il est ainsi possible d’optimiser le
cycle de pressage afin de minimiser 'amplitude du diabolo (écart
de forme de la pastille frittée par rapport a la forme cylindrique)
et donc le volume des poudres de rectification.

Calcul des retraits
de frittage

Densité en fin
de compression
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Fig. 12. Cartographie X du plutonium & la microsonde
sur un combustible MOX, montrant les zones a différentes teneurs
en plutonium : matrice UO,,, phase d’enrobage et amas plutoniferes.

Fabrication des gaines

Les pastilles sont ensuite introduites dans des tubes d’envi-
ron 4 m de long, 9,5 mm de diamétre externe, fermés aux
deux extrémités par des bouchons soudés. Lintérieur des
crayons ainsi constitués est mis sous pression d’hélium (15 a
34 bars selon les cas); a cet effet, le bouchon supérieur com-
porte un queusot qui est fermé par soudage a l'arc.

Le matériau de gainage le plus couramment utilisé en REP
est le Zircaloy-4, alliage de zirconium (transparent aux neu-
trons) contenant de I'étain (1,2 — 1,7 %), avec un peu de fer
(# 0,2 %), de chrome (# 0,1 %), et d’'oxygéne (# 0,1 %). Ces
éléments d’alliage ont pour objectif d’améliorer la résistance
mécanique ainsi que la résistance a la corrosion aqueuse.

La fabrication des gaines comprend plusieurs étapes. Le lin-
got de départ est élaboreé par fusion a l'arc, a partir de 'éponge
de zirconium additionnée des éléments d’alliage. Deux ou trois
fusions sont nécessaires pour obtenir des lingots homogeéenes.
Le lingot est mis en forme par forgeage en phase p vers
1 040 °C, puis il subit un traitement thermique toujours dans le
domaine f suivi d’'une trempe, dans le but d’homogénéiser et
de réduire la taille des précipités.

La transformation de I'ébauche en tube de gaine se fait par
filage a chaud de la billette préalablement forée, puis par une
série de laminages a froid suivis de recuits intermédiaires sous
vide ou sous atmosphere inerte toujours en phase o (vers
700 °C).
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Le zirconium ayant une structure cristalline hexagonale, les
déformations imposées au matériau pendant les étapes de la
transformation introduisent dans le tube une texture plus ou
moins marquée suivant les conditions. Cette texture joue un
r6le sur les propriétés mécaniques, ainsi que sur la répartition
et l'orientation des précipités d’hydrure de zirconium, en cas
d’hydruration de la gaine.

Le traitement thermique final permet d’avoir des tubes a I'état
détendu si le traitement est effectué en dessous de 500 °C,
température de début de recristallisation, ou a I'état recristal-
lisé si 'on dépasse cette température.

Les gaines subissent ensuite des contrbles systématiques
dimensionnels et ultrasoniques, ainsi que des controles des-
tructifs sur échantillons (analyse chimique, texture, propriétés
mécaniques, tenue a la corrosion).

Le Zircaloy 4 ayant montré ses limites, notamment vis-a-vis
de la résistance a la corrosion, de nouveaux matériaux de gai-
nage ont été développés ; en particulier I'alliage zirconium nio-
bium M5° est en passe de remplacer le Zircaloy-4 car sa tenue
a la corrosion lui est tres supérieure.

L'assurance de la qualité impose aussi la plus grande « traca-
bilité » des matieres, des matériels et des opérations, c’est-a-
dire I'aptitude a reconstituer I'historique et a garantir 'origine
de chaque constituant de I'élément combustible.

» Bibliographie
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et MOX en réacteur

Conditions d’irradiation
en fonctionnement nominal

La plupart des phénomenes qui se développent en cours d'ir-
radiation dans le combustible dépendent de la température et
de la densité de fission locale ; ils sont donc directement cor-
rélés a I'évolution de la puissance linéique durant les différents
cycles d’irradiation.

Dans un cceur REP, la puissance totale reste quasiment
constante au cours d’'un cycle d’irradiation*, mais la puis-
sance linéique dans un crayon varie axialement du bas en
haut de la colonne fissile et varie également dans le temps.
Intégré sur la durée du séjour en réacteur, la distribution axiale
de taux de combustion* en fin d’irradiation est relativement
uniforme sur une grande partie de la hauteur de la colonne
fissile (baisse seulement au voisinage des extrémités hautes
et basses).

Les crayons combustibles fonctionnent, en régime nominal, a
des puissances linéiques moyennes comprises entre 150 et
250 W/cm. Un exemple d’évolution de la puissance linéique
moyenne d’un crayon UO, qui a subi une irradiation de 5
cycles d'irradiation est présenté sur la figure 13 : lincrément de
puissance au deuxieme cycle est lié a un déplacement de I'as-
semblage vers le centre du cceur ; sous I'effet de 'épuisement
du combustible, la puissance moyenne tend ensuite, logique-
ment, a diminuer au cours du temps.

Puissance linéique (W/cm)

300
i
250
ﬂ
200
150
100
50
0 500 1000 1500
Temps (jours)

Fig. 13. Exemple d’évolution en fonction du temps de la puissance
linéique moyenne d’'un crayon UO, irradié 5 cycles dans un réacteur
a eau pressurisée.

Les k léaires

Le comportement des combustibles UO,

La pression nominale de I'eau du circuit primaire est de
155 bars, la température d’entrée dans le coeur du réfrigérant
est d’environ 280 °C.

Production et évacuation
de la chaleur

En réacteur, le principal phénomeéne intervenant dans le com-
bustible est la fission de noyaux lourds. C’est de ces fissions
que découle tout le comportement du matériau. Ces fissions
produisent quelques centaines de types de nucléides, en
majorité radioactifs et a vies courtes ainsi que de I'énergie,
majoritairement sous forme d’énergie cinétique des produits
de fission, mais aussi sous forme de rayonnements f et .
Lénergie cinétique des produits de fission est dissipée sous
forme de chaleur pendant I'implantation des produits de fis-
sion dans le matériau.

Cette implantation se produit par « recul » des produits de fis-
sion dans le matériau sur une distance de 5 a 8 micrometres
(pm) et conduit a la formation d’un grand nombre de défauts
dont la recombinaison dépend de la température du combus-
tible. Tres énergétique, la trace laissée par cette implantation
est dénommée « pointe de fission* ».

La répartition de cette production de chaleur n’est pas homo-
géne dans la pastille. En effet, la création de Pu 239 par cap-
ture, sur I'uranium 238, de neutrons épithermiques* est trés
marquée en périphérie de pastille, par effet d’autoprotection*
(pour les neutrons ayant I'énergie correspondant aux réso-
nances, la section efficace* de capture est si élevée qu’ils ne
peuvent atteindre le centre des pastilles). Cette surconcentra-
tion de plutonium en périphérie, qui s’établit progressivement
au cours de lirradiation, conduit & un creusement, de la péri-
phérie vers le centre, de la répartition radiale de puissance.

La conductivité thermique du combustible oxyde vierge est
peu élevée. De l'ordre de 4,5 Wm'K™ & 450 °C et essentielle-
ment phononique, elle diminue pour atteindre un minimum
(~2 Wm'K") autour de 1 500 °C puis réaugmente gréace a une
contribution électronique croissante. Cette conductivité ther-
mique diminue avec la porosité. La conductivité du combus-
tible MOX est environ 10 % plus faible que celle du combus-
tible UO,. Au cours de l'irradiation, 'apparition des produits de
fission et la formation de défauts d’irradiation conduisent, en
outre, a une dégradation progressive mais trés nette de la
conductivité thermique.
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Fig. 14. Coupe radiale d’'un combustible
UQ, irradié 1 cycle. On note la formation
des fissures radiales, le jeu pastille-gaine
qui n’est pas encore fermé

et le déplacement des fragments.

L'énergie dissipée au sein du matériau et les conditions
d’échange avec le caloporteur a la surface de la gaine condui-
sent a des températures et a un gradient thermique radial éle-
vés dans le combustible. La différence de température entre
le centre d’'une pastille et sa périphérie, qui varie fortement au
cours d’'une irradiation (sous I'effet combiné de plusieurs para-
metres, notamment des variations de puissance, de la dimi-
nution de la conductivité thermique, de la diminution du jeu
pastille gaine et de la formation de couches oxydées en sur-
face de gaine), est de 'ordre de 500 & 700 °C.

Phénomeénes intervenant
en début d’irradiation

Les dilatations différentielles entre centre et périphérie indui-
sent des contraintes tangentielles de traction. Comme toute
céramique, les pastilles combustibles ont un comportement
fragile jusqu’a une température d’environ 1 400 °C ; le dépas-
sement de la limite de résistance a la rupture du matériau est,
en général, atteint dés la premiére montée en puissance et
conduit a une fissuration radiale et transversale de la pastille.
Cette fissuration se poursuit sur les fragments nouvellement
formés. La figure 14
montre une coupe
radiale d’'un com-
bustible UO, irradié
1 cycle et qui pré-
sente cette fissura-
tion.

De plus, sous l'effet
des contraintes
élastiques induites
par le champ de
température, les
pastilles prennent
une forme dite « de
diabolo ». Dés le
début de lirradia-
tion, l'interaction des
pointes de fission avec des pores du matériau disperse des
lacunes dans le réseau. La diffusion de ces lacunes jusqu’aux
joints de grains conduit a une densification globale du maté-
riau. Cette densification se traduit notamment par une forte
diminution de la densité de petits pores (<2 a 3 pym).
Lamplitude de ce phénomene, qui dépend de la microstruc-
ture initiale et notamment de la fine porosité, conduit a une
variation de densité et donc de volume de I'ordre du %.

Dans le méme temps, la création par fission de deux atomes
a partir d’un seul noyau lourd conduit & un gonflement du com-
bustible. Celui-ci se poursuit tout au long de lirradiation. Ce
gonflement dépend des conditions d’irradiation, en particulier
de la température. En effet, tous les produits de fission* ne
participent pas de la méme fagon a ce gonflement, suivant la

18

€S9

Fig. 15. Schématisation de la fracturation des pastilles, de la mise
en diabolo et de I'évolution du jeu entre les pastilles et la gaine
au cours de l'irradiation.

phase qu’ils forment ou la position qu’ils occupent en sursatu-
ration dans la matrice. De plus, certains produits de fission
sont gazeux (xénon et krypton) et peuvent, dans certaines
conditions, former des bulles qui participent au gonflement glo-
bal des pastilles. Pour les conditions nominales d’irradiation,
ce gonflement est d’environ 0,06 a 0,07 % par GWj/t (unité
exprimant le taux de combustion).

La combinaison des effets opposés de la densification et du
gonflement se traduit, dans un premier temps, par une
contraction du matériau, puis apres environ 15 GWij#, seul le
gonflement est sensible, la densité initiale étant a nouveau
atteinte entre 15 et 30 GWj/t. Ce gonflement du combustible,
associé a de petits mouvements relatifs des fragments formés
par la fissuration, ainsi qu’a la réduction du diameétre de la
gaine par fluage* sous irradiation, du fait de la pression du
caloporteur, conduit a une fermeture du jeu combustible /
gaine. Un contact de plus en plus étendu se développe donc
entre le combustible et la gaine. Il est presque complet autour
de 30 GWij/t. Le diamétre de gaine augmente alors & nouveau,
suivant le gonflement du combustible. Ces évolutions géomé-
triques sont illustrées figure 15.

Aux points de contact combustible / gaine, se développe, sur
la face interne de la gaine, une couche de zircone d’environ
8 pm d’épaisseur, par diffusion de 'oxygéne du combustible.

La forme en « diabolo » du combustible, le rattrapage du jeu
et la formation de la couche de zircone interne conduisent a
un accrochage entre la gaine et le combustible qui ne se sépa-
rent plus, méme lors des arréts du réacteur.

Comportement des gaz de fission [1, 2]

Tout au long de lirradiation, des produits de fission gazeux
(xénon et krypton) sont relachés par la céramique vers les
volumes libres du crayon. Le premier des phénomeénes impli-
qués dans ce relachement est la diffusion athermique et I'éjec-
tion des atomes de produits de fission gazeux aux surfaces
libres du combustible, par les cascades de déplacements cau-
sées par I'implantation d’un produit de fission. Ce phénoméne

Le comportement des combustibles UO, et MOX en réacteur



de la température du combustible. Des

mécanismes de diffusion thermique-
ment activés des atomes de gaz en
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alors mis en cause. Le taux de relache-
ment des gaz peut alors, dans les

conditions nominales d’irradiation,
atteindre des valeurs de I'ordre de 3 %

Ogo

des gaz créés a 60 GWj/t pour un com-

s

bustible UO, et de I'ordre de 6 % sur un
combustible MOX (fig. 16) et induire
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Fig. 16. Evolution en fonction du taux de combustion de la fraction de gaz de fission relachés

dans des crayons REP UO, et MOX.

est en augmentation constante, au cours de lirradiation, du
fait de 'augmentation de la teneur en produits de fission
gazeux du combustible et de I'évolution des surfaces libres.
Pour des conditions nominales d’irradiation, c’est le principal
mécanisme de relachement des gaz de fission mis en jeu jus-
qu’a environ 30 GWj/t. Selon ce mécanisme, seuls les PF pro-
duits tout prés d’une surface libre peuvent étre éjectés. lls
représentent une traction faible de la totalité des PF gazeux
produits dans le combustible. Au-dela de 30 GWi#, le taux de
relachement des gaz augmente plus vite et dépend nettement

Fig. 17. Microstructure du combustible restructuré (HBS) Les grains
initiaux d’une dizaine de microns ont été remplacés par des grains
submicrométriques et des bulles de gaz de fission se sont formées.

Les

marge réduite par rapport a la pression
du caloporteur, surtout dans les com-
bustibles MOX qui sont plus sollicités
que les UO, (puissance lingique plus
élevée a fort taux et températures a coeur des pastilles plus
fortes, du fait de la conductivité thermique plus faible). Cet
accroissement de pression est un des parametres physiques
limitant I'extension des taux de combustion. La R&D actuelle
vise a développer de nouvelles microstructures du combus-
tible capables d’assurer une meilleure rétention des gaz de
fission — augmentation de la taille des grains et/ou ajout d’ad-
ditifs aux joints de grains —, notamment en situation acciden-
telle.

Evolution de la microstructure

Enfin, lorsqu’une quantité élevée de produits de fission et de
défauts d’irradiation se sont accumulés dans le matériau, en
particulier dans les régions les moins chaudes de la pastille
pour lesquelles le recuit des défauts et la diffusion des pro-
duits de fission est la plus faible, les grains de I'oxyde se sub-
divisent, formant des grains d’environ 0,2 pm a partir des
grains initiaux d’environ 10 ym de diameétre [3]. Lors de cette
restructuration, I'essentiel du gaz des zones touchées forme
des bulles d’environ 0,6 pm de diamétre. La figure 17 montre
une observation au microscope électronique a balayage d’'une
zone restructurée. Lorsque, dans une zone, cette restructura-
tion est compléte et vient d’avoir lieu, la porosité induite par la
formation des bulles est de I'ordre de 10 % du volume de
matiére. Il se forme aussi des précipités de produits de fission
métalliques. La microstructure nouvellement formée est appe-
lée HBS (High Burnup Structure). Lors de cette restructura-
tion, le relachement des gaz de fission est faible. On trouve
cette structure en périphérie des combustibles UO,, (« effet
RIM* »), du fait de la faible température et de la concentration
trés élevée en produits de fission liée a la formation périphé-
rique de plutonium par capture* des neutrons épither-
miques* par 'uranium. Ce phénoméne apparait apres 40
GWif.
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Fig. 18. Coalescence des bulles de la microstructure HBS dans une

zone a tres fort taux de combustion (180 GWj/t) dans un amas de
combustible MOX.

Toutes ces évolutions du combustible, malgré leur ampleur,
n’affectent pas l'intégrité de la gaine dans le domaine du fonc-
tionnement normal.
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On trouve aussi cette microstructure dans le combustible MOX
hétérogéne, dans et autour des amas riches en plutonium, sur
a peu pres la moitié périphérique de la pastille (qui représente
les trois quarts de son volume). Dans ce type de combustible
la restructuration intervient bien plus tét dans lirradiation, a
cause de I'accumulation rapide de produits de fission et de
défauts dans ces zones riches en plutonium fissile. Quand I'ir-
radiation se poursuit, les nouveaux gaz formés viennent ali-
menter les bulles dont la taille augmente et qui coalescent
(fig. 18).

La figure 19 donne, de fagon synthétique et simplifiée, les phé-
nomenes principaux intervenant dans le combustible sous irra-
diation et leurs interactions les plus marquées.

Fluage de la gaine

Production de produits de fissions

\

Fissions

\ Energie libérée 4
Implantation des PF
Pointes de fission, f, y \

Déformation de la gaine (plis)
Gonflement (solide et gazeux) —3» Rattrapage du jeu pastille gaine —3 Formation de zircone interne

Accrochage combustible-gaine
Dégradation Ade la conductivité

P> Restructuration sous forme d’HBS

Défauts d’irrIdiation / Mise en diabolo
Densification A /

* : Dilatations thermiques =—————> Fracturation
Augmentation de la température
Relachement de gaz par diffusion —> Montée en pression
Diffusion athermique thermique des volumes libres
et relachement de gaz par éjection

Fig. 19. Principaux phénomenes intervenant dans le combustible

REP sous irradiation.
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La gaine, premiére barriére
de confinement

La gaine* d’un crayon constitue la premiere barriére de confi-
nement du combustible nucléaire, au cours de son irradiation
en réacteur. Lapparition d'un défaut d’étanchéité sur celle-ci
provoque :

¢ Le transport d’éléments chimiques spécifiques (les « produits
de fission » ou PF), stables et radioactifs (iode, xénon, kryp-
ton...), dans le circuit primaire du réacteur ;

* le dépbt d’isotopes a périodes longues (césium, strontium,
technétium...) voire exceptionnellement d’émetteurs alpha,
sur les tuyauteries du primaire ou de certains circuits auxi-
liaires ;

e une élévation du niveau général d’irradiation de ce circuit,
déja causé par les produits d’activation* (produits de corro-
sion tels que cobalt, chrome, fer notamment).

Le défaut d’étanchéité est donc un enjeu essentiel au plan
opérationnel pour un exploitant de centrale, car il a une
influence directe sur le niveau d’exposition radiologique des
travailleurs exploitant ou maintenant la centrale. Heureu-
sement, cette situation se présente rarement. La fiabilité du
combustible des réacteurs a eau légére est, en effet, trés
bonne. Le retour d’expérience montre que la fréquence glo-
bale d’apparition d’'un défaut d’étanchéité sur les crayons irra-
diés est actuellement trés basse (autour de quelques 10° par
an, ce qui correspond a nettement moins d’un crayon non
étanche par an et par tranche).

Lutilisation d’'un combustible en situation de perte d’étanchéité
est considérée comme faisant partie du fonctionnement nor-
mal d’un réacteur, lorsque celle-ci survient pendant le cycle
en cours. Cela signifie que le réacteur poursuit généralement
son exploitation, méme si certaines conditions peuvent par-
fois lui étre appliquées (arrét du suivi de charge, par exemple).
Les aggravations inacceptables de défauts sont rares dans la
filiere des réacteurs a eau. On peut rappeler ici que seulement
deux tranches francaises ont interrompu prématurément leur
cycle d’exploitation pour cause de défauts d’étanchéité, depuis
la divergence de Fessenheim 1, premier REP 900 MWe du
parc francais, en 1977.

Toutefois, afin de limiter les cumuls de dose chez les interve-
nants, de limiter 'activité stockée ou rejetée, et de faciliter les

Les bustible: léaires

Comportement du combustible des réacteurs a eau
en situation de perte d’étanchéité

conditions d’intervention en arrét de tranche et lors du déman-
telement, la teneur du circuit primaire pour certains produits
de fission (gaz rares et iode) ne peut dépasser un certain
niveau absolu, ou une certaine amplitude de variation au cours
d’'un cycle. Ces seulils, fixés par I'Autorité de sireté, sont défi-
nis par les Spécifications techniques d’exploitation « activité
du circuit primaire ». A titre d’exemple, le seuil d’arrét sous
48 h d’'un réacteur REP francais est fixé a :

* 100 000 MBq par tonne d’eau pour la somme des activités
massiques des gaz rares, en cas de présomption de rupture
de gaine sur du combustible a fort taux de combustion ;

* une élévation de l'activité massique en iode 134 de plus de
10 000 MBg/t par rapport au « bruit de fond » en | 134.

Le réacteur est équipé de moyens d’épuration pour limiter
les niveaux d’activité du circuit primaire. Le circuit RCV (cir-
cuit de contréle volumétrique et chimique) posséde un déga-
zeur et un ensemble de filtres et de résines pour retenir les
PF sorbés* ou dissous.

Lidentification des assemblages porteurs de crayons non
étanches s’effectue lors d'un contréle spécifique a l'arrét de
tranche, appelé « ressuage ». Une analyse technico-écono-
mique permet alors de statuer sur le devenir de cet assem-
blage : réutilisation apres avoir 6té le crayon défectueux (répa-
ration), ou déchargement définitif.

Les causes de défaillance

La cause principale de défaillance a longtemps été la pré-
sence de corps migrants véhiculés par le fluide primaire
(fig. 20). Des parades a la fabrication des assemblages (filtres
fixés sur 'embout inférieur de 'assemblage) ont permis de
réduire fortement cette cause externe. La majorité des causes
primaires de défaillance correspondent maintenant a des phé-
nomenes de type « fretting » pour les REP (frottement de la
gaine contre le ressort de maintien des grilles ; voir chapitre
« Le comportement mécanique de I'assemblage combus-
tible », p. 51). Les défauts de fabrication constituent une cause
marginale.

Tout changement de mode de gestion des combustibles (aug-
mentation du taux de combustion ou configurations de coeurs
tres hybrides, par exemple) ou l'introduction de nouveaux
combustibles en réacteur (nouvelles microstructures, combus-
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Fig. 20. Corps migrant bloqué entre deux rangées de crayons
d’un assemblage REP.

tibles a poisons consommables ou dopés,...) conduit a se
reposer les questions du comportement en mode « non
étanche » et de 'adéquation des spécifications techniques en
vigueur. Cette connaissance est acquise grace aux travaux de
R&D dans les domaines expérimentaux et théoriques.

Les conséquences d’'une défaillance

La phénoménologie du fonctionnement en mode « non
étanche » méle radiochimie et thermo-hydraulique dans des
jeux annulaires combustible-gaine trés étroits (quelques
dizaines de micrometres a chaud), et sous fort gradient ther-
mique (environ 150 °C). Louverture d’un défaut s’accompagne
d’une entrée d’eau du primaire a I'état liquide. Le devenir de
cette eau dépend essentiellement de la puissance linéique
locale du combustible. A titre d’exemple, pour les REP :

* Pour une puissance faible (inférieure a 120 W/cm environ),
la température de surface du combustible est inférieure a la
température de saturation de 'eau a 155 bars. Leau reste a
I'état liquide et noie progressivement le jeu combustible-
gaine. Le « bouchon d’eau » constitue un frein efficace a la
migration axiale des PF (diffusion gaz-liquide pour les gaz,
piégeage pour les iodes), et les niveaux de relachement
d’activité sont généralement faibles ;

* pour des puissances moyennes (de 120 a 170 W/cm envi-
ron), un régime diphasique s’installe, car 'eau se vaporise
au contact du combustible, tout en formant un film de liquide
sur la surface interne de gaine. Un mécanisme de vaporisa-
tion-condensation radiale s’installe, correspondant & une agi-
tation interne violente. Le relachement d’activité peut étre
élevé et trés sensible aux parametres de fonctionnement du
réacteur.

* a forte puissance (au-dessus de 180 W/cm), l'intervalle pas-
tille-gaine contient uniquement de la vapeur et les échanges
axiaux internes sont plus lents. Par contre, le « terme-
source » de rejet (C'est-a-dire la quantité d’éléments radio-
actifs susceptibles de s’échapper hors du crayon combus-
tible) est important, lié a la fois a la puissance (taux de
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création des produits de fission) et a la température de la
pastille (coefficient de diffusion).

Ces manifestations thermo-hydrauliques locales sont toute-
fois modifiées par deux autres phénomenes :

* Les extrémités d'un crayon (quelques dizaines de cm) sont
toujours « froides » car elles ne débitent que peu de puis-
sance nucléaire. Leau se condense et constitue un réservoir
de liquide a ces endroits (plénum* supérieur, notamment).
Quand I'équilibre de pression avec le primaire est atteint
(arrét de I'entrée d’eau), ce réservoir va se vider tres lente-
ment dans le jeu, par gravité et/ou vaporisation, et provoquer
un entrainement des PF par la vapeur jusqu’au débouché
du défaut ;

¢ |a radiolyse* de I'eau (liquide ou vapeur), surtout due aux
PF, fait disparaitre progressivement celle-ci au profit de I'hy-
drogéne (I'oxygéne créé est essentiellement absorbé dans la
pastille). Lhydrogene peut alors devenir un gaz vecteur pour
transporter les PF gazeux. Il peut aussi, dans certaines
conditions, précipiter dans la gaine sous forme d’hydrures
de zirconium, allant méme jusqu’a provoquer un nouveau
défaut d’étanchéité par « hydruration secondaire », souvent
beaucoup plus important que le défaut primaire (fig. 21).

Les niveaux de sortie des produits de fission hors des
matrices fissiles sont exprimés de maniére normalisée sous
forme du « taux de relachement » R/B (« Released/Born ») :
Nombre d’atomes du PF i relachés par seconde hors du com-
bustible / Nombre d’atomes du PF i créés par seconde a I'équi-
libre radioactif. Représenté en échelle log-log, en fonction de
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Fig. 21. Défaut d’étanchéité créé par hydruration.
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Au CEA, les taux de relachement sont

M mesurés expérimentalement lors d'irra-
diations analytiques en réacteur de
recherche [1, 2, 3], sur crayons expéri-
mentaux courts refabriqués et parfois

instrumentés (capteur de pression

interne), ou lors d’expériences en cel-
lule de laboratoire de haute activité sur

des trongons de colonne fissile. Le pro-

gramme d’examens post-irradiatoires

associé porte essentiellement sur le
suivi de I'évolution de la microstructure
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ments des conditions de fonctionne-
ment : température plus élevée, pré-
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Fig. 22. Exemple de taux de relachement mesuré sur un crayon
de combustible expérimental a 150 W/cm.

la constante radioactive A des corps, les valeurs des isotopes
gazeux et des iodes se placent sur deux droites de pente
négative (fig. 22). Le niveau et la pente de la droite renseignent
sur la nature des phénoménes provoquant la sortie des PF.
Par exemple, il est acquis expérimentalement qu’un crayon
UO, fonctionnant a une puissance linéique moyenne de
200 W/cm montre un R/B (Xe 133) de 3 % environ, ce chiffre
atteignant 7 % a 250 W/cm (fig. 23). Pour les pentes :

* Pente nulle (sortie indépendante de la période radioactive) :
il s'agit d’'une émission par recul direct d’'un PF, suite a une
fission survenant trés pres de la surface du combustible
(a moins de 10 micrometres) ;

* pente — 0,5 : mécanisme de diffusion ;

¢ pente —1,0 : mécanisme de déstockage brusque d’'un réser-
voir de PF accumulé en cours d’irradiation.

sence de conditions oxydantes et
d’espéces radiolytiques agressives, dif-
fusion accélérée des produits de fission.

En paralléle a cette approche expérimentale, la modélisation
s’effectue au CEA dans trois directions :

e La prédiction des niveaux de sortie des différents PF pour
des conditions d’irradiation données, par la modélisation des
phénoménes évoqués plus haut. Loutil de simulation
employé (PROFIP) est utilisé pour prédire I'évolution des
valeurs de l'activité en PF du circuit primaire et prévenir si
les spécifications techniques risquent d’étre atteintes ;

* |e diagnostic de I'état du gainage en fonctionnement, a par-
tir des niveaux d’'activité observés dans le primaire. Cet outil
d’assistance a I'exploitant permet de juger du nombre et de
la gravité des défauts présents en coeur, détecte leur aggra-
vation éventuelle durant le fonctionnement de la tranche et
quantifie le cas échéant un relachement de matiere fissile.
Le CEA utilise le module « Diagnostic » du code DIADEME ;

e |la prédiction des activités des émet-

teurs a périodes longues et des émet-
teurs alpha fixés dans les circuits

auxiliaires et dans les organes d’épu-
ration (filtres et résines). Cet outil per-

Taux de relachement R/B

met a I'exploitant de mieux gérer ses
déchets et de connaitre plus globale-
ment I'évolution de la contamination

® EDITHMOX 01

de son installation sur le long terme,
notamment dans la perspective du
démantelement. Le CEA emploie
pour cela le module « RNVL » du

= EDITHMOX 02
1E-04

1E-05 + + + + +

code DIADEME.

200

Puissance linéique totale (W/cm)

250 300

» Références

Fig. 23. Exemple d’évolution du taux de relachement, en fonction
de la puissance linéique (cas d’'un crayon MOX neuf « 01 »
et d’un crayon MOX fort taux « 02 »).
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es caractérisations microstructurales du combustible REP
avant son irradiation permettent de mettre en évidence les
grains de la céramique. Elles montrent aussi une porosité dont
le taux et le spectre de taille dépendent des méthodes de fabri-
cation. Il est enfin possible de caractériser la présence d’impu-
retés, d’additifs de fabrication et, dans le cas des combustibles
MOX, des hétérogénéités de répartition de matiere fissile
(amas riches en plutonium ; voir fig. 12 du chapitre
« Fabrication des combustibles pour les réacteurs a eau »).

La céramique sous irradiation

Sous irradiation cette microstructure évolue :

e Les contraintes d’origine thermique induisent une fractura-
tion de la pastille, ce qui forme de nouvelles surfaces libres ;

¢ |es plus petits pores de fabrication disparaissent par remise
en solution de lacunes* par les pointes de fission* (voir
chapitre « Le comportement des combustibles UO, et MOX
en réacteur ») ;

¢ |e facies des surfaces libres (surfaces des nouvelles frac-
tures, surfaces des pores de fabrication, surfaces des extré-
mités de la pastille) est modifié par irradiation. La figure 24
illustre cette évolution de surface a I'extrémité d’une pastille,

Fig. 24. Surface d’'un évidement en extrémité de pastille, mise
en évidence de I'évolution de la surface des grains sous irradiation
et de la différence de cette évolution suivant I'orientation cristalline.

Les k léaires

La morphologie microscopique de la céramique
combustible et son évolution sous irradiation.
Migration et localisation des produits de fission
dans les matrices UOX et MOX

dans un évidement, observé au microscope électronique a
balayage (MEB). On note que d’un grain a l'autre, c’est-a-
dire suivant les orientations cristallographiques, le nouveau
facies peut étre assez différent. On trouve aussi des surfaces
de ce type sur certains joints de grains, signe d’une ouver-
ture au moins partielle de ceux-ci.

A haute température, c’est-a-dire lors de maintiens & puis-
sances élevées (situations incidentelles ou accidentelles), il
y a croissance cristalline en réacteur. Pour des températures
supérieures a 1800 °C, il apparait méme une migration des
pores de fabrication qui remontent le gradient thermique par
évaporation / condensation, entrainant la formation de gros
grains tres allongés dits « grains colonnaires » et méme la
formation d’un trou central sur 'axe des pastilles. Lors d’'une
irradiation normale en REP, il n’est cependant pas observé
de modification de la taille des grains, et l'amplitude des phé-
nomenes globaux de densification et de gonflement n’est pas
assez élevée pour étre vue par une mesure de taille de grains.

Apres leur implantation dans les grains, une partie des pro-
duits de fission reste en solution solide dans la matrice. C’est
le cas, en particulier, des terres rares comme le néodyme.
D’autres éléments, moins solubles voire peu solubles dans
U0, ou I'(U, Pu)O,, diffusent dans le matériau sous l'effet
des pointes de fission et de la température. Il est générale-
ment considéré trois termes a cette diffusion des produits de
fission: le premier dit « athermique » est directement lié aux
mouvements des atomes dans les pointes de fission et donc
localement a la densité de fission; le second dit « ther-
mique » correspond a la diffusion classique observée aussi
dans les matériaux hors irradiation; le dernier terme est dit
« mixte », il s'agit de la diffusion thermique accélérée par la
présence accrue d'interstitiels et de lacunes sous irradiation.
Suivant les sollicitations du matériau, il peut alors se former,
sous irradiation, des précipités et des bulles de gaz. La pré-
sence de ces agrégats particuliers de produits de fission
dépend des conditions d’irradiation, principalement du taux
de combustion et de la température. Leur observation
dépend surtout du moyen d’examen mis en ceuvre. C'est le
cas, en particulier, pour les précipités de produits de fission
métalliques Mo, Tc, Ru, Rh, Pd et des produits de fission
gazeux Xe et Kr. Pour fixer les idées, a 1000 °C, pour une
densité de fission de 10 fissions m3s™, le coefficient de dif-
fusion D est de 5 10*m?/s (terme mixte prépondérant), ce
qui correspond, pour un combustible en fin d’irradiation, a
des distances caractéristiques Vot de 'ordre du micrométre.
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Bulles et précipités

Les observations au microscope électronique a transmission
(MET) montrent I'existence dans le combustible, méme a faible
taux de combustion et pour des températures d'irradiation trés
variables, de bulles de gaz de fission de quelques nano-
meétres, avec des nombres de bulles par unité de volume entre
10% et 10* bulles/m?®. La densité du xénon et du krypton dans
ces bulles est trés élevée, proche de la densité du gaz a I'état
solide, et la pression peut étre supérieure au GPa. La germi-
nation de telles nanobulles est continuelle pendant lirradia-
tion, cependant que la remise en solution du gaz de ces nano-
bulles par les pointes de fission entraine leur disparition.
Il s’agit donc d’un équilibre dynamique.

Une diffusion accélérée des gaz de fission en solution solide
dans les grains, aux températures élevées, conduit a modifier
cet équilibre et permet la formation de bulles plus grosses, de
diameétre supérieur a 100 nm et observables au microscope
électronique a balayage (MEB) et méme au microscope
optique. La encore, la pression du xénon et du krypton dans
ces bulles est tres élevée, bien au-dela de la pression d’équi-
libre élastique de ces cavités. La température limite permet-
tant 'observation de telles bulles de gaz de fission diminue
nettement lorsque le taux de combustion augmente, c’est-a-
dire principalement avec le taux de produits de fissions pré-
sents dans le matériau. Cette température limite est de I'ordre
de 1200 °C autour de 10 GWj/t de taux de combustion, mais
n'est que de l'ordre de 700 °C a 50 GWj/t. De ce fait, sur un
combustible irradié en base, mais a fort taux de combustion,
on observe la formation d’une zone présentant une porosité
bien visible au MEB ou au microscope optique et dont la limite,
qui est fonction du taux de combustion, est une isotherme
durant 'irradiation. Des précipités de produits de fission métal-
liques sont aussi observés dans ces zones présentant des
bulles intragranulaires au centre des pastilles. La figure 25
illustre le type de microstructure dans ces zones de précipita-
tion intragranulaire au centre d’un échantillon, observé au
MEB a Cadarache.

Fig. 25. Formation de bulles visibles au MEB dans les grains
du combustible a fort taux de combustion au centre des pastilles.
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Fig. 26. La surface des grains d'un combustible MOX apres
irradiation. Les taches rondes sont des précipités de produits
de fission métalliques.

La diffusion des gaz de fission en solution solide permet aussi
leur accumulation aux joints de grains, sur lesquels la diffu-
sion est méme accélérée. De la méme fagon qu’au sein des
grains, il peut se former, aux joints de grains, des bulles et des
précipités métalliques. C’est par cette accumulation de gaz
aux joints de grains et la formation de chemins d’évacuation
sub-microniques, en particulier aux joints triples, que se fait le
relachement d’'une grande partie des gaz de fission vers les
volumes libres du crayon combustible. La figure 26 montre la
surface de grains d’'un combustible MOX homogene irradié a
45 GWi/t sur lequel on observe de nombreux précipités métal-
liques de grande taille. La forme arrondie des angles des
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Fig. 27. Surface d'un grain apres une rampe de puissance
conduisant a des températures élevées au centre de la pastille
combustible. Des bulles se sont formées aux joints de grains,
certaines ont coalescé, des canaux se sont formés aux joints triples.
La encore, il y a des précipités métalliques.

La morphologie microscopique de la céramique combustible
et son évolution sous irradiation. Migration et localisation des produits
de fission dans les matrices UOX et MOX



Caractériser la céramique irradiée : des progreés récents au CEA Cadarache

Parallelement aux développements de la modélisation qui
devient de plus en plus physique (voir chapitre « La modélisation
du comportement des combustibles »), d’importants progres ont
été accomplis au CEA dans la connaissance précise de la loca-
lisation des gaz de fission par la mise en ceuvre de techniques
complémentaires de caractérisation sur un méme échantillon
[1,2, 3, 4, 5, 6, 7]: MEB, microsonde et sonde ionique (SIMS*)
ainsi que de techniques de traitements thermiques (ADAGIO).

En particulier, la caractérisation au SIMS sur combustible irradié

permet, pour la premiere fois, de voir et mesurer les gaz de fis-
sion contenus dans les bulles (voir figures 28 et 29), car le com-

Counts

800
600

400

200

0 200 400 600 800 1000
Time (s)

bustible est abrasé sur plusieurs microns de profondeur pendant
la mesure. Alors que cette mesure n’est pas possible a la micro-
sonde (qui explore moins de 1 pm de profondeur), car les bulles
visibles ont été percées lors de la préparation de I'échantillon.
Grace a cette technique, il a été possible de vérifier que les
bulles de la zone de RIM contiennent encore la quasi-totalité
des gaz de fission créés (voir fig. 29), méme si la plus grande
partie de ceux-ci échappent a la détection par la microsonde.
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Fig. 29. Profils de concentration en xénon mesuré au SIMS

en périphérie d'une pastille d’'UO, irradiée a 60 GWj/t. Lessentiel
du gaz sorti des grains (écart entre les carrés et les triangles)
est retenu dans les bulles (cercles).

Fig. 28. Exemple de mesure au SIMS : profil en profondeur
du xénon dans une zone de précipitation de gaz de fission
sur une pastille ’'UQO, irradiée a 60 GWj/t.

Chagque pic correspond a une bulle de gaz percée

lors de I'abrasion du combustible.

Fig. 30. Lexamen au MEB permet de révéler les grains du cristal
et d’établir un spectre des porosités ainsi que leur position intra-
granulaire ou sur le joint de grain.

Les combutibl \aires  (— )
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grains laisse penser que les joints triples forment un chemin
de sortie pour les gaz de fission qui y parviennent.

Aux hautes températures, comme lors de rampes, ou lors de
simulations par des traitements thermiques hors réacteur, la
diffusion thermique accélérée permet une alimentation plus
importante des bulles qui peuvent coalescer. Cela est particu-
lierement spectaculaire aux joints de grains ou les gaz de fis-
sion vont jusqu’a former des labyrinthes interconnectés avec,
en particulier, des tunnels aux joints triples qui sont des voies
de relachement des gaz de fission hors de la pastille dans les
volumes libres du crayon. La figure 27 montre une telle micro-
structure observée au MEB. On y trouve les canaux bien for-
més aux joints triples, la formation de bulles intergranulaires
qui tapissent les joints de grains et qui sont partiellement inter-
connectés et, enfin, des précipités métalliques. Par ailleurs,
lors de transitoires rapides, la sollicitation thermique des gaz
déja présents aux joints de grains peut conduire a 'ouverture
de ceux-ci et au relachement de ces gaz, alors que le gaz
occlus a l'intérieur des grains est, au contraire, difficilement
relaché.

La comparaison des mesures SIMS avec des explorations
préalables au MEB (voir exemple, fig. 28) permet d’accéder a
une valeur expérimentale de pression de gaz dans les bulles.

La poursuite de ces études sur des combustibles d’horizons
divers permet d’affiner la complémentarité entre ces diffé-
rentes techniques.
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des combustibles

ous les phénomeénes intervenant en réacteur et décrits
ci-dessus font 'objet d’'une modélisation, et 'ensemble de ces
modeéles est regroupé dans un code de comportement du
combustible capable de calculer toutes les grandeurs phy-
sigques aussi bien localement (températures, contraintes,
déformations, répartition des gaz de fission, etc) que globale-
ment (variations dimensionnelles, relachement des gaz de fis-
sion, etc.). Cette modélisation est en effet indispensable :

e Pour comprendre et interpréter les mesures effectuées en
réacteur et les observations lors des examens post-irradia-
toires (les phénomeénes interagissant étroitement les uns
avec les autres) ;

e pour prédire le comportement de crayons standards ou expé-
rimentaux soumis a des conditions de fonctionnement parti-
culieres ;

e pour orienter les recherches visant a améliorer les perfor-
mances du combustible ;

* pour étayer les dossiers de slreté démontrant le bon com-
portement des combustibles dans toutes les situations de
fonctionnement.

Le travail de modélisation du comportement des combustibles
REP, commencé au CEA et dans le monde il y a plusieurs
décennies, était au départ assez empirique, s’appuyant prin-
cipalement sur des lois simples issues des résultats expéri-
mentaux. Progressivement, les codes ont ensuite essayé de
traduire au plus prés la physique sous-jacente a chacun des
phénomenes décrits, et I'effort se poursuit aujourd’hui dans
cette direction.

Dans les années 90 a été développé au CEA le code
METEOR [1], qui est toujours largement utilisé. Ce code est dit
1D 1/2, c’est-a-dire qu’il effectue le calcul d’'un crayon
découpé en n tranches ; chaque tranche découpée en p cou-
ronnes est calculée en axisymétrie, mais les interactions d’'une
tranche avec ses voisines sont prises en compte.

Sont ainsi notamment modélisées :

e La thermique en tous points du crayon : le profil radial de
puissance, la conductivité thermique du combustible en
chaque point, sa dégradation sous irradiation et I'influence
de toutes les grandeurs (porosité, O/M, fissures, etc.), le
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transfert de chaleur dans le jeu oxyde gaine et dans la gaine,
la corrosion externe de la gaine ;

* la mécanique : les contraintes et déformation en chaque
point sont calculées par un modele aux éléments finis qui
prend en compte la présence de nombreuses fissures dans
les pastilles combustibles, la densification puis le gonflement
du combustible, la croissance des gaines, et tous les phéno-
menes de visco-plasticité dans I'oxyde et dans la gaine ;

* le comportement des gaz de fission : le gonflement et le rela-
chement en conditions nominales et lors de transitoires opé-
rationnels, avec prise en compte des modifications de struc-
ture (formation du RIM).

Le code traite 'UO,, et le combustible avec poison* consom-
mable (UO, + Gd,03) ; un effort particulier a porte sur le déve-
loppement de modeéles capables de traiter le MOX élaboré
avec le procédé MIMAS tout en prenant en compte 'hétérogé-
néité de répartition de la matiere fissile. Il est validé par la com-
paraison des résultats des calculs et des mesures sur un
grand nombre de grandeurs issues d’un grand nombre (> 300)
de crayons standards et expérimentaux : grandeurs intégrales
telles que allongements des crayons et des colonnes fissiles,
pression interne, volume libre, fraction relachée des gaz de
fission, grandeurs plus locales telles que profil axial de défor-
mations diamétrales et d’épaisseurs de corrosion des gaines,
densité des pastilles, diameétres de précipitation des bulles de
gaz ou épaisseurs de RIM, ou grandeurs mesurées in situ
notamment températures mesurées en réacteur par un ther-
mocouple & coeur des pastilles.

Au CEA, la R&D sur la modélisation se poursuit dans deux
directions :

1. Une modélisation de plus en plus physique : ainsi, le modele
MARGARET [2, 3, 4] modélise le comportement des gaz de
fission en prenant en compte 'ensemble des phénomenes
physiques connus, depuis le comportement des bulles de gaz
intragranulaires de taille nanométrique (germination, crois-
sance, remise en solution des atomes de gaz par les pointes
de fission, coalescence, migration des atomes de gaz, des
lacunes et des bulles) jusqu’a celui des bulles intergranulaires
de taille micrométrique, avant et aprés interconnexion de ces
bulles et relachement par percolation du gaz qu’elles contien-
nent. La validation de modeles aussi fins doit s’appuyer bien
s(r toujours sur des grandeurs intégrales telles que le rela-
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chement des gaz de fission, mais surtout sur des observations
quantifiées a une échelle microscopique et sub-microsco-
pique, en particulier les variations en fonction du rayon des
densités et tailles de bulles telles que mesurées au MEB avec
analyse d'images, et les quantités de xénon observables a la
microsonde et au SIMS*.

Cette modélisation explore les confins de la connaissance
actuelle aussi bien théorique que expérimentale. Elle utilise
des moyens de caractérisation a I'échelle nanométrique, en
particulier, le microscope électronique a transmission. Elle
s’appuie sur le retour d’expérience de I'ensemble des pro-
grammes expérimentaux réalisés en partenariat CEA-EDF-
AREVA, mais utilise également les avancées récentes de la
recherche de base sur les matériaux, telles que les caractéri-
sations au synchrotron ou les calculs ab initio (voir chapitre
suivant).

2. Le développement de plate-forme informatique capable d'in-
tégrer dans une méme architecture, 'ensemble des modéles
physiques développés sur les différents types de combustible.
Ainsi, la plate-forme PLEIADES [5] (codéveloppé par CEA et
EDF) est capable de traiter les combustibles de réacteurs a
eau, mais également les autres combustibles (réacteurs a
neutrons rapides a caloporteur sodium ou gaz, particules pour
réacteurs a haute température, ou plaques de combustible
pour réacteurs expérimentaux). De plus cette architecture ther-
momécanique aux éléments finis peut, selon les besoins,
effectuer les calculs en 1 D, en 2 D, ou en 3 D. Cette derniére
caractéristique est nécessaire notamment pour calculer cor-
rectement les champs de contraintes et déformations en cas
d’interaction pastille-gaine (IPG*) lors d’'une rampe de puis-
sance, car la mise en diabolo des pastilles induit des concen-
trations de contraintes au droit des interpastilles et des fissures
radiales (voir chapitre « Linteraction pastille-gaine », p. 41).
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Enfin une telle plate-forme a une structure informatique adap-
tée pour faciliter le couplage avec d’autres plate-formes de
simulation, en particulier celles traitant de la thermohydrau-
lique ou de la neutronique des cceurs. De tels couplages vont
notamment permettre des avancées dans la prédiction du
comportement des combustibles lors de situations acciden-
telles telles que I'’Accident par Perte de Réfrigérant Primaire
(voir chapitre « Le combustible en situation accidentelle »).
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omme nous venons de le voir, en plus d’'une description
de plus en plus physique du comportement du combustible,
la modélisation est aussi capable d’aborder des échelles de
plus en plus fines. La modélisation du comportement des gaz
de fission, qui était réalisée naguére a I'échelle du grain (10
pm), s'intéresse désormais au sort des bulles de taille nano-
meétrique qui jouent un réle clé dans les mécanismes de migra-
tion du gaz. Lévolution des propriétés mécaniques des maté-
riaux est directement liée au devenir des défauts ponctuels*
créés par lirradiation (essentiellement lors des cascades de
déplacement engendrées par le recul des PF, en fin de par-
cours) : recombinaison des lacunes* et interstitiels*, précipi-
tation en boucles de dislocations*. Le sort des produits de
fission et de I'hélium produit par désintégration alpha, et, en
particulier, leur aptitude a migrer dépendent des possibilités
de mise en solution des atomes dans le cristal UO,,.

La modélisation a Péchelle atomique

La modélisation a I'échelle atomique permet d’appréhender,
a I'échelle quantique, les propriétés de la matiére qui dépen-
dent de la structure électronique (propriétés de cohésion,
spectroscopiques ou mécaniques). Les modeles utilisés repo-
sent tous sur la résolution d’équations décrivant les interac-
tions entre noyaux et électrons constituant le systeme.
Lobjectif principal de ces calculs est de déterminer I'énergie
correspondant a la géomeétrie la plus stable du systéeme consi-
déré. La méthode retenue, basée sur la théorie de la fonction-
nelle de la densité (DFT), est dite « ab initio » car elle n’utilise
que des grandeurs intrinseques aux atomes, c’est-a-dire non
paramétrées. La modélisation ab initio du combustible UO,
présente deux difficultés principales. D’'une part, les actinides
sont difficiles a étudier théoriquement, en raison de leurs élec-
trons 5f qui peuvent étre plus ou moins localisés autour des
noyaux. La description des systemes présentant des électrons
fortement corrélés constitue un sujet de recherche en soi.
D’autre part, les systemes a considérer pour prendre en
compte les défauts et produits de fission sont de composition
et de symétrie complexes. On peut simplifier le traitement de
tels systemes, constitués, en outre, d’éléments a grand
nombre d’électrons, en ne considérant que les électrons de
valence, seuls a intervenir dans les propriétés chimiques et de
cohésion du solide. Pour 'uranium, cela revient a ne traiter que
14 électrons par atome, au lieu de 92. Par ailleurs, le dévelop-
pement des orbitales électroniques sur une base d’ondes
planes permet d’avoir acces facilement a la position a I'équi-
libre des atomes autour de défauts.
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Modeélisation des défauts et des produits de fission
dans la céramique UO, par calculs ab initio

Pour progresser dans la compréhension du comportement du
combustible, il est donc indispensable de disposer d’éléments
sur les propriétés et le comportement de la matiere a I'échelle
atomique.

Il n’est pas simple d’obtenir ces données par I'expérience, en
raison des difficultés pour accéder aux échelles pertinentes.
De nombreux phénomeénes sont mis en jeu et leurs consé-
quences difficiles a évaluer séparément. Parmi les méthodes
d’étude, la modélisation a I'échelle atomique est utilisée au
CEA depuis 1996. Lobjectif de ces études est la détermina-
tion précise des mécanismes de formation et de migration des
défauts et des produits de fission dans le combustible ainsi
que des énergies qui y sont associées.

Les calculs ab initio

Des calculs ab initio sur les composés d’actinides ont com-
mencé avec des approximations telles que celles de la densité
locale (LDA) et de la sphere atomique (ASA) [1]. Puis, des
pseudopotentiels performants ont été développés pour les
actinides et, en particulier, pour I'uranium [2,3]. Lassociation
de ces pseudopotentiels et d’approximations de I'échange-
corrélation plus sophistiquées, comme celle du gradient géné-
ralisé (GGA), ont permis d’obtenir des résultats précis sur la
structure et I'énergie des défauts [4], ainsi que la localisation
et la solubilité des produits de fission [5]. Depuis, la méthode
ab initio PAW (Projector Augmented Wave) permet de modé-
liser des systemes contenant une centaine d’atomes inéquiva-
lents et, par conséquent, d’étudier des phénomenes plus com-
plexes comme la migration de défauts.

Lapport de ces méthodes de calcul ab initio est de permettre
de traiter séparément les différents types de défauts ponctuels
ou produits de fission dans le matériau combustible et de
déterminer pour chacun leur stabilité (énergie de formation ou
d’incorporation), leur influence sur la structure cristalline et leur
mécanisme de migration. Ces données peuvent servir de
paramétres d’entrée pour des modeles empiriques décrivant
le comportement du matériau sous irradiation a une échelle
macroscopique. Létude du comportement de défauts ponc-
tuels et de la solubilité des gaz de fission et de I'hélium, en
fonction de I'écart & la steechiométrie du combustible UO,, est
présentée ici.

31




Défauts ponctuels dans le dioxyde
d’uranium

La modélisation des défauts est effectuée en considérant une
maille de 96 atomes (huit mailles du sous-réseau cubique
d’uranium) répété a l'infini dans I'espace pour constituer un
solide périodique. Les défauts ponctuels, lacunes et intersti-
tiels, sont introduits dans cette supercellule (voir figure 31,
dans le cas d'une lacune d'uranium). Le cas idéal serait de
pouvoir prendre en compte des mailles encore plus grandes
pour s’assurer que les défauts entre des supercellules adja-
centes n’interagissent pas. Une supercellule de 96 atomes est
toutefois le maximum qui peut étre considéré dans le forma-
lisme présent, avec les ressources informatiques disponibles
actuellement. Les calculs d’énergie totale sont effectués pour
les interstitiels et lacunes d’uranium et d’oxygeéne. A partir des
énergies du systéme contenant ces défauts, les énergies de
formation des défauts pourront aussi étre déterminées. Des
résultats expérimentaux par diffraction de neutrons, réalisés
dés 1964 [6], montrent que les interstitiels d’oxygéne dans
UO, 4, sont localisés sur des sites décalés par rapport aux
centres des cubes. Cependant, de premiers calculs ab initio
n’ont pu mettre en évidence une telle distorsion [3] et, par
conséquent, dans les calculs présentés ici, seul le site octa-
édrique (au centre du cube d’oxygene) est pris en compte
pour les défauts interstitiels. De plus, pour des écarts a la stce-
chiométrie importants, les nombreux défauts interstitiels d’oxy-
gene forment des amas [7], situation qui n’est pas encore prise
en compte par les calculs ab initio.

Fig. 31. Supercellule considérée pour modéliser les défauts
ponctuels dans I’UOZ, ici, par exemple, les lacunes d’uranium.

Les atomes d’'uranium sont représentés en bleu, ceux d’oxygéne en
rouge. Le site de 'atome d’uranium manquant (lacune) est repéré
par la fleche.
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Variation de volume de la maille d’'UO,

Pour chaque type de lacune et d’interstitiel, les positions des
atomes et le volume de la supercellule ont été calculés par
minimisation des contraintes dans le solide. Les variations du
volume de la supercellule calculées montrent que la variation
la plus importante est due aux défauts d’uranium, qui provo-
guent, dans le cas des interstitiels, un gonflement significatif,
et, dans le cas des lacunes, une contraction mais d’ampleur
moins significative. Les défauts d’oxygéne ne provoquent pas
de variation importante.

Défauts dans les cristaux

En cristallographie, les défauts ponctuels sont des défauts
dans l'organisation des cristaux qui ne concernent que des
nceuds isolés du réseau cristallin. lls peuvent consister en une
lacune (atome manquant, laissant un emplacement vide dans
le réseau cristallin), ou en un interstitiel (atome « en trop »
occupant une position intermédiaire dans le réseau). Quand
un atome est déplacé de son emplacement normal pour occu-
per une position en interstitiel, il y a création d’'une lacune et
d’un interstitiel, dite « paire de Frenkel* ». Les défauts de
Schottky sont des paires de défauts dans les cristaux
ioniques. Un défaut de Schottky est I'association d’une lacune
anionique et d’'une lacune cationique.

Energie de formation des défauts ponctuels
dans I'UO,

Les énergies de formation d’'une lacune ou d’un défaut inter-
stitiel sont obtenues a partir de I'énergie totale du systeme
avec et sans le défaut. Ces énergies permettent, de plus, de
déterminer les énergies de formation des paires de Frenkel
(une lacune et un interstitiel de méme type chimique) et des
défauts de Schottky (une lacune d’uranium et deux lacunes
d’oxygene). Les calculs ab initio prédisent la plus grande sta-
bilité des paires de Frenkel d’'oxygene par rapport aux paires
de Frenkel d’'uranium et aux défauts de Schottky. lls montrent
que les interstitiels d’oxygéne ont une énergie de formation
négative (-2,1 eV) par rapport a 'oxygene gazeux. Cela est en
accord avec la facile oxydation d’'UO,, et confirme que la pre-
miere étape de I'oxydation est I'incorporation d’oxygene dans
les sites interstitiels du cristal [3].

Mécanismes et énergies de migration de défauts
ponctuels dans I'UO,

Les propriétés de transport atomique d’'un élément chimique
ou d’'un défaut peuvent étre appréhendées par la détermina-
tion de son chemin de migration le plus favorable et de la bar-
riere d’énergie a franchir associée (énergie de migration). Une
telle étude a été menée pour la migration de défauts oxygéne
et uranium dans UO,. En pratique, pour initier le calcul, on fixe
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Fig. 32. A gauche, exemple de chemin de migration exploré pour
I'étude des propriétés de transport de défauts oxygéne : migration
selon la direction cristallographique [100] d’'une lacune d’oxygene.

une trajectoire de migration pour le défaut : par exemple, la
migration d’une lacune d’oxygéene d’un site du cristal a un
autre (fig. 32). Lénergie du systéme est alors calculée pour les
positions successives du défaut le long de la trajectoire, en
prenant en compte la distorsion de la structure induite par le
défaut. La barriere d’énergie a franchir pour la migration peut
ainsi étre déterminée (fig. 32). Des chemins de migration selon
différentes directions cristallographiques et selon des méca-
nismes différents (lacunaires, interstitiels) peuvent étre explo-
rés. Dans le cas des défauts d’oxygéne dans UO,, les calculs
ab initio montrent que c’est un mécanisme de migration de
type interstitiel indirect qui présente la barriere de migration la
plus basse (1,1eV). Une telle approche peut étre appliquée
également a I'étude du transport atomique des produits de fis-
sion ou de I'hélium. Les énergies de migration calculées peu-
vent étre reliées et comparées aux énergies d’activation de la
diffusion, qui peuvent étre mesurées expérimentalement.

Produits de fission dans le dioxyde
d’uranium

Le calcul ab initio permet aussi d’étudier le comportement de
produits de fission et de I'hélium dans le combustible. Une
étude dans 'approximation LDA avait déja été réalisée au CEA
pour 'hélium, le krypton, le césium, l'iode et le strontium [8].
Lincorporation des gaz rares hélium et xénon a aussi été étu-
diée dans 'approximation GGA [5]. Lénergie d’incorporation
de I'hélium et du xénon est calculée pour différents sites dans
le cristal : les sites de substitution oxygéne ou uranium et le
site interstitiel octaédrique. En pratique, ces éléments sont
introduits dans une supercellule, de la méme fagon que les
défauts ponctuels. Les énergies d'incorporation obtenues per-

Les

A droite, barriére d’énergie AE & franchir calculée pour la migration
du défaut selon cette direction : le maximum de la courbe
correspond a I'énergie de migration Em.

mettent de déterminer le site préférentiel de I'élément incor-
poré et de quantifier sa solubilité grace au modéle de défaut
ponctuel (PDM) [9]. Lénergie de solution calculée prend en
compte la concentration des sites sur lesquels le gaz peut se
fixer (les lacunes), en fonction de la stoechiométrie de I'oxyde.
Pour 'hélium, 'énergie de solution obtenue est faible (< 1 eV),
quelle que soit la stoechiométrie, plagcant 'hélium a la limite de
la solubilité dans 'UO,. La situation est plus tranchée pour le
xénon, dont I'énergie de solution est de I'ordre de 6 eV dans
UO,. Lincorporation d’atomes de xénon dans le réseau cris-
tallin est donc trés défavorable, en accord avec les observa-
tions expérimentales montrant la précipitation du xénon sous
forme de bulles [10]. Létape suivante de I'étude ab initio du
comportement des gaz de fission est d’appréhender leurs
mécanismes de diffusion en calculant leurs énergies de migra-
tion.

L’indispensable couplage
modeélisation / expérimentation

Les études par le calcul ab initio de 'UO,, constituent une des
briques de la modélisation multi-échelle des effets de l'irradia-
tion des combustibles nucléaires, domaine récent et de pointe
au CEA. Des passerelles sont mises en place pour que les dif-
férentes techniques de modélisation, de I'échelle atomique
jusqu’a I'échelle de la pastille, se completent. C’est notamment
déja le cas entre les méthodes ab initio de dynamique molé-
culaire classique et les modéles cinétiques de diffusion. Ces
liens doivent encore étre élargis aux méthodes de modélisa-
tion Monte-Carlo cinétique (comme cela a été fait pour les
métaux [11]) et de dynamique des dislocations. Par ailleurs,
le CEA participe activement a 'amélioration des méthodes de
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calcul ab initio, et Faugmentation des performances de calcul
permet de considérer des systemes toujours plus complexes.
Une description de plus en plus fine des propriétés physico-
chimiques des composés d’actinides est alors possible, ainsi
gu’une modélisation de plus en plus réaliste du comportement
des combustibles sous irradiation. La démarche commence a
étre appliquée au CEA a des combustibles tels que ceux des
réacteurs du futur (carbure ou nitrure d’'uranium et de pluto-
nium). Les progrés dans la modélisation doivent cependant
s’accompagner d’avancées dans les méthodes expérimen-
tales. Le couplage modélisation / expérimentation est, en effet,
indispensable pour, d’'une part, alimenter les modéles en gran-
deurs physiques expérimentales nécessaires a leur établisse-
ment, et, d’autre part, valider ces modeles a posteriori.
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Les matériaux de gaine et d’assemblage

Pourquoi une gaine ?

Dans un réacteur a eau, le combustible sous forme d’oxyde
ne peut pas étre mis directement au contact de I'eau du circuit
primaire car il est nécessaire d’assurer un confinement des
produits de fission, qui seraient directement relachés dans
I'eau du circuit primaire en 'absence d’'une gaine, a laquelle on
assigne le rble de premiére barriere. Par ailleurs, les caracté-
ristiques mécaniques de I'oxyde ne permettraient pas le main-
tien d’'une géométrie contrélée de la matiere fissile.

Fonctionnellement, la gaine doit donc participer au maintien
de la géométrie du combustible dans le cceur et assurer le
confinement dudit combustible et des produits de fission for-
més en son sein. On attend également d’elle une bonne capa-
cité & évacuer la chaleur produite dans le crayon.

D’un point de vue plus opérationnel, on demande donc a la
gaine une bonne transparence aux neutrons, une bonne
conductivité thermique, une bonne résistance mécanique,
méme a haute température, une bonne étanchéité et une
bonne résistance a la corrosion dans toutes les situations, y
compris les situations accidentelles (jusqu’a la classe 4).

Lassemblage combustible obéit lui aussi a un cahier des
charges bien précis. Fonctionnellement, il doit maintenir les
crayons en place pour garantir la géométrie du coeur et assu-
rer son bon fonctionnement neutronique et thermohydraulique.
D’un point de vue opérationnel, on lui demande d’empécher
les crayons de vibrer sous l'effet de I'écoulement turbulent du
fluide caloporteur primaire. Il doit assurer ce maintien « en
souplesse » pendant tout le temps du séjour du combustible
en réacteur, y compris en situation incidentelle et accidentelle,
par exemple lors d’'un séisme, ou lors d’'un échauffement
intempestif de I'élément combustible lié soit & une excursion
de réactivité, soit & une perte de réfrigérant primaire.

Dans les réacteurs nucléaires de puissance a eau, le gainage
des combustibles, mais également les éléments de structure
de 'assemblage combustible (tube-guides et grilles, fig. 33),
sont réalisés en alliages de zirconium. Les raisons principales
qui ont conduit a ce choix résident dans la conjonction de plu-
sieurs propriétés essentielles : une trés faible absorption de
neutrons thermiques, des propriétés mécaniques satisfai-
santes, une bonne stabilité de celles-ci sous flux de neutrons
et, enfin, une trés bonne résistance a la corrosion par 'eau a
haute température.

Les

Barres
de contréle

Tube guide

Crayons

Fig. 33. Assemblage combustible des réacteurs a eau sous pression
(REP).

Ces deux dernieres propriétés sont déterminantes ; en effet,
d’autres métaux possedent aussi une faible section efficace*
de capture* des neutrons thermiques (en particulier, le
magnésium ou I'aluminium utilisés pour le gainage dans les
réacteurs de recherche), mais leur résistance a la corrosion
en présence d’eau se dégrade, dés que la température
s’éleve. lls ne peuvent donc étre utilisés pour des réacteurs
ou le rendement thermique impose une température moyenne
élevée, de 'ordre de 350 °C.

Le développement industriel du Zr autour des années 60 est
associé a la décision de I'amiral Rickover, en 1949, d'utiliser
les alliages de zirconium dans le cadre du projet de sous-
marins nucléaires. Le choix était motivé par le meilleur rende-
ment neutronique par rapport au gainage en acier inoxydable.
C’est seulement par la suite que le programme « Atoms for
Peace » conduisit au développement des réacteurs de puis-
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sance dérivés des projets militaires et donc a une optimisa-
tion économique des alliages utilisés [1].

Les alliages de zirconium

Le zirconium pur posséde deux structures cristallogra-
phiques : au dessous de 865 °C, la structure alpha, hexago-
nale compacte, est thermodynamiquement stable. Au-dessus
de cette température, c’est la structure béta, cubique centrée,
qui 'est. Dans la phase béta, tous les additifs d’alliages sont
solubles, alors que les métaux de transition (Fe, Cr, Ni) sont
pratiquement insolubles dans la phase alpha et forment des
précipités intermétalliques dont la distribution de taille influe
sur la résistance a la corrosion de I'alliage.

L’addition d’étain améliore la résistance mécanique, en parti-
culier la résistance au fluage, mais il détériore la tenue a la
corrosion généralisée ; 'oxygéne durcit l'alliage ; le niobium et
les métaux de transition apportent une amélioration de la
résistance a la corrosion.

Des gaines qui doivent avoir
une bonne résistance mécanique

La gaine est sous contrainte sous les effets conjugués de la
pression extérieure du circuit primaire (environ 15 MPa dans
un REP), du gonflement de la pastille, des dilatations différen-
tielles pastille-gaine lors des variations de puissance et du
relachement des gaz de fission.

Aujourd’hui, 'évolution des propriétés mécanique des alliages
de Zr en présence d'irradiation neutronique reste un domaine
d’étude trés actif au CEA, en partenariat avec EDF et Areva
NP. Les études concernent aussi bien le comportement en
service que la nouvelle problématique de I'entreposage des
combustibles usés. Pour illustrer ce point particulier, nous
allons préciser les derniers résultats obtenus dans ce domaine
qui a notamment fait I'objet d’'une thése au CEA [3], en se
focalisant sur le comportement en écrouissage d’alliages de Zr
irradiés.

Le comportement mécanique
des alliages de Zr irradiés

Conséquence de l'irradiation, laugmentation de la concentra-
tion en défauts, principalement les boucles <a> se localisant
dans les plans prismatiques {1010} et {1120} (fig. 34), se tra-
duit par un durcissement important :

Non irradié Irradié

Fig. 34. Images en microscopie électronique d’un alliage
de zirconium avant et aprés irradiation.

Ainsi, quelle que soit la nature de l'alliage (composition chi-
mique) ou I'état métallurgique, on observe une augmentation
continue de la limite d’élasticité atteignant un niveau de satu-
ration situé vers 600 MPa pour une dose de l'ordre de
1.10* n/m?, dose a partir de laquelle il y a saturation des effets
d’irradiation [2].

La figure 35 illustre cette évolution des propriétés mécaniques
avec l'irradiation.

Conjointement, la ductilité* des alliages de Zr décroit contin(-
ment de sa valeur d’origine (plusieurs %) jusqu’a moins de
1 % pour la méme dose d'irradiation. Lévolution de cet allon-
gement uniforme avec l'irradiation peut s’expliquer en tenant
compte de la microstructure particuliere du matériau irradié :
les boucles d’irradiation, qui sont des obstacles au glissement
des dislocations [3], peuvent étre annihilées ou balayées pour
une contrainte appliquée suffisante, donnant ainsi lieu a la

Composition (en % poids) des principaux alliages de zirconium utilisés

dans les réacteurs a eau légére

Composant de I'alliage Zircaloy-2 Zircaloy-4 Zr 1-Nb, ou M5° Zr 2.5-Nb
Sn 1.2-1.7 1.2-1.7
Fe 0.07-0.2 0.18-0.24
Cr 0.05-0.15 0.07-0.13
Ni 0.03-0.08
Nb 1 25
o 1100 a1400 ppm
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Contrainte circonférentielle (MPa)

A partir de cette analyse fine de la micro-

structure en microscopie électronique en
transmission, ainsi que de I'étude du compor-

tement macroscopique basée sur des essais
instrumentés de matériaux irradiés en faisant
varier les directions de sollicitation (pression
interne ou traction), il a été possible de pro-

poser une modélisation micromécanique
prédictive fondée sur les mécanismes de

déformation identifiés.

La modélisation, basée sur les méthodes
d’homogénéisation des matériaux hétéro-

génes, prenant explicitement en compte la
| texture ainsi que la nature cristalline du maté-

700
600 - Irradié
* Durcissement induit par I'irradiation
500 I ¢ Diminution de I'allongement réparti
400
’ Non irradié
200
100
0 } } } } } } } {
0% 1% 2% 3% 4% 5% 6 % 7%

Déformation circonférentielle

riau (plan et direction de glissement) et la
microstructure d’irradiation (boucles et

8 %

Fig. 35. Evolution du comportement mécanique en écrouissage &
350 °C (essai d’éclatement) d’un alliage de Zr avant/aprés irradiation
(10% n/m?).

création d’'une bande sans défaut d’irradiation, zone préféren-
tielle pour le glissement des dislocations suivantes. C’est le
mécanisme de canalisation des dislocations.

Une fois créées, ces zones exemptes de défauts (les canaux)
conduiront a une déformation trés localisée et donc a une
déformation uniforme trés faible [4], comme nous pouvons le
voir figure 36.

1 um

700

600
Pression interne a 350 °C
500
400

300

200

Contrainte circonférentielle (MPa)

100

f 0
-02% -0,1%

01% 02% 03% 04% 05% 06% 07% 08%

Déformation plastique circ (%)

Fig. 36. Canalisation observée au cours d’essais d’éclatement
a deux niveaux de déformation.

Les

canaux), a notamment permis de mettre en
évidence le rdle majeur joué par les
contraintes internes. En effet, celles-ci sont plus élevées dans
le cas du matériau irradié que dans le cas du matériau non
irradié, du fait du caractére trés hétérogéne de la déformation
(forte localisation de la déformation dans les canaux).

Lextension de cette approche au cas du fluage et a terme aux
déformations sous flux neutronique, notamment au fluage d'ir-
radiation, est actuellement engagée au CEA.

Des gaines qui doivent résister
a la corrosion

Un autre élément important est la résistance a la corrosion de
la gaine. Température, état métallurgique, irradiation, chimie
de I'eau : de nombreux facteurs influencent la cinétique de cor-
rosion du Zircaloy.

L'agresseur est ici 'eau du circuit primaire, a une tempéra-
ture de I'ordre de 300°C. Celle-ci oxyde le zirconium selon
la réaction :

Zr+2H,0—ZrO,+2H,

qui conduit a la formation d’'un oxyde solide a la surface du
métal. Une partie de I'’hydrogéne ainsi formé s’incorpore dans
la matrice métallique, migre sous gradient thermique pour
s’accumuler dans les zones les moins chaudes et y forme des
hydrures susceptibles de fragiliser la gaine lors du refroidisse-
ment du combustible. Les deux phénomenes, oxydation et
hydruration, sont donc intimement liés.

La croissance de la couche d’oxyde a lieu a l'interface oxyde-
métal, et est due a la diffusion d’ions oxygéne a travers la
couche d’oxyde déja formée, qui joue ainsi un rble de barriére
pour le développement de la corrosion. Cette propriété pro-
tectrice de la couche de zircone superficielle est toutefois limi-
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tée par un changement du régime de corrosion qui est asso-
cié a une transformation de phase de la zircone quand la
couche atteint une épaisseur de I'ordre de quelques pm [5].
La zircone peut exister sous deux formes cristallographiques :
monoclinique et quadratique. Lors de la construction de la
couche d'oxyde, la formation de 'oxyde induit des contraintes
locales qui placent la couche sous contrainte de compression,
ce qui stabilise la phase quadratique. Le film d’'oxyde est alors
dense et protecteur. Pour une épaisseur de couche supérieure
a 2 a 3 ym, cette contrainte ne peut plus étre maintenue : la
couche se fissure et la zircone superficielle se transforme en
une structure monoclinique poreuse. Apres cette transition, la
couche d’oxyde consiste en une couche interne dense et pro-
tectrice, de structure quadratique et monoclinique, surmontée
d’une couche essentiellement monoclinique poreuse.

Dans la premiére phase de I'oxydation (avant la transition ciné-
tique), I'épaisseur d’oxyde en fonction du temps obéit a une
loi du type €, =¢,,4'"".exp(~AH, /RT) avec n compris entre 2
et 3 selon la nature de I'alliage ;

Dans la seconde phase, dont 'importance est dominante en
pratique, la loi a été assimilée en premiére approximation a
une loi linéaire du type ¢, =¢,,.exp(-AH, / RT) . Des examens
poussés de la microstructure de I'oxyde et de la cinétique
d’oxydation montrent, en fait, que celle-ci consiste en une suc-
cession de cycles semblables a celui caractérisant la premiére
phase.

Dans les conditions des réacteurs a eau, la vitesse de crois-
sance de la couche d’oxyde est de l'ordre de 5 a 20 pm/an pour
les Zircaloy standard et beaucoup moins pour les nouveaux
alliages a base de niobium comme l'alliage M5® développé par
AREVA NP (fig. 39). Lénergie d’activation AH, vaut 120 a
140 kd.mol". La valeur particulierement élevée de cette éner-
gie d’activation entraine un doublement de la vitesse de corro-
sion pour une augmentation de la température de 20 °C seu-
lement, ce qui rend indispensable une compréhension fine des
mécanismes, si on veut s’assurer la maitrise de la corrosion.

En particulier, la croissance de la couche d’oxyde lors du
séjour de la gaine en réacteur interpose une barriere ther-
mique de plus en plus épaisse entre le combustible et le calo-
porteur, d’ou une augmentation de la température a l'interface
métal-oxyde qui contribue a I'accélération de la cinétique
d’oxydation en réacteur, au-dela de ~ 20 ym d’oxyde (fig. 37).
A titre d’exemple, pour une puissance linéique de 20 kW.m"' et
une épaisseur d’'oxyde de 40 ym, la température a l'interface
métal-oxyde est supérieure de 20 °C a celle du caloporteur,
et la vitesse de corrosion augmente d’un facteur 2 par rapport
a celle d'un crayon neuf. Lemballement du phénomeéne de cor-
rosion (oxydation et hydruration) pour les températures éle-
vées interdit de tolérer une épaisseur d’oxyde supérieure a
une centaine de pm. De plus, au-dela de cette valeur, 'oxyde
desquame, ce qui conduit a la libération de particules d’oxyde
dans le circuit primaire et a la formation de points froids au
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Fig. 37. Epaisseur de zircone formée en fonction du temps, déduite
d’essais effectuées au CEA pour du Zircaloy oxydé sous différentes
conditions de corrosion :1 en autoclave (sans gradient thermique,
avec 2 températures différentes) ; 2 en boucle (avec chauffage
électrique de l'intérieur de la gaine pour simuler le flux de chaleur) ;
3 en réacteur (avec flux de chaleur et sous irradiation). Linfluence
des différents facteurs d’accélération de la corrosion apparait
clairement.

niveau du métal sous-jacent affectant ainsi la précipitation des
hydrures et accélérant la fragilisation locale du crayon com-
bustible.

QOutre la température, d’autres paramétres environnementaux
peuvent accélérer significativement la cinétique d’oxydation
des alliages de Zr (fig. 37). Il s’agit, en particulier, de l'irradia-
tion, de la thermohydraulique (taux de vide, débit de vapori-
sation, flux de chaleur) et de la chimie de 'eau primaire (teneur
en Li et B). Celle-ci est étroitement contrélée, a la fois pour
maitriser le comportement neutronique du réacteur et pour
maitriser la corrosion des gaines et des structures. Laddition
d’acide borique, absorbant neutronique, dans le circuit pri-
maire entraine un abaissement du pH, compensé par I'addi-
tion de LiOH qui accélere la corrosion. Leffet de la radiolyse*
est contrebalancé par I'addition de H,, qui catalyse la recom-
binaison de radicaux libres.

Ces points sont développés dans la monographie DEN M3
consacrée a la corrosion (a paraitre).

Les éléments d’alliage (Fe, Cr) forment des phases secon-
daires (ZrCr,) ordonnées qui se retrouvent incorporées dans
la zircone lors de la formation de la couche d’oxyde (fig. 38).
Ces phases, qui sont présentes a I'état non oxydées dans la
couche de zircone interne dense, limitent la cinétique d’oxyda-
tion, probablement via un mécanisme de protection anodique
de la matrice.

Les matériaux de gaine et d’assemblage



Fig. 38. Précipité intermétallique Zr(Fe, Cr), observé au microscope
électronique a transmission dans la couche d’oxyde interne dense
(référence [7]).

Lamélioration apportée par I'additif niobium obéit a un méca-
nisme probablement différent : dans le cas des alliages Zr-Nb
et dans certaines conditions, une ségrégation de niobium a
I'état Nb5+ est observée a l'interface zircone/milieu oxydant,
sur une épaisseur de quelques nanometres. Cette couche
ségrégée pourrait limiter la corrosion en agissant sur la ciné-
tique de dissociation de la molécule d’eau sur la face externe
de la couche d’oxyde.
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Fig. 39. Epaisseurs d’oxyde sur crayons Zy-4 avec combustible uo,
[6]. On observe une accélération de la corrosion pour les taux de
combustion élevés ou les temps de séjour longs. Le gain apporté
par le nouvel alliage M5°® apparait clairement.

Les butibl ires

Au total, le nouvel alliage M5° montre une résistance a la cor-
rosion considérablement améliorée par rapport aux versions
antérieures du Zircaloy (fig. 39). Cette amélioration, obtenue
sans sacrifier les qualités mécaniques de la gaine, permet
d’envisager une température de fonctionnement plus élevée et
un temps de séjour en réacteur plus long.
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L’interaction pastille-gaine

Phénoménologie de Pinteraction
pastille-gaine (IPG)

En fonctionnement nominal, la température de la pastille est
de I'ordre de 1000 °C au centre et de 400 a 500 °C en péri-
phérie. Sous l'effet de ce gradient thermique, la pastille se frag-
mente en secteurs et trongons observables apres retour a
froid (fig. 40). Elle prend, de plus, une forme de diabolo qui
s'imprime sur la gaine, apres contact, sous forme de plis pri-
maires, également observables apres retour a froid, en raison
de la déformation irréversible engendrée.

Le contact pastille gaine résulte, d’une part, de la réduction
de diamétre de la gaine due a son fluage sous l'effet de la
pression du caloporteur et, d’autre part, de 'accroissement de
diamétre de la pastille di a sa dilatation thermique et a son
gonflement. En raison de l'effet diabolo, ce contact intervient
d’abord au niveau des interpastilles. En parallele, on assiste au
réarrangement progressif des fragments de la pastille. Puis un
état stationnaire s’établit : sous I'effet du gonflement de la pas-
tille, la gaine est soumise a une contrainte de traction et
accommode par fluage* sous irradiation la déformation dia-
métrale imposée. La contrainte circonférentielle d’équilibre
dans la gaine est faible (< 100 MPa), au regard de sa résis-
tance a rupture (> 600 MPa) et n"améne donc pas de risque
d’endommagement.

En cas d’augmentation importante de la puissance, la tempé-
rature au cceur de la pastille s’accroit fortement (> 1500 °C,
voire > 2 000 °C, dans certains cas). Leffet diabolo est exa-
cerbé et des produits de fission volatils agressifs pour la gaine,
tels l'iode, sont relachés, préférentiellement au niveau des fis-

Fig. 40. Fissuration de la pastille UO, apres 2 cycles REP annuels.

Fig. 41. Coupe transversale d’une fissure de gaine débouchante [1]
et signature du faciés montrant les plans de quasi-clivage et les
cannelures [2].

sures du combustible. Toutes les conditions sont ainsi poten-
tiellement réunies pour amorcer un phénomene de corrosion
sous contrainte (CSC) en peau interne de la gaine dans le
plan interpastille, en regard d’une fissure radiale du combus-
tible. Cette corrosion peut amorcer une fissure radiale et une
rupture au faciés caractéristique (fig. 41).

Cette rupture s’observe, expérimentalement, aprés une a
quelques minutes de maintien a puissance élevée. La fissure
débouchante s’accompagne d’une faible déformation de gaine
et s’avere difficile a visualiser en peau externe. Sa morpholo-
gie particuliére conduit a la perte d’étanchéité du crayon vis-
a-vis des produits de fission gazeux et volatils mais évite la
dissémination de combustible dans le caloporteur.

Llaugmentation de puissance engendre la dilatation thermique
des pastilles, mais également d’autres phénomenes qui peu-
vent étre bénéfiques :

¢ De la déformation viscoplastique se produit au centre des
pastilles, a proximité de I'’évidement, ce qui conduit a redres-
ser les fragments radiaux, réduisant ainsi I'effet diabolo ;

* |a relaxation partielle par fluage de la contrainte dans la gaine
réduit I'accroissement de son chargement local ;

¢ |a fissuration de la pastille évolue fortement au cours du tran-
sitoire : il se produit, dans la zone périphérique fragile, en

Los combustibles nuctsaires  OSC) a1




Fig. 42. Fissuration d’'une pastille UO, ayant subi 2 cycles REP
annuels puis 12 heures sous une puissance linéique de 430 W/cm.

traction & chaud, une fissuration additionnelle multiple
(fig. 42), susceptible de contribuer & la réduction du dom-
mage initié dans la gaine au lieu critique. La fissuration cir-
conférentielle, quant a elle, se crée au retour a froid, sépa-
rant la zone fragile de la zone viscoplastique.

Enfin, un effet a priori néfaste intervient au cours du maintien
en puissance, d’autant plus marqué que le niveau de puis-
sance, le taux de combustion et le temps de maintien sont plus
élevés : c’est le gonflement gazeux de la pastille.

En raison du risque de rupture de gaine lors d’'un transitoire de
puissance, cette interaction pastille-gaine (IPG) est donc un
phénomene important dans la démarche de s(reté de I'élé-
ment combustible des réacteurs a eau (REP et REB) : l'inté-
grité de la gaine, premiére barriere de confinement des pro-
duits de fission, doit étre garantie pour tous les transitoires
d’exploitation (classe 1) et pour tous les transitoires incidentels
(classe 2, probabilité d’occurrence = 102 par réacteur et par
an). Pour se prémunir contre ce risque, la démarche de sreté
consiste a limiter le domaine de fonctionnement autorisé des
réacteurs, au niveau de la puissance maximale admissible (via
des seuils de protection neutronique) et au niveau de la
manceuvrabilité du cceur (notamment via des contraintes sur
la cinétique des transitoires d’exploitation et sur la durée de
fonctionnement & puissance intermédiaire). Lexploitant
nucléaire est naturellement trés intéressé par la réduction des
contraintes d’exploitation de ses réacteurs.
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La simulation expérimentale
de IPG et ses enseignements.
Nécessité d’'une base expérimentale

Prévoir le maintien ou non de I'étanchéité de la gaine a l'issue
d’un transitoire de puissance nécessite une modélisation pré-
cise du comportement thermo-mécanique de la pastille et de
la gaine qui doit s’appuyer sur une solide base de données
expérimentale. Les bases de données existantes sont princi-
palement centrées sur des combustibles testés selon un pro-
tocole de transitoire de classe 2, baptisé « rampe de puis-
sance ». Ce transitoire est appliqué a un crayon expérimental
court, refabriqué a partir d’'un crayon « pére » irradié en réac-
teur de puissance.

Qu’est ce qu’une rampe de puissance ?

C’est I'application d’un transitoire de puissance, a partir d’une
puissance de départ voisine de la puissance a la fin de l'irra-
diation de base, a vitesse de montée en puissance constante
(généralement 100 W.cm™.min") jusqu’a atteindre un palier
prédéfini. Ce palier haut est maintenu jusqu’a rupture du crayon
expérimental, ou 12 heures au maximum, en cas de non-rup-
ture. Les expériences sont effectuées en boucle a eau pressu-
risée, par exemple dans le réacteur expérimental OSIRIS de
Saclay [3].

Lobjectif premier des essais de rampes de puissance est de
définir, pour une conception donnée de crayons, la « limite
technologique », dont le non-dépassement permet de garan-
tir 'étanchéité de la gaine. D’autres expériences, notamment
des rampes sans temps de maintien, ont aussi été réalisées
dans un objectif de compréhension, en particulier pour ren-
seigner sur I'état du combustible et de la gaine a l'instant ou
le chargement est le plus critique [4].

Caractéristiques du transitoire :
réle de la puissance locale

Les résultats obtenus font apparaitre le niveau de puissance
maximal atteint en fin de montée comme un parameétre
majeur. On peut ainsi définir, pour un concept de crayon donné
dans une gamme d’épuisement donnée, un niveau de puis-
sance seuil en-deca duquel la gaine reste étanche et au-dela
duquel le risque de rupture augmente sensiblement quand la
puissance croit. Ce seuil en puissance est établi autour de
420-430 W/cm pour un crayon UO, gainé en Zircaloy-4 et pre-
irradié 2 cycles annuels en REP. A titre de comparaison, la
puissance nominale moyenne du crayon REP est de I'ordre
de 180 W/cm et la puissance maximale a ne pas dépasser
pour respecter le critere de non fusion a cceur du combustible
est de 590 W/cm.

Linteraction pastille-gaine



Caractéristiques de I’état initial du crayon :
influence du taux de combustion*

Toujours pour ces mémes crayons UO,/Zy4, le risque IPG
apparait maximal dés la phase de contact fort pastille
gaine, typiqguement aprés deux cycles (# 25-30 GWj/tU).
Laugmentation ultérieure du taux de combustion est plut6t
bénéfique : en particulier, la formation du « RIM », zone trés
poreuse a petits grains en périphérie de pastille, diminue la
rigidité du combustible au contact de la gaine et réduit le risque
de poingonnement. Ces effets bénéfiques 'emportent sur
d’autres effets du taux de combustion, a priorinéfastes comme
l'accroissement global de déformation de la pastille di au gon-
flement gaz, ou la réduction de la plasticité de la gaine. De
plus, & fort taux de combustion, 'occurrence d’un transitoire a
puissance élevée devient improbable, en raison de I'épuise-
ment croissant du combustible.

Matériau de gaine : du Zy-4 au M5°

La nature du matériau de gainage influe également sur le
risque de rupture de gaine. Lalliage M5° (recristallisé), déve-
loppé pour son excellente résistance a la corrosion aqueuse,
présente des propriétés mécaniques modifiées par rapport au
Zy-4 (détendu), notamment une plus grande résistance au
fluage sous irradiation a basse contrainte et une plus grande
capacité de relaxation a forte contrainte. Il en résulte un
accroissement du taux de combustion ou le risque IPG est
maximal et une Iégere augmentation du niveau de puissance
seuil de rupture (~ + 20 W/cm).

Bénéfice MOX et combustible dopé

Des combustibles particuliers ont pu subir, sans rupture de
gaine, des rampes jusqu’a des puissances trés supérieures a
la valeur seuil de 'UO,, standard (# 420 W/cm).

* Des crayons MOX (oxyde mixte [U,Pu]O,), pré-irradiés deux
a trois cycles annuels en REP, ont été testés avec succes
jusqu’a des niveaux voisins de 500 W/cm.

* Un combustible UO, a gros grains, obtenu par dopage a
I'oxyde de chrome, a été rampé a 535 W/cm sans rupture.

Ces combustibles sont caractérisés par une viscoplasticité a
haute température plus grande que celle de 'UO,, et une fis-
suration plus dense en périphérie de la pastille liée a une plus
grande fragilité dans la zone froide.

La simulation numérique de 'IPG

La modélisation de I'lPG a débuté au CEA avec le code
METEOR, basé sur une formulation 1D axisymétrique [5] qui
réalise un couplage de chacun des phénomenes mis en jeu,
fournit une estimation des évolutions géométriques moyennes,

Les ibl léaires

et évalue le comportement des produits de fission et les modi-
fications microstructurales associées.

Une description détaillée des conditions de chargement local
en IPG nécessite cependant une représentation 3D de I'élé-
ment combustible. A cette fin, application combustible 3D
TOUTATIS [6] a été développée a partir du code élément fini
CAST3M du CEA. Plus récemment, une application multi-D,
ALCYONE [7], a été développée dans le cadre de la plate-
forme combustible PLEIADES [8] pour permettre d’intégrer
'ensemble des modélisations avancées mises au point dans
les codes METEOR et TOUTATIS.

Schéma de couplage multiphysique

Les principaux phénomenes a prendre en compte pour la
simulation du comportement des combustibles sont résumés
sur la figure 43.

Ces phénomenes peuvent étre séparés en deux catégories :
d’une part, la physico-chimie, qui traite le comportement des
produits de fission et les modifications du matériau a une
échelle allant du nanomeétre a la centaine de micrométres, et,
d’autre part, la thermo-mécanique, qui évalue les modifica-
tions géométriques a I'échelle du crayon combustible. Le cou-
plage multiphysique entre les phénomenes se fait par une
boucle de convergence qui enchaine les problémes ther-
mique, mécanique et physico-chimique couplés a partir de 4
variables internes principales : déplacements, température,
contraintes et déformations associées.

La loi de comportement mécanique de la pastille prend en
compte les différents mécanismes de déformation et de
fluage, couplés au développement de la fissuration dans les
zones en traction [9]. Le comportement visco-plastique de la
gaine sous irradiation prend en compte, pour les différentes
nuances de matériau, la plasticité, le fluage et les effets d'ir-
radiation : notamment I'accroissement de la vitesse de fluage
par le flux de neutrons rapides, le durcissement lié aux modi-
fications microstructurales et la croissance axiale, ainsi que
I'anisotropie du comportement inélastique.

Les principaux phénoménes physico-chimiques retenus pour
la simulation 3D de I'lPG sont la densification, le gonflement
solide et le gonflement gazeux en régime transitoire qui, dans
ALCYONE, est directement couplé au comportement méca-
nique.

Dans le modele élément finis 3D (fig. 46), on représente seu-
lement le quart d’'un fragment de pastille localisé a la cote
axiale du plan de puissance maximale appliquée pendant la
rampe. Les conditions aux limites prennent en compte les
symeétries liées a la géométrie du fragment, ainsi que les inter-
actions pastille-gaine et fragment-fragment.
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Fig. 43. Modélisation thermo-mécanique du combustible REP.

Calcul de la profilométrie extérieure gaine
avant et aprés rampe

La validation des résultats de simulation a partir de la profilo-
métrie de la gaine permet de s’assurer de la capacité de la
modélisation a reproduire les mécanismes d’interaction pas-
tille-gaine qui conduisent a des déformations résiduelles signi-
ficatives aprés irradiation :

e En irradiation de base, on retrouve bien par le calcul les dif-
férents phénoménes amenant a la mise en diabolo des pas-
tilles et a la formation des plis primaires sur la gaine ;

e pendant la rampe, sous les effets combinés du chargement
thermique et du gonflement gazeux, on calcule un accrois-
sement des déformations viscoplastiques au centre de la
pastille, qui comblent I'évidement et relaxent le déplacement
radial du fragment au plan inter-pastille, et, par ailleurs,
contribuent & un accroissement du diamétre au plan médian-
pastille, d’'ou les plis secondaires observés sur les profilomé-
tries aprés rampe.

La comparaison calcul mesure (fig. 44) montre la capacité de
la simulation 3D a prédire la hauteur des plis et la variation de
diamétre pendant la rampe. Cette bonne estimation de la
variation de diametre fait partie des améliorations apportées
par la prise en compte du couplage avec le gonflement gazeux
dans le calcul 3D.

Fissuration évolutive du fragment de pastille,
lors de lirradiation

Les développements récents des calculs 3D permettent
aujourd’hui de calculer, en cohérence avec les observations
expérimentales, 'apparition et I'évolution (ouverture et ferme-
ture) des fissures axiales, radiales et circonférentielles qui
apparaissent sur différents plans de la pastille, au cours des
montées et baisses de puissance, ce qui permet d’'améliorer
le calcul des efforts transmis & l'interface pastille-gaine.

Diamétre extérieur (mm)
9,54E-03
9,52E-03 Se g
’ X » [N -
P  — % M &
Jr QL ./.,(i I# . .PR re — lesure apres rampe
950503 | S e w T i
7 - "
948E-03 ——— . ———-—————— Calcul aprés rampe
e ]
Pastille = Pastille
9,46E-03 [ ——
Mesure avant rampe
9,44E-03
QX —
LY VALY VaaaN
300560 3 < 3¢ SN PPV Calcul avant rampe
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Fig. 44. Diametres externes gaines calculés et mesurés
avant et aprés une rampe.
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Localisation de la rupture lors de I'IlPG

Les progres de la simulation 3D permettent d’expliquer I'ori-
gine de la localisation typique des ruptures IPG : le maximum
de cisaillement imposé par la pastille a la gaine est atteint au
niveau du point triple ou se produit la rupture (fig. 45). Cette
localisation particuliere s’explique par la concomitance des
valeurs maximales de la pression de contact et de la discon-
tinuité de déplacement a l'interface pastille gaine. Ces deux
grandeurs mécaniques étant respectivement liées au poingon-
nement de la gaine et a I'écartement périphérique des frag-
ments de pastille.
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Fig. 46. Résultats de rampes comparés a un critere de rupture IPG a
deux parameétres : énergie de cisaillement a l'interface pastille-gaine,
et contrainte moyenne circonférentielle.
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Effet du combustible sur le comportement en IPG

La simulation 3D montre également que la sollicitation de
cisaillement transmise par I'interface est réduite lorsque le
nombre de fissures en périphérie de pastille augmente, ce qui
explique, en partie, le meilleur comportement en IPG des UO,,
dopés a 'oxyde de chrome. Un critére a deux parametres a
également été proposé. Ce critere décompose la sollicitation
lors de I'lPG en deux aspects : une contrainte moyenne cir-
conférentielle om et un parameétre énergétique Wr6 corres-
pondant au travail des forces de cisaillement a I'interface pas-
tille gaine. Lutilisation d’'un second parametre lié au
cisaillement de l'interface permet ainsi de rationaliser le clas-
sement des résultats expérimentaux obtenus sur les rampes
de puissance pour les combustibles UO, standard et UO,
dopé (fig. 46). On peut ainsi définir une courbe limite de rup-
ture par IPG commune aux deux combustibles, cohérente
avec la non-rupture des combustibles dopés a I'oxyde de
chrome a plus forte puissance (zone 2 sur la figure 46).

Vers la suppression des contraintes
d’exploitation liées a 'IPG

Face a I'obligation de slreté de garantir la non-rupture de
gaine par IPG/CSC, en cas de transitoire de puissance de
classe 1 ou 2, la stratégie industrielle mise en place pour les
REP francais, fondée sur I'expérimentation et la modélisation,
a fait la preuve de son efficacité. En effet, aucune fissuration
de gaine par IPG n’a été constatée dans les REP francais.
Mais elle s’accompagne de consignes pénalisantes pour I'ex-
ploitation des cceurs.

Dans un objectif de réduction (voire, a terme, de suppression)
des limitations IPG imposées au pilotage des réacteurs, un
combustible remede dopé a 'oxyde de chrome a été étudié
dans les laboratoires du CEA. Il reste a franchir I'étape de vali-
dation sur un produit de fabrication industrielle. Vu la multipli-
cité des cas a traiter et la complexité des phénomenes en jeu,
'apport de la capacité prédictive du schéma numérique 3D
développé par le CEA sera déterminant, a cété de la consti-
tution d’une base expérimentale robuste.
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Les céramiques UO, et MOX avancées

Dans un but de rentabilité économique, les exploitants
nucléaires visent a augmenter le taux de combustion des com-
bustibles UO, et MOX, avec des temps de séjour en réacteur
allongés. Il est également demandé aux combustibles d’auto-
riser une conduite du réacteur souple, permettant d’adapter
la puissance du réacteur aux besoins du réseau de distribution
d’électricité, tout en gardant des marges de sireté suffisantes.
Une premiére étape a été franchie par le développement d’un
matériau de gainage plus résistant a la corrosion : un alliage
zirconium niobium (voir chapitre « Les matériaux de gaine et
d’assemblage ») qui permet de franchir 'une des premiéres
butées rencontrées dans 'accroissement des taux de com-
bustion, a savoir la corrosion externe des gaines.

Ces objectifs amenent, en outre, & développer et qualifier de
nouvelles microstructures de pastilles combustibles plus per-
formantes, en particulier capables de réduire les contraintes
mécaniques et les risques de rupture de gaine liés a l'interac-
tion pastille-gaine, capables également d’une rétention accrue
des gaz de fission, aussi bien en situation normale qu’en situa-
tion accidentelle. Pour satisfaire ces demandes, les recherches
s'orientent vers des céramiques UO, ou MOX possédant une
microstructure tres contrélée, notamment en ajoutant des
dopants au moment du frittage.

Le combustible UO, dopé a Poxyde
de chrome

Lobjectif prioritaire d’amélioration des performances du com-
bustible UO,, est d'améliorer la manoeuvrabilité des réacteurs,
donc de disposer d’'un combustible qui permette de réduire les
contraintes d’exploitations impo-
sées par le risque de rupture par
IPG (voir chapitre « Linteraction
pastille-gaine »). A cette fin, les
recherches se sont orientées
vers un matériau ayant des pro-
priétés mécaniques améliorées
par rapport a 'UO, standard, en
particulier une vitesse de fluage
plus élevée.

Un deuxieme objectif est d’ac-
croitre la capacité de rétention

U0, standard

des crayons combustibles, tout en gardant des marges vis a
vis de la pression interne. Dans ce but, on a cherché a obte-
nir des microstructures a gros grains, 'idée étant d’allonger le
chemin que les gaz de fission ont a parcourir pour atteindre les
joints de grains, premiere étape du parcours qui amene in fine
au relachement des gaz dans le plenum*.

Des microstructures UO, a gros grains peuvent étre obtenues
soit par un frittage de trés longue durée, ce qui est économi-
quement pénalisant, soit par fritage oxydant, ce qui nécessi-
terait des investissements substantiels et un cycle de frittage
difficile & maitriser. Une troisieme méthode est d'utiliser des
additifs de frittage, en particulier les oxydes trivalents comme
Cr,03 ou Al,O4, avec utilisation ou non d’un deuxieme addi-
tif SiO,, dans le but de former des phases visqueuses aux
joints des grains.

Un programme important de R&D a été mené au CEA[1, 2, 3],
en collaboration avec AREVA-NP et EDF, dans le but de :

* Mettre au point les conditions de fabrications permettant
d’obtenir de gros grains, d’identifier et de comprendre les
mécanismes responsables du grossissement granulaire, et
d’optimiser les parametres (notamment, teneurs en additif) :
il est, en effet, nécessaire de maintenir le cation de I'additif a
la valence 3, donc de fritter sous atmosphere d’hydrogéne
humidifié afin d’'imposer le potentiel d’'oxygéne adéquat. Avec
la méme température (1700 °C) et la méme durée de frit-
tage, il est ainsi possible d’obtenir des tailles de grains de
50 pm ou plus, a comparer aux tailles de grains standards
d’environ 10 ym (voir fig. 47).

UO, dopé au Cr,0,

des gaz de fission afin d’aug-
menter les taux de combustion

Fig. 47. Tailles des grains dans un UO, dopé a I'oxyde de chrome,
compareée a celle dans un UO, standard.
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e Caracteériser les pastilles ainsi obtenues, et notamment déter-
miner leurs propriétés mécaniques (fluage et déformation
plastique). Il a ainsi été mis en évidence une augmentation
significative des vitesses de fluage des produits UO, dopés
par rapport a celles de 'UO,, standard (contrairement a ce
qu’on aurait pu craindre d’un produit a gros grains, si le fluage
diffusion avait constitué le mécanisme de fluage prépondé-
rant dans le domaine températures-contraintes d’'intérét).

* Réaliser des premiers tests sous irradiation, en réacteur
expérimental, des différentes microstructures obtenues et
effectuer ainsi une premiere sélection en s’appuyant notam-
ment sur un programme de recuits thermiques sur pastilles
irradiées.

e Lancer des premieres irradiations de crayons en REP avec
de I'UO, dopé a l'oxyde de chrome (expériences
CONCERTO). Ces crayons, examinés a différents taux de
combustion, ont permis de réaliser, apres deux cycles d'irra-
diation, les rampes de puissance qui ont démontré le gain
important apporté par ces produits dopés sur la probléma-
tique IPG [4], puisqu’une rampe a 535 W/cm a pu étre effec-
tuée sans rupture, soit un gain d’environ 100 W/cm par rap-
port a 'UO, standard [5].

Le développement de ces produits dopés se poursuit actuel-
lement avec l'irradiation d’assemblages complets en REP
visant a qualifier le produit.

Les nouvelles microstructures
de MOX

Le comportement des combustibles MOX se distingue de celui
de 'UO, par un relachement éleve des gaz de fission (voir
chapitre « Le comportement des combustibles UO, et MOX
en réacteur »). Ce relachement plus élevé dans les MOX
résulte d’un historique d’irradiation plus sévére que celui des
crayons UO, (puissances linéiques plus élevées en fin d'irra-
diation) et d’'une température a cceur plus forte (conductivité
thermique un peu plus faible) ; mais la microstructure particu-
liere du MOX élaboré par le procédé MIMAS (voir chapitre
« Fabrication des combustibles pour les réacteurs a eau »),
avec une taille des grains Iégérement plus petite que celle de
'UO, et une répartition hétérogéne de la matiére fissile [6]
peut également jouer un rdle, et cela a fait 'objet d’études
approfondies au CEA : les amas riches en Pu sont le sieége
d’un taux de combustion trés élevé qui entraine une restruc-
turation de 'oxyde mixte : subdivision des grains et précipita-
tions de bulles de gaz qui se retrouvent alors en position inter-
granulaire, et donc immédiatement disponibles pour un
relachement lors d’un transitoire de puissance. En particulier,
alissue des essais RIA, le relachement des gaz de fission est
plus élevé dans les MOX que dans les combustibles UO,.

Afin de regagner des marges, une R&D a été conduite au CEA
en collaboration avec AREVA-NC, AREVA-NP et EDF, afin de
développer de nouvelles microstructures de MOX a capacité
de rétention accrue [7, 8]. Comme pour 'UO,, on vise a faire

MOX a 11 % PuO,

"%

5%

MIMAS référence

> %

MIMAS + Cr,04

MIMAS + S

Fig. 48. Cartographies microsonde de combustible MOX MIMAS
avec additifs oxyde de chrome et soufre comparées a un MOX
standard.
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croitre la taille des grains, mais on cherche aussi a obtenir une
meilleure homogénéité de répartition du plutonium tout en gar-
dant le procédé de fabrication MIMAS sur lequel a été dimen-
sionnée l'usine MELOX.

Les études ont notamment permis d’identifier et de com-
prendre le rOle des additifs de frittage oxyde de chrome et
soufre sur la croissance granulaire et sur l'inter-diffusion de
I'uranium et du plutonium pendant le frittage. Il a ainsi été mon-
tré que, grace a ces additifs, on pouvait gagner un facteur 2 a
3 sur la taille des grains du combustible MOX ; il est cepen-
dant tres difficile d’atteindre des valeurs aussi élevées de taille
de grains que dans 'UO, : la formation de la phase solide
(U,Pu)O, est un frein a la croissance granulaire. Ces résultats
ont également montré que la présence du chrome ou du
soufre permettait d’accélérer linter-diffusion de I'U et du Pu :
on peut ainsi obtenir, avec le procédé MIMAS une répartition
de la matiere fissile presque homogene (voir fig. 48).

Le comportement sous irradiation de ces nouvelles micro-
structures de MOX est en cours d’études a l'aide d'irradiations
en réacteur expérimental, notamment a Osiris, a Saclay. Des
irradiations de crayons fabriqués dans les installations indus-
trielles seront prochainement réalisées en réacteur de puis-
sance. Il importera de vérifier que ces microstructures appor-
tent bien le gain espéré et qu’elles n'ont pas de conséquences
déléteres sur d’autres aspects, en particulier la bonne tenue
en interaction pastille-gaine du combustible MOX standard.

Les L ires
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assemblage combustible (ensemble constitué du sque-
lette et des crayons, fig. 49) forme une structure mécanique
soumise aux chargements hydrauliques complexes exercés
par le fluide caloporteur (turbulence de I'écoulement, redistri-
bution des écoulements en cceur), aux efforts exercés aux
limites sur les pieces de maintien par les structures environ-
nantes (internes de cuve, plaques supérieure et inférieure de
coeur) et aux effets d’environnement (température, flux neu-
tronique, chimie du circuit primaire) induisant une évolution en
service de ses matériaux constitutifs. Les sollicitations résul-
tant des situations de fonctionnement normales ou acciden-
telles (séisme, Accident de Perte de Réfrigérant Primaire
(APRP), de la manutention ou de I'entreposage en piscine ne
doivent, a aucun moment de la vie de 'assemblage, compro-
mettre ses fonctions essentielles pour la slreté du réacteur.
On veille notamment & maintenir lintégrité de la premiére bar-
riere et la géométrie de la répartition de la matiere fissile dans
le ceeur, la possibilité de refroidir les éléments combustibles,
ainsi que la possibilité d’'insérer les grappes.

Le comportement mécanique
de Passemblage combustible

Dans 'objectif d’augmenter la compétitivité du parc électronu-
cléaire, les nouvelles gestions de combustible mises en place
ou prévues tendent a augmenter les taux d’épuisement et le
temps de séjour des assemblages en réacteur. Lévolution vers
des temps de séjour en réacteur plus longs a des consé-
quences sur le comportement mécanique des structures d’as-
semblage, notamment du fait de I'évolution sous irradiation de
ses différents constituants. Parallelement, I'exigence de slreté
toujours accrue implique une amélioration de la maitrise des
situations pouvant conduire au percement du gainage, soit
sous I'impact d’un corps migrant avec le fluide caloporteur, soit
sous l'effet de 'usure accélérée de la gaine due au frottement
répété du crayon vibrant contre un support (fretting). Il s’agit
aussi de mieux appréhender les déformations de I'assem-
blage combustible susceptibles de ralentir la chute des
grappes de controle* et de renforcer les dossiers de justifi-
cation de la tenue mécanique en conditions accidentelles de
'assemblage (séisme, APRP*).

Les études de conception mécanique de 'as-
semblage combustible REP sont du domaine
du fabricant. Les études de R&D conduites au

Crayon combustible

Tube guide

Bossettes

CEA sont proposées et mises en ceuvre en
soutien a la justification de la conception des
assemblages. Elles s’appuient sur des proto-
coles expérimentaux en boucles d’essai, des
expérimentations analytiques et des modélisa-
tions du comportement mécanique. Elles
visent essentiellement a améliorer la robus-
tesse des méthodologies de qualification et de
conception ainsi qu’a instruire les questions
liées aux incidents rencontrés sur le parc pour
lesquels I'expertise du CEA est sollicitée.

Ressort

De nombreuses ruptures de gainage initiées
par le phénomeéne de fretting* sont apparues
avec la mise en place de gestions « allon-
gées », au début des années 2000 [1]. Aux
Etats-Unis, les percements par fretting obser-
vés sur les REP représentaient ~25% des

Point de soudure

causes de défaillance au début des années 90
pour atteindre 90 % a la fin de cette décennie
[2]. Un important effort de R&D a été entrepris
pour remédier a ces problemes et proposer
des assemblages plus robustes.

Fig. 49. Assemblage combustible + grappe de contréle.
Schéma de principe d'une cellule de grille AFA.
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Le comportement mécanique
de Passemblage en fonctionnement
normal

Les structures d’assemblage en coeur sont soumises a
diverses sollicitations : effort de compression exercé par les
ressorts du systéme de maintien, efforts hydrodynamiques du
fluide caloporteur sur 'assemblage ; irradiation qui induit un
grandissement de 'assemblage et des crayons ainsi que la
relaxation par fluage sous flux des structures contraintes... La
maitrise de ces efforts tout au long du cycle d’irradiation est
importante, car un déficit de maintien axial conduit a I'« envol »
de 'assemblage, tandis qu’un surcroit d’effort favorise une
déformation latérale excessive des tubes-guides. Cette der-
niére situation produit des efforts de frottement supplémen-
taires sur la grappe, entrainant une dégradation de la ciné-
tique de chute de la grappe de contrble.

La R&D menée au CEA vise a améliorer I'évaluation a priori
du comportement en réacteur de structures de conception
nouvelle, ce qui nécessite :

* La modélisation des efforts hydrauliques en réacteur et des
déformations de la structure associées. Cette modélisation

Fig. 50. Photo du banc de vélocimétrie laser installé sur le dispositif
expérimental dédié a la caractérisation des écoulements et aux
mesures des efforts sur le faisceau combustible (a).
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est validée par la détermination expérimentale des efforts
hydrauliques axiaux et transversaux dans des boucles d’es-
sai hors pile (fig. 50) ;

* la détermination des lois de fluage des matériaux constitutifs
des composants (tube-guide, ressort du systeme de main-
tien et des grilles) par de nombreuses irradiations expérimen-
tales réalisées dans le réacteur OSIRIS. Elles sont ensuite
intégrées dans les modéles mécaniques prenant en compte
les effets de l'irradiation sur les déformations ;

e 'évaluation expérimentale des caractéristiques des compo-
sants en conditions thermohydrauliques REP : relaxation
sous écoulement des efforts de frottement du systéme de
maintien, courbe d’hystérésis du systeme de maintien,
pertes de charge des grilles et embouts (fig. 51) ;

e la connaissance des conséquences de déformations d’en-
semble observées en réacteur sur la cinétique de chute de
grappe dans des installations simulant la ligne de commande
REP & échelle 1 intégrant : plaques de cceur, assemblage
combustible, guide de grappe, grappe de contréle, gaine de
tige et mécanisme de commande de grappe (fig. 52) [3].
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vitesse (b).
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Plaque supérieure
de cceur

Détecteur d’envol

Capteur de force

Plaque inférieure
de cceur

Tabouret mobile

\ S~

i Force des ressorts = f (fleche)
Unités arbitraires

Fig. 51. Schéma du dispositif expérimental dédié a la caractérisation
du systéme de maintien (HERMES T/mono assemblage échelle 1) —
lllustration de la courbe d’hystérésis obtenue expérimentalement.

Les i es

Vérins mécaniques
pour générer
les déformations

Déformées d’assemblage mesurées
en piscine de réacteur et simulées
en boucle - formes S, W et baionnette

HERMES mesure, assemblage non déformé
HERMES mesure, assemblage déformé
BALZAC calcul, assemblage non déformé
BALZAC calcul, assemblage déformé

Vitesse de chute (m/s)

ol

/ S

0 0,5 1 1,5 2 25
Temps (s)

Vitesse de chute de la grappe de contréle en m/s = f (distance en m)

Fig. 52. Schéma du dispositif expérimental dédié a la mesure de

cinétique de chute pour différentes déformations de 'assemblage

combustible.

lllustration d’une cinétique de chute mesurée :

- sur un assemblage non déformé (courbe rouge),

- sur un assemblage déformé en S avec une amplitude de 12 mm
(courbe bleue) et comparaison avec la modélisation « BALZAC »
associée.
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Les vibrations induites par la turbulence de I'écoulement en
coeur affectent les crayons combustibles. Elles se traduisent
par un mouvement relatif du crayon par rapport a ses supports
(ressort et/ou bossette) dans la cellule de grille. Ce mouve-
ment est & l'origine de l'usure par fretting observée sur cer-
taines gaines au droit des contacts. La cinétique de cette usure
est modifiée en fonction du maintien du crayon dans la cellule
de grille, des états des surfaces en contact et des caractéris-
tiques modales du crayon.

Enfin, le vieillissement au cours des cycles en réacteur se tra-
duit par une diminution de I'effort de serrage du crayon dans
la cellule. Elle résulte du fluage ou relaxation sous flux des
bossettes et ressorts de grille, de la variation diamétrale du
crayon et du grandissement de la grille. Au cours de ['irradia-
tion, on observe aussi une modification des propriétés méca-
niques des surfaces liée a I'environnement (chimie du circuit
primaire, historique de puissance) et a ses conséquences sur
les matériaux de gaine et de structure (corrosion, hydruration,
corrosion localisée, action combinée de I'usure mécanique et
de I'oxydation ou « tribocorrosion »...). Lirradiation entraine,
enfin, une évolution des caractéristiques mécaniques globales
du crayon combustible, telles que 'amortissement structural,
au cours de l'irradiation, notamment du fait du rattrapage du
jeu pastille-gaine qui se produit sous I'effet du fluage de la
gaine soumise a la pression externe de I'eau primaire.

Laugmentation du temps de séjour en réacteur des assem-
blages peut ainsi conduire & des situations pénalisantes sur
le plan de l'usure, sous les effets combinés de ces différents
phénomeénes de vieillissement.

La vérification préalable de I'endurance de 'assemblage com-
bustible a conduit a mettre en ceuvre et a améliorer les dispo-
sitifs expérimentaux et protocoles d’essai pour qualifier la
tenue a l'usure du gainage avec de nouveaux types de main-
tien ou de nouveaux matériaux.

Par ailleurs, des outils de modélisation du comportement
vibratoire du crayon soumis a la turbulence de I'écoulement
améliorent linterprétation des protocoles expérimentaux. Mais
la modélisation de l'usure est complexe, du fait des nombreux
parameétres influents a intégrer, et une prédiction satisfaisante
de l'usure sur la simple base du calcul de la réponse vibra-
toire, de la puissance d’usure et de la loi d’Archard [4] ne
semble pas suffisante pour traiter les questions liées a 'endu-
rance des assemblages : en effet, bien que 'usure mécanique
soit généralement bien décrite par cette loi, 'environnement
REP, qui n’est pas pris en compte, influence probablement la
cinétique d’'usure de fagon complexe. C’est pourquoi les essais
a caractére qualifiant sont réalisés dans un environnement chi-
mique et thermohydraulique représentatif.

Pour la qualification de la tenue a 'usure du combustible REP,

deux démarches, I'une expérimentale et 'autre de modélisa-
tion, sont conduites en paralléle. Les protocoles expérimen-
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taux et les modeles associés ainsi établis mettent en ceuvre
les ingrédients suivants :

e ’évaluation des chargements mécaniques en coeur et la
définition des conditions a appliquer pour leur simulation
dans des boucles d’essai hors pile (HERMES). Cette étape
s’appuie sur des calculs thermohydrauliques ;

* 'évaluation par le calcul de la réponse vibratoire a ces char-
gements caractérisés par le spectre d’excitation turbulente
de I'’écoulement. La modélisation de la réponse vibratoire du
crayon combustible a la turbulence de I'écoulement, initiée
dans les années 90 [5], repose sur des méthodes linéaires
sur base modale. Lamplitude vibratoire (o,) de la réponse
modale (pour le mode r) s’écrit :

(oF (x ) =Fﬂmde X H, e X4 f,;r 6 o @ ]:,) a? (1)

ou Fyiqe €8t Une constante caractéristique du fluide en écou-
lement, et Hyy, c1ure €St UNE fonction de transfert caractéris-
tique du comportement modal de la structure.

P, (f R,} est le spectre d’excitation turbulente de I'écoule-
ment (fonction de la fréquence fg, produit de la fréquence
vibratoire par le diamétre du crayon normalisé par la vitesse
d’écoulement) et a, un coefficient modal d’excitation. A noter
que les spectres d’excitation turbulente étaient initialement
déterminés expérimentalement par mesure directe des
efforts sur des maquettes idéales de faisceaux de combus-
tible. Pour diminuer I'écart entre le comportement vibratoire
prédit par la modélisation standard présentée ci-dessus et
celui constaté par les mesures vibratoires en boucles d’es-
sai, les progres des outils de traitement du signal ont été mis
a profit pour développer une méthode inverse (fig. 53) d’iden-
tification de spectres sur structures d’assemblage a échelle
réduite plus représentative. Typiquement, les amplitudes
vibratoires mesurées sur les structures d’assemblage sont
de l'ordre de quelques dizaines de microns pour des fré-
quences comprises entre quelques hertz pour les assem-
blages a quelques dizaines de hertz pour les crayons com-
bustibles ;

e 'évaluation — via des expérimentations analytiques — des
parametres d’environnement influents sur la cinétique
d’usure (durée de I'essai, température, chimie, compétition
usure/corrosion...). Les études visent, d’'une part, a évaluer
I'impact potentiel des conditions utilisées en boucles d’es-
sais pour réaliser des essais d’endurance accélérés, et,
d’autre part, a améliorer a terme la capacité prédictive des
modeles visant a prédire I'usure en service ;

* la réalisation de maquettes d’essais représentatives de I'as-
semblage combustible aux différents stades de sa vie : surla
base de la connaissance du comportement en réacteur des
matériaux de grille et du crayon, il est possible d’estimer
I'évolution du maintien du crayon sous irradiation.

Le comportement mécanique de I'assemblage combustible
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Fig. 53. Schéma du dispositif expérimental dédié a I'évaluation

par méthode inverse des spectres d’excitation turbulente

de I'écoulement (GRILLON froid) — lllustration du spectre en
fréquence des efforts obtenus (donnée d’entrée des codes de calcul
de la réponse vibratoire du crayon).

Les

es

Les données de ces études sont intégrées dans la définition
du protocole expérimental de qualification de la tenue a 'usure
d’'un nouveau design dans une installation hors pile
(HERMES) aux conditions thermohydrauliques REP [6]. Ce
protocole est validé dans sa capacité a reproduire des phéno-
menes de fretting en grille de maintien inférieure observés en
réacteur [2].

Linstallation HERMES est équipée d’une boucle hydraulique
qui simule les conditions thermohydrauliques des REP. La sec-
tion d’essai permet de créer des conditions d’écoulement
variables autour de la maquette d’assemblage (échelle 1) étu-
diée et de simuler les redistributions d’écoulement transver-
sales observées sur le premier étage dans les cceurs. Ces
redistributions sont impliquées dans la localisation préféren-
tielle des usures en grille de maintien inférieure.

Les résultats de ces essais montrent que la distance
ressort/bossette est le paramétre influent d’'ordre 1 sur 'usure.
Pour les cellules présentant des jeux, des usures significatives
peuvent se développer avec une cinétique exponentielle.

Le comportement mécanique
de Passemblage en situation
accidentelle

Les études d’accident dans le domaine de la mécanique de
'assemblage combustible concernent essentiellement le cal-
cul des forces d'impact sur les grilles, en cas de séisme, et la
résistance au flambage* des grilles.

Les modeles industriels développés utilisent en donnée d’en-
trée les résultats des calculs sismiques du bloc réacteur qui
sont transformés en mouvement des plaques de coeur et du
cloisonnement. Ces derniers éléments constituent les inter-
faces des assemblages combustibles avec la cuve. Une seule
rangée du coeur est considérée et les assemblages combus-
tibles sont modélisés par un modéle bi-poutre (une poutre
« tube-guide » et une poutre « crayon ») avec des raideurs et
amortisseurs de choc au droit des grilles. Lamortissement de
lassemblage est déterminé expérimentalement sur des ins-
tallations permettant de prendre en compte I'effet de I'écoule-
ment. |l a été démontré, grace a ces installations, que la contri-
bution du fluide dans 'amortissement total est importante [7]
(fig. 54). Les conditions d’extrapolation de ce résultat a la situa-
tion d’'un assemblage en réacteur sont étudiées expérimenta-
lement et par la modélisation des couplages fluide [8].

Les forces d’'impact ainsi calculées sont comparées aux
valeurs de flambage des grilles. La connaissance des forces
de flambage de grilles irradiées a été étudiée expérimentale-
ment (fig. 55 et 56) [9]. Les forces de flambage mesurées sur
ces grilles montrent une diminution de la résistance par rap-
port a des grilles neuves. Ces écarts s’expliquent par le fait
que le parametre influent d’ordre 1 sur la résistance de la grille
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Fig. 55. Photographie d’une grille irradiée apres essai de flambage —
lllustration de la diminution de la tenue au flambage sur grilles

Fig. 54. Schéma du dispositif expérimental dédié a I'évaluation

des caractéristiques modales de I'Assemblage Combustible sous
écoulement (HERMES T)

— lllustration de I'effet de 'écoulement sur 'amortissement

de 'assemblage combustible pour différentes amplitudes d’excitation
(lacher). Evaluation de 'amortissement par la méthode du cercle

de Nyquist, par modéle paramétrique récalé dans le domaine
fréquentiel TF(f) et temporel f(t). Un écoulement rapide augmente
'amortissement.
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Fig. 56. Graphe de la charge de flambage en fonction de I'effort
moyen d’insertion.
La charge de flambage diminue avec le nombre de cycles

d’irradiation / effet de la relaxation mécanique des ressorts de cellule
de grille.
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est I'effort de maintien du crayon dans la cellule, qui diminue
avec lirradiation.

Conclusion

Avec pour objectif de renforcer la tenue mécanique des
assemblages, les études de conception en cours concernent
principalement la mise en ceuvre d’une solution visant a
réduire le fretting observé en grille de maintien inférieure,
d’une part, et a renforcer la tenue mécanique du squelette,
d’autre part.

La R&D menée au CEA contribue a améliorer les méthodes
de qualification de la tenue mécanique des assemblages com-
bustibles. En évolution constante, elle vise a améliorer :

* Les protocoles expérimentaux pour simuler en boucles hors
pile, les chargements vus par 'assemblage au cours de sa
vie en réacteur, notamment en utilisant des maquettes simu-
lant I'état « fin de vie » d’'un assemblage ;

¢ les modélisations afin de disposer d’outils qualifiés en assis-
tance a la conception ou dans I'objectif de renforcer les dos-
siers de justification de la tenue mécanique en conditions
accidentelles.

Compte tenu de I'accroissement des taux d’épuisement du
combustible, la R&D en cours doit également permettre de
s’assurer du maintien de I'intégrité mécanique de la structure
hors du coeur, par exemple en piscine ou lors des manuten-
tions.

Dans les années a venir, le combustible devra s’adapter a une
grande variabilité de gestion : (cycles longs, courts, de lon-
gueur adaptable pour optimiser les arréts de tranche), des
taux de combustion élevés et des fonctionnements plus solli-
citants (puissances locales élevées, variations de puis-
sance...). Par ailleurs, I'assemblage combustible devra
conserver un haut niveau de fiabilité pour assurer la sGreté de
fonctionnement et la disponibilité des réacteurs.

Dans ces conditions, les sollicitations imposées a I'assem-
blage combustible par son environnement seront de plus en
plus importantes (irradiation, hydrauliques...) et induiront un
vieillissement accru. La robustesse de tenue mécanique des
structures d’assemblage en conditions de fonctionnement nor-
males ou en situations accidentelles devrait donc rester un
enjeu important pour les industriels, qu’ils soient concepteurs
ou exploitants.

Les butible: ires
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Le combustible en situation accidentelle

Les conditions de fonctionnement d’un réacteur se répartissent en 4 classes :
Classe 1 Fonctionnement normal Ce mode de fonctionnement inclut des variations de
de la chaudiere puissance de la chaudiere. Certains transitoires sont
journaliers, lents et de forte amplitude (jusqu’a 70 % de la
puissance nominale) ; d’autres sont rapides, avec des
amplitudes faibles (+-5% autour de la puissance moyenne).
Ces variations de puissance et de température sollicitent
tous les composants de I'élément combustible, qui doivent
étre dimensionnés pour pouvoir les accepter. Lintégrité
des crayons est assurée. Toutefois, le systeme
de purification du circuit primaire permet le fonctionnement
du réacteur avec quelques crayons non étanches.
Classe 2 Incidents de fréquence modérée Anomalie déclenchant les systemes de sécurité.
(occurrence annuelle par Pas de rupture de la gaine.
réacteur 0.01<f<1)
Classe 3 Incidents de fréquence faible Endommagement d’une ou plusieurs barrieres
(10“<f<10?) et relachement de produits radioactifs, mais faible fraction
de crayons endommagés.
Classe 4 Accidents importants Endommagement massif des barrieres.
et hypothétiques Plusieurs types d’accidents :
(10°<f<10) * APRP (accident de perte de réfrigérant primaire,
Ces accidents sont qualifiés avec augmentation de la température gaine, oxydation
d’'importants pour les et production d’H,).
conséquences qu’ils pourraient * RIA (accident de réactivité, avec dép6t d’'une grande
avoir mais d’hypothétiques quantité d’énergie en qq 10 ms, libération de gaz occlus
pour les probabililtés dans le combustible).
d’occurrence qui leur sont * SDD (séisme de dimensionnement).
associés (ex : Three Mile Island).
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Introduction aux transitoires
accidentels de type APRP -
Description synthétique des aspects
thermo-hydraulique et combustible

Laccident de type perte de réfrigérant primaire (APRP) est un
accident de classe 4 (probabilité d’occurrence dans un réac-
teur de puissance comprise entre 10+ et 10° par an). Il fait 'ob-
jet d’'un important programme d’études. Sur le plan thermo-
hydraulique, suite a I'instant initial constitué par la perte de
réfrigérant, un tel transitoire accidentel se déroule en quatre
phases schématisées sur la figure 57 (les fissions ont été arré-
tées dés le début de I'événement par la chute des barres,
seule reste la puissance résiduelle du réacteur) :

1. Une phase de chauffage de la gaine et du combustible sous
I'effet de sa puissance résiduelle (10 a 20 W/cm). Le gra-
dient radial initial de température, existant dans le crayon
combustible a la fin du fonctionnement en puissance, laisse
rapidement place a une distribution quasi-isotherme. Le
chauffage a lieu dans une ambiance de vapeur d’eau, avec
une cinétique de 10 a 20 °C/s. Ces conditions provoquent
une oxydation externe de la gaine, avec, le cas échéant, un
ballonnement local de celle-ci sous l'effet de la pression
interne, qui peut aller jusqu’a la perte d’étanchéité (fig. 58).
Dans ce cas, une partie de l'inventaire des produits radio-
actifs disponibles dans le crayon (jeu combustible-gaine,
porosités ouvertes et contenu des joints de grains du com-
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Fig. 57. Schéma d’un transitoire de température de la gaine lors
d’un accident de perte de réfrigérant primaire.
Conséquences sur le comportement du gainage combustible.
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Le combustible, lors d’un accident
de perte de réfrigérant primaire (APRP)

Pastille combustible
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Fig. 58. Aspect de crayons expérimentaux (vus en coupe) suite
a une séquence APRP (essais allemands FR2).

bustible) est relaché dans le circuit primaire. Il s’agit essen-
tiellement des isotopes des gaz rares xénon et krypton : des
études spécifiques ont été conduites au CEA pour détermi-
ner les quantités de gaz de fission susceptibles d’étre rela-
chées par le combustible dans ces situations particulieres

1l

2. un équilibre a haute température (entre 900 et 1200 °C
selon les crayons) est ensuite atteint et dure plusieurs
dizaines de secondes. Cette température d’équilibre peut
étre modifiée s'il s’est produit, au moment du ballonnement,
une re-localisation axiale du combustible consécutive a une
fragmentation de celui-ci et a une chute de fragments : on
peut avoir alors localement une puissance résiduelle supé-
rieure a la valeur moyenne ;

3. une phase de refroidissement brusque des crayons (et
notamment de la gaine, pouvant s’apparenter a une
« trempe* ») intervient lors du renoyage du cceur par les
systémes de refroidissement de secours. En cas de rupture
de gaine ouverte, la remise en eau entraine un « lessi-
vage » des volumes libres internes des crayons non
étanches et peut provoquer un relachement supplémentaire
de produits de fission radioactifs : gaz rares, mais aussi iso-
topes volatils (iode, tellure et césium, par exemple), voire
non volatils (produits de fission métalliques, par exemple)
Les capacités de refroidissement du coeur dépendent tou-
tefois de 'ouverture des espaces inter-crayons, qui peuvent
étre réduits en cas de ballonnement excessif des gaines
(voir fig. 58). Ce point conditionne fortement le scénario de
sortie de la séquence accidentelle ;
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4. une phase post-accidentelle, dans laquelle, selon les cri-
teres de slreté, les éléments de combustible doivent pou-
voir étre refroidis et manutentionnés.

Incidence des transitoires APRP
sur le comportement thermo-
métallurgique-mécanique du
gainage en alliage base zirconium

Les tubes de gaine constituant la premiére barriere de confi-
nement du combustible, leur intégrité lors d’un transitoire
APRP est un parametre clé et doit, de ce fait, étre tout parti-
culierement étudiée. En particulier, en plus de la capacité de
refroidissement évoquée précédemment, les criteres de
s(reté imposent que la gaine résiste a la trempe et garde une
ductilité résiduelle non nulle aprés oxydation jusqu’a 1200 °C
et pour un taux d’oxydation spécifié. Cette problématique a
donc conduit, depuis prés de trente ans, les chercheurs, au
CEA comme au niveau international, d’'une part, a reproduire
au mieux des transitoires les plus représentatifs (essais inté-
graux menés, par exemple, dans le réacteur PHEBUS) en
développant des codes de calculs associés (CATHARE) et,
d’autre part, a mener une R&D plus analytique pour com-
prendre, quantifier et modéliser les phénomeénes thermiques,
métallurgiques et mécaniques se développant au sein du
matériau de gainage. C’est cette derniere voie de recherche
qui est illustrée ci-aprés. On peut ainsi reprendre les quatre
phases typiques du transitoire APRP (fig. 57), en décrivant
plus précisément leurs conséquences respectives sur le com-
portement du gainage.

Lors de la phase 1, il faut étre capable de décrire le compor-
tement en ballonnement-rupture des tubes de gaine. Pour ce

Pénétration
Alpha (O) fragile

Couche Couche interne
intermédiaire « ex-Béta »
Alpha (O) fragile pseudo-ductile
externe

Fig. 59. Cartographie de 'oxygéne dans I'épaisseur d’une gaine

oxydée a haute température obtenue a la microsonde nucléaire —
pas d’analyse = 2um

(*) collaborations avec DSM : accélérateur Van de Graaff INSTN
et microsonde nucléaire Pierre Sie.
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faire, le CEA a développé depuis vingt ans des essais ther-
momeécaniques analytiques (installation « EDGAR ») associés
a des études et a une modélisation métallurgique de la ciné-
tigue de la transformation de phases allotropique*
Alpha<-Béta se produisant dans la matrice base Zr — cette
transformation métallurgique ayant une influence directe sur
la réponse thermomécanique du matériau [2]. On notera, a ce
titre, que des travaux plus fondamentaux sur les mécanismes
de fluage, en particulier dans le domaine biphasé Alpha/Béta,
sont menés en partenariat avec 'Ecole des Mines de Paris
(Théses : S. Fréchinet — 2001 et D. Kaddour — 2006).
Lensemble de ces études conduit a identifier des modeéles
thermo-métallurgique-mécaniques de fluage en pression
interne et critére de rupture du gainage en conditions iso-
therme et anisotherme — modeles implantables in fine dans
les codes de calcul APRP plus globaux.

Les phases 2 a 4 du transitoire correspondant a une oxydation
accélérée de la gaine jusqu’au refroidissement final, il faut
garantir la tenue mécanique a la trempe et post-trempe. Au
CEA, les essais d’oxydation haute température (HT) sont
conduits dans deux installations complémentaires: « Cinog »
a Grenoble et « Dezirox » a Saclay. Aprés oxydation HT, diffé-
rents types d’essais mécaniques « post-trempe » sont réali-
sés pour caractériser la ductilité résiduelle des gaines [3]. En
support a ces essais, des analyses métallurgiques et fracto-
graphiques sont menées de maniere systématique afin de
mieux appréhender les parameétres physiques et microstruc-
turaux responsables des comportements macroscopiques
observés. Actuellement, ces études conduisent, par exemple,
a faire appel a des analyses nucléaires pour quantifier et « car-
tographier » les concentrations locales en oxygene (et bientot
en hydrogéne) dans I'épaisseur des tubes, ces parameétres
s’avérant critiques vis-a-vis du seuil de fragilisation des gaines
oxydées HT (fig. 59).

On notera, enfin, que le CEA a été le
premier a mettre en évidence et a
quantifier 'impact du « séjour en ser-
vice » sur le comportement APRP d’'un
gainage irradié a fort taux. Les études
analytiques réalisées ces derniéres
années [4] [5] — a la fois en froid et en
chaud — ont permis de vérifier 'hypo-
thése selon laquelle l'influence majeure
du vieillissement en service était liée a
la prise d’hydrogéne du gainage (issue
de la corrosion en service), les défauts
d’irradiation présents dans le matériau
irradié étant rapidement restaurés lors
de la premiére montée en température
(phase 1) du transitoire APRP. Les
figures 60 et 61 illustrent, a ce sujet,
deux résultats importants obtenus
récemment au CEA :

Le combustible, lors d’un accident de perte de réfrigérant primaire (APRP)
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Fig. 60. Fluage du Zy-4 préhydruré et/ou irradié lors d’'une rampe
a 100°C/s sous chargement uni-axial de 80MPa [5].

1. Limpact de I'hydrogene sur le fluage en rampe dynamique
typique de la premiere phase du transitoire APRP. Il a été
démontré que cet effet était étroitement corrélé a I'effet dit
« Béta-gene » de 'hydrogene qui conduit a une diminution
des températures de transformation de phases
Alpha<>Béta, ce qui se manifeste sur les courbes de fluage
en rampe par un décalage des températures a rupture vers
les basses températures (fig. 60) ;

2. l'effet fragilisant de I’hydrogene post-oxydation-trempe,
comme le souligne la figure 61 qui montre I'évolution de
I'énergie consommeée a rupture (essais de choc de type
Charpy) en fonction du taux d’oxydation et de la teneur
nominale en hydrogéne. En effet, on peut observer sur cette
figure que le palier bas en énergie — correspondant a une
rupture de type fragile — est atteint rapidement pour les
échantillons hydrurés.

Actuellement, ce sujet est tout particulierement discuté au
niveau international des autorités de sareté (NRC, IRSN,
OCDE-IAEA,...) qui envisagent une révision des criteres de
s(reté prenant en compte ces nouveaux éléments.

Les

Fig. 61. Essais post-oxydation-trempe - Evolution de 'énergie
a rupture en fonction du taux d’oxydation HT
— influence d’une pré-hydruration [5].
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Le combustible, lors d’un accident de réactivité

accident de réactivité RIA* (de I'anglais Reactivity
Insertion Accident) est un accident de dimensionnement de
classe 4 (fréquence d’occurrence évaluée entre 10* et 10 par
réacteur et par an), 'un des plus contraignants pour la concep-
tion des réacteurs a eau sous pression. Il résulte de I'éjection
d’'une grappe* de commande, suite & la rupture et a la dépres-
surisation consécutive de son mécanisme de maintien.

Cet accident produit une augmentation trés rapide de la réac-
tivité du coeur, qui induit un transitoire de puissance avec un
deép6t significatif d’énergie dans les crayons combustibles
situés au voisinage de la grappe éjectée (fig. 62).

La premiére phase de I'accident, provoquée par I'action des
neutrons prompts* de fission, s’étend sur quelques dizaines
de millisecondes. Elle se caractérise par une forte interaction
mécanique entre le combustible et la gaine, en raison de I'ex-
pansion volumique de I'oxyde induite par I'échauffement adia-
batique ainsi que par la pression exercée par les gaz de fis-
sion'. En cas de rupture de gaine, lors de cette phase initiale,
une dispersion de combustible sous forme de petits fragments
peut alors conduire a la vaporisation brutale de I'eau entou-
rant le crayon. Cette réaction nucléaire en neutrons prompts
s’arréte d’elle méme par échauffement du combustible et effet
Doppler*.

La deuxieme phase de I'accident, caractérisée par I'évolution
thermique du systéme, s’étend sur une durée de quelques
secondes a une dizaine de secondes. Elle conduit & un
accroissement significatif de la température de la gaine avec
risque d’atteinte de la crise d’ébullition dans le canal d’eau qui
I'entoure, et au maintien d’'une forte pression interne du
crayon, pouvant la encore affecter l'intégrité de la gaine.

Les critéres de siireté

Les criteres de sdreté actuels relatifs a cet accident ont été
établis au début des années 1980 sur la base d’expériences
réalisées aux Etats-Unis (programmes SPERT et PBF) puis
au Japon (programme NSSR) sur du combustible vierge ou
faiblement irradié (jusqu’a 30 GWj/tU). lIs se traduisent princi-
palement par un principe de non-dispersion du combustible et
par une valeur limite d’enthalpie moyenne déposée dans le

1. Pour plus de détails sur la phénoménologie de l'interaction pastille-
gaine, se reporter au chapitre « Linteraction pastille-gaine, p. 41 ».

Les k léaires

€S9

5 250
£
£
2 T I S
o 200 - Puissance —
o /
/ Energie
150 -
100 ~ /
50 /
0
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1
Temps (s)

Fig. 62. Evolution de la puissance et de 'énergie injectée lors
d’un accident de réactivité en fonction du temps.

combustible a ne pas dépasser au cours du transitoire
(230 cal/g pour le combustible vierge et 200 cal/g pour le com-
bustible irradié), de fagon a garantir 'absence de dégagement
significatif d’énergie mécanique et préserver le refroidissement
du ceeur ainsi qu’a éviter tout risque d’explosion vapeur.

Loptimisation des gestions de coeur des REP a conduit les
industriels a 'augmentation des taux de combustion des
assemblages et a I'introduction du combustible MOX. Ces évo-
lutions ont motivé l'initiation de nouveaux programmes expé-
rimentaux au CEA et a 'lRSN visant a assurer la slreté de
ces combustibles a performances accrues.

Le programme de recherche CABRI

C’est ainsi que le programme expérimental Cabri-REP Na a
été lancé par 'lRSN dans la boucle a sodium du réacteur
Cabri du CEA. De 1993 a 2000, huit essais avec du combus-
tible UO, a fort taux de combustion (jusqu’a 65 GWj/tU) et
guatre essais avec du combustible MOX (taux de combustion
variable de 28 a 65 GWj/tM) ont été réalisés a partir de
crayons industriels reconditionnés. Ces essais simulent la pre-
miere phase de I'accident au cours de laquelle une forte inter-
action mécanique pastille-gaine se produit sans échauffement
significatif de la gaine. Notons que la phase avancée du tran-
sitoire en conditions représentatives du réacteur (échauffe-
ment de la gaine, forte pression interne) fera I'objet du pro-
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gramme CIP (Cabri International
Programme) que I'IRSN a prévu de
réaliser dans la future boucle a eau
pressurisée (BEP) du réacteur Cabiri,
dans le cadre d’'une large coopération
internationale sous les auspices de
'OCDE et en étroite collaboration avec
EDF et le CEA.

Le programme Cabri a permis d’étudier
l'influence de différents parametres :
nature du combustible (UO, et MOX),
taux de combustion, épaisseur de cor-
rosion de la gaine, état de la couche
corrodée (en particulier, avec ou sans
desquamation), matériaux de gainage
(Zy4 ou M5°) et caractéristiques du
transitoire de puissance (énergie dépo-
sée et largeur du pulse injecté).

Un autre aspect important est le développement du code
SCANAIR. Sa caractéristique principale est de traiter les phé-
nomenes intimement couplés que sont la thermique, la méca-
nique du crayon et le comportement en transitoire des gaz de
fission, a partir d’'un état initial du crayon issu d’un calcul d’ir-
radiation. En support au développement de ce code et a la
compréhension détaillée des phénomeénes physiques, des
programmes d’essais analytiques complémentaires ont éga-
lement été entrepris par des équipes du CEA : le programme
PROMETRA relatif a I'élaboration des lois de comportement
du gainage dans les conditions particulieres de sollicitations
spécifiques a ce type d’accident et le programme PATRICIA
dédié a I'étude des transferts thermiques gaine-eau, lors de
transitoires rapides d’échauffement de la gaine.

Principaux enseignements du programme CABRI

La conséquence immédiate du transitoire rapide de puissance
est I'échauffement suivi de la dilatation thermique du combus-
tible, qui, associée au gonflement dii aux gaz de fission (au-
dela d’une enthalpie du combustible de 110 cal/g), conduit a
une forte interaction mécanique pastille-gaine, principalement
pendant la phase initiale du transitoire prompt.

Concernant le combustible UO,, si la gaine est peu corrodée
et non desquamée, cette interaction mécanique, méme ampli-
fiée a fort taux de combustion par la contribution des gaz de
fission et la fragmentation du combustible dans la zone péri-
phérique qui est la plus sollicitée, n’est pas suffisante pour
conduire a la rupture de la gaine.

ATinverse, lorsque la gaine en Zy4 est fortement corrodée et
desquamée, la rupture du crayon peut se produire, méme a
de faibles niveaux d’enthalpie injectée (rupture a 30 cal/g lors
de I'essai REP Na1, bien en dessous du critére de 200 cal/g).
Elle est causée par la réduction de la ductilité de la gaine, liée
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Blister d’hydrures

Gaine saine

=" Combustible

Fig. 63. Coupe métallographique du crayon REP Na 8 apres essai
CABR], illustrant la présence d’'un « blister » d’hydrure en périphérie
de la gaine avec amorce de rupture fragile et faciés ductile a
l'intérieur.

a la concentration locale d’hydrures résultant de la desqua-
mation initiale. En effet, les « blisters » d’hydrures constituent
des sites d’amorcage de rupture fragile. Celle-ci peut se pour-
suivre de maniére ductile dans la zone interne saine mais
hydrurée et d’épaisseur réduite, des que la contrainte locale
atteint la charge a la rupture (fig. 63).

Lintroduction dans le parc REP de I'alliage M5°, bien moins
sensible a la corrosion et a la prise de masse en hydrogéne,
apporte, sur ce point, une marge de sdreté significative.

Concernant le combustible MOX, le r6le joué par les gaz de
fission est accru par rapport a 'UO, et peut contribuer a la
rupture du crayon, méme avec une gaine saine et peu corro-
dée (cas de REP Na7). En effet, du fait de la structure hétéro-
géene du MOX avec présence d’amas riches en plutonium, la
quantité de gaz de fission disponibles aux joints de grains est
plus élevée que sur 'UO,. Lors d'un transitoire rapide de puis-
sance, la surpression des bulles de gaz provoque I'éclatement
des joints de grains et la fragmentation du combustible
(fig. 64). Cela accroit potentiellement le chargement méca-
nique de la gaine avec risque de rupture et d’éjection de com-
bustible finement fragmenté.

Lamélioration du comportement du MOX en transitoire passe
par le développement de nouveaux combustibles plus perfor-
mants permettant de diminuer la quantité de gaz précipité
dans les bulles des amas plutoniféres, consécutivement a la
restructuration de ces derniers.

Le combustible, lors d’un accident de réactivité



Fig. 64. Fragmentation du combustible avec rupture et dé-cohésion
des joints de grains consécutive a la forte pressurisation due aux
gaz de fission, lors du transitoire.
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Le combustible, lors d’un accident grave

On appelle « accidents graves » les situations hypothétiques
pour lesquelles, a partir d’un évenement initiateur, par exemple
une bréche dans le circuit primaire, la défaillance successive
des systemes de protection et de sauvegarde conduirait a une
fusion plus ou moins compléte du cceur. Ces situations, de
probabilité inférieure a 10° par réacteur et par an, ne font pas
partie du dimensionnement, mais font I'objet d’études desti-
nées a en évaluer les conséquences.

Suite a 'accident survenu en 1979 dans la centrale nucléaire
américaine de Three Mile Island, les organismes de slreté ont
étendu le dispositif en vigueur de défense en profondeur pour
gérer de telles situations, en mettant en ceuvre des moyens
de prévention et de mitigation, de fagon a ce que les consé-
quences de I'accident ne soient pas inacceptables pour les
populations. On peut citer, en particulier, pour les réacteurs
REP francais, l'instauration des procédures ultimes, par
exemple la procédure U5 de décompression volontaire de I'en-
ceinte avec filtration contrélée des rejets radioactifs.

Le déroulement d’un accident grave suit la phénoménologie
suivante (fig. 65) :

* Suite a la vidange du circuit primaire et au dénoyage du
coeur, le combustible s’échauffe sous I'action de la puissance
résiduelle dégagée par les produits de fission (PF) qu’il
contient ; le coeur se dégrade (oxydation exothermique de la
gaine en zircaloy des crayons par la vapeur d’eau et produc-
tion associée d’hydrogene) jusqu’a la formation d’un
mélange de matériaux en fusion, appelé corium* (UO, +
ZrO, + matériaux de structure du cceur), pouvant atteindre
3000 °C ; le corium s’écoule a travers le coeur et se reloca-
lise dans le fond de la cuve qu’il chauffe a son tour ;

¢ le rassemblement de matieres fissiles en fond de cuve peut
causer des risques de re-criticité* ;

¢ pendant la phase de dégradation du coeur, des produits de
fission (PF) sont relachés par les crayons combustibles,
d’abord les gaz de fission et les PF volatils (iode, césium, tel-
lure), puis une fraction des PF peu volatils et des actinides ;

* les aérosols formés et les vapeurs de PF sont transportés
par 'écoulement de vapeur d’eau enrichie en hydrogéne vers
le circuit primaire et atteignent 'enceinte de confinement. lls
peuvent se déposer partiellement et étre remis en suspen-
sion, par la suite ;

Les k ibl ires

Terme
source

: Fuite hors
Comportement enceinte
des aérosols
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entrainés par
les gaz du cceur
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4 chute du corium,
interaction avec le béton

Fig. 65. Faits et événements en jeu, lors d’un accident grave.

e aprés la rupture éventuelle du fond de la cuve, le corium est
éjecté dans le puits de cuve sous l'effet de la pression pri-
maire ; une fraction du corium a haute température peut étre
entrainée directement dans I'enceinte de confinement et
contribuer a son échauffement, alors que le corium restant
dans le puits de cuve interagit avec le béton du radier,
conduisant a son ablation et a la libération de gaz inconden-
sables (H,, CO, CO, ...) dans I'enceinte ;

* 'atmospheére de I'enceinte de confinement se réchauffe et
sa pression augmente (risque d’explosion de vapeur) ; une
combustion de 'hydrogéne formé par dissociation de I'eau
surchauffée peut survenir et induire un chargement dyna-
mique complémentaire de I'enceinte (risque d’explosion
hydrogéne) ;

e une partie des PF, sous forme d’aérosols ou de gaz peut
alors sortir de I'enceinte via différents chemins de fuite ou
par éventage et provoquer une contamination radioactive de
I'environnement : c’est ce relachement de PF qui est pris en
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compte par les autorités de sireté pour le dimensionnement
des plans d’intervention. Parmi ces PF, l'iode joue un rdle
prépondérant vis-a-vis des conséquences radiologiques, en
raison de son niveau d’activité élevé dans les jours qui sui-
vent 'accident, de sa grande volatilité et de son aptitude a
former des espéces gazeuses sous forme d’iode moléculaire
ou d’iodure organique.

Lensemble de ces phénomeénes physiques, depuis I'événe-
ment initiateur jusqu’aux rejets radiologiques dans I'environ-
nement, sont décrits et simulés dans les codes intégrés, dits
« codes scénarios », développés par les organismes de
sUreté et utilisés, en particulier, dans le cadre des études pro-
babilistes de sireté de niveau 2 (EPS2). Parmi ceux-ci, le code
ASTEC, développé conjointement par 'IRSN et la GRS (orga-
nisme allemand de slreté nucléaire), est en voie de devenir le
code européen de référence dans ce domaine. La validation
de ces codes nécessite une confrontation avec les résultats
de programmes expérimentaux réalisés a différentes échelles.
Pour ce qui concerne plus particulierement le comportement
du combustible et le relachement des PF, citons le programme
analytique VERCORS, réalisé au CEA, et les essais globaux
PHEBUS-PF réalisés par 'IRSN dans le réacteur PHEBUS
du CEA.

Le programme analytique VERCORS

La particularité du programme VERCORS est son caractere
tres analytique : les essais sont réalisés en cellule de haute
activité sur des échantillons réels de combustibles irradiés en
REP (environ 20 g de combustible) et, pour la plupart d’entre
eux, ré-irradiés quelques jours a basse puissance en réacteur
expérimental (SILOE ou OSIRIS) pour reconstituer l'inventaire
en PF de période courte, qui sont les plus pénalisants sur le
plan radiologique. Ces échantillons sont chauffés dans un four
inductif sous une atmosphére mixte de vapeur d’eau et d’hy-
drogene simulant les conditions d’un accident grave. Le rela-
chement des PF est mesuré en ligne, en particulier par spec-
trométrie gamma visant directement le combustible pendant la
séquence accidentelle.
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Vingt-cing essais réalisés entre 1983 et 2002 ont permis d’éta-
blir une des bases de données les plus compléetes au monde
sur le relachement des PF. Les parametres explorés au cours
de ces essais portent sur le niveau de température atteint (en
deca ou au-dela de la fusion du combustible), les conditions
oxydo-réductrices du gaz environnant (jouant un réle non
négligeable sur le relachement des PF, en particulier les semi-
volatils), le taux de combustion, le type de combustible (géné-
ralement UO, et quelques essais avec du MOX) et sa géomé-
trie initiale (combustible intact ou débris de combustible pour
simuler la phase finale d’'un accident grave).

La figure 66 illustre le comportement du combustible UO, a
2 300 °C sous atmosphére oxydante de vapeur d’eau :

* Dans le cas de I'essai Vercors 5 (fig. 66a), ou 'on a observé
des amorces de fusion au contact entre 'UO, et la gaine oxy-
dée, cette derniere étant elle méme déja rompue en plu-
sieurs endroits, suite a sa perte de ductilité et aux contraintes
exercées par le gonflement du combustible ; le liseré foncé
en périphérie du combustible correspond a un zone consti-
tuée de larges porosités ouvertes qui s’est vidée de la majo-
rité de ses PF, y compris certains semi-volatils comme le
baryum ;

e dans le cas de I'essai Vercors RT1 (fig. 66b, combustible a
taux de combustion plus élevé), ou le mélange UO,-ZrO, a
entierement fondu et occupe toute la partie interne du creu-
set support en thorine.

Concernant le relachement des PF, la figure 67 illustre les dif-
férentes classes de volatilité qui ont été établies par ce pro-
gramme :

e Les PF volatils, représentés ici par le Cs 137, dont le rela-
chement est quasi complet ;

e les PF semi-volatils, représentés ici par le Ba 140, dont le
relachement est trés dépendant des conditions oxydo-réduc-

Gaine oxydée (ZrO,)

Combustible UO,

Corium UO,-ZrO,

Creuset thorine

Fig. 66. Essais Vercors.
a : coupe d’'un crayon combustible montrant des amorces de fusion.
b : le corium UO,-ZrO,.

Le combustible, lors d’un accident grave
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Fig. 67. lllustration des différences de volatilité entre les divers
produits de fission (essais VERCORS).

trices et des diverses interactions entre les matériaux en pré-
sence ;

¢ les PF peu volatils, représentés ici par le Ru 103, dont le rela-
chement est faible mais significatif, et dont la rétention est
presque totale dans les zones chaudes du circuit primaire
(dont le haut de la cuve) ;

¢ les PF non volatils, représentés ici par le Zr 97, dont le rela-
chement est négligeable.

Les essais globaux PHEBUS-PF

Linstallation PHEBUS PF a une vocation de représentativité
globale d’un accident grave et constitue un complément aux
expériences analytiques précédemment décrites. Situé au
coceur du réacteur Phébus, source de neutrons destinée au
chauffage du combustible d’essai, le dispositif expérimental
est constitué de trois parties : la section en pile, un circuit hors
cceur simulant le circuit primaire jusqu’a la bréche et un réser-
voir simulant I'enceinte de confinement du batiment réacteur.
Le facteur d’échelle global est d’environ 1/5 000 par rapport a
un réacteur REP 900 MWe.

¢ La section en pile, disposée au centre du réacteur, est consti-
tuée d’une grappe de 20 crayons combustibles et d’un crayon
absorbant d’AIC ou de B4C situé au centre de la grappe.
Deux grilles en zircaloy maintiennent en place les crayons,
dont la hauteur est de un metre environ ;

¢ les PF et aérosols de structure qui s’échappent de la grappe
sont transportés par le débit de gaz (vapeur d’eau et hydro-
géne) dans une ligne verticale, puis horizontale, maintenue
a 700 °C, jusqu’a un circuit représentatif des éléments prin-
cipaux du circuit primaire d’'un REP, en particulier une épingle
de générateur de vapeur ;

Les ibl léaires

collecte les condensats et les
aérosols.

Lensemble du programme expérimental est composé de 5
essais réalisés entre 1993 et 2004.

* FPTO (combustible frais) et FPT1 (combustible a 23 GWj/tU)
sous atmospheére riche en vapeur d’eau, crayon absorbant
AIC et eau du puisard acide ;

* FPT2 (combustible & 23 GWj/tU) avec une phase gazeuse
appauvrie en vapeur d’eau, crayon absorbant AIC et eau du
puisard basique ;

* FPT4 avec un combustible irradié présent sous la forme d'un
lit de débris (UO,-ZrO,) pour simuler la phase finale d’un
accident grave (absence des parties simulant le circuit pri-
maire et 'enceinte) ;

* FPT3 a été réalisé a 'automne 2004 dans des conditions
similaires a celles de FPT2, mais avec un crayon absorbant
en B,C et un puisard acide évaporant, conditions favorables
a un accroissement significatif d’iode gazeux dans la phase
atmosphérique de I'enceinte (absence de piégeage de l'iode
par I'argent dans I'eau du puisard et formation potentielle-
ment plus élevée d’iodure organique par les produits de
décomposition du B,C).

Ces essais ont fourni des donnés expérimentales d’intérét
capital dans le domaine de la dégradation du combustible et
du comportement des PF, permettant, en particulier, de com-
prendre le couplage entre les différents phénoménes phy-
siques mis en jeu lors d’'un accident grave (couplage généra-
lement absent, lors d’essais analytiques). Parmi les grands
enseignements que ce programme a mis en évidence, citons,
en particulier :

* Une température de délocalisation du combustible 400 °C a
500 °C plus basse que la température de fusion de I'oxyde
d’uranium, en raison des diverses interactions avec les maté-
riaux de structure et, en particulier, la gaine du combustible,
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ainsi que la présence des PF au sein de la matrice combus-
tible ;

* un relachement des PF en assez bon accord avec les résul-
tats des essais analytiques, sauf pour certains PF semi-vola-
tils, baryum en particulier, en raison du couplage fort entre
dégradation du combustible et relachement de ces PF ;

e la complexité du comportement de l'iode dans le circuit pri-
maire et dans I'enceinte. Il y a encore de fortes incertitudes
concernant les diverses formes chimiques de cet élément,
en particulier celles qui sont gazeuses : la partition entre l'iode
moléculaire, retenu par les systemes de filtration de I'en-
ceinte, et I'iode organique, non retenu par les systemes de
filtration, reste mal connue.

La maitrise des accidents graves
du réacteur EPR

Le réacteur EPR (a I'origine European Pressurized Water
Reactor, maintenant Evolutionary Power Reactor) a été concu
pour prendre le relais des réacteurs nucléaires de deuxieme
génération, actuellement en exploitation en Europe et dans le
monde. |l bénéficie de dispositions de slreté innovantes,
notamment a I'égard des accidents avec fusion du coeur.

En terme de prévention, tout d’abord, la probabilité d’occur-
rence d’'un tel accident a été réduite d’un facteur dix par rap-
port a celle, déja tres faible, des REP actuels, cela grace a la
redondance accrue des systemes de slreté et, en particulier,
la présence de quatre trains indépendants des principaux sys-
temes de sauvegarde, dont deux trains renforcés aux agres-
sions externes.

Les conséquences pour ’homme et I'environnement ont,
par ailleurs, été fortement diminuées (abaissement du terme
source d’un facteur 100 pour le césium et 1 000 pour l'iode,
par rapport aux réacteurs REP actuels), grace notamment a
la mise en ceuvre des dispositifs suivants :

* Un récupérateur de corium, situé sous la cuve a l'intérieur de
I'enceinte, assurant la rétention de tous les produits de fis-
sion solides ainsi que la décroissance a long terme de la puis-
sance résiduelle. De ce fait, le risque de percement du radier,
pris en compte sur les REP actuels, est exclu dans 'EPR ;

* des recombineurs autocalytiques d’hydrogene, destinés a
maintenir intégre I'enceinte de confinement en toutes cir-
constances. De ce fait, la procédure d’'urgence U5 (décom-
pression de I'enceinte avec rejets filtrés par bacs a lit sable)
n’est pas nécessaire ;

* des filtres & iode de haute efficacité, pouvant piéger 99,9 %

de l'iode moléculaire (méme valeur que pour les aérosols)
et 99 % de l'iode organique.
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our le réacteur, le combustible nucléaire constitue la
réserve de ressources neutronique et énergétique qui évolue
au cours du temps et selon les conditions d’exploitation. D’une
part, cette réserve s’appauvrit par la fission des atomes
fissiles* chargés et, d’autre part, elle se renouvelle par I'ab-
sorption de neutrons par des noyaux fertiles*.

La gestion du combustible consiste donc a optimiser I'énergie
extraite de ce combustible en respectant un ensemble de
contraintes imposées par le fonctionnement ou la sdreté du
réacteur nucléaire : contrdle de la réactivité ; souplesse d’ex-
ploitation ; optimisation des capacités de puissance de la
chaudiere ; minimisation des rejets et des déchets.

Le chargement retenu pour les coeurs de réacteur a eau ordi-
naire sous pression (REP) ou pour les réacteurs a eau
bouillante (REB) consiste en une « gestion par lot » du com-
bustible. Le cceur est ainsi fractionné en n lots (fractionnement
n). A chaque arrét du réacteur pour rechargement, le lot de
combustible le plus irradié est évacué vers les piscines d’en-
treposage des combustibles irradiés et remplacé par un lot
d’assemblage neuf appelé « recharge ». On appelle « cycle
d’irradiation* » ou « campagne » la période de fonctionne-
ment d’un réacteur entre deux chargements successifs. En
France, la durée des cycles est de 12 et 18 mois ; aux Etats-
Unis, certains cycles d’irradiation atteignent 24 mois. La lon-
gueur de campagne est également exprimée en JEPP* (Jour
équivalent pleine puissance).

Le coeur du réacteur résulte de I'arrangement (correspon-
dance entre un assemblage et son positionnement dans le
coeur) de ces assemblages dans la cuve qui permet le main-
tien mécanique de I'ensemble et la circulation de I'eau de
refroidissement.

La définition de 'arrangement dans le cceur des assemblages
combustibles des différents lots nécessite I'étude du compor-
tement du réacteur tout au long du cycle, afin de s’assurer que
les paramétres de fonctionnement et de sireté sont conformes
a ceux définis par la conception de la chaudiére et du combus-
tible lui-méme. Ces études nécessitent une trés bonne modé-
lisation de la physique des réacteurs ainsi que des mesures
réalisées en fonctionnement dans le cceur et les circuits de
refroidissement (ces aspects ne seront pas abordés ici).

Les bustible: léaires

La gestion du combustible
dans les coeurs de réacteurs

Relations entre durée de cycle,
irradiation maximale
et fractionnement

Il est impératif de maintenir la criticité* dans le coeur du réac-
teur : or, la réactivité* décroit de maniere réguliere avec I'éner-
gie produite (exprimée en MWj/t de métal lourd initial). La durée
de cycle est imposée par cette condition de maintien de la cri-
ticité. A durée de cycle donnée, on peut associer un taux d’ir-
radiation* moyen du coeur en fin de cycle (BU,,, 14.) défini par :

BU,,, 14 = N DBU,,

m-fdc
ou DBU, est le taux d’accroissement moyen du taux d'irradia-
tion du cceur, lors d’un cycle, n est le fractionnement ; ces
parametres résultent d’un choix de gestion du combustible.

La durée de vie maximale de I'élément combustible s’exprime
par une énergie maximale fournie par unité de masse de métal
lourd (en MWij/t). Cette limite dépend a la fois de la concep-
tion du combustible et du mode opératoire du réacteur.
Evidemment, la quantité d’énergie qu’on peut extraire d’un
combustible dépend de la quantité de noyaux fissiles qu’il
contient : le taux de combustion maximum de la recharge est
d’autant plus grand que I'enrichissement initial du combustible
est plus élevé.

La gestion d’un cceur de réacteur et de son combustible sera
donc optimisée, en fonction des contraintes techniques ou
économiques de I'exploitant, en jouant sur les trois para-
metres :

* Durée de cycle d’irradiation ;

* fractionnement du cceur ;

* enrichissement initial du combustible.

Enrichissement
et poisons consommables

Il'y a, pour des raisons de neutronique, des relations qui lient
I'enrichissement, le fractionnement et la durée de cycle
(fig. 68).

Un fractionnement faible et/ou des campagnes longues
conduisent a augmenter I'enrichissement et donc la réserve
de réactivité a contréler en début de cycle. Dans les REP, cette
réactivité est maitrisée au cours de l'irradiation en diluant, a
la bonne quantité, du bore* (absorbant neutronique) sous
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Fig. 68. Relation entre I'enrichissement, le taux de combustion,

la longueur du cycle et le fractionnement du cceur pour des trés
hauts taux de combustion :

- Pour un fractionnement donné, la longueur possible pour un cycle
croit avec I'enrichissement du combustible ;

- pour un taux de combustion donné, la longueur possible pour un
cycle croit également avec I'enrichissement du combustible, mais
selon une pente plus faible ;

- pour un fractionnement et une longueur de cycle imposés,
I'enrichissement nécessaire et le taux de combustion atteint sont
déduits de I'abaque.

forme d’acide borique dans I'eau du circuit primaire. La quan-
tité de bore soluble introduite est limitée par le coefficient de
température* du modérateur en début de vie qui doit étre
négatif pour des raisons de sireté. Au-dela de cette limite, il
convient, pour maitriser la réactivité, d’utiliser un absorbant
neutronique complémentaire : les poisons consommables*
qui disparaissent par capture neutronique et dont I'efficacité
diminue avec l'irradiation. Le poison consommable le plus
employé est le gadolinium sous forme Gd,Og ; il est mélangé
avec l'uranium dans certaines pastilles de combustible ; des
crayons de Pyrex contenant du B,O4 sont également utilisés
dans les premiers cceurs de REP.

Lemploi du gadolinium en tant que poison consommable
implique un équilibre entre les différents parameétres que sont
la teneur en gadolinium, le nombre de crayons et d’assem-
blages « gadoliniés ». La teneur en gadolinium permet de défi-
nir la vitesse de disparition du poison et la pénalité résiduelle
en fin dirradiation ; le nombre d’assemblages « gadoliniés »
de la recharge dimensionne I'antiréactivité reprise en début
de cycle ; le nombre de crayons influe sur 'lhomogénéité de la
distribution de puissance dans 'assemblage.

Ainsi, pour une gestion donnée (durée de cycle et fractionne-
ment fixés), les grandeurs initiales a définir et & prendre en
compte sont :
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linés » de la recharge, nombre
de crayons « gadoliniés » dans
assemblage (0 a 20), la teneur
en Gd,O5 (729 %) ;

* la teneur en plutonium et la composition isotopique de ce plu-
tonium, dans le cas d’un combustible MOX.

La durée de cycle, l'irradiation maximum des assemblages, le
fractionnement définissent I'enrichissement, par conséquent
la valeur maximale de bore, puis, si nécessaire, I'empoison-
nement en poisons consommables.

Influence de la nature

du combustible et de son évolution
sur les parameétres importants

de la physique et de la gestion

des cceurs

La nature du combustible mis en ceuvre dans les réacteurs a un
réle clé sur certains parameétres de la physique des réacteurs :

La fraction de neutrons retardés* joue un rdle déterminant
dans le contréle de la réaction en chaine ; elle varie de fagon
significative en fonction du combustible et de son état d'irradia-
tion (il y a environ deux fois moins de neutrons retardés dans
un combustible MOX que dans un combustible UO, neuf).

Le coefficient de réactivité* du caeur dépend des caracté-
ristiques neutroniques des isotopes contenus dans le com-
bustible. Pour des raisons de s(reté, le coefficient de vidange
du ceceur doit rester négatif, ce qui limite, de fait, la teneur en
plutonium du combustible MOX dans les réacteurs a eau
(fig. 69).

Lefficacité des absorbants tels que le bore soluble et les
grappes de controle est réduite en présence de plutonium ;

La gestion du combustible dans les cceurs de réacteurs
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Fig. 69. Lors du recyclage du plutonium dans les REP et REB, la
teneur en plutonium du combustible doit étre maintenue entre des
limites imposées par un taux de combustion minimal a atteindre et
par un coefficient de vidange négatif. Ces limites varient en fonction
de la qualité du plutonium utilisé, c’est-a-dire sa teneur en isotopes
fissiles. Dans la pratique, on se limite a environ 12 % de Pu dans le
MOX pour garder un peu de marge par rapport a ces limites.

ainsi pour les gestions impliquant du combustible MOX; il a
été nécessaire d’'introduire 4 grappes supplémentaires pour
respecter les criteres de slreté liés a I'antiréactivité des absor-
bants.

La durée de vie des cuves dépend directement de la
fluence* en flux rapide regue par la cuve ; cette fluence pro-
vient des neutrons issus des fissions produites dans les ran-
gées de crayons situées a en périphérie du coeur. La figure 70
présente une image issue d’'une simulation réalisée avec le
code neutronique Monte Carlo TRIPOLI 4. Pour réduire le flux
de neutrons rapides en périphérie, il est nécessaire de placer
les assemblages les plus irradiés face aux zones les plus
exposées et de placer les assemblages MOX plus a l'intérieur
du coeur. Cette stratégie permet également de diminuer les
fuites neutroniques hors cceur et contribue a I'allongement de
la campagne d'irradiation.

Fig. 70. Fluence cuve, le maillage pour la modélisation du transport
des neutrons par le code TRIPOLI 4.

Les butibl ires

Distribution de puissance

La maniére d’arranger les assemblages combustibles dans le
ceeur influe fortement sur la distribution de puissance ; la limi-
tation de la puissance maximale produite par un crayon per-
met de garantir le bon comportement du cceur en situation de
perte de réfrigérant.

Le recyclage du plutonium avec les assemblages MOX a
conduit a définir des zones de teneur plus faible en périphérie
d’assemblage, sans quoi la puissance des crayons MOX serait
trop élevée. Les figures 71 et 72 présentent la distribution de
puissance et le flux de neutrons thermiques dans un réacteur
recyclant du plutonium.

Fig. 71. Distribution de puissance calculée pour un réacteur
recyclant du plutonium.

Fig. 72. Distribution du flux des neutrons thermiques dans un coeur
chargé avec des assemblages MOX.

Perspectives d’évolution
dans la gestion des cceurs

Les exploitants cherchent a optimiser les performances du
combustible et de la gestion des coeurs, afin :

* D’augmenter la disponibilité du parc ;

e d’assurer une plus grande fiabilité et une souplesse d’exploi-
tation accrue ;

e d’économiser la matiére premiere, en tirant un maximum
d’énergie de I'uranium naturel.
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tout en maintenant (voire en améliorant) le niveau de slreté.

Au niveau d’'un parc de réacteurs, la recherche d’'une optimi-
sation globale comprend plusieurs niveaux :

e La répartition des arréts de tranche en fonction des
demandes prévisionnelles saisonnieres ;

¢ |a flexibilité dans la durée des campagnes : il est important
de pouvoir anticiper les durées de campagne pour adapter
la capacité a la demande et répondre aux aléas d’exploita-
tion du parc, sur des échelles de temps de I'ordre de la jour-
née ou de la semaine ;

e la souplesse d’exploitation du réacteur, pour répondre au
suivi du réseau sur des échelles de temps de I'ordre de la
minute, et améliorer en fin de campagne les possibilités de
fonctionnement a puissance réduite.

D’autres aspects, selon les situations, peuvent avoir plus ou
moins d’importance. La réduction du nombre d’assemblages
utilisés par MWe produits peut étre une motivation pour défi-
nir une gestion. La gestion du combustible a un impact fort sur
'encombrement des piscines d’entreposage d’assemblages
de combustibles irradiés et sur les transports de combustibles
neufs et irradiés, par exemple.

La composition isotopique au déchargement du combustible,
notamment la quantité et la qualité du plutonium, résulte d’un
choix de gestion qui a des conséquences sur les opérations
de l'aval du cycle du combustible, notamment sur le traitement
des combustibles usés et sur le recyclage du plutonium en
REP.

Aujourd’hui, les recherches sont orientées par des pro-
grammes visant a allonger les campagnes et la durée d'irra-
diation des assemblages combustibles : en France, on est
passé d’un taux de combustion de 33 GWj/t en gestion par
tiers de coeur dans les années 80, a 52 GWj/t en gestion par
quart de coeur, aujourd’hui. Le tableau ci-dessous présente la
situation actuelle.

Combustible et économie

La gestion du combustible dans le coeur du réacteur n’est
qu’un élément parmi d’autres dans la question plus générale
de l'optimisation du cycle du combustible.

Il est vrai que le combustible n’intervient pas de fagon prépon-
dérante dans le colt du MWh : seulement 4,3 €/MWh, en
incluant toutes les opérations du cycle du combustible, depuis
la mine jusqu’au déchet. Cependant, a I'échelle d’un parc de
réacteurs, tout progrées sur la gestion du combustible peut se
chiffrer rapidement en milliards d’euros par an, ce qui justifie
une recherche active.

Les éléments a prendre en compte pour une optimisation tech-
nico-économique du combustible sont le codt de la matiere
premiére, le colt de I'enrichissement, le colt de fabrication
d’'un élément combustible, le codt de fonctionnement du réac-
teur (qui dépend de la longueur des cycles dirradiation), le coit
du traitement-recyclage et de la gestion des déchets. Tous ces
éléments interviennent de fagon compliquée et bouclée dans
I'optimisation technico-économique du combustible et de sa
gestion. Par exemple, si 'on veut gagner a la fois sur le co(t de
fabrication des éléments combustibles nécessaires a la pro-
duction d’'un MWh et sur le colt de fonctionnement, on sera
amené a augmenter le taux de combustion et a allonger la
durée des cycles d'irradiation. Ce faisant, 'uranium du crayon
sera certes mieux utilisé, mais il devra également étre plus
enrichi...et il aura fallu plus d’'uranium naturel pour produire

Les principales études menées par EDF (tableau ci-contre)
touchent toutes les tranches du parc francais :

* REP900 : gestion parité MOX démarrée en 2007, dont 'ob-
jectif est d’atteindre I'équivalence en taux de combustion des
combustibles UOX et MOX (taux de combustion maximal de
'assemblage combustible : 52 GWij/t)

* REP1300 gestion GALICE : 60GWj/t vers 2008 et 70 GWij/t
vers 2015 avec les enrichissements correspondants de 4,5
et 4,95 %, avec amélioration de la flexibilité +/- 2000 MWij/t
pour la durée de cycle

* REP 1450 gestion ALCADE : vers 2008, allongement des
cycles de 11 & 18 mois

Gestions actuelles des tranches du parc EDF

Réacteurs Nombre Nombre Combustible Fraction- Longueurs Gestion
d’assemblages de tranches nement des campagnes

900 MWe 157 20 UOX 8,7 % 1/4 12 mois, 45 GWij/t GARANCE
MOX 7,1 % 1/3 12 mois, 37 GWij/t

900 MWe 157 8 dont 2 avec URE UOX 3,7 % 1/4 12 mois 48 GWij/t

900 MWe 157 6 UOX 4,2 % 1/3 18 mois, 52 GWij/t CYCLADE

1300 MWe 193 20 UOX 4 % 1/3 18 mois , 47 GWij/t GEMMES

1450 MWe 193 4 UOX 3,4 % 1/4 11 mois, 42 GWij/t
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ledit crayon. Au final, seul un calcul détaillé permettra de dire
si on a gagné en termes de consommation de matiére pre-
miere et de travail de séparation.

Loptimisation technico-économique ci-dessus est une optimi-
sation sous contrainte, car on a vu qu'il existait des limitations
technologiques a l'utilisation du combustible : 'épuisement des
noyaux fissiles et lempoisonnement par les produits de fission
imposent des limites neutroniques au taux de combustion
maximal admissible pour un combustible donné. Par ailleurs, la
tenue du combustible en réacteur n’est pas illimitée, du fait de
I'irradiation et de la tenue de la gaine a la corrosion. Il faut arré-
ter l'irradiation d’'un assemblage combustible avant que des
situations accidentelles potentielles ne risquent de compro-
mettre la tenue de la gaine. En pratique, on regle les para-
meétres caractérisant le combustible de telle sorte qu'’il n’y ait
pas un seul facteur limitant, mais plusieurs, imposant leur limi-
tation de fagcon concomitante : par exemple, il est inutile d’en-
richir uranium d’un crayon a 6 % pour le rendre neutronique-
ment apte a subir un taux de combustion de 80 GWijtt, si la
gaine de ce crayon ne résiste pas a plus de 60 GWj/t, du fait
de la corrosion.

Toutes les évaluations technico économiques de la gestion du
combustible [1] montrent qu’il est avantageux d’augmenter le
taux de combustion au moins jusqu’a 60 GWj/t, en augmen-
tant du méme coup I'enrichissement, la densité de puissance

et la durée des cycles d’irradiation. Au-dela de 60 GWijl/, il
semble qu’on ne gagne plus grand-chose au plan économique
(fig. 73), mais I'évaluation du co(t dépend de nombreux para-
metres, en particulier des taux d'intérét et du mode de gestion
des combustibles usés, si bien qu’il faut étudier la situation de
chaque pays, voire de chaque réacteur, au cas par cas.
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Fig. 73. Le colt du combustible en fonction du taux de combustion,
évalué par TOCDE/AEN [1]. Ce colt dépend beaucoup

des hypothéses retenues. Pour plus de détails, se reporter

a la référence [1].

Gestions étudiées pour les tranches actuelles &’EDF

Réacteurs Nombre Nombre Combustible Fraction- Longueurs Gestion
d’assemblages  de tranches nement des campagnes
900 MWe 157 20 UOX 3,7% 1/4 12 mois, 48 GWij/t Parité
MOX 8,6 % 1/4 12 mois, 48 GWij/t MOX
1300 MWe 193 20 UOX 4,5% 1/3-1/4 18 mois, 55 GWij/t GALICE
1450 MWe 193 4 UOX 1/3 17 mois, 47 GWij/t ALCADE

Les modes de gestion du combustible envisagés pour le futur
amenent a faire fonctionner le combustible dans des condi-
tions plus dures. Cela est rendu possible par les progrés réa-
lisés sur les céramiques combustibles, et, surtout, sur les
matériaux de gainage. Le CEA participe a I'évolution de ces
gestions en réalisant des programmes de R&D sur le combus-
tible destinés a proposer, a conforter et a valider les options
techniques pour les combustibles a performances accrues.

Les combutibles nucléaires  (=_)
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Des bilans de matiére pour le cycle du combustible

eux familles de combustibles sont utilisées dans les réac-
teurs a eau en service dans le parc électronucléaire francais :
'UOX* & base d’uranium naturel enrichi et le MOX* a base de
plutonium sur support uranium appauvri. Lenrichissement ini-
tial en U 235 dans 'uranium enrichi des combustibles UOX et
la teneur initiale en plutonium des combustibles MOX dépen-
dent du taux de combustion* (TC) visé et de la gestion du
combustible dans le réacteur ; pour le MOX, la teneur initiale
en plutonium dépend aussi de la composition isotopique du
plutonium utilisé.

Sous l'effet de réactions nucléaires induites par les neutrons
et de la radioactivité, tout élément présent dans un combus-
tible (matieres nucléaires, impuretés, éléments des structures
de I'assemblage) subit en réacteur des transformations
nucléaires qui modifient le bilan matiere, au cours de la vie du
combustible. Cette évolution du combustible, au cours de l'ir-
radiation, est prise en compte dans les études de gestion des
coeurs.

La connaissance de I'évolution du combustible aprés irradia-
tion est un élément majeur pour les opérations de I'aval du
cycle, les transports et la gestion des déchets. Lobjectif des
études du cycle est de déterminer les bilans de matiere en
fonction du temps, afin d’orienter la politique de recyclage,
d’entreposage et de gestion des déchets a long terme.

Evolution des matiéres
dans le coeur

Les principales réactions nucléaires provoquées par les neu-
trons (n, x) et les différents types de désintégration radioac-
tives (o, B, p*) sont illustrés sur les figures 74, 75 et 76 ci-des-
sous et appliqués a un radionucléide de masse atomique A et
de numéro atomique Z (par exemple : A =235 et Z = 92 pour
I'U 235) : les fissions (n,f) sur les isotopes* fissiles sont a I'ori-
gine de la formation des produits de fission*.

1
z 2, omy BT
z

(n,np)

—
A-1
Z-1

(n,a)

A-3

Z-2

Fig. 74. Les principales réactions nucléaires
induites par des neutrons sur un noyau de
masse A et de numéro atomique Z.
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Fig. 75. Les principaux types
de désintégration radioactive susceptibles

Fig. 76. La chaine de filiation des actinides susceptibles de se former
dans le coeur d’un réacteur.

L'évolution de la population de chaque radionucléide est régie
par une équation différentielle dont la forme générale est la
suivante (N : concentration, o : section efficace, A : Log 2

d’affecter un noyau.

/période, y : rendements de fission) :
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dn , - -
_'(t)'_ o‘k*iNk(t)q) * xj*iNf(t) [xiNi (t)+6.'Ni (t)¢]+yi6/¢

dt

La résolution du systeme différentiel des équations d’évolu-
tion régissant tous les radionucléides d’intérét permet de cal-
culer les bilans matiére du combustible ; le nombre de radio-
nucléides a traiter dépend de la grandeur physique a calculer
; il est compris entre quelques dizaines pour les paramétres
neutroniques dans le cceur a quelques milliers pour la puis-
sance résiduelle du coeur, juste aprés 'arrét du réacteur.

Les figures 77 et 78 ci-dessous donnent, pour un combustible
UOX :

Le tableau suivant fournit les productions et les consomma-
tions des actinides pour une méme énergie électrique produite
dans les deux types de combustible UOX et MOX ainsi que
l'isotopie du plutonium et la teneur en Pu fissile (Pu 239 +
Pu 241) qui caractérise la qualité du plutonium pour une réuti-
lisation sous forme de combustible MOX. Cette qualité du plu-
tonium se dégrade avec le temps de refroidissement en créant
de ’Am 241 par désintégration du Pu 241, comme le montre
la figure 79.

% Am 241

e ’évolution de la composition isotopique du plutonium formé Pu REP 900, 33 000 MWj/t
dans le combustible, enrichi & 4 % en U 235, en fonction du 00 S A HIDER »
taux de combustion ; on notera que l'inventaire en réacteur % o Pu fissile T
du Pu 239 se stabilise vers 40 000 MWj/t ; g e — Am 241 i

2 66.0 - +10
*

e la formation des actinides et des produits de fission ; en fin 64.0 T8
d’irradiation, le combustible contient environ 1% de pluto- 62.0 16
nium, 0,1% d’actinides mineurs et 4% de produits de fission. 60.0 | 14

58.0 | 12
56.0 ‘ : T T 0
Ukgft 0 10 20 30 40 50

6 e 42 Années de refroidissement
\ " 23J LT Pl1 239

1 N\ / . Fig. 79. La production d’américium 241 par désintégration

de plutonium 241 contribue a dégrader la qualité isotopique
du plutonium formé en réacteur, c’est-a-dire la proportion d’isotopes
¢ N * fissiles qu'il contient.
S Pu 240
3 | 21 - - -
AN // Bilan aprés cinq ans (10) ¢ " (0) ¢
o >(/ PU 241 de refroidissement 55 GWjit 55 GWjit
2 [ =" 14
LT >/// Pu (kg/Twhé) +26 -53
L | — N~ Py 242 -
" /// >,(/ 7 Np (kg/Twhé) +1,8 -
L1 | == Am (kg/Twhé +15 +15
// ///__’_ _—  PL238 ( g ,) 4

L Cm (kg/Twhé) +0,3 +4

0 10 000 20000 30000 40 000 50000 60 000
Taux de combustion (MWj/t) Pu 238 (%) 3,5 5,1
Pu 239 (%) 51,0 41,5
Fig. 77. La quantité d’isotopes du plutonium qui se forment dans Pu 240 (%) 24,8 29,0
le cceur d’'un réacteur dépend du taux de combustion. Pu 241 (%) 121 128
Pu 242 (%) 8,6 11,6
1 REP de 1 000 Mwe chargé avec Pu fissile (o/") 62’1 54'3

du combustible UOX
et qui produit 6 Twhe/an,
géneére 21 t de combustible usé

20 tde U avec 0,9 % U 235
200 kg de PU
21 kg d’actinides Mineurs 760 kg de produits de fission
-10,4 kg Np -35kg Cs 135+ Cs 137
-9,8 kg AM -18 kg Tc 99
-0,8kgCm - 16 kg Zr 99
-5 kg Pd 107 PEVL
Pour un parc de taille francaise : -3kgl129
= ~ 12 tPu/an ; 1,2 tAM/an ; 3,5 tPFVL/an etc.

Fig. 78. Quantités d’actinides et de produits de fission formés lors
de lirradiation de combustible UOX dans un réacteur a eau.
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Ce tableau montre qu’un recyclage du plutonium sous forme
de MOX permet de réduire l'inventaire en plutonium (un réac-
teur chargé a 30 % MOX et 70 % UOX présente un bilan net
en plutonium voisin de zéro). En termes de gestion des res-
sources, I'utilisation sous forme de MOX de tout le plutonium
produit par le parc francais de réacteurs nucléaires permet-
trait d’économiser chaque année de I'ordre de 900 tonnes
d’uranium naturel, soit ~15% de la consommation annuelle.

En revanche, I'utilisation du plutonium conduit & une augmen-

tation d’un facteur 10 environ des actinides mineurs (Am et
Cm) dans le combustible irradié.
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Puissance résiduelle
et radiotoxicité potentielle

La majorité des radionucléides (actinides et produits de fission
principalement) formés sous irradiation sont radioactifs avec
des périodes (temps au bout duquel la concentration a dimi-
nué de moitié) pouvant aller de quelques secondes a plusieurs
millions d’années ; la désintégration de ces radionucléides
s’accompagne d’émission de rayonnements o, 3, y et neutrons
dont il faut se protéger au cours des opérations de manuten-
tion, de transport, d’entreposage et de stockage des matiéres,
et qui sont a l'origine de la chaleur résiduelle & évacuer.

Les courbes ci-aprés (fig. 80 a 83) donnent I'évolution de la
puissance résiduelle des combustibles UOX et MOX ainsi que
la contribution des éléments a la puissance résiduelle et a la
radio toxicité* du combustible MOX.

Puissance résiduelle combustible UOX et MOX
W/TMLi

10 000 \T\\ |
—+— UOX 33 GWijit
1000 N \ UOX 55 GWj/t
\\ \\ —— MOX 60 GWijft

100 \
0 \
1
0,1 !
1 10 100 1000 10 000 100 000 1 000 000

Années

Fig. 80. La puissance résiduelle dégagée par le combustible usé

(ici exprimée en Watts par tonne de métal lourd initial) décroit en
fonction du temps. Cette puissance étant due a la décroissance des
radionucléides contenus dans le combustible, celle-ci dépend de la
quantité d’actinides et de produits de fission formés, et donc du taux
de combustion ; elle est nettement plus élevée pour un combustible
MOX que pour un combustible UOX.

Puissance résiduelle assemblage MOX 55 GWj/t

W/TMLi
1,00E+04

—+- Actinides
-#- Produits de fission

b\
1,00E+03 ~—_ Structures

"\\ - Total
1,00E+0:
1,00E+01 \\

1,00E+00
1,00E-01 \

1,00E-0: -

1,00E-03 |

1,00E+00 1,00E+01 1,00E+02 1,00E+03 1,00E+04 1,00E+05 1,00E+06
Années

Fig. 81. La puissance résiduelle dégagée par un assemblage MOX
usé est dominée par la contribution des actinides.
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Au-dela de cing ans de refroidissement, la puissance rési-
duelle d'un combustible MOX est supérieure a celle d’'un com-
bustible UOX pour un taux de combustion équivalent.

Aprées 200 ans de refroidissement, la puissance résiduelle
d’'un combustible est due majoritairement aux actinides ; il en
est de méme pour la radiotoxicité. Aprés 200 ans et avant
100 000 ans de refroidissement, les éléments contribuant
majoritairement a la thermique et a l'inventaire radio toxique
d’'un combustible usé sont : Pu > Am > Cm. Pour fixer les
idées, la radiotoxicité d’'un combustible usé a long terme est
due 290 % au Pu, a 10% a '’Am et a 1% au Cm (fig. 82 et 83).

Puissance actinides MOX 55 GWj/t contribution « péres »

a 5 ans de refroidissement

W/TMLi
1,00E+04 -
Yl
== Np
1,00E+03 —a—PU ||
\\ e Am
1,00E+02 Cm ||
=& Total
1,00E+01 —
\\
1,00E+00 N /
1,00E-01 -
—a
1,00E-0 e il
10 100 1000 10000 100000 1000 000
Années

Fig. 82 La contribution des différents actinides a la puissance
résiduelle d’'un combustible MOX usé, irradié a 55 GWij/t et laissé
a refroidir pendant cing ans.

Radiotoxicité ingestion (t0 = 5 ans) MOX 55 GWj/t
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Fig. 83. La radiotoxicité potentielle d’'un combustible MOX usé,
en fonction du temps.

Lors des opérations de traitement du combustible usé, le plu-
tonium est récupéré pour réutilisation et les actinides mineurs
sont conditionnés avec les produits de fission dans une
matrice de verre. Des programmes de R&D sont en cours pour
récupérer a terme ces actinides, lors du traitement en vue de
leur transmutation dans des réacteurs dédiés.

79



Gestion du plutonium

Nous avons vu que I'utilisation du plutonium permettait d’éco-
nomiser les ressources en Unat et de réduire la radiotoxicité
potentielle du combustible usé. Des études de scénarios de
parc électronucléaires réalisées au CEA ont montré que, par
rapport au cycle ouvert (voir figure 84) :

Tonnes
. | |
600 —
GEDEIEL / monorecyclage
500 /
400 4 Bande d’ajustement
pour le recyclage
300 | du plutonium
20 / Recyclage Pu — |
L
100 +
0 t
1995 2005 2015 2025 2035 2045 2055
Années

Fig. 84. La quantité totale de plutonium produite par le parc nucléaire
francais, selon le mode de gestion du combustible.

* Un recyclage du plutonium (monorecyclage) en REP per-
mettait de réduire l'inventaire en plutonium total ;

¢ le recyclage multiple du plutonium (stratégie non retenue a
ce jour) pouvait conduire a stabiliser, voire réduire, I'inven-
taire en plutonium total ;

e le recyclage du plutonium conduisait a une réduction de la
radiotoxicité potentielle a long terme ;

* Comme nous le voyons sur la figure 85, retirer les actinides
mineurs des colis de déchets vitrifiés permettrait une réduc-
tion supplémentaire de la radiotoxicité. La transmutation de
ces actinides mineurs serait optionnellement envisageable
dans les réacteurs a neutrons rapides de quatrieme généra-
tion.

Jean-Paul GROUILLER,
Département d’étude des réacteurs

et Marc DELPECH,
Direction du développement et de I'innovation nucléaire

Radiotoxicité
relative

10000

Combustible usé
(Pu + AM + PF)

10

1
Verres sans AM Verres
" (PF seuls) " classiques \
o W T (AM + PF)

Temps (années)

Fig. 85. La décroissance de la radiotoxicité relative du combustible
usé et des déchets vitrifiés en fonction du temps. La radiotoxicité est
estimée ici par rapport a celle de I'uranium initial (ligne orange).

Le traitement-recyclage du plutonium déja pratiqué en France réduit
déja beaucoup la radiotoxicité relative ; Retirer les actinides mineurs
des colis de déchets vitrifiés permettrait une réduction
supplémentaire de la radiotoxicité des déchets.
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Le comportement a long terme du combustible usé

prés sa sortie de réacteur, 'assemblage combustible usé
passe par une période d’entreposage*. En France, cette
période d’entreposage précede des opérations de retraite-
ment du combustible. Un entreposage de longue durée est
envisagé comme une option possible, susceptible d’apporter
de la souplesse dans la stratégie de gestion du combustible
nucléaire usé. La durée de cet entreposage est un paramétre
important dans cette stratégie. Or, envisager d’entreposer le
combustible nucléaire usé requiert de comprendre et de pré-
dire la maniére dont le combustible est susceptible d’évoluer
sur des durées séculaires en entreposage de longue durée,
voire sur des durées multimillénaire, au cas hypothétique ou
I'option du stockage* géologique profond du combustible usé
serait retenue.

Le crayon combustible est congu pour confiner la matiére
nucléaire combustible et les produits des réactions nucléaires
pendant le séjour du combustible en réacteur. Or, la matrice
UQ, et la gaine se dégradent durant lirradiation, et il convient
de vérifier que le confinement sera assuré également aprés
sa sortie du réacteur.

Nature du combustible nucléaire usé

Lors de son évolution en réacteur, le combustible subit des
transformations physico-chimiques liées aux fortes tempéra-
tures et aux réactions de fissions. Ces transformations sont
importantes a considérer, dans la mesure ou elles détermi-
nent I'état physico-chimique de référence pour I'évolution a
long terme du combustible usé.

Les transformations les plus importantes a retenir sont :

¢ La fracturation radiale de la pastille liée a 'existence d’un gra-
dient de température entre le cceur et la périphérie des pas-
tilles. On distingue ainsi, couramment, 5 a 7 fractures
majeures séparant la pastille en une quinzaine de fragments
(fig. 86) ;

¢ |a création de nouveaux atomes dans le matériau du fait de
la réaction de fission. Ceux-ci se retrouvent soit sous forme
de précipités solides métalliques (Mo, Tc, Ru, Rh, Pd, Ag,
Cd, In ...), soit d’oxydes (Rb, Ba, Cs, Te ...) ou insérés (sous
forme soluble) dans la matrice (anthanides, Sr, Zr, Nb, Y....).
Parmi ces produits de fission, il convient de noter le cas par-
ticulier des gaz de fission (Xe, Kr) dont une partie est rela-

Les k ibl ires

chée dans les espaces vides du crayon (~2-5 %), alors que
le reste est piégé dans la pastille. Ceci contribue a augmen-
ter de maniere notable la pression interne des crayons qui
atteint, en fin d’irradiation, des valeurs de I'ordre de 40-
60 bars a froid ;

*’endommagement de la matrice par création de dégats
d’irradiation partiellement restaurés en réacteur ;

* pour les taux de combustion* supérieurs a 40 GWift, la
création en périphérie de la pastille d’'une zone restructurée
avec des grains de petite taille (~0.2 pm) et une grande poro-
sité fermée (~10 %), la porosité de fabrication étant ~5 %.
Un mécanisme similaire conduit, dans le cas des combus-
tibles MOX, a la restructuration des amas Pu dont la taille est
supérieure a une dizaine de microns ;

* ’'endommagement de la gaine lié a l'irradiation et sa double
corrosion, externe sous l'influence de I'eau du circuit primaire
(40-100 pm d’épaisseur d’oxyde) et interne sous linfluence
du combustible (~5-10 pm d’épaisseur d’oxyde dans le
Zircaloy-4).

Fig. 86. Micrographie radiale d’'un combustible nucléaire usé
(microscopie optique) mettant en évidence I'existence de fractures
radiales apparues lors de l'irradiation, sous I'effet des gradients
de température.
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Le combustible nucléaire usé a donc une structure et des pro-
priétés mécaniques, physiques et chimiques bien différentes
de celles d’'un combustible vierge, d’autant plus que le refroi-
dissement brutal en fin d’irradiation induit des déséquilibres
internes importants.

Evolution attendue du combustible
en entreposage a sec

Par définition, les installations d’entreposage a sec doivent
assurer en situation nominale, tout au long de I'entreposage,
un confinement total des assemblages de combustibles
nucléaires usés qui ne devraient donc pas interagir avec le
milieu environnant. Dans ces conditions, le combustible évo-
lue essentiellement sous I'effet de ses propres déséquilibres
chimiques, physiques ou mécaniques internes. Il s’agit donc
d’une évolution intrinséque du crayon combustible, affectant,
d’'une part, la pastille, d’autre part, la gaine.

Evolution intrinséque de la pastille

La pastille de combustible irradié évolue essentiellement sous
I'effet de la décroissance radioactive des émetteurs présents
en son sein qui conduisent a une modification des inventaires
chimiques et a une production significative d’hélium par
décroissance alpha*.

47,5 GWjit

7000
6000 /

MOX /
5000 /
4000

3000 //
2000
uox

1000 /
e B P s

1 10 100 1000 10 000

Temps (années)

Volume He (cm?) par crayon

Fig. 87. Evolution en fonction du temps du volume d’hélium produit
(dans les conditions normales de température et de pression) par
des combustibles UOX et MOX ayant un taux de combustion de
47 GWijt.

Pour donner un ordre de grandeur, si tout 'hélium produit dans
le combustible était libéré, cela conduirait a une surpression de
I'ordre de 125 bars dans un MOX et 19 bars, a 20 °C, dans un
UOX aprés 300 ans de refroidissement.

Il a été montré que I'évolution des inventaires chimiques
n‘avait pas d'impact significatif sur I'état d’'oxydation de la pas-
tille combustible. En revanche, la décroissance alpha entraine

accumulation d’'une quantité importante d’hélium dans la pas-
tille, surtout pour les combustibles riches en émetteurs alpha
comme les combustibles MOX (voir fig. 87). La question qui
se pose est de savoir ce qu'il advient de ce gaz produit prin-
cipalement au sein des grains des pastilles combustibles :
reste-t-il emprisonné dans l'oxyde (U,Pu)O, ou, au contraire,
diffuse-t-il dans les grains pour étre progressivement relaché
vers les joints de grains puis les volumes libres du crayon ?
Ce point est d’autant plus important que I'existence d'une irra-
diation alpha importante dans les pastilles est susceptible
d’augmenter la mobilité des éléments chimiques par I'appari-
tion d’'un mécanisme supplémentaire de diffusion assistée par
I'auto-irradiation alpha. Les résultats parcellaires dont on dis-
pose aujourd’hui nous laissent a penser qu’aux échelles de
temps de I'entreposage, ce mécanisme ne devrait pas entrai-
ner une diffusion significative de I'hélium ou des éléments
lourds. En revanche, il est possible qu’une partie des gaz de
fission initialement piégés dans les joints de grains soit pro-
gressivement relachée vers les volumes vides contribuant
ainsi a la pressurisation du crayon.

Enfin, la tenue mécanique de la pastille repose intégralement
sur la stabilité mécanique des joints de grains. Or, il s’avére
difficile aujourd’hui de démontrer leur tenue a long terme, du

Fig. 88 (a) Micrographie d'un joint de grain aprés irradiation mettant
en évidence la présence de précipités solides a cette interface et (b)
micrographie en microscopie électronique a transmission mettant
en évidence la présence de nombreuses micro-bulles aux joints

de grains [1].
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fait de 'accumulation de bulles de gaz, de dégats d’irradiation
et de précipités solides dans ces zones (fig. 88). On est donc
amené a considérer qu’ils constituent un chemin privilégié de
transport du gaz ou de I'eau. Des recherches sont menées
actuellement pour approfondir ce point.

Evolution a long terme des gaines irradiées

Représentant la premiére barriere de confinement en entre-
posage, la gaine* du combustible est soumise a une
contrainte mécanique importante, du fait de la pression interne
des crayons. Si la température est suffisante, elle se déforme
progressivement et plastiquement par fluage. A long terme,
on ne peut exclure a prioriun risque de rupture, si cette défor-
mation devient trop importante et dépasse la résistance du
matériau qui est elle-méme susceptible d’évoluer au cours du
temps. En particulier, des études sont en cours pour élucider
l'influence que pourrait avoir lhydrogéne dissous dans la gaine
sur I'évolution de sa résistance mécanique, notamment en cas
d’orientation préférentielle radiale ou de microfissures (méca-
nisme de « Diffused hydrogen Cracking » DHC). Les études
en cours visent donc non seulement a établir des modéles de
déformation / rupture a long terme (modele de fluage, critére
de rupture) mais aussi a comprendre et modéliser I'évolution
des propriétés mécaniques.

T(C) A
400 420
350 400 /—\
250 250 /
20 20 mox
- >
1j 40j 1j 100 ans
Temps
o 0,06 Crayon MOX
3 = 420°C-400°C
g — 400 °C-350 °C
® 0057
c
S 0,041
< //5 Critére de rupture
= I
£ 0,047 ——
$
o
0,03 7
Déformation de fluage
0,02 7
0,01 T
0 20 40 60 80 100 120
Temps (années)

Fig. 89. Evaluation de la déformation et des marges a la rupture pour
un crayon MOX en entreposage en supposant un relachement initial
de gaz de fission tres pénalisant de 18 % (mais pas de relachement
additionnel).
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L'évolution dans le temps de la contrainte sur la gaine, compte
tenu des dégagements gazeux qui continuent pendant I'en-
treposage, a été calculée au CEA. Cette contrainte dépend
fortement du scénario de température pris en compte. La
figure 89 montre I'ordre de grandeur de la déformation de
gaine et les marges restantes par rapport a la rupture, pour
différents scénarios de température.

Malgré l'effort de R&D réalisé depuis plusieurs années et les
nombreux résultats acquis, ces études ne permettent pas,
aujourd’hui, de prédire avec certitude I'évolution de la gaine
sur des durées séculaires. C’est pourquoi on estime aujour-
d’hui qu’on ne peut raisonnablement garantir la tenue méca-
nique de la gaine au-dela de 100 ans et qu'il est donc peu rai-
sonnable de lui allouer une fonction de confinement au-dela
d’une telle période.

Evolution attendue du combustible
en stockage géologique profond

Contrairement a I'entreposage a sec de longue durée, le stoc-
kage géologique profond conduit inévitablement a la rupture
progressive des différentes enveloppes du colis (par corrosion,
essentiellement) et a I'arrivée de I'eau géologique au contact
du combustible. Grossiérement, le combustible évolue durant
cette premiere période de corrosion des enveloppes métal-
ligues a I'abri de toute altération par les eaux du site, de
maniére intrinséque comme en entreposage. Puis, dans une
seconde période, il s’altere en présence d’eau et relache pro-
gressivement autour du colis une partie des radionucléides
qu’il contient.

Evolution du combustible avant I'arrivée de I'eau

De maniére analogue a ce qui se produit en entreposage sec,
le combustible évolue de maniere intrinseque sous 'influence
de ses déséquilibres internes et des réactions de décrois-
sance radioactive. La principale différence avec I'entreposage
réside dans la durée plus importante qui conduit a la produc-
tion d’une quantité plus importante d’hélium, augmente le rela-
chement total par diffusion vers les joints de grains et entraine
'accumulation supplémentaire de dégats d’irradiation. De
méme, la déstabilisation mécanique potentielle des joints de
grains prend d’autant plus d'importance que la durée consi-
dérée augmente. C’est pourquoi on est amené a considérer
cette microstructure comme un chemin préférentiel de trans-
port de I'eau et de relachement des radionucléides.

Contrairement a I'entreposage, cette phase d’évolution n’est
pertinente que dans la mesure ou elle conditionne I'état du
combustible, lors de l'arrivée ultérieure de I'eau. Lenjeu prin-
cipal de ces études est donc de connaitre I'évolution au cours
du temps de la localisation des radionucléides et des surfaces
accessibles a I'eau, de maniére a étre capable de prédire leur
relachement ultérieur.
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Le relachement instantané de radionucléides,
lors de I’arrivée de I'eau

Leau, en arrivant au contact du combustible usé, solubilise
'ensemble des radionucléides présents dans les vides et sur
les surfaces du combustible. Il en résulte un relachement ins-
tantané de radionucléides appelé couramment « fraction
labile ». La quantité de radionucléides ainsi relachés dépend
donc de leur localisation qui est fonction de I'évolution intrin-
seque préalable, en particulier des processus de diffusion et
de déstabilisation des joints de grains. Un modele majorant de
diffusion sous auto-irradiation alpha a été développé au CEA
pour prédire I'évolution au cours du temps de la fraction labile
en fonction de la date d’arrivée de I'eau au contact du colis. On
considere ainsi que pour les produits de fission les plus
mobiles, environ 15 % de l'inventaire est directement dispo-
nible, lors de l'arrivée de I'eau a 10 000 ans (tableau ci-des-
sous) pour un combustible ayant un taux de combustion
moyen de 55 GWij/t. Cela correspond a la fraction de gaz de
fission présents dans les volumes libres, les joints de grains et
les pores du RIM en sortie de réacteur auquel on ajoute ce
qui a pu diffuser des grains vers les joints de grains (par
exemple, environ 5 % aprés 10 000 ans)

Fraction labile (%)

Radio- Immédiate-  pgfaillance conteneur aprés 1 000 ans
N ment aprés

nucléide  pjrradiation  1000ans  10000ans 100000 ans

Cc14 10 13 14 16

Cl 36 11 14 15 17

Se 79 11 14 15 17

1129 11 14 15 17

Cs 135 11 14 15 17

Evaluation de la fraction dite labile* de quelques radionucléides

a vie longue d’intérét : proportion de l'inventaire total

a considérer comme directement accessible a I'eau, en fonction

de la date d’'arrivée de I'eau dans le colis.

Altération du combustible en stockage
et relachement des radionucléides

LUO, est relativement stable en milieu géologique profond,
du fait du caractere réducteur du milieu (solubilité extréme-
ment faible ~10® mol.L"). Cependant, la radioactivité résiduelle
d’'un combustible usé (notamment, la radioactivité alpha pré-
pondérante a long terme) conduit & une dissociation des molé-
cules d’eau par radiolyse*, au niveau de l'interface combus-
tible/eau (fig. 90). Les oxydants ainsi produits oxydent la
surface du combustible (oxydation de U(IV) en U(VI)) et entrai-
nent sa dissolution et le relachement des radionucléides
occlus. La modélisation de ces phénomeénes est extrémement
complexe, dans la mesure ou les réactions radiolytiques sont
nombreuses (plus de 150 réactions dans les modéles couram-
ment utilisés), de cinétiques rapides mais variées et dépen-
dent largement de la chimie du milieu environnant. Des études

a, B,y H,0
/ Radiolyse de I'eau

Production de radicaux oxydants

e du combustible

Oxydation de la surface

Addition

Dissolution de la couche

de ligands aqueux altérée sous I'effet des
(H,0, HCOg-) espéces aqueuses et
: . lachement simultané
Dissolution ge 2 H
U(VI)(ag) + RN des radionucléides occlus

._/

“U03-2H,0(s)” + autres RN

Précipitation de phases
secondaires

Fig. 90. Mécanismes génériques d’altération d’un combustible
nucléaire usé en présence d’eau : (a) radiolyse de I'eau sous I'effet
des rayonnements o. 3 ou y, (b) oxydation de la surface du
combustible et transformation de U(IV) en U(VI), (c) dissolution de la
couche altérée sous I'effet des especes aqueuses et relachement
simultané des radionucléides occlus, (d) précipitation le cas échéant
de phases secondaires.

sont en cours pour préciser de maniere détaillée 'ensemble
de ces processus et comprendre ainsi la maniere dont les
matériaux d’environnement influencent I'altération du combus-
tible (couplage entre le colis et son environnement). Ainsi, les
équipes suédoises ont mis en évidence récemment le réle
majeur que semble jouer 'hydrogéne relaché par la corrosion
des conteneurs métalliques sur ces processus de corrosion.
Les résultats encore parcellaires disponibles dans la littéra-
ture semblent indiquer qu'il limiterait fortement I'altération du
combustible en supprimant les oxydants produits par radio-
lyse. De méme, il est probable qu’une partie des éléments
relachés par dissolution du combustible (uranium, actinides
mineurs et produits de fissions) précipitent pres du combus-
tible sous forme de nouveaux minéraux dits « secondaires ».
Si ces minéraux sont susceptibles de retenir une partie des
radionucléides présents dans le combustible, il est clair qu’ils
peuvent aussi contribuer au confinement du stockage.

On le voit donc, la phénoménologie de I'altération du combus-
tible en stockage géologique est complexe. La prédiction de
I’évolution a trés long terme nécessite, par conséquent, de
simplifier cette phénoménologie en ne retenant que les réac-
tions prépondérantes et les faits établis : on néglige ainsi I'ef-
fet de 'nydrogéne dont le role reste a préciser. Dans cet esprit,
le CEA a développé un modéle majorant pour décrire le rela-
chement des radionucléides par dissolution radiolytique. Ce
modeéle permet de prédire le taux d’altération maximal du com-
bustible en fonction du temps, en tenant compte de 'ensemble
des incertitudes actuelles.

84

Le comportement a long terme du combustible usé




Conclusion

En conclusion, bien que le combustible nucléaire usé soit
extrémement complexe, les mécanismes de son évolution a
long terme sont aujourd’hui clairement identifiés et étudiés.
Ces résultats sont aujourd’hui capitalisés dans des modéles
conservatifs d’évolution a long terme intégrant 'ensemble des
incertitudes et des méconnaissances actuelles qui permettent
d’envisager le devenir des combustibles en entreposage ou
en stockage. Les modéles de relachement en conditions de
stockage sont aujourd’hui utilisés par TANDRA* pour réaliser
ses calculs de performance et évaluations de sireté [2]. En
paralléle, le CEA continue a développer des recherches pour
affiner ses modéles en cherchant a modéliser au mieux la
phénoménologie complexe de la dissolution radiolytique et
diminuer ainsi les marges retenues, et en prenant mieux en
compte le couplage avec I'environnement, notamment autour
de l'effet de I'hydrogéne et le role des phases secondaires.
Enfin, un effort significatif est porté progressivement sur la
compréhension de I'évolution des joints de grains, de maniere
a étre capable d’appréhender et de prédire toute évolution
significative de la surface spécifique qui influence directement
le relachement des radionucléides en stockage.

Les butible: ires

En tout état de cause, les incertitudes sur le comportement a
long terme du combustible usé aménent a conclure a la
nécessité d’'une puissante barriére ouvragée dans tous les
concepts de stockage direct.

Le dégagement thermique important des combustibles usés
imposera également des précautions d’espacement entre les
conteneurs pour tous les concepts de stockage direct en
milieu géologique.

» Références

[1] THomas, L.E. (1991), Condensed-phase xenon and krypton in UO,
spent fuel. Fundamental Aspects of Inert Gases in Solids, Ed. S.E.
Donnelly and J.H. Evans, Plenum Press, New-York.

[2] Dossier 2005 de ’ANDRA.

Christophe Poinssot et Cécile FERRYy,
Département de physico-chimie

85






Combustible des réacteurs a eau bouillante

es réacteurs a eau bouillante (REB) représentent dans le
monde un quart des réacteurs a eau légéere (REP, REB,
VVER). lls sont implantés principalement aux Etats-Unis, au
Japon et en Europe. Les constructeurs sont General Electric,
Toshiba/Hitachi, AREVA-NP (ex Siemens), Westinghouse, et
le groupe BNFL (ex ABB). La France ne posséde aucun REB.
A noter cependant que le groupe AREVA fabrique et retraite
du combustible REB et que AREVA-NP est constructeur d’as-
semblages REB ATRIUM™. Dans ce contexte, les activités de
R&D du CEA sont mineures, par rapport a celles liées au
domaine du combustible REP.

Similitudes et différences
avec le combustible REP

Comme dans les REP, le combustible des REB est composé
de pastilles d’UO, fritté* insérées dans une gaine en
Zircaloy*. La hauteur de la colonne fissile est comparable
(3,7 m dans un des modeles les plus récents de réacteur a
eau bouillante, I« Advanced Boiling Water Reactor » [ABWR],
contre 4,2 m dans un REP type EPR). Le diameétre des
crayons (12,3 mm pour TABWR) est plus important que celui
des REP (9,5 mm). La tendance de conception des nouveaux
combustibles est de diminuer le diamétre des crayons. La
comparaison s’arréte la, car 'arrangement des crayons, la
répartition des enrichissements et 'empoisonnement sont
assez différents entre REP et REB (fig. 91).

Les réacteurs a eau pressurisée (REP) utilisent 'eau en tant
que réfrigérant et modérateur* neutronique sous forme mono-
phasique. La densité de puissance est de 100 kW/l & une pres-
sion de 15 MPa. La masse volumique de 'eau varie assez peu
par dilatation thermique a la traversée du cceur. Ainsi, 'arran-
gement du combustible se fait sous forme d’assemblages
ouverts. Une partie des emplacements comporte des tubes
guides pour l'insertion d’absorbants des neutrons par la par-
tie supérieure ; ils forment également le squelette de 'assem-
blage. Le fonctionnement en cycle indirect permet 'ajout
d’acide borique dans le circuit primaire pour le controle de la
réactivité, 'eau restant toujours sous forme liquide. D’autres
additifs permettent un contréle fin de I'équilibre chimique.

Dans les réacteurs a eau bouillante, le réfrigérant et modéra-
teur est sous forme diphasique. La densité de puissance et la
pression (50 kW/I et 7 MPa) sont deux fois plus faibles que
dans les REP. La densité du fluide varie de fagon trés impor-

Les bustible: léaires

Embout supérieur

Ressort
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combustible Crayon
combustible
Trou d’eau 0 (=] Trou d’eau
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ko
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Ressort

Embout inférieur

Fig. 91. Assemblage combustible pour réacteur a eau bouillante.

tante selon la cote axiale et la position radiale dans le coeur.
Cela oblige a arranger le combustible sous forme de canaux
pour éviter les écoulements transverses. Ainsi, on regroupe
les crayons combustibles dans des boitiers carrés en Zircaloy
(fig. 91). Un diaphragme est placé en entrée de boitier pour
ajuster le débit et stabiliser 'écoulement. A cause de I'ébulli-
tion de 'eau en coeur, il estimpossible d’avoir un contrdle sup-
plémentaire de la réactivité a I'aide d’un poison soluble.
Lantiréactivité est apportée par adjonction de poisons
consommables, en général gadolinium, dans quelques
crayons de 'assemblage et par des croix d’absorbant coulis-
sant entre les boitiers (fig. 92). Puisque la partie supérieure
de la cuve est encombrée par les séparateurs et les sécheurs,
lintroduction des croix en B,C se fait par le bas.

87




Poignée

Roulette

Centrage

Absorbants neutroniques

Manchon

Transition inférieure

Embout de couplage

Roulette

Fig. 92. Croix de contrdle pour réacteur & eau bouillante.

Le coeur de TABWR de General Electric est ainsi composé de
872 assemblages (pas des boftiers de 155 mm) en 8x8
crayons et contrdlé par 205 croix d’absorbants.

Zonage axial et radial

Larrangement du combustible en canaux thermalise fortement
les neutrons au niveau des lames d’eau, ce qui provoque des
augmentations locales de puissance en périphérie d’assem-
blage. Ces variations sont compensées en introduisant des
« trous d’eau » au sein de 'assemblage avec des options
variées selon les fabricants : suppression de 1 a 2 crayons
combustibles, canal central d’eau, forme de croix d’eau, etc.
Laction est renforcée en modulant I'enrichissement radial en
U 235 des crayons (jusqu’a 9 enrichissements différents selon
les fabricants) afin de limiter au mieux les pics de puissance
au cours du cycle. Lenrichissement moyen des crayons en
U 235 est de l'ordre de 4,5 %.

La seconde source d’hétérogénéité réside dans I'importante
variation axiale de densité de I'eau suite a son ébullition. Ainsi,
le combustible en pied d’assemblage baigne dans de I'eau
liquide, avec un effet modérateur important pour les neutrons.
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Par contre, en partie supérieure, le taux de vide atteint 70 %,
rendant ainsi le spectre épithermique*. Cela a des incidences
directes sur la consommation d’U 235, la production de
Pu 239 et le profil axial de puissance au cours du cycle. Ces
parametres sont ajustés au moyen d’un zonage axial en enri-
chissement d’U 235, et pour les combustibles récents, par 'uti-
lisation de quelques crayons de longueur réduite afin d’aug-
menter la proportion de modérateur en partie supérieure.

Taille du crayon et du boitier

Les REB présentent la particularité d’'une grande diversité de
conception selon les constructeurs des différents pays et des
évolutions au cours du temps. A partir des années 1970, les
boftiers étaient en 7 x7 crayons pour passer et se stabiliser a
10x 10 crayons. Ce changement s’est fait a taille de boitier
constant (130 mm de coté au pas de 155 mm) pour des rai-
sons d’interopérabilité, notamment dans les réacteurs euro-
péens, ce qui améne a utiliser des crayons plus fins, avec pour
conséquences une augmentation du rapport surface/volume
et un meilleur contréle des zonages d’enrichissement, d’em-
poisonnement et de gestion des trous d’eau.

Empoisonnement et controle
de réactivité

Le contrdle de réactivité se fait par insertion de croix d’absor-
bants neutroniques entre les assemblages et par les poisons*
consommables introduits dans une partie des crayons. Ces
derniers permettent donc de compenser la réactivité du com-
bustible en début de cycle. Les croix sont utilisées pour assu-
rer la marge d’antiréactivité, y compris pour le cas le plus
pénalisant : coeur neuf a froid. Elles sont utilisées, en fonction-
nement, en liaison avec la variation du débit de recirculation
ceeur pour ajuster la puissance du réacteur, sa marge de sta-
bilité et son profil axial de puissance. Ceci permet de définir
des stratégies de fonctionnement favorisant la formation de
Pu 239 a partir des captures U 238 en début de cycle dans la
partie supérieure, puis sa consommation en fin de cycle. C’est
ce fonctionnement qui permet d’accroitre de fagon significa-
tive le taux de combustion. Enfin, la prolongation de cycle peut
étre obtenue en diminuant la température d’entrée d’eau. Cet
artifice permet ainsi d’augmenter la proportion d’eau liquide
dans 'assemblage et donc de compenser la perte de réacti-
vité du combustible par une augmentation de la modération.

Particularités de la gaine

Lébullition nucléée étant un phénomene agressif pour la
gaine, méme pour des températures inférieures a 300 °C, on
utilise en REB un alliage de Zircaloy-2 différent de celui des
REP (Zircaloy-4). Le Zr-2 est un alliage de zirconium a 1,5 %
d’étain qui contient 0,35 % de Fe, Ni et Cr.

Combustible des réacteurs a eau bouillante



Pour limiter le nombre de défaillances dues a l'interaction pas-
tille-gaine, General Electric a proposé, en 1981, une gaine
avec une couche interne (« liner »), concept maintenant
retenu par la plupart des constructeurs. Il s’agit d’'une gaine
dont les 9/10 sont en Zircaloy-2 et le 1/10 interne en zirconium
pur ou faiblement allié avec du fer. Ce matériau mou est a I'in-
terface entre les aspérités de la pastille combustible et le
corps de la gaine en Zr-2. Cela peut limiter le nombre de
défaillances dues a l'interaction pastille-gaine, lors des transi-
toires de puissance.

Tendance en évolution
du combustible

Les constructeurs ceuvrent sur des projets de nouvelles archi-
tectures d’assemblage, dans le but d’accroitre le taux de com-
bustion, qui rattrape progressivement celui des REP, tout
comme les marges de fonctionnement, la disponibilité du réac-
teur et la gestion des ressources en combustible.

La tendance est, pour une taille de boitier identique, a I'aug-
mentation du nombre de crayons en diminuant leur diametre :
passage du 8x8 au 9x9 puis 10x 10 (fig. 93). Ainsi, la puis-
sance linéique du crayon peut étre diminuée. On dispose, par
ailleurs, de plus de degrés de libertés a la conception pour la
disposition des trous d’eau, 'empoisonnement des crayons,
la répartition des enrichissements en U 235. Cela ouvre la voie

a un meilleur contrdle des distributions de puissance et de la
consommation de I'uranium. Les marges de fonctionnement
sont augmentées. Associé a de meilleures performances neu-
troniques, une augmentation de I'enrichissement permet d’at-
teindre de hauts taux de combustion. Les assemblages frais,
mieux contrdlés, peuvent étre placés au centre pour une ges-
tion de coeur a faible fuite.

Lautre tendance est daugmenter aussi la taille du boitier dans
le but de limiter la durée des campagnes de manutention des
assemblages pendant les rechargements (assemblages
ATRIUM 12 du SWR1000 d’AREVA NP, projet ABWR-II de
Toshiba). Enfin, des études japonaises portent sur la possibi-
lité d’utiliser une chaudiere existante ou peu modifiée
(TABWR) pour des chargements 100 % MOX ou des cceurs a
haut taux de conversion (assemblages a pas triangulaire serré
pour durcir le spectre neutronique).
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es ressources en uranium bon marché sont limitées, et le
redémarrage du nucléaire actuellement observé dans le
monde les consomme rapidement. Méme en recyclant le com-
bustible usé pour économiser au maximum les ressources
naturelles, les systemes nucléaires de deuxieme ou de troi-
sieme génération ne sauraient étre durables, car ils n’exploi-
tent pas pleinement le potentiel énergétique des noyaux
lourds. En pratique, seuls les réacteurs régénérateurs a neu-
trons rapides sont capables de transformer efficacement les
noyaux fertiles* en noyaux fissiles*.

A titre d’exemple, pour obtenir une énergie électrique de
1 GW.an, il faut fissionner environ 1,4 tonnes de matiére. Pour
cela, un réacteur a eau ordinaire (REP) a besoin de 140
tonnes d’uranium naturel, alors qu’avec un systeme régénéra-
teur 1,4 tonnes de noyaux fertiles suffiraient. On voit que I'éco-
nomie de matiére premiére est significative !

Cependant, l'utilisation de neutrons rapides impose des
contraintes bien particulieres a la conception du réacteur et
du combustible. Certaines contraintes sont d’origine neutro-
nique. Les faibles sections efficaces* neutroniques en
spectre rapide doivent étre compensées par une forte concen-
tration de noyaux fissiles dans le coeur et par un fort flux neu-
tronique. La premiére contrainte impose une géométrie aussi
resserrée que possible pour les éléments combustible. A
cause de la seconde, il faut attendre des dommages d'irradia-
tion sur les matériaux de coeur et les structures, sous I'impor-
tant flux de neutrons rapides.

D’autres contraintes sont de nature technologique et technico-
économique. Les taux de combustion élevés sont nécessaires
a la valorisation des colts de fabrication et de traitement du
combustible. Linventaire en plutonium (et/ou en U 235) néces-
saire pour installer un gigawatt électrique de puissance
nucléaire doit étre minimisé, au moins durant la montée en
puissance du parc de réacteurs a neutrons rapides. Une telle
minimisation suppose a la fois une puissance spécifique éle-
vée en réacteur et un temps de cycle hors réacteur court.

Le type de réacteur rapide ainsi esquissé trouve une premiere
mise en ceuvre possible dans une filiére qui dispose déja d’'un
retour d’expérience, notamment en France : celle des réac-
teurs a neutrons rapides refroidis au sodium.

Les k léaires

Le combustible pour réacteurs
a neutrons rapides a métaux liquides

Afin de démontrer la compétitivité de la filiere des réacteurs a
neutrons rapide (RNR) par rapport aux réacteurs a eau légere,
les efforts de recherche se sont focalisés en permanence sur
I'obtention de taux de combustion élevés dans le but de
réduire le colt du cycle [1]. Parmi les matériaux combustibles
susceptibles de remplir cette mission, le combustible oxyde
mixte (UO, ; PuO,) s’est rapidement révélé comme le maté-
riau de référence et son développement a été la pierre angu-
laire des programmes conduits pendant trois décennies au
CEA [2], mais également a travers le monde.

Concernant la France, la plupart des résultats en conditions
nominales de fonctionnement émanent des programmes
expérimentaux et de surveillance réalisés dans RAPSODIE
(1967-1983) et dans le prototype industriel PHENIX (1973-...)
et SUPERPHENIX (1985-1998) [3]. De nombreux essais de
comportement en conditions incidentelles et accidentelles
ont été réalisés dans un cadre international pendant plus
de vingt-cing ans dans les réacteurs CABRI et SCARABEE
de Cadarache [4].

Le comportement du combustible oxyde des RNR se distingue
de celui des REP par ses conditions de fonctionnement plus
séveéres. La puissance spécifique élevée du combustible
(= 2 kW/cm? pour PHENIX), associée 4 la faible conductivité
thermique de I'oxyde mixte impliquent une température au
centre des pastilles combustibles souvent supérieure a
2 000 °C. De fait, la microstructure initiale subit une évolution
remarquable (fig. 94) marquée par une « restructuration » du
combustible dans sa partie centrale provoquée par une migra-
tion vers le centre de la porosité de fabrication et par la « gué-
rison » des fissures, avec la formation concomitante de grains
colonnaires et d’'une cavité centrale. Cette restructuration s’ac-
compagne d’une redistribution notable de la concentration en
plutonium avec une augmentation au centre.

Une grande partie des gaz de fission formés est relachée dans
le volume libre de l'aiguille combustible (les taux peuvent
atteindre 90 % de la production) [fig. 95], ce qui constitue une
grosse différence entre les combustibles REP et les combus-
tibles RNR. Cependant, dans les seconds, on n’a jamais cher-
ché a retenir les gaz de fission dans la céramique, et seule la
partie externe de la pastille en retient une partie. Ce fort rela-
chement des gaz de fission ne constitue pas un probleme en
soi, comme pour le combustible des REP, car cet état de fait
est pris en compte dés le dimensionnement avec la présence
dans l'aiguille de grands volumes d’expansion : 2,7 m d’aiguille
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Fig. 94. Coupe métallographique transversale au plan de flux
maximal d’une aiguille combustible PHENIX montrant

la restructuration importante du combustible — Combustible :
(Up g Pug »)O,, Gaine : acier 15-15 Tie, taux de combustion max. :
13,3 % FIMA (125 GWj/tM), Dose max. : 115 dpa.

pour 1 m de colonne fissile. A forts taux de combustion (> 8 %
FIMA*), les produits de fission (PF) volatils (Cs, |, Te) ou méme
métalliques (Mo) sont partiellement relachés hors du combus-
tible et finissent par constituer un joint oxyde gaine (JOG) entre
la périphérie de la pastille et la gaine.

La migration radiale et axiale [5] de certains PF : Te, | asso-
ciée a une augmentation avec le taux de combustion du poten-
tiel d’'oxygene du combustible conduit de maniere stochas-
tigue a l'apparition d’'une corrosion interne de la gaine
localisée dans le tiers supérieur de la colonne fissile (fig. 96).

Fraction de gaz relachée (%)

6

Taux de combustion moyen aiguille (% FIMA)

9 12 15

Fig. 95. Evolution en fonction du taux de combustion du taux de
relachement des gaz de fission d’aiguilles combustibles provenant
d’assemblages standards et expérimentaux irradiées dans PHENIX.
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Fig. 96. Exemple d’une trés importante corrosion interne de la gaine
(~ 40% de I'épaisseur initiale) pour un élément combustible
expérimental PHENIX & gaine en acier 15-15 Ti ¢ irradié & un taux
de combustion élevé (16,9 % FIMA), correspondant & une dose de
155 dpa.

Ce phénomene est considéré comme un des facteurs limitants
pour I'atteinte de taux de combustion élevés (15 % FIMA). Des
remedes tels que I'utilisation de pieéges chimiques dans I'oxyde
ou le recours a une couche protectrice de la paroi interne de
la gaine peuvent différer la corrosion.

Un autre inconvénient majeur de I'oxyde est sa non-compati-
bilité avec le sodium. Néanmoins, de nombreuses études hors
pile ainsi que le retour d’expérience de ruptures naturelles de
gaine dans RAPSODIE et PHENIX ont permis de cerner les
conditions thermiques, physico-chimiques et mécaniques
d’évolution du défaut initial en rupture de gaine ouverte et ainsi
de proposer une gestion adéquate par I'exploitant des assem-
blages défaillants.

Si 'oxyde mixte a prouvé son comportement satisfaisant jus-
qu’a des taux de combustion trés élevés (> 15% FIMA) ainsi
que pour les différentes étapes du cycle : fabrication, entrepo-
sage et retraitement, ses principaux inconvénients : faible den-
sité en atomes lourds et mauvaise compatibilité avec le
sodium ont conduit les équipes du CEA a s’intéresser a des
combustibles « avancés » tels que des combustibles métal-
liques ou les carbures et nitrures [6].

Ces deux derniers combustibles réfractaires présentent les
avantages d’une densité plus élevée en atomes lourds per-
mettant un gain de régénération interne plus élevé (allonge-
ment de cycle et production accrue de Pu) et d’'une compati-
bilité totale avec le sodium, évitant ainsi des arréts intempestifs
du réacteur pour décharger un assemblage ayant subi une
rupture de gaine [1].

Le combustible pour réacteurs a neutrons rapides a métaux liquides




Ces combustibles présentent aussi I'intérét d’'une conductivité
thermique meilleure que celle de I'oxyde, autorisant des tem-
pératures de fonctionnement plus basses permettant, au
besoin, d’accroitre les puissances linéiques de fonctionne-
ment, tout en regagnant des marges significatives par rapport
au risque de fusion a cceur des pastilles. Cependant, ces com-
bustibles dits « froids » manifestent un gonflement 2 a 3 fois
supérieur a I'oxyde ; en outre, le relachement des gaz de fis-
sion, quoique restant inférieur a celui de I'oxyde, peut tout de
méme devenir significatif ( > 50 %) pour des taux de combus-
tion importants (10 % FIMA). La forte vitesse de gonflement
associée a une viscoplasticité moindre de ces combustibles
(un facteur 10 par rapport & I'oxyde), engendre une interac-
tion mécanique forte entre combustible et gaine, une fois le
jeu de fabrication rattrapé. Lexpérience acquise indique qu'’il
est impératif de réduire a la fabrication leur densité de rem-
plissage® (Dg < 75 %D+y,) pour espérer viser sans trop de
risque de rupture de gaine les mémes taux de combustion que
I'oxyde. En comparaison de I'énorme expérience accumulée
avec le combustible oxyde, le carbure, et plus encore le nitrure,
laissent aujourd’hui beaucoup de questions sans réponse sur
leur réel potentiel comme combustible des RNR sodium. Une
nouvelle phase de réflexion et d’expérimentation devra étre
entreprise pour évaluer non seulement I'aptitude de ces com-
bustibles a atteindre des taux de combustion élevées en condi-
tions nominales, mais également les avantages potentiels (ou
les inconvénients) de leur comportement en conditions acci-
dentelles, ainsi que 'ensemble des problemes du cycle asso-
ciés a leur mise en ceuvre. En particulier, ces combustibles
sont-ils ou non mieux a méme de recycler les actinides
mineurs ?

Concernant le combustible métallique, aprés les tentatives
décevantes des années 50-60, seuls les Américains de
I’Argonne National Laboratory ont poursuivi une R&D signifi-
cative jusqu’au début des années 90. De nombreuses études
d’alliages combustibles leur ont permis d’obtenir in fine, avec
des alliages du type U-Pu-Zr, des performances comparables
en termes de taux de combustion au combustible oxyde. De
plus, cette expérimentation repose sur une base conséquente
d’environ 150 000 aiguilles irradiées dans le réacteur EBR II.
Bien entendu, ce combustible présente aussi des inconvé-
nients dont les deux principaux sont un risque de réaction chi-
mique avec la gaine, au-dessus de 600 °C (formation poten-
tielle d’'un eutectique), ce qui impose de réduire de fait la
température maximale admissible du caloporteur en fonction-
nement nominal et, par voie de conséquence, le rendement
du réacteur, ainsi qu’un cycle du combustible par procédé
électrochimique, jugé par les américains non proliférant avec
intégration sur site, mais dont la démonstration a I'échelle
industrielle (recyclage du Pu et des actinides mineurs, gestion
des déchets) reste a faire...

2. La densité de remplissage d’une aiguille combustible est égale au rap-
port : section pastille combustible sur section interne gaine que multiplie
la densité du combustible, exprimée en % de sa densité théorique.
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Dégats d’irradiation par les neutrons rapides
dans les matériaux de structure

Dégats induits dans les métaux
par les neutrons rapides

Comme souligné au chapitre précédent, I'obtention de taux
de combustion* élevés passe par un temps de séjour dans
le coeur du RNR de plusieurs années soumettant de la sorte
les matériaux de structure de 'assemblage, tube de gaine des
aiguilles combustibles et boitier hexagonal des assemblages
a de tres fortes fluences* de neutrons rapides® (quelques
10% n/m2)*.

Ce flux tres élevé rencontré dans le cceur des RNR refroidis
au sodium (quelques 10™ n/[m?.s]) est la principale source de
dommages créés dans les gaines et les tubes hexagonaux
(TH) qui rassemblent et enferment les aiguilles des assem-
blages combustibles [1].

Sous l'action des neutrons rapides, les noyaux sont éjectés
de leur site d’équilibre et engendrent par collision le déplace-
ment de nombreux noyaux, créant ainsi une cascade de
déplacements ; il en résulte des échanges d’atomes entre
sites du réseau cristallin mais également la création de
défauts ponctuels* de type paires de Frenkel constituées de
lacunes et atomes en position interstitielle en nombre égal. De
plus, certains éléments peuvent capturer des neutrons et don-
ner lieu a des réactions nucléaires. Ainsi, les réactions (n, o)
et (n, p) conduisent a la formation respectivement d’hélium et
d’hydrogéne qui vont, soit en précipitant pour former des
bulles, soit en modifiant la composition chimique du matériau,
changer ses propriétés au cours de lirradiation.

Les paires de Frenkel* créées ne restent pas stables ; des
recombinaisons immédiates ou différées se produisent. Les
défauts intrinséques du matériau (dislocations, joints de
grains, porosité) jouent, sur ce point, un réle important ; inter-
stitiels comme lacunes peuvent s’y éliminer. Lélimination des
défauts ponctuels sur ces « puits » modifie dans le temps la
microstructure du matériau : évolution du réseau de disloca-
tion, migration des joints de grains. Par ailleurs, ces défauts
ponctuels peuvent s’agglomérer en amas : la coalescence
d’interstitiels* crée des boucles de dislocation*, tandis que

3. Sont considérés comme neutrons rapides les neutrons dont I'énergie
est supérieure a 0,1 MeV.

4. Des codes basés sur le modele des collisions binaires ont permis d’éta-
blir un coefficient d’efficacité de déplacement en prenant en compte les
effets de réseau. lls sont a I'origine de l'unité de dommage la plus utili-
sée : le dpa (pour I'acier : 1 dpa = 2 10* n/m? E > 0,1 MeV). Suivant le
spectre neutronique du réacteur, cette correspondance entre dpa et
fluence neutronique varie.

Les k ibl ires

la coalescence de lacunes* peut soit conduire a des boucles,
soit initier une cavité. Ce dernier processus de germination et
croissance des cavités conduit a une augmentation de volume
cumulative du matériau bien supérieure a la valeur de satura-
tion due aux défauts isolés.

La température d’irradiation a une implication déterminante
sur 'ensemble de ces phénomeénes. Les basses températures
(< 0,3T;, ou T; est la température de fusion de la gaine) favo-
risent la sursaturation des défauts dans le matériau et un gon-
flement a saturation ne dépassant pas 1 %. Les températures
moyennes (entre 0,4 et 0,5 T;)°* favorisent les processus de
germination et de croissance des cavités, donc un gonflement
du matériau. Les hautes températures (> 0,6 T;) conduisent &
un recuit permanent des défauts ponctuels créés par les neu-
trons rapides.

Ce phénomene de gonflement des aciers par germination et
croissance de cavité a été clairement mis en évidence par
microscopie électronique en transmission en 1967 sur les
gaines des éléments combustibles du réacteur DFR (Grande
Bretagne) [2]. Des observations similaires ont été faites
presque simultanément aux Etats-Unis (EBR-II) et en France
(RAPSODIE). Compte tenu des conséquences du gonflement
en termes de durée de vie des assemblages, d'importants pro-
grammes de R&D ont alors été lancés pour mieux appréhen-
der les mécanismes et proposer des solutions.

Quels matériaux utiliser ?

Au CEA, durant les trente derniéres années, les études se
sont focalisées sur trois grandes familles de matériaux compa-
tibles avec le combustible oxyde et le sodium : Les aciers aus-
ténitiques basés sur la nuance AISI 316, les alliages de nickel
de la famille des Inconels et les aciers ferritiques-martensi-
tiques au chrome-molybdéne [3, 4].

Le premier acier utilisé dans RAPSODIE, puis pour la pre-
miére charge de PHENIX, pour les TH et les gaines, a été
I'acier 316 a I'état hypertrempé qui a permis d’atteindre des
doses de l'ordre de 50 dpa*. A cette dose, le gonflement volu-
mique dépasse 10 %, ce qui estincompatible avec les criteres
fonctionnels de I'assemblage. Il convenait de trouver une
parade a I'instabilité métallurgique des aciers austénitiques
entre 500 et 600 °C. La premiére évolution a été un écrouis-

5. Soit 500 a 600 °C pour un acier inoxydable austénitique de type
AISI 316.
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sage des tubes avant utilisation d’environ 15 a 20 %.
Laugmentation de la densité de dislocations par ce traitement
mécanique favorisait I'élimination des défauts ponctuels et
augmentait quelque peu la dose d’incubation du gonflement.
Malgré tout, un gonflement & haute température (~ 600 °C)
subsistait. La présence d’éléments d’addition, en faible concen-
tration (< 1 %), modifie la mobilité des défauts ponctuels, du
fait de l'interaction attractive ou répulsive entre impureté et
défaut ponctuel. Parmi les éléments d’addition bénéfiques, le
choix du titane associé a une optimisation du rapport Ti/Si s’est
imposé et a amélioré la résistance au gonflement dans tout le
domaine de fonctionnement des gaines et TH, sans entrainer
de fragilisation rédhibitoire du matériau. La nuance « 316 Ti
écroui » a permis d’atteindre des doses de 'ordre de 90 a
100 dpa. Mais pour obtenir ces bons résultats, il faut que ces
éléments d’addition conservent toute leur efficacité ; pour cela,
ils doivent se présenter sous la forme d’une fine précipitation
qui ne peut étre obtenue que par des traitements thermomé-
caniques bien contrélés durant toutes les phases de fabrica-
tion, depuis I'aciériste jusqu’au tubiste. Des spécifications pré-
cises ont di étre rédigées pour parvenir a un produit
reproductible a I'échelle industrielle.

En jouant aussi sur les éléments d’addition majeurs de I'acier
(Ni et Cr), on est passé a la nuance « 15-15 Ti écroui », plus
riche en nickel et plus pauvre en chrome que I'acier 316 qui est
ainsi devenue la référence frangaise pour le matériau de
gaine. Des recherches réalisées sur cette nuance est née une
spécification optimisée pour le projet européen de RNR : EFR,
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Fig. 97. Réduction a taux de combustion constant de la déformation
diamétrale maximale des gaines des assemblages combustibles
irradiés dans PHENIX grace aux améliorations métallurgiques
apportées aux aciers inoxydables austénitiques — Comparaison
avec l'acier ferrito-martensitique EM12.

dénommée « Austenitic Improved Material » nuance 1
(AIM1) ; elle équipe actuellement les aiguilles de la derniére
campagne de fabrication pour PHENIX et est apte & atteindre
une dose maximale de 130 dpa. La figure 97 illustre cette évo-
lution de la résistance au gonflement des gaines en acier aus-
ténitique des aiguilles PHENIX.

La deuxieme classe de matériaux est celle des alliages de nic-
kel. Des essais d'irradiation systématiques réalisés dans les
années 60 ont montré le réle important du nickel sur la résis-
tance au gonflement ; le CEA comme ses homologues aux
Etats-Unis et en Grande-Bretagne a ainsi étudié différents
alliages parmi lesquels I'Inconel 706 et le Nimonic PE16. Si
les irradiations ont bien confirmé le faible gonflement de cette
famille d’alliages pour des doses supérieures a 120 dpa, elles
ont aussi mis en évidence une forte tendance a la fragilisation
a l'état irradié ; la fragilité excessive de I'lnconel 706 par pré-
cipitation de phase n aux joints de grains induite par l'irradia-
tion a provoqué des ruptures de gaine trés étendues sur des
aiguilles combustibles soumises a une interaction mécanique
combustible gaine, lors d’'une remontée a puissance nominale
du réacteur ; cet état de fait a conduit le CEA a abandonner les
études sur ces matériaux, seule la Grande-Bretagne a persé-
véré avec des nuances optimisées du PE16.

La structure cubique centrée de la classe des aciers ferri-
tiqgues-martensitiques leur confére une grande stabilité struc-
turale sous irradiation et une bonne résistance au gonflement.
Cependant, leur tenue en fluage thermique inférieure a celle
des aciers austénitiques s’accommode mal de leur utilisation
comme matériau de gaine mais convient bien pour le TH dont
la température maximale de fonctionnement reste inférieure
a 600 °C. Comme attendu, de faibles gonflements (1 a 3 %)
selon la composition et I'état structural des aciers ont été
observés jusqu’a 150 dpa. Lacier EM10 (9Cr-1Mo) s’est
révélé le plus stable sur tout le domaine de température d'ir-
radiation et I'acier EM12 (9Cr-2Mo-Nb-V), utilisé pour les
gaines, le plus résistant au fluage thermique. Une attention
particuliere a été portée sur I'évolution sous irradiation de la
température de transition ductile fragile (TTDF) caractéristique
de ces matériaux ferritiques. Contrairement a la nuance F17
(17 %Cr) qui voit sa TTDF atteindre 250 °C sous irradiation,
température incompatible avec les opérations de manutention
des assemblages, 'EM10 conserve une TTDF inférieure a la
température ambiante jusqu’a 100 dpa (fig. 98).

Le point faible des aciers ferritiques-martensitiques reste leur
tenue mécanique a haute température. Pour les utiliser
comme matériau de gaine pour les tres fortes doses (200 dpa)
visées pour les RNR de 4¢ génération, un renforcement de la
microstructure par une microdispersion de phase durcissante
tels que des nano-précipités d’oxydes a été étudiée. Des pre-
miéres nuances d’alliages ODS (Oxide Dispersion
Strengthened), sur la base d’un acier ferritique a 13 %Cr
contenant des nano-précipités d’oxydes de titane ou d’yttrium,
ont été irradiés dans PHENIX comme gaine d’aiguilles
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Fig. 98. Evolution de la température de transition ductile/fragile d’aciers
ferritiques martensitiques : nuances F17, EM10 et EM12, utilisés
comme matériau de tube hexagonal (TH) d’assemblages RNR.

combustibles dans les années 80, en collaboration avec
Belgonucléaire. Si les examens ont confirmé leur bonne sta-
bilit¢ dimensionnelle autour de 80 dpa, ils ont aussi révélé une
fragilisation intolérable induite par la précipitation d’'une phase
fragilisante. Néanmoins, les études sur des ODS de types
martensitique (9 % Cr) et ferritique (> 12 % Cr) continuent
d’étre menées aujourd’hui au CEA avec, en particulier, une
collaboration bilatérale avec le Japon (JAEA) pour disposer,

in fine, d’'un matériau de gaine a trés hautes performances.
Cependant, la mise au point de ces nouveaux ODS sera
longue avant de parvenir a un matériau industrialisable.

En conclusion, les améliorations constantes apportées aux
aciers austénitiques et le recours a certains aciers martensi-
tiques pour le TH expliquent 'augmentation des performances
des assemblages, tout au long de ces trente dernieres années
d’exploitation du réacteur PHENIX (fig. 99), en termes de taux
de combustion et de dose.

De plus, les études sur les matériaux ont été accompagnées
d’une analyse des regles de dimensionnement des matériaux
de structure dans cet environnement hostile qu’est le coeur
d’un RNR. La méthodologie RAMSES Il [5], basée sur le stan-
dard RCC-MR et prenant en compte les spécificités des maté-
riaux irradiés (dommages, fragilisation, modes de rupture)
avait ainsi été proposée par le CEA dans un cadre européen
pour I'ex-projet de réacteur rapide au sodium EFR et pourra
étre appliquée au dimensionnement des assemblages du pro-
totype de RNR de 4° génération.
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Combustibles et cibles pour la transmutation en RNR

n des axes de recherche du CEA sur la gestion des
déchets de haute activité a vie longue (essentiellement les
actinides mineurs : neptunium, américium et curium, ainsi que
certains produits de fission comme le technétium) consiste en
I’étude de leur transmutation, c’est-a-dire leur transformation,
sous un flux de neutrons, en éléments non radioactifs ou a
durée de vie beaucoup plus courte.

La transmutation d’'un radionucléide par les neutrons peut se
réaliser soit par réaction de fission, soit par réaction de capture
neutronique. Dans le cas d’une disparition par fission, le noyau
atomique est transformé en produits de fission, majoritairement
a vie courte (inférieure a cinquante ans). Dans le cas d’une dis-
parition par capture, le noyau est transformé en un autre radio-
nucléide, ne permettant pas nécessairement une réduction
significative de la radiotoxicité a moyen ou long terme. Pour
une transmutation efficace, on cherche donc naturellement a
favoriser les réactions de fission plutét que celles de capture.

Les RNR : des réacteurs capables
de transmuter efficacement
les actinides

Le spectre rapide des RNR offre de meilleures conditions pour
une transmutation par fission que le spectre thermique des
REP. Le tableau ci-dessous donne, pour chaque radionucléide
a transmuter, les sections efficaces* moyennes de capture
oc et de fission of , ainsi que le rapport a de ces sections, pour
trois spectres neutroniques caractéristiques : un spectre REP
avec combustible UOX, un spectre REP avec combustible
MOX et un spectre RNR avec un combustible MOX. Le rap-
port oc/of est un indicateur des probabilités de disparition par
capture (section oc) plutdt que par fission (section of) a la pre-

miére interaction neutronique. On voit qu’il est réduit d'un fac-
teur 5 au moins pour la majorité des radionucléides, quand on
passe du spectre de neutrons d’'un REP (thermique ou épi-
thermique) a celui du RNR.

Recyclage : homogéne
ou hétérogéne ?

Différentes méthodes de transmutation en RNR sont actuelle-
ment étudiées. Pour les actinides mineurs, deux modes de
transmutation existent, chacun avec ses avantages et ses
inconvénients. Le premier consiste a diluer les actinides
mineurs dans le combustible standard des RNR. La transmu-
tation a lieu au sein du combustible : c’est le mode homogeéne.
On profite, dans ce cas, de la grande similitude cristalline qui
existe entre les différents oxydes d’actinides (structure cubique
de type fluorine) et de leur mutuelle solubilité. Pour minimiser
'impact de l'introduction des actinides mineurs sur les para-
métres de sireté du RNR, la teneur en actinides mineurs dans
le combustible reste relativement faible (moins de 5 % des
atomes lourds). Dans ces conditions, on n’attend pas d’évolu-
tion significative des performances du combustible, dont les
propriétés thermo-mécaniques restent trés proches de celles
du combustible standard. Lexpérience d’irradiation SUPER-
FACT dans Phénix [1] en est une bonne démonstration
(fig. 100). Limpact est toutefois beaucoup plus important sur
les usines de fabrication du combustible. Les fortes émission
neutronique et puissance thermique de 'américium, et surtout
du curium, engendrent des contraintes supplémentaires d’ex-
position pour le personnel, de criticité* ou de nouveaux
risques liés au dégagement thermique. La fabrication doit se
concevoir en cellules blindées avec télémanipulateurs, ce qui
nécessite de repenser les procédés (compacité des installa-

Sections efficaces (exprimées en barns*) des radionucléides a transmuter

Isotope Réacteur a neutrons lents Réacteur a neutrons épithermiques* Réacteurs a neutrons rapides
(REP-UOX) (REP - MOX) (RNR)
of oc a = oc/ of of oc a = oc/ of of oc a = oc/ of

Np 237 0,52 33 63 0,6 18 30 0,32 1,7 5,3

Am 241 1,1 110 100 0,8 35,6 445 0,27 2,0 7,4

Am 243 0,44 49 111 0,5 31,7 63,4 0,21 1,8 8,6

Cm 244 1,0 16 16 1 13,1 13,1 0,42 0,6 1,4

Cm 245 116 17 0,15 33,9 54 0,2 5,1 0,9 0,18

Tc 99 - 9 - - - - = 0,5 =

Les k ibl léaires CH} 99




Fig. 100. Combustible de I'expérience SUPERFACT aprées
irradiation. Le combustible contenant 2 % d’américium (a gauche)
a subi une restructuration typique d’'un combustible RNR standard,
alors que le combustible contenant 20 % d’américium présente

un gonflement important lié a la création d’'un nombre élevé

de bulles d’hélium, produit de la décroissance alpha du curium 242,
lui-méme formé par capture neutronique de 'américium 241.

tions, robustesse et simplicité des procédés, gestion intégrée
des déchets et rebuts) afin de les adapter a une manipulation
et une maintenance plus lourdes et délicates et minimiser le
surco(t économique qui en résulte.

La seconde méthode, appelée recyclage hétérogene,
consiste, au contraire, a séparer la gestion des actinides
mineurs de celle du plutonium et de 'uranium. Le combustible
standard et, par conséquent, les usines de fabrication, ne sont
pas affectés par la gestion des actinides mineurs. Ces der-
niers sont concentrés dans des assemblages spécifiques du
coeur du réacteur, appelés « cibles », et sont fabriqués voire
retraités dans des usines dédiées. Le flux de métal lourd (acti-
nides) dans les usines est ainsi limité aux seuls flux d’actinides
mineurs, ce qui permet de concevoir des usines plus com-
pactes et mieux adaptées aux problémes technologiques liés
a la manipulation de 'américium et du curium. A contrario, un
gros effort de R&D est nécessaire pour concevoir ces nou-
veaux objets et les qualifier au méme niveau que le combus-
tible standard.

Les études réalisées en France sur la gestion des déchets
radioactifs a vie longue ont fait une place prépondérante aux
cibles composites [2]. Les actinides mineurs, toujours sous
leur forme oxyde, la plus stable et la plus facile a manipuler,
sont mélangés a une matrice inerte, du point de vue neutro-
nique, mis en forme et frittés sous forme de pastilles (fig. 101),
comme pour un combustible standard. Loptimisation du com-
posite est une étape longue, requérant des essais d’élabora-
tion et de compatibilité des matériaux, des mesures de pro-
priétés, des tests en réacteur destinés a maitriser et mieux
comprendre son comportement sous irradiation. Pour ne citer
que les phénomenes ayant un impact significatif sur le dimen-
sionnement des cibles et leur performance, on notera :

1. La forte production d’hélium,
produit de la décroissance alpha
du curium 242, pouvant engen-
drer un fort gonflement s’il reste
occlus dans la matériau, ou une
pression additionnelle de gaz
dans le plenum* s’il est relaché ;

2. ’endommagement de la
matrice par les neutrons rapides,
le recul des fragments de fission
et les particules alpha produites
par les réactions nucléaires de
décroissance, d’ou une modifica-
tion des propriétés du combus-
tible, notamment une forte dégra-
dation des propriétés thermiques ;

3. l'interaction chimique combustible/gaine ;
4. l'interaction mécanique combustible/gaine.

Aprés avoir exploré une large palette de matériaux pouvant
jouer potentiellement le réle de matrice inerte, telles que des
nitrures (ZrN, TiN) ou des métaux réfractaires (Mo, Cr), on
oriente aujourd’hui le choix des matrices inertes vers des
matériaux oxydes, a structure cubique, comme le spinelle, la
magnésie, le YAG ou la zircone stabilisée a I'Yttrium, offrant
globalement des propriétés thermo-mécaniques et chimiques
et un comportement sous irradiation acceptables. Les compo-
sés d’actinides, quant a eux, évoluent vers des solutions
solides cubiques complexes, telles que (An,Zr,Y)O,_, ou
Am,ZrO-, présentant potentiellement une meilleure stabilité
sous irradiation et un moindre pouvoir corrodant que les
dioxydes simples de structure fluorine. Enfin, la microstructure
du composite a « macro-masses » pour laquelle les compo-
sés d’actinides mineurs sont répartis de fagon homogeéne

Fig. 101. pastille de combustible standard (a) et de combustible
composite (b) pour la transmutation. Le combustible composite est
ici composé d’une matrice inerte de spinelle (en blanc) et de macro-
masses de composé d’oxyde d’actinides (en noir).
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Fig. 102. Microstructures comparées d’un combustible composite a
« macro-masses » (a) et « micro-dispersé » (b). La matrice inerte
(en gris) du composite & macro-masse subit un moindre
endommagement par les fragments de fission. La zone
d’endommagement est localisée sur une dizaine de microns
seulement en périphérie des microspheres, alors qu’elle recouvre
ensemble de la matrice pour le composite microdispersé.

dans la matrice inerte sous forme de microspheres d’'une cen-
taine de microns environ permet de limiter les dégats d'irra-
diation de la matrice a quelques microns autour des micro-
spheres (fig. 102).

Le comportement sous irradiation de ces différentes matrices
a d’abord fait I'objet d’études par des irradiations aux ions et
aux neutrons. Le comportement en réacteur de ces cibles est
ensuite étudié par plusieurs irradiations expérimentales a
Phénix ou dans des réacteurs thermiques expérimentaux, ce
qui a permis d’identifier et d’observer les principaux phéno-
menes intervenant en pile dans ces cibles, notamment le com-
portement des produits de fission et de I'hélium et les interac-
tions entre le composé d’actinide et la matrice inerte, en
fonction des matériaux utilisés, des quantités d’actinides conte-
nues, de la gamme de température dans laquelle on le fait
fonctionner, et du taux de combustion ou de transmutation visé.

Ce programme se poursuit ; on attend de ces structures opti-
misées une bonne stabilité dimensionnelle, méme sur de trés
longues durées d'irradiation, ce qui permettrait d’envisager
des taux de transmutation trés élevés, supérieurs a 90-95 %.
Dans ces conditions, on pourrait imaginer un stockage défini-
tif des cibles brllées directement en sortie de réacteurs et évi-
ter leur multirecyclage. Le cycle des cibles en serait grande-
ment simplifié.

Les

Dans le cadre de la nouvelle loi du 26 juin 2006 sur les
déchets nucléaires, les études s’orientent désormais vers le
recyclage homogeéne des actinides mineurs dans les RNR du
futur & caloporteur gaz ou sodium, mais avec un combustible
nourricier qui, suivant les types de réacteur, pourrait étre un
oxyde, un carbure ou un nitrure d’actinides, ces deux derniers
présentant une meilleure densité en atomes lourds que le
combustible standard MOX.

En paralléle, de nouvelles cibles sur support d’oxyde d’ura-
nium plutét que de matrice inerte sont également a I'étude.
Ces cibles, placées dans la couverture fertile du réacteur, per-
mettraient a la fois la transmutation des actinides et un bon
contrdle de la physique du coeur, tout en réduisant les risques
de prolifération.

» Références

[1] J.-F. BaBeLOT ET N. CHAUVIN, « Joint CEA/ITU synthesis report of
the experiment SUPERFACT 1 », rapport JRC-ITU-TN-99/03, 1999.

[2] Les déchets radioactifs & haute activité et a vie longue — Recherche
et résultats : Axe 1 — Séparation et transmutation des radionucléides
a vie longue (dossier final décembre 2005 diffusé en mars 2006 par
DEN/DDIN/DPRGD).

Sylvie PiLLON,
Département d’études des combustibles
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Le combustible a particules

e concept de combustible a particules remonte a la fin des
années 1950. On envisageait alors, pour les réacteurs a neu-
trons thermiques et parallelement aux études sur les réacteurs
a Uranium Naturel Graphite Gaz (UNGG) ou Magnox, en
Angleterre, d’étudier un combustible formé d’uranium finement
dispersé dans une matrice conductrice de graphite, notam-
ment, pour améliorer les échanges entre le caloporteur
gazeux et le combustible. Le concept a ensuite évolué vers
des systemes de réacteur a caloporteur gazeux plus chaud.

De Pidée initiale au concept
de particule TRISO avancée

Les concepts de combustibles a particules dispersées et les
procédés de fabrication associés ont ensuite notablement évo-
lué suivant les projets de réacteurs. La grande innovation sui-
vante a été d’enrober les particules de matiere fissile ou fer-
tile, de taille millimétrique, de deux couches de carbone
obtenues par pyrolyse d’un précurseur carboné a haute tem-
pérature : la premiére, poreuse, destinée a servir de plénum*
pour les gaz de fission, la seconde, dense, destinée a assu-
rer le confinement de la particule combustible (particule BISO,
fig. 103).

Afin d’améliorer I'étanchéité des particules contenant la
matiere fissile, le concept de particules TRISO a ensuite été
développé. Cette particule est formée de trois couches de

ThO, noyau

pyrocarbone

Tampon

externe

Fig. 103. Fractographie d’une particule ThO, BISO.

Les k léaires

UO, noyau

Tampon

Pyrocarbone
interne

SiC

Pyrocarbone
externe

100 pm

Fig. 104. Fractographie d’une particule UO,-TRISO-SiC.

pyrocarbone isotrope (d’ou le nom de particules TRISO) dont
deux prennent en sandwich un matériau céramique permet-
tant d’assurer une meilleure étanchéité a la particule. Le maté-
riau alors retenu, qui a fait ses preuves depuis, est le carbure
de silicium SiC : la particule HTR-TRISO-SIC était née
(fig. 104). En termes de comportement en réacteur, qui est
décrit, par ailleurs, dans cette méme monographie (voir cha-
pitre « Comportement sous irradiation des combustibles a par-
ticules »), cette particule TRISO, fruit de nombreuses années
de recherche, est une invention géniale, notamment parce
que:

* Le concept de combustible dispersé, associé a la maitrise
du rapport de modération*, permet une bonne maitrise du
spectre neutronique (et des effets d’autoprotection®) ;

* la grande surface spécifique des particules contenant les iso-
topes fissiles permet un bon échange thermique avec la
matrice de graphite et ensuite I'hélium caloporteur ;

* le combustible entierement réfractaire permet un fonctionne-
ment a haute température, ce qui est favorable au rendement
de conversion et permet d’encaisser une éventuelle perte de
fluide caloporteur ;

e la forme sphérique des particules donne aux couches de

revétement une grande résistance mécanique, ce qui per-
met d’atteindre des taux de combustion élevés.
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Caractéristiques des particules de référence allemandes d’apreés [1]

ment « broth ») a partir d’'une solution
initiale de nitrate de 'actinide considéré

Noyau UO, PyC poreux PyC dense SiC PyC dense
(buffer) Interne Externe (uranium, thorium ou plutonium). Ce
Diamétre 500 um 95 pm 40 pm 35 pm 35 pm pseudo-sol est obtenu en ajoutant
10,9 glcm® 1,0 g/cm? 1,9 g/cm? 3,20 glem?® 3,20 glom?® dlver,s ?ilddltlfS, liés au S‘av0|r-fa|r? du
procédé, dont un polymére organique

Dmax/Dmin = 1,07 BAF = 1,06 BAF = 1,02

Taux de particules défectueuses : 1,5 10°

soluble qui gélifiera lors de la dispersion
des gouttes et servira de support a la

Les procédés d’élaboration
des noyaux

Les procédés d’élaboration du noyau combustible fissile ou
fertile ont notablement évolué depuis I'origine, suivant les pro-
jets et la connaissance des procédés de fabrication. Le pro-
cédé initialement mis en ceuvre dans le cadre du programme
Peach Bottom, pour les noyaux de type UC,, ThC, ou U.ThC,,
était la fusion sous vide a haute température (supérieure a
2500 °C) d’'un mélange de poudres de carbone et d’'oxydes
d’uranium et/ou de thorium pour former le dicarbure UC,,
ThC, ou U.ThC, [2]. Ce procédé a ensuite été transféré en
France a la fin des années 1970, dans le cadre de la collabo-
ration francaise avec le projet DRAGON, et mis en ceuvre a
la Société Francaise des Eléments Catalytiques (SFEC) de
Bolléne. Il a permis d’obtenir une bonne qualité de noyaux,
notamment pour des gros noyaux (supérieurs a environ 800
microns) et des résultats intéressants dans le cadre d’un
concept a noyaux poreux [3]. Ce procédé a été mis en ceuvre
par le CEA pour I'élaboration de noyaux de thorium, jusqu’a
l'arrét des activités dans ce domaine, au début des années
1980. Par la suite, compte tenu des développements alle-
mands et de la meilleure qualité des

noyaux obtenus, les procédés de type

précipitation de I'actinide. La formation

de billes sphériques est ensuite obte-

nue par dispersion de gouttes calibrées
dans un gaz contenant de 'ammoniac qui provoque la gélifi-
cation du polymére et la précipitation de I'actinide en surface
de la goutte. Cette gélification externe (nom quelquefois donné
au procédé) permet de maintenir la forme sphérique de la
goutte, qui tombe ensuite dans une solution d’ammoniaque
pour terminer la gélification au cceur de la sphére. Les sphéres
gélifiées, qui vieillissent quelque temps dans F'ammoniaque,
sont ensuite lavées et séchées pour extraire principalement
le nitrate d'ammonium et I'eau. Les traitements thermiques
ultérieurs de calcination, réduction et densification permettent
de transformer les sphéres en noyaux de I'actinide considéré.

Un procédé sol-gel alternatif au procédé GSP peut également
étre envisagé pour la fabrication des noyaux : il s’agit du pro-
cédé de gélification interne a 'THMTA. Le principe de ce pro-
cédé ne consiste plus a réaliser 'opération de gélification/pré-
cipitation par de 'ammoniaque qui diffuse de I'extérieur vers
l'intérieur de la sphére, mais a 'aide d’un précurseur interne,
'HexaMéthylTetraAmine (HMTA), qui libére de 'ammoniaque
lors d’une augmentation de température de 0 a 80 °C environ.
Ce procédé n’a pas connu de développement industriel, mais
il a été mis en ceuvre a une échelle pilote. Il est, en particulier,

sol-gel ont supplanté les autres [4]
lorsque des chercheurs Italiens de la
société SNAM proposerent un pseudo-
procédé sol-gel appelé procédé GSP
(Gel Supported Precipitation). Ce pro-
cédé allait révolutionner les travaux n
dans ce domaine et étre adopté par de ]
nombreux chercheurs et industriels [4].
GA allait I'utiliser pour la fabrication des
noyaux ThO, pour FSV. Les Allemands
de NUKEM et FZJ allaient développer
leur propre variante pour le combustible
de 'AVR, puis du THTR et ensuite pour
le développement de la particule UO,_
TRISO-SIC [1]. Aujourd’hui, c’est le pro-
cédé de référence pour la fabrication
des noyaux d'UO,.

Le principe du procédé, représenté sur

« Sol ou broth »

Dispersion

——
P —

o

T~

—_—

Noyaux UO, I
Réduction/Frittage

= gouttes < NH,

Gélification
et vieillissement

<«— NH,OH

b

Lavage <«— H,0 +alcool

Séchage
100-200 °C

Calcination
300-800 °C

1700 °C Ar/H,

la figure 105, consiste tout d’abord a
préparer un pseudo-sol (appelé égale-
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Fig. 105. Schéma de principe du procédé Sol-Gel GSP.
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utilisé & PORNL aux Etats-Unis pour I'élaboration de noyaux
UCO. Les avantages et inconvénients réciproques de ces
deux procédés ont longuement fait débat depuis les années
1970 [4]. On peut simplement indiquer que les deux procédés
semblent permettre d’obtenir des qualités de noyaux similaires
pour des diamétres compris entre 200 et 600 pm environ et
que le choix du procédé porte plutdt sur des criteres de mise
en ceuvre du procédé, en particulier liés a la préparation des
précurseurs et a la gestion des effluents produits.

Le revétement des particules
par dépot en phase vapeur

Le principe du dépét chimique en phase vapeur (CVD :
Chemical Vapor Deposition) en lit fluidisé par décomposition
d’un précurseur gazeux s’est rapidement imposé (fig. 106),
méme si quelques études préliminaires au projet DRAGON
ont envisagé d’autres procédés. Ce type de procédé permet
d’obtenir la qualité du matériau et ’homogénéité de dépdt
recherchées, notamment par le brassage des particules et
’homogénéisation des transferts dans le lit fluidisé. Pour les
dépdts de pyrocarbones, les premiers précurseurs utilisés
étaient des alcanes (méthane, éthane, propane...), mais,
compte tenu des températures élevées pour réaliser leur cra-
quage (de l'ordre de 1900 °C), les études se sont orientées,
par la suite, vers la décomposition des alcénes et des alcynes.
Le procédé de référence, actuellement mis en ceuvre, est le
craquage de l'acétylene (C,H,) pour le buffer et celui du pro-
pyléne (C5Hg) pour les pyrocarbones denses (externe et
interne). Les réactions de décomposition sont réalisées dans
un domaine de température de I'ordre de 1200 a 1400 °C et
avec une vitesse moyenne de dépdt de I'ordre de la dizaine
de pm/min (= 50 pm/min) pour le buffer et de quelques pm/min
(= 5 pm/min) pour les pyrocarbones denses. La différence de
vitesse s’explique par les propriétés recherchées pour chaque
couche : pour le buffer, on cherche une couche d’accommo-
dation, peu dense, que I'on peut déposer rapidement, alors
que pour les autres pyrocarbones, on recherche une couche
dense, isotrope et avec une bonne tenue mécanique, qui
nécessite une vitesse de dépdt plus lente. Pour le dépdt de
SiC, le Methyl-Trichloro-Silane (MTS : CH;SiCl;), sous-produit
de l'industrie des silicones et précurseur fréquemment utilisé
pour les dépbts de SiC, s’est rapidement imposé. La simple
décomposition thermique de MTS ne permet pas la formation
de SiC pur. Il est obtenu sous la forme cubique $-SiC steechio-
meétrique, par ajout de carbone libre sous hydrogéne au MTS.
La teneur en H, doit étre ajustée afin d’éviter la formation de
silicium [5]. Les conditions moyennes de dépdt sont : un rap-
port MTS/H, de 1 & 5 % molaire, une température de 1600 °C
environ et une vitesse de dép6t < 1 ym/min.
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Vers filtration
et traitement gaz

Creuset

Particules

Gaz procédé
(Ar, MTS, Hy, C,H,, C;Hg...)

Fig. 106. Schéma de principe du four CVD.

Différentes technologies et tailles de four ont été mises en
ceuvre, par exemple : four a fond conique ou plaque poreuse,
injecteur central ou multi-injection, chauffage résistif ou induc-
tif, fonctionnement en batch ou continu, fours de diamétre
interne de creuset de 2” (= 50 mm), 3" (= 75 mm), 5” (= 130
mm), 240 mm et 400 mm [1,3,5]. Les fours de 2” et 3" sont
généralement utilisés pour les installations de laboratoire (< 1
kgU) et les fours de 130 a 400 mm ont été mis en ceuvre pour
des installations pilotes ou industrielles. Néanmoins, la taille
des fours et le mode de fonctionnement dépendent également
des caractéristiques recherchées pour les particules. Pour les
petits noyaux (= 300 pm), le fonctionnement en continu est
trés difficile, voire impossible (a cause de I'épaisseur des
couches envisagée). En effet, dans ce cas, I'expansion volu-
mique du lit fluidisé est trés importante, ce qui nécessite une
réduction du nombre de particules pour les derniers dépots. A
titre d’exemple, pour des noyaux de 300 mm sur lesquels on
désire déposer les couches suivantes : buffer 95 mm, PyC
(interne et externe) 40 pm et SiC 35 pm, I'expansion volu-
mique est d’un facteur 13 environ, ce qui correspond a une
hauteur de lit finale d’environ 1 m 30 si I'on a une hauteur ini-
tiale de 10 cm !

La réalisation des éléments
combustibles : le compactage
des particules

La réalisation de I'élément combustible consiste a disperser
les particules dans une matrice de graphite. Cette matrice est,
soit cylindrique, dans le cas du concept américain a « blocs
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prismatiques et compacts », soit sphérique, dans le cas du
concept allemand a « boulets ». La hauteur d'un compact est
de 50 mm environ pour un diamétre de I'ordre de 10 mm. Un
compact contient environ 7000 particules. Le diametre des
boulets allemands est de I'ordre de 60 mm. Il est formé d’'une
zone externe corticale d’environ 5 mm d’épaisseur ne conte-
nant pas de particules et d’'une partie interne qui contient envi-
ron 12 000 particules. Dans les deux cas, I'objectif du procédé
est d’obtenir une distribution homogéne de particules dans la
matrice de graphite, sans endommager les particules lors de
la fabrication et des manipulations ultérieures. Plusieurs pro-
cédés ont été étudiés et mis en ceuvre. Les deux procédés de
référence sont : « I'injection a chaud », utilisée notamment par
les Américains pour le combustible de FSV et « le pressage a
chaud », utilisé notamment par les Allemands pour la fabrica-
tion des boulets de 'AVR et du THTR, et par les Francais du
CEA et de la société CERCA pour la fabrication d’éléments
combustible dans le cadre des collaborations DRAGON et GA
dans les années 1970 [3, 5]. La différence entre les deux pro-
cédés réside principalement dans la méthode de fabrication
de la préforme, préalablement aux traitements thermiques de
consolidation et de carbonisation. Cette préforme contient les
particules combustibles mélangées a de la poudre de graphite
et a des additifs de mise en forme. Dans le cas du procédé
par injection, la préforme est réalisée par injection a 150-
200 °C dans un moule approprié. Dans le cas du procédé par
pressage, la préforme est réalisée par pressage du mélange
des constituants a une température de I'ordre de 100 a
150 °C. Pour ces procédés, il existe plusieurs variantes, sui-
vant le type d’objet réalisé (compact cylindrique ou boulet®),
mais également suivant le protocole de préparation des
meélanges (par exemple, sur-enrobage des particules combus-
tibles par du graphite, préalablement au mélange, pour réali-
ser la préforme). Le schéma de la figure 107 résume les dif-
férentes étapes des procédés de compactage.

La caractérisation des particules
et des éléments combustibles

La caractérisation des particules et des éléments combus-
tibles (compacts ou boulets) représente un volet important du
processus de fabrication du combustible HTR, notamment en
terme de co(t [6]. Cela s’explique par la forme du combustible
qui nécessite de caractériser un grand nombre de petits objets
(particules millimétriques) et par le type de techniques utili-
sées dans les années 1970 qui nécessitaient souvent beau-
coup de main d’ceuvre.

Aujourd’hui, un des défis pour le développement industriel de
ce type de combustible est de mettre en ceuvre des méthodes

6. Pour les boulets et les compacts, les méthodes de pressage sont dif-
férentes compte tenu de la géométrie des objets. De plus, pour les bou-
lets, compte tenu de la zone externe corticale, le pressage est réalisé en
deux étapes : pressage de la zone centrale contenant les particules, puis
pressage de la zone corticale.
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Fig. 107. Schéma de principe du compactage d’apres [6].

plus automatisées permettant de caractériser rapidement un
nombre représentatif de particules et d’éléments combustibles
(compact ou boulet).

Dans les développements actuels, qui sont globalement au
stade laboratoire ou pilote, les techniques employées qui res-
tent destructives sont notamment [7, 8, 9] :

* ’analyse optique automatisée par observation directe pour
caractériser le diametre et la sphéricité des noyaux (et éven-
tuellement des particules) ;

* 'analyse optique automatisée de coupes métallographiques
pour mesurer I'épaisseur des couches ;

* 'analyse de la réflectance photométrique optique pour esti-
mer l'isotropie du pyrocarbone dense (interne et externe) ;

* ['utilisation de colonne de flottation pour mesurer la densité
des couches de pyrocarbone et de SiC, avec recherche
d’une méthode alternative non destructive et plus facilement
automatisable ;

* la méthode du « burn-leach » test’” pour estimer le taux de
couches de SiC défaillantes, avec recherche d’'une méthode
alternative non destructive et plus facilement automatisable.

7. Le « burn-leach » consiste a oxyder thermiquement les particules ou
les éléments combustibles, a effectuer une attaque acide pour mettre en
solution I'actinide, puis a doser le taux d’actinide et ainsi a déterminer le
taux de particules défaillantes.

Le combustible a particules



De la particule HTR

aux combustibles VHTR et GFR :
Pinstallation GAIA

du CEA/Cadarache

Afin de se réapproprier la technologie de fabrication des par-
ticules HTR et d’étudier la fabrication des combustibles de type
VHTR et GFR, le CEA, en partenariat avec AREVA, déve-
loppe au CEA/Cadarache une installation appelée GAIA,
d’étude et de fabrication de particules revétues [9].

La démarche d’étude autour de cette installation GAIA s’arti-
cule autour de plusieurs axes :

* Restaurer la connaissance passée du CEA, notamment en
reconfigurant les fours CVD du CEA/Grenoble issus des col-
laborations avec le projet DRAGON et General Atomics (GA)
dans les années 1960-1970 pour le revétement des parti-
cules ;

* étudier les processus élémentaires intervenant dans les pro-
cédés de fabrication, afin d’identifier les étapes clés et les
parameétres déterminants ;

* réaliser une installation de R&D polyvalente, appelée GAIA,
permettant de fabriquer et de caractériser des particules de
référence UO,-TRISO-SiC, mais également des particules
plus innovantes pour les applications VHTR et GFR.

A titre d’exemple, les particules innovantes envisagées pour-
ront étre des particules TRISO-ZrC (le ZrC, qui présente une
température de fusion plus élevée que le SiC, est donc plus
favorable pour les applications VHTR) ou des particules a
base de carbure ou de nitrure d’uranium (plus proches des
concepts actuellement envisagés pour le GFR).

La restauration des fours CVD du CEA/Grenoble, i.e., du four
de 3”issu du projet DRAGON et du four de 5” issu de la col-
laboration GA, ont permis de retrouver la maitrise de I'élabo-

Fig. 108. Coupe polie de particules TRISO.

Les

ration de particules TRISO-SIC (fig. 108). Compte tenu de I'ar-
rét des installations permettant la mise en ceuvre de 'uranium
au CEA/Grenoble, ces études ont été réalisées sur noyaux de
zircone stabilisée a I'Yttrium (Y-ZrO,) simulant le noyau d’'UO,.
Elles ont permis la définition de la future installation GAIA et
contribueront & son démarrage. Parallelement, des travaux de
modélisation et d’identification des mécanismes élémentaires
sont entrepris en collaboration avec des laboratoires universi-
taires, afin de comprendre les phénomenes de transferts dans
les fours CVD et les mécanismes de dépdts des différentes
couches. Ces études de compréhension et de modélisation
sont couplées a une caractérisation fine des matériaux, afin
de pouvoir identifier les liens entre processus de fabrication et
propriétés d’'usage du matériau élaboré.

En ce qui concerne I'élaboration des noyaux, le procédé de
référence de type sol-gel GSP a été retenu pour l'installation
GAIA. Les raisons principales de ce choix sont essentielle-
ment un retour d’expérience industriel plus important (procédé
allemand de fabrication des noyaux UO,), une connaissance
CEA de ce type de procédeé et 'identification d’exutoires pour
le traitement des effluents issus du procédé. Compte tenu de
la modularité du procédé, si nécessaire, I'alternative de I'étude
du procédé par gélification interne pourrait également étre
envisagée. La démarche d’acquisition de la maitrise du pro-
cédé a démarré par une capitalisation de la connaissance pas-
sée (interne et externe CEA), puis par la réalisation d’essais
sur des petites quantités de matiére uranifére. Ces essais, réa-
lisés pour les différentes étapes du procédé, ont permis d’éla-
borer, a la fin de 'année 2003, les premiers noyaux d’'UO,
conformes aux spécifications recherchées. Néanmoins, les
études se poursuivent afin de mieux comprendre les proces-
sus de fabrication et, ainsi, définir un domaine de fonctionne-
ment optimal permettant d’obtenir le matériau recherché de
facon reproductible et avec un bon rendement, pour une trans-
position future a l'installation GAIA.

En ce qui concerne le revétement des particules, les caracté-
ristiques globales de l'installation GAIA sont, notamment, I'uti-
lisation d’un four de type 3” dimensionné, de fagon a pouvoir
accueillir différents creusets de diameétre interne de 2 a2 3”. Ce
dimensionnement permettra de réaliser des lots de 50 a
500 g U, voire 1 kg U suivant le diamétre des noyaux mis en
ceuvre. Linstallation sol-gel est également dimensionnée pour
réaliser ce type de batch. Le chargement et le déchargement
du four sont prévus en boite a gants (BAG) sous atmosphére
inerte (argon ou azote), de fagon a pouvoir manipuler des pro-
duits tels que des noyaux de carbure ou de nitrure a 'abri de
I'air humide ambiant (fig. 109). Le four est également congu
de fagon a pouvoir accueillir un dispositif de mise en ceuvre
d’un précurseur de ZrC.

Parallelement, des méthodes de caractérisation des noyaux
et particules sont en cours de développement soit en s’inspi-
rant de méthodes utilisées par le passé et actualisées, soit en
évaluant de nouvelles techniques.
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Le combustible a particules :
divers modes de défaillance
pour un objet trés résistant

Le combustible a particules doit étre capable de supporter des
hautes températures et des taux de combustion importants,
sans relacher beaucoup de produits de fission. Ce relache-
ment des produits de fission par I'élément combustible, com-
pact ou boulet, est dii principalement aux particules rompues.
Toutefois, la perméation des produits de fission au travers des
couches de céramiques entourant le noyau étant activée ther-
miquement, les particules intégres ne sont pas complétement
étanches a certains produits de fission, surtout dans les situa-
tions incidentelles conduisant a une élévation de la tempéra-
ture du coeur.

Le cceur d’'un réacteur a combustible a particules comporte
quelques milliards de particules, chacune d’elles assurant sa
propre fonction de confinement. La problématique est donc de
pouvoir montrer, d’une part, que seules quelques-unes sont
déja rompues avant l'irradiation (de I'ordre de 10*), que peu
rompent en régime nominal (de I'ordre de 10“) ou en condi-
tions incidentelles (doublement soit 2x10*), et, d’autre part,
que la perméabilité des particules intégres reste acceptable
en toutes conditions. Pour faire ces évaluations, il faut ajouter
que la rupture des couches de céramique assurant le confi-
nement obéit a une distribution statistique de Weibull et qu’il
n’y a pas de limite a rupture bien définie, comme pour les
gaines métalliques.

La principale barriére de confinement est la couche de SiC,
qui est, d’'une part, la barriére de diffusion efficace de la majo-
rité des produits de fission, et, d’autre part, la structure suppor-
tant la pression produite par les gaz de fission relachés par le
noyau et présents dans les porosités ouvertes du tampon en
pyrocarbone (buffer).

Les couches de pyrocarbone dense, en dehors de leur utilité
pour faciliter la fabrication et de leur réle de barriere de diffu-
sion additionnelle pour les produits de fission, jouent égale-
ment un réle majeur dans la tenue mécanique de la couche
de SiC. En effet, ces couches de pyrocarbone, denses par rap-
port au buffer mais ayant néanmoins 15 a 20 % de porosité, se
densifient sous irradiation par les neutrons rapides, la fluence*
des neutrons rapides, d’énergie supérieure a 0,1 MeV pouvant
atteindre plusieurs 10* n.m? dans un HTR (fig. 110).
Accrochées au SiC, qui est tres rigide, elles ne peuvent toute-
fois pas se densifier librement. Cela crée en leur sein des
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Comportement sous irradiation
des combustibles a particules

contraintes circonférentielles de traction et, par réaction, des
contraintes circonférentielles de compression dans la couche
de SiC. Ces contraintes de compression retardent la mise en
traction de la couche de SiC, sous l'effet de la pression des
gaz de fission, retardant du méme coup la rupture de celle-ci.
Ces contraintes dans les couches de pyrocarbone sont
relaxées par le fluage* d’irradiation. Celui-ci limite le niveau de
contraintes dans les couches de pyrocarbone, limitant leur rup-
ture en début d'irradiation. Ainsi, le bénéfice de la précontrainte
de la couche de SiC par la couche de pyrocarbone interne ne
peut étre effectif que s’il y a une forte cohésion a l'interface
entre ces deux couches et si la relaxation n’est pas totale. En
contre-partie de cette cohésion, lorsqu’une fissure se déve-
loppe dans la couche de pyrocarbone, la probabilité est grande
que cette fissure se propage aussi dans la couche de SiC.

Qu’il s’agisse d’'un « compact » (petit cylindre d’une dizaine
de mm de diamétre pour une cinquantaine de mm de hauteur)
ou un d’un « boulet » (sphere d’environ 60 mm de diametre),
I’élément combustible doit posséder une distribution homo-
géne des particules, pouvoir étre manipulé sans occasionner
de dommages aux particules et assurer un bon transfert ther-
mique entre la particule et la matrice graphite qui I'entoure. La
fabrication de I'élément combustible, par pressage ou injec-
tion, est une opération qui sollicite mécaniquement les parti-
cules. Le nombre de particules cassées ou abimées (rupture

Variation dimensionnelle relative

Isotrope basse densité
Isotrope haute densité
Haute densité, Iégérement anisotrope
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0,00

-0,02_|

-0,04_|

-0,06_|

-0,08_|

Dose neutron 10®n.m? (E>29fJ)

Fig. 110. Variations dimensionnelles de différents pyrocarbones dans
les sens paralléle et perpendiculaire au plan de dépét.
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de la couche de pyrocarbone externe, par exemple) pendant
les opérations de fabrication, a un impact direct sur le com-
portement en réacteur et, en particulier, sur le relachement
des produits de fission dans le circuit primaire.

La répartition des particules dans I'élément combustible, la
densité de particules par élément combustible, la puissance
par particule, sont des facteurs déterminants pour le compor-
tement de I'élément combustible et les contraintes thermomé-
caniques, car ils conditionnent, en particulier, le gradient et le
niveau de température a l'intérieur des particules. Ainsi, un
« compact » est plus sollicitant qu’un boulet, car la densité de
particules en son sein est plus importante (les blocs graphite
occupent une place qu’il faut regagner, par ailleurs), avec une
répartition moins homogeéne (les particules peuvent affleurer
la surface externe du compact).

Sous irradiation, la matrice de graphite de I'élément combus-
tible va se contracter. Sa variation dimensionnelle, proche de
celle d'un graphite standard, est de 'ordre de 1 % en fin d'ir-
radiation. Cette contraction peut solliciter mécaniquement les
particules, principalement la couche de pyrocarbone externe,
et peut entrainer un accroissement de température due a I'ac-
croissement du jeu entre le bloc graphite et le compact.

En situation accidentelle de référence, la perte des systemes
de refroidissement peut amener la température du combus-
tible jusqu'a 1600 °C. A cette température, la production de
CO par réaction entre 'oxygéne de 'UO, et le carbone du buf-
fer est accélérée, ce qui augmente la pression dans la parti-
cule et donc sa probabilité de rupture. La quantité de CO pro-
duite a trés haute température domine la quantité de PF
gazeux pour les combustibles oxydes. En méme temps, I'élé-
vation de température accélere la diffusion des produits de fis-
sion vers le SiC et favorise la corrosion volumique du SiC par
certains produits de fission (palladium), le rendant plus fragile.
Il apparait donc que le comportement de ce type de combus-
tible est complexe et que les modes de ruine en réacteur sont
nombreux (fig. 111).

Leffet amibe

La migration du noyau dans la particule combustible, connue
sous le nom d’effet amibe, est reconnue comme un probléme
préoccupant pour des particules exposées a de forts gradients
thermiques. Ce phénomene qui peut conduire a une destruc-
tion complete de la particule si le noyau atteint la couche SiC
est fortement dépendant, d’'une part, des trois paramétres de
fonctionnement que sont la température du noyau, le gradient
de température dans la particule et le taux de combustion, et,
d’autre part, de la nature du matériau constituant le noyau [1].
Les premieres observations de ce phénomene ont été faites
aux Etats-Unis, dans les années 60, sur des combustibles car-
bures. Le mécanisme reconnu est une diffusion en phase
solide du carbone sous gradient thermique. Des observations
similaires de migration de noyau allant jusqu’a la rupture de la
couche de SiC ont été faites dés les années 70 sur des parti-
cules a noyau oxyde. Dans ce cas, le mécanisme est plus
complexe et n’est toujours pas bien établi. Il fait intervenir
concurremment des déplacements de carbone du cété chaud
vers le coté froid de la particule en phase vapeur par la pré-
sence des oxydes de carbone CO et CO, mais également une
thermo-diffusion a I'état solide d’'oxygéne dans le noyau.

La distance de migration du noyau pour les combustibles
oxyde et carbure est souvent représentée par une expression
empirique du type :

1 dT(v)
TA(t) dx dt

x(t)= JKMC (T)

dans laquelle KMC (T) représente le « coefficient de migration
du noyau » dont la valeur est fonction du matériau constituant
le noyau et de sa température d’irradiation.

Une importante base de données expérimentales existe
aujourd’hui provenant d’expériences réalisées par différents
organismes aux Etats-Unis, en Europe et en Russie. Des éva-
luations du coefficient de migration du noyau sous forme d’'une
relation d’Arrhénius ont été proposées principalement pour les
oxydes (fig. 112).

T b -

Fig. 111. Différents modes de ruine des particules. a) : Accumulation
de PF ; b) : Surpression ; c) : Effet amibe Leffet amibe correspond
au déplacement du noyau dans le buffer dG a un transport des
atomes de carbone du buffer du cété chaud vers le c6té froid a
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l'intérieur de la particule soumise a un gradient thermique.
Leffet amibe améne le noyau au contact du pyrocarbone dense
et entraine la rupture de la particule.

Comportement sous irradiation des combustibles a particules
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Fig. 112. Coefficient de migration du noyau, en fonction
de la température.

Des déplacements significatifs de noyaux (quelques dizaines
de microns) nécessitent des gradients thermiques trés élevés
au sein des particules (plusieurs milliers de degrés par cm).
Ceux-ci ne sont, dans la plupart des cas, jamais atteints dans
les éléments combustibles choisis pour les conceptions
actuelles des réacteurs de puissance, qu’ils soient de type « a
boulets » (répartition homogéne du combustible et faible den-
sité de puissance) ou « a cceur prismatique annulaire », tel
que le projet GT-MHR de General Atomics.

Par ailleurs, comme I'un des vecteurs de transport du carbone
est la présence d’oxydes de carbone dans I'atmosphére
interne de la particule, I'utilisation de noyau oxycarbures a la
place de 'UO,, qui ne produisent pratiquement pas de CO,
est souvent considérée comme une parade efficace a I'effet
amibe.

Comportement et diffusion
des produits de fission
dans les combustibles a particules

Le relachement de produits de fissions radioactifs hors des
particules combustibles et des éléments combustibles des
RHT constitue un des facteurs limitant la durée de vie de ce
combustible en fonctionnement nominal et en conditions acci-
dentelles.

Les butible: léaires

Parmi ceux-ci, les gaz de fission jouent un réle important ; si
une partie demeure en rétention dans le noyau — fonction du
niveau de température dans la particule et du taux de combus-
tion — le reste est relaché dans le volume libre de la particule
et la pressurise progressivement®. De plus, pour les particules
a noyau UO,, vient s’ajouter la présence des oxydes de car-
bone (CO/CO,) formés par réaction de 'oxygene libéré par la
fission avec le carbone du buffer. Afin d’éviter une rupture pré-
maturée des couches denses et, en particulier, de la couche
SiC, il convient de dimensionner correctement la particule en
prévoyant, lors de sa fabrication, un volume tampon de taille
suffisante, c’est-a-dire un rapport volume de buffer/ volume de
noyau optimisé de maniéere a repousser au-dela du taux de
combustion nominal une mise en tension rédhibitoire de la
couche SiC.

Une grande partie des produits de fission non gazeux reste
retenue dans le noyau sous diverses formes : en solution
dans la matrice, sous forme de phases oxydes séparées ou de
précipités métalliques, ou encore de composés plus ou moins
complexes de PF. Les plus volatils d’entre eux (Cs, |, Ag, par
exemple) vont avoir tendance a diffuser au travers des diffé-
rents couches de la particule. Il faut signaler que le passage
des particules BISO utilisées pour les premiers combustibles
des RHT aux particules TRISO a permis un gain trés impor-
tant en terme de rétention, grace a I'excellente barriére de dif-
fusion vis-a-vis de la plupart des produits de fission que consti-
tue la couche SiC (fig. 113) [2].

Durées d’irradiation a 1000 °C (jours)

. 100 1000 ;
0% st — Lo
T Relachement d’Ag 110m
Biso
10 % 10"
1% 107
0,1% 10°
Triso
} } }
10 100 1000

Durées d’irradiation a 1200 °C (jours)

Fig. 113. Synthése des mesures de relachement d’Ag 110m issues
d'irradiations de particules a noyau UO, & faible enrichissement en
U 235 de types BISO et TRISO du réacteur expérimental DRAGON.

8. Une faible proportion des gaz de fission et des autres PF sont relachés
par recul direct dans le buffer. Pour une particule LEU TRISO classique
dont le diamétre du noyau fait 500 microns, ce relachement par recul
représente 1,5% du total produit.
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Les meilleurs résultats sur la rétention des PF ont été obte-
nus avec des particules LEU* TRISO irradiées par les
Allemands dans les combustibles sous forme de boulets [3],
pour des températures de fonctionnement pouvant atteindre
1300 °C, un taux de combustion de 16 % FIMA* et une
fluence rapide de 8 10* n/m?. Les relachements mesurés sont
modérés malgré les conditions d’irradiation relativement
séveres ; les facteurs de relachement R/B™ (fig. 114) sont ainsi
inférieurs a 10° pour le 85K, de I'ordre de 10° pour les Cs 134
et Cs 137 et atteignent 102 pour '’Ag 110m. Mis & part ce der-
nier élément qui diffuse relativement facilement a travers les
couches PyC denses et méme le SiC, les relachements mesu-
rés en fonctionnement normal pour les autres PF sont dus a
des particules initialement défectueuses ou a une contamina-
tion de la matrice par de la matiére fissile. C’est pour cela que
les spécifications de fabrication actuelles imposent un taux de
contamination en métal lourd inférieur & 107 et un taux de par-
ticules défectueuses inférieur a 5.10°. De plus, les perfor-
mances de rétention dépendent pour beaucoup des condi-
tions de fabrication du combustible [4]. De fait, des particules
réalisées par les américains (NP-MHTGR fuel program'") avec
un cahier des charges sensiblement comparable n’ont pas
permis d’obtenir des performances similaires pour leurs com-
pacts avec des taux de relachements de certains PF pouvant
étre accrus d’un facteur 100.

Les modéles de migration des PF dans la particule et, plus
généralement, dans I'élément combustible (boulet ou com-
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Fig. 114. Taux de relachement de différents types de produits de
fission : gazeux (krypton), volatil (Césium) et métallique (argent)
en fonction de la température d’irradiation pour des particules UO,
a faible enrichissement en U 235 TRISO dans des boulets
allemands.

9. LEU : Low Enriched uranium, uranium faiblement enrichi.

10. Le taux de relachement d’un produit de fission radioactif ou non est
souvent exprimé par le rapport R/B (Release/Birth) qui exprime le
nombre d’atomes relachés sur le nombre d’atomes créés dans le noyau.
11. NP-MHTGR or NPR : New Production-Modular High-Temperature
Gas-Cooled Reactor.
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pact) utilisés dans les logiciels permettant d’évaluer le terme
source pour le relachement des produits de fission dans un
coeur de RHT en fonctionnement normal ou en conditions
accidentelles, sont des modeles de diffusion utilisant des coef-
ficients de diffusion « effectifs » pour chaque espéce et cha-
cun des milieux modélisés.

La modélisation consiste a résoudre analytiquement ou numé-
riquement la loi de Fick qui s’exprime en géométrie sphérique
par:

2.
—+——}—xi G+

dans laquelle p¢" représente le coefficient de diffusion de I'es-
péce i, généralement sous la forme d’une relation d’Arrhénius
dépendant principalement de la température et globalisant les
mécanismes de transport' dans chacune des couches repré-
sentées, §; et A, étant respectivement le terme de création et
la constante de décroissance radioactive de I'isotope consi-
déré.

Les données concernant les coefficients de diffusion effectifs
des différents matériaux peuvent différer notablement selon
leur provenance. De plus, ces coefficients varient en fonction
de la morphologie des couches. Une revue des différentes
données a été réalisée récemment dans le cadre du projet
européen HTR-TN, afin d’en proposer une sélection perti-
nente [5] vis-a-vis du cahier des charges établi pour les futures
fabrications de particules au CEA. La plupart des logiciels
développés a travers le monde utilisent des valeurs de coeffi-
cients de diffusion qui permettent d’obtenir des résultats de
calcul en bon accord avec les mesures expérimentales, lors
d’essais de simulations d’accident réalisées sur des éléments
combustibles irradiés.

Si la plupart des produits de fission qui diffusent dans les
couches de la particule n’interagissent pas chimiquement avec
elles, certains PF tels que le palladium ou des éléments de la
famille des lanthanides™ peuvent corroder et détériorer la
couche SiC (fig. 115). Cela représente un des mécanismes de
rupture de fin de vie. Ainsi, des particules a noyau oxyde sou-
mises a de fortes puissances a températures de noyau impor-
tantes (> 1250 °C), montrent une corrosion interne localisée
de leur couche SiC. Cette corrosion est généralement expli-
quée soit par une migration du palladium via les couches de
pyrocarbone suivie d’'une attaque chimique (le palladium est
un PF métallique dont la pression de vapeur est beaucoup
plus élevée que les autres PF de métaux nobles), soit par une
oxydation par les gaz produits par réaction de 'oxygéne libéré
par la fission et le carbone (mélange CO/CO,).

12. Cela inclut la diffusion volumique, la diffusion intergranulaire, le pié-
geage des PF dans les porosités et fissures de fabrication, etc.

13. La corrosion du SiC par les PF de la série des lanthanides (cérium,
praséodyme...) a été essentiellement observée sur des particules a
noyau di-carbure (UC,) irradiées dans les réacteurs américains de Peach
Bottom et de Fort St-Vrain. Pour les noyaux oxydes, les PF lanthanides
sont retenus dans le combustible sous forme d’oxydes réfractaires mis-
cibles a 'uo,,.

Comportement sous irradiation des combustibles a particules



Fig. 115. Corrosion interne de la particule combustible
par le palladium.

Les lois de comportement sous irradiation des matériaux
constituant la particule semblent dépendre sensiblement de
leur microstructure, laquelle résulte des valeurs choisies pour
les parametres du procédé d’élaboration (SOL-GEL, CVD ;
voir chapitre « Le combustible a particules »). Ainsi, tant que
les corrélations entre les parametres et la texture fine des
couches ne seront pas clairement établies, il sera difficile d’ex-
trapoler une loi élaborée a partir d’anciennes fabrications pour
une application aux matériaux actuels.

Dans le passé, les Allemands ont convergé vers une solution
technologique unique satisfaisante qualifiée principalement
dans le réacteur expérimental HFR et validée dans le réacteur
a boulets prototype AVR pour un taux de combustion d’envi-
ron 10 % FIMA, et une température sortie hélium de 850 °C).
Ces combustibles étaient peu sensibles dans ces réacteurs
aux modes de ruine décrits ci-dessus. Au contraire, les
Ameéricains ont essayé de nombreuses combinaisons sous
des chargements en général plus séveres. Beaucoup d’expé-
riences ont été décevantes, mettant en évidence les modes
de ruine décrits ci-dessus.

Actuellement, le regain d’'intérét pour la filiere HTR conduit a
deux types de démarches. La premiére, qui minimise la R&D,
consiste a reprendre le concept allemand avec ses conditions
d’utilisation. Celle-ci est plutét suivie par les Sud-Africains
(PBMR) et les Chinois (HTR-10) qui sont allés jusqu’a récupé-
rer des parties d’installations de fabrication allemandes. La
seconde a pour objectif d'utiliser des plus hautes températures
et des plus hauts taux de combustion, ce qui oblige de se
dégager du concept allemand et, par conséquent, d’entre-
prendre des programmes de R&D plus importants. Elle est
plutét suivie par les Japonais (HTTR), les Américains (NGNP)
et les Francais (CEA+AREVA).

Comme on le voit, la phénoménologie du comportement du
combustible a particules en réacteur est complexe. |l faut
avouer qu’on ne sait toujours pas exactement ce qui limite le
taux de combustion dans un réacteur HTR. Malgré des irra-
diations poussées, les expériences allemandes n’ont pas
montré de rupture de particules. Ce que 'on peut déja dire,
c'est que :

Les butible: ires

* Plus le taux de combustion est élevé, plus la pression est
élevée dans la particule, plus grande est la probabilité de
rupture de la couche SiC et donc plus grande est la fraction
de particules rompues. Pour repousser cette limite, on peut
imaginer de modifier la géométrie de référence (augmenter
I'épaisseur du tampon, de la couche de SiC, diminuer la taille
du noyau). A haut taux de combustion, le gonflement du
noyau semble étre un facteur limitant, car il risque d’interagir
avec les couches denses, mais cela n’a pas été démontré
expérimentalement et les experts ne sont pas d’accord entre
eux. Les caractéristiques mécaniques semblent diminuer
sous l'effet de lirradiation, mais les valeurs de la littérature
sont trop dispersées pour que I'on puisse tirer des conclu-
sions ;

* plus le taux de combustion est élevé, plus la concentration
de PF est importante, ce qui augmente les risques de corro-
sion et d'affaiblissement des enveloppes.

Mieux connaitre ces limitations est donc essentiel pour le
futur : c’est I'objet des deux irradiations futures prévues dans
le réacteur HFR, auxquelles le CEA participe : HFR-EU1 (pour
le taux de combustion) et HFR-EU1" (pour la température)
des contrats européens HTR-F et HTR-F1.
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Modélisation mécanique du combustible a particules

n des grands atouts du combustible a particules réside
dans sa robustesse. Sa conception le rend apte a résister a
de fortes sollicitations mécaniques et thermomécaniques.
Celles-ci peuvent étre d’'origines diverses : accumulation des
produits de fission a I'intérieur des enveloppes, déformation
des matériaux sous irradiation, déformation due au champ
thermique couplé a la dilatation. Si on veut exploiter pleine-
ment les marges offertes par cette robustesse, il est indispen-
sable de disposer d’une excellente modélisation du comporte-
ment mécanique du combustible a particules.

La modélisation mécanique consiste d’abord a appréhender
les phénomenes et a les comprendre au travers de I'expé-
rience acquise et, en particulier, au travers des examens post-
irradiatoires d’expériences d'irradiations antérieures, pour pou-
voir ensuite les simuler a l'aide des équations de la mécanique.

De nombreuses études ont eu lieu au cours des derniéres
décennies dans différents pays : Etats-Unis, Allemagne,
Grande Bretagne, France, Russie et, plus récemment, Chine
et Japon, sur le comportement des particules sous irradiation.
Etant donné le grand nombre de particules dans un coeur de
réacteur, ces études et les modélisations les plus abouties qui
leur ont été associées ont pour leur grande majorité été fon-
dées sur des méthodes statistiques. Ces méthodes statis-
tiques s’appuient néanmoins, généralement, sur des modéli-
sations thermomécaniques déterministes.

Schématiquement, le principe de la modélisation mécanique
du combustible a particules est de calculer une évolution de la
contrainte (la contrainte tangentielle dans une couche, par
exemple) en fonction de la fluence rapide* ou du taux de
combustion* et de lui associer un modele probabiliste (pou-
vant tenir compte, par exemple, de la distribution statistique
des épaisseurs des couches, de la distribution selon une loi
de Weibull de la limite a rupture de la couche calculée, de la
distribution des chargements en température, taux de combus-
tion et fluence aboutissant au calcul d’une probabilité de rup-
ture associée a cette évolution de contrainte (fig. 117 et 118).
Le modele probabiliste le plus simple, souvent utilisé en pre-
miere approche, consiste a ne considérer qu’une distribution
statistique globale de type Weibull. La probabilité (cumulée)
de rupture de la couche céramique subissant une contrainte
o s'écrit alors :

71n(2).éqi ]m
Pyc)=1-¢ "
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ou o,,, et m sont respectivement la valeur médiane de la résis-
tance a rupture (correspondant a une probabilité de 1/2) et le
module de Weibull de la céramique étudiée. Ces dernieres
valeurs sont généralement données en fonction de la tempé-
rature et de la fluence pour tenir compte de la dégradation du
matériau sous l'effet de l'irradiation. En multipliant Pg par le
nombre de particules étudiées (correspondant a une expé-
rience d'irradiation, par exemple), on obtient le nombre moyen
attendu de particules rompues.

La modélisation du combustible a particules a donné nais-
sance a bon nombre de codes de calcul. On peut citer les logi-
ciels de calcul allemands PANAMA et CONVOL, le code
anglais STRESS3, associé, pour la statistique, au code
STAPPLE, les codes Américains SORS (General Atomic) et
PARFUME (INEEL), le code russe GOLT ainsi qu’un code
francais, le code CORMORAN. Les codes STRESS3 et
CONVOL sont des évolutions d’une formulation commune. On
peut aussi citer le code japonais qui a servi a calculer les par-
ticules du réacteur expérimental HTTR et qui a été établi a
partir d’'une base PANAMA et CONVOL.

La plupart des codes cités ci-dessus utilisent des formulations
analytiques qui consistent a considérer de fagcon simplifiée la
particule comme un réservoir a pression (pression produite
par le relachement des produits de fission gazeux et la forma-
tion de CO) composé uniquement des trois couches de pyro-
carbone interne (IPyC), SiC et pyrocarbone externe (OPyC)
(fig. 116). Les chargements appliqués a la particules pris en
compte sont la pression des gaz et la déformation sous
fluence rapide des couches de PyC.

Noyau \

Buffer l
IPYC

OPYC s

Fig. 116. Exemples de modéles d’éléments finis pour la modélisation
mécanique du combustible a particules avec I'application ATLAS
développée au CEA (modele 1D, 2D centré, 2D excentré).
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Des hypothéses simplificatrices ont été prises : approximation
des coques minces, SiC parfaitement rigide et ne subissant
aucune déformation.

Les irradiations de SiC montrent que celui-ci est stable sous
irradiation jusqu’aux doses maximales envisagées pour les
RHT*. Par ailleurs, il est mécaniquement dix fois plus rigide
que le PyC (le module d’Young E est 400 000 MPa pour le SiC,
contre ~30 000 MPa pour le PyC). En conséquence, les
contraintes mécaniques induites par les variations dimension-
nelles de la couche SiC sous irradiation sont négligeables
devant les contraintes induites par I'accumulation de gaz et la
déformation sous fluence rapide de la couche PyC.

A titre d’exemple, ci-aprés une formulation simplifiée de la
contrainte tangentielle dans la couche SiC élaborée par
Williamson et Horner (1971) [1] :

21, & ﬁ+ &3 2&

—0,=P+
r K(d-v) r Ki(l-vy) r

ou o, est la contrainte tangentielle dans la couche SiC, r est
le rayon moyen de la couche SiC, P est la pression, t,, t, et t3
sont respectivement les épaisseurs des couches IPyC, SiC et
OPyC, K, et K5 sont respectivement les coefficients de fluage
d'irradiation des couches IPyC et OPyC, v1 et v3 sont respec-
tivement les coefficients de Poisson de fluage d'irradiation des
couches IPyC et OPyC, g1 et {;3 sont respectivement les
vitesses de déformation induite par l'irradiation des couches
IPyC et OPyC. On peut constater que, si {;1 et Qs sont nulles,
on retrouve la formule classique de la contrainte tangentielle
d’une sphére sous pression ¢, = PZL .

* le comportement thermique et mécanique du matériau fis-
sile (lois associées p, Cp, A, o, E, v) ;

* le taux de création et le relachement des gaz de fission Xe
+ Kr, ainsi que I'évolution du rapport O/M du combustible et
formation de CO/CO, ;

e I'évolution structurelle sous irradiation, caractérisée par la
densification, les gonflements solide et gazeux, et le fluage.

La modélisation du comportement sous irradiation des
couches d’enrobage prend en compte les phénoménes sui-
vants :

* Le comportement thermique et mécanique (p, Cp, A, o, E, v) ;

e la corrosion de la couche SiC par des PF métalliques sor-
tant du combustible irradié et par le CO ;

e 'évolution structurelle sous irradiation, caractérisée par les
déformations induites par 'irradiation et le comportement en
fluage thermique et d’irradiation ;

e 'évolution sous irradiation de la contrainte a rupture, carac-
térisé par la distribution de Weibull o(6, ¢t) pour matériaux
fragiles.

Lapplication est en cours de développement, les figures 116,
117 et 118 montrent les modeles utilisés ainsi que des résul-
tats en termes de contraintes et de probabilité de rupture.

t2

Le retour d’expérience de I'utilisation de ces Conteis(MES)
codes montre que les résultats sont trés sen- 400 ~ ] |
sibles aux lois de comportement des matériaux B —~ o0 [zl
utilisés et que ces dernieres sont difficiles a éla- A ~—

s . . . L s . 100
borer. Jusqu’a présent, il a toujours été tres dif- | |
- . P . 0 o face interne OPyC
ficile de faire des prédictions fiables. 100 —

. ——
R - _ -200 | —

Le principal inconvénient de ces codes est qu’ils -300 //
ne traitent pas de la thermique de la particule et _400 /
qu’ils ne représentent ni le noyau ni la couche 500 / o, face interne SiC
de buffer. Fort de son expérience dans le 600
domaine de la modélisation thermochimique, -700 /
thermique et mécanique du combustible, le CEA -800 1
a décidé de développer un modeéle intégral de 0% 2% 4% 6% 8% 10% 12% 14% 16% 18% 20%
particule a base d’oxyde d’uranium en utilisant Taux de combustion (% FIMA)

une méthode aux éléments finis, au travers de
I'application ATLAS [2] dans la plate-forme de
simulation PLEIADES.

La modélisation du comportement sous irradiation du noyau
combustible prend en compte les phénomeénes suivants :

e Les évolutions temporelles de la puissance neutronique, de
la densité de fission et du taux de combustion ;

116
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Fig. 117. Exemple de calcul d’évolution de contraintes tangentielles
dans les couches IPyC, SiC et OPyC.

Au début de Tirradiation, le pyrocarbone se rétracte, ce qui a pour
effet de mettre la couche de SiC en compression. Plus tard,
accumulation des PF gazeux fait monter la pression dans la
particule, et le SiC passe en traction. Ce sont les contraintes de
traction et non de compression qui créent les ruptures de cette
couche. Sur 'exemple ci-dessus, le SiC reste en compression jusqu’a
20% FIMA, mais selon les scénarios, les particules peuvent passer
en traction beaucoup plus t6t, avec des risques de rupture accrus.
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Probabilité de rupture
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1,0E-08
0 % 5% 10 % 15 % 20 % 25 %
Taux de combustion (% FIMA)

Fig. 118. Exemple de calcul de la probabilité de rupture, en fonction
du taux de combustion du combustible a particules.
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Le réacteur a gaz a tres haute température RTHT [1] a
spectre thermique fait partie des concepts de réacteurs can-
didats de la 4° génération de réacteurs nucléaires producteurs
d’énergie. Le caloporteur hélium sortant du cceur a trés haute
température (1000 °C au lieu de 850 °C pour un RHT clas-
sique) permet d’envisager le RTHT pour des applications de
cogénération d’électricité et de chaleur a trés haute tempéra-
ture.

Toutefois, 'augmentation significative de la température de
sortie de coeur va avoir un impact non seulement sur les maté-
riaux des échangeurs intermédiaires mais va conduire a avoir
en fonctionnement nominal un combustible plus chaud que
pour les RHT étudiés jusqu’a présent. Dans les chapitres pré-
cédents, il a été montré que le combustible a particules, enro-
bées de couches de pyrocarbone (PyC) et de carbure de sili-
cium (SiC), ne dépasse pas une température maximale
d’environ 1250 °C, en fonctionnement normal, et de 1 600 °C,
en cas d’accident de perte de réfrigérant.

Afin d’assurer un bon comportement mécanique et physico-
chimique des particules en régime nominal et incidentel pour
des températures maximales de fonctionnement accrues d’en-
viron 150 a 200 °C, tout en maintenant des objectifs en termes
de taux de combustion similaires a ceux des combustibles
RHT classiques, soit ~ 200 GWj/t*, la R&D va s’orienter, d’'une
part, sur la géométrie des éléments combustibles afin de redé-
finir une nouvelle conception des compacts et des blocs hexa-
gonaux permettant de diminuer le AT entre la particule com-
bustible la plus chaude et le canal hélium et/ou, d’autre part,
modifier la nature des matériaux constituant la particule com-
bustible (noyau et couches).

Les conséquences de 'augmentation de température sur le
comportement pendant l'irradiation de la particule classique a
noyau UO, sont multiples [2] :

Tout d’abord, on va assister & une augmentation des phéno-
menes de transport activés thermiquement ; citons sans ordre
électif : le relachement accru des gaz de fission, la diffusion
renforcée des produits de fission volatils et métalliques tels
que césium et argent et la formation exacerbée de monoxyde

14. Ce taux de combustion massique est un objectif pour le combustible
UO, LEU* de haute qualité issu du programme allemand. Pour des com-
bustibles fortement enrichis (HEU*) des taux de combustion supérieurs a
750 GWjfty,_ ont été obtenus dans le passé.

Les 1 léaires

Le combustible pour réacteurs
a trées haute température (RTHT)

et de dioxyde de carbone due a la réaction entre les atomes
d’oxygéne du noyau libérés par fission et le carbone de la
couche tampon en pyrocarbone de faible densité (buffer). Si,
de plus, le gradient de température dans la particule est
notable, l'augmentation de température va favoriser le trans-
port de carbone de la zone chaude vers la zone froide de la
particule par des migrations en phases vapeur et solide, phé-
nomene connu sous le nom d’« effet amibe » (voir chapitre
« Comportement sous irradiation des combustibles a parti-
cules »).

Une autre conséquence potentielle est une modification de la
cinétique de densification et de gonflement sous irradiation
des couches de pyrocarbone interne (IPyC) et externe (OPyC)
denses enserrant la couche de carbure de silicium. Des
mesures des vitesses de déformation de pyrocarbones obte-
nues pour différentes températures d’irradiation et différentes
doses neutroniques indiquent que 'augmentation de tempé-
rature accroit cette vitesse et renforce I'anisotropie du maté-
riau. De fait, I'équilibre recherché qui s’établit entre couches
pour maintenir la couche SiC en compression le plus long-
temps possible pourrait étre remis en cause et influer sur la
durée de vie de la particule.

Pour répondre a ces défis, il est, bien sir, prévu de conserver
le concept de particule TRISO, qui a fait ses preuves, mais de
modifier quelque peu les matériaux constitutifs de la particule,
en utilisant des constituants mieux adaptés a un fonctionne-
ment a trés haute température. Nous avons vu qu’un certain
nombre de phénomenes pouvant réduire la durée de vie de
la particule sont imputables, pour partie, au noyau UO,. Citons
entre autres le relachement des gaz de fission et de produits
de fission métalliques ou volatils ainsi que la production
d’oxydes de carbone. En conséquence, il faut examiner des
solutions visant a limiter ces événements en utilisant d’autres
matériaux que 'UO,, tel, par exemple, 'oxycarbure d’uranium
(UCO) ou en ajoutant des éléments inhibiteurs dans 'UO, ou
le buffer afin de réduire la formation d’oxydes de carbone et le
risque d’« effet amibe ».

Lexpérience la plus marquante sur le combustible UCO pro-
vient des études menées par les laboratoires américains pour
le programme NP-MHTGR, a partir des années 70, et en par-
ticulier a TORNL™. Largument principal de leur choix de FTUCO
comme combustible de référence pour les RHT repose sur

15. ORNL : Oak Ridge National Laboratory (Etats-Unis)
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son comportement physico-chimique a priori satisfaisant vis-
a-vis des produits de fission. La présence simultanée des
phases oxyde et carbure® stabilise le potentiel d’'oxygene du
systéeme jusqu’aux trés forts taux de combustion (75 % FIMA¥*)
autrefois atteints par des combustibles fortement enrichis en
U 235.

La phase UC, présente dans ce combustible composite réagit
avec une partie de 'oxygeéne libéré par fission d’un noyau ura-
nium provenant de la phase UO, pour reformer de ' UO, selon
la réaction :

UC, +0,=U0,+2C

De ce fait, 'atmosphére est maintenue a un potentiel d’oxy-
géne P(O,) faible et qui est stabilisé tout au long de lirradia-
tion, limitant ainsi fortement la formation des oxydes de car-
bone. Les conséquences principales sont la réduction de la
migration du noyau dans la particule (« effet amibe ») et une
moindre corrosion potentielle de la couche en SiC par ce gaz.
Une teneur initiale de 10 & 20 % d’UC, semble suffisante pour
éviter la production de CO pour les taux de combustion visés
pour les combustibles actuels de type LEU (Low Enrichment
Uranium). Des expériences réalisées dans des conditions
représentatives des coeurs prismatiques (plus contraignants
pour le combustible que le coeur a boulets) ont confirmé I'ab-
sence de migration significative des noyaux UCO.

Lélaboration de ces noyaux UCO par voie sol-gel par les tech-
niques de gélification a été évaluée au CEA. Les modifications
par rapport au principe de fabrication par voie sol-gel de
noyaux UO,, depuis I'étape de préparation de la solution ini-
tiale (introduction de noir de carbone) aux derniéres étapes
de traitements thermiques de calcination et de frittage par le
choix de la température et des gaz utilisés permettent d’obte-
nir ce type de noyau.

Le noyau UCO, dont la fraction volumique en UC, est infé-
rieure a 20 %, a un comportement thermomécanique similaire
a celui d'un noyau UO,. De plus, le surcroit estimé de gonfle-
ment solide par rapport & 'UO, reste faible au regard des tolé-
rances sur le diametre de fabrication des noyaux. Au stade
actuel de connaissance concernant la microstructure de
'UCO élaboré par voie sol-gel, on considere que le relache-
ment des gaz de fission dans le volume libre de la particule
en fonctionnement nominal n’est pas significativement diffé-
rent de celui de 'UO,.

Cet UCO avec une proportion de phase UG, inférieure a 20 %
ne se comporte pas moins bien que 'UO,, pour ce qui
concerne la rétention des lanthanides" ; par contre, la plus

16. La terminologie UCO correspond, en fait, a un composite formé des
phases UO, et UC,,. Les proportions respectives de ces phases peuvent
varier sur un large domaine de compositions.

17. Les combustibles & noyau UC, ont beaucoup été étudiés et utilisés
dans les réacteurs HTR développés aux Etats-Unis. Un des principaux
inconvénients de 'UC,, est la faible rétention dans le combustible des pro-
duits de fission de type lanthanides (Terres rares) et, par conséquent, un
risque important de corrosion de la couche de SiC par ces PF.

faible capacité de rétention des PF métalliques (Ag, Cs, Pd) de
la phase UC, peut conduire a une diffusion d’autant plus
importante de ces PF que la fraction volumique de cette phase
dans 'UCO est grande.

Au travers de ces résultats, on percoit que I'utilisation de 'TUCO
devrait apporter certains avantages par rapport a 'UoO, ; les
éléments positifs sont principalement une diminution de la
pression interne de la particule, grace a I'absence de produc-
tion de CO, réduisant ainsi les risques de rupture liés a ce
chargement ainsi que la diminution du risque d’« effet
amibe » en cas de conditions de fonctionnement particuliere-
ment séveéres. On peut pressentir un comportement sensible-
ment identique a 'UO,, pour ce qui concerne la diffusion des
PF lanthanides, le gonflement du noyau et le relachement des
gaz de fission. Par contre, on peut appréhender des difficul-
tés non négligeables concernant sa fabrication, en particulier
la qualité d’homogénéité de sa microstructure due au mélange
de noir de carbone a la solution initiale sol-gel. Sous irradia-
tion, on peut craindre une diffusion augmentée de PF métal-
liques tels que Ag et Pd hors du combustible, en conditions
nominale et accidentelle.

Pour contrecarrer ce point faible, il est nécessaire de chercher
un renforcement de I'enrobage de la particule vis-a-vis de la
diffusion.

Pour cela, différents moyens sont envisageables. Le premier
est de piéger ces produits de fission dans les couches internes
de la particule avant qu’ils n’accedent a la paroi interne de la
couche SiC. Cela peut étre réalisé au moyen de couches dites
« sacrifiées », c’est-a-dire des couches de quelques microns
d’épaisseur, n"ayant aucun réle sur la tenue mécanique de la
particule, dont les objectifs sont a la fois de piéger au maxi-
mum 'oxygéne libre, mais également de retenir les produits
de fission susceptibles de diffuser a travers la couche princi-
pale de SiC ou de I'attaquer chimiquement. De telles parti-
cules ont déja été fabriquées en petite quantité dans le passé
en utilisant le carbure de zirconium (ZrC) directement déposé
sur le noyau ; méme si cette couche se détériore durant l'irra-
diation, elle apporte un gain substantiel vis-a-vis de la réten-
tion d’éléments comme I'argent ou I'europium, par rapport a la
particule SiC-TRISO.

Une seconde possibilité est de recourir a un matériau plus
apte que le SiC a retenir les produits de fission métalliques
pour les conditions de fonctionnement normal et accidentel
plus sévéres du RTHT. Le matériau qui parait pouvoir
répondre a ces critéres est le carbure de zirconium [3]. Cette
céramique est particulierement réfractaire ; sa température de
fusion de 3 540 °C est a comparer aux 2 000 °C considérés
comme température de début de décomposition chimique du
SiC. Les avantages que peut apporter le ZrC comme maté-
riau de structure, par rapport au SiC pour la particule TRISO,
sont le maintien de son intégrité aux trés hautes températures
dans les situations accidentelles envisageables pour le VHTR
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et la possibilité de fabriquer des compacts avec une matrice
graphite de plus forte densité, obtenue par un traitement ther-
mique a plus haute température (> 2 000 °C), ce qui permet-
trait, in fine, un gain sur leur conductivité thermique et leur tem-
pérature maximale de fonctionnement. Par ailleurs, le ZrC ne
réagit pas avec la plupart des produits de fission émis par le
noyau. Enfin, la diffusion de ces produits de fission dans le ZrC
est, a température donnée, plus faible que pour le SiC.

La mise en ceuvre de particules a couche ZrC est, pour le
moment, beaucoup moins développée que pour la particule
classique SiC-TRISO. Elle n’a fait I'objet que de fabrications
de « laboratoire », en particulier aux Etats-Unis (Los Alamos
Scientific Laboratory et General Atomics), au Japon (Jaeri,
Japan Atomic Energy Research Institute) ainsi qu’en Russie,
suivies d’'irradiations expérimentales et d’essais hors pile. Sa
fabrication par dép6t en phase vapeur dans un lit fluidisé peut
étre obtenue par deux méthodes : la sublimation de poudre
de chlorure de zirconium ou par génération in-situ a partir
d’une « éponge » de zirconium dans une atmosphére de gaz
halogénes (chlore, iode ou brome) d’halogénure de zirconium.
Dans les deux cas, le composé gazeux de zirconium est
mélangé dans une proportion adéquate a du méthane de I'hy-
drogéne et I'argon pour obtenir un dép6t de ZrC [3]. Une série
d’expériences sur des noyaux simulant en zircone yttriée a été
menée récemment au CEA. De nombreux essais d’ajuste-
ment des paramétres de dépdt (température d’injection des
gaz, débits) ont été nécessaires pour parvenir a un premier
résultat acceptable. Les observations macroscopiques
(fig. 119) montrent la bonne adhérence entre les couches de
PyC dense et de ZrC caractérisée par une rupture franche non
déviée a linterface PyC/ZrC.

IPyC PyC poreux

WD= 189mm
Photo MNo. =27

Fig. 119. Fractographie vue au microscope & balayage
d’une particule, révélant sa morphologie aprés I'étape de dép6t
de la couche ZrC (DRT/LITEN).
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Fig. 120. Micrographie optique sur coupe polie montrant la différence
de microstructure, corrélée avec des gradients de composition
chimiques, dans I'épaisseur de la couche de ZrC (DRT/LITEN).

Les observations au microscope optique sur coupe polie
(fig. 120) révelent des différences de microstructure corrélées
avec des gradients de composition chimiques dans I'épais-
seur de la couche de ZrC. En surface, sur environ 8 um
d’épaisseur, la couche présente un aspect compact mais stra-
tifié. Plus en profondeur, la couche apparait granuleuse avec
de Iégéres variations de couleur qui révelent des variations de
composition chimique ou de tailles de grains. Le procédé de
dépét de ZrC doit étre optimisé. Les améliorations envisagées
devraient permettre de mieux maitriser la distribution du chlo-
rure de zirconium et de I'hydrocarbure.

Bien que le retour d’expérience sur des
particules ZrC-TRISO en fonctionne-
ment normal et pour des conditions
représentatives d’accidents soit bien
inférieur a celui de leurs homologues a
couche SiC, des résultats prometteurs
ont déja été obtenus. Ainsi, on a la
confirmation que le ZrC retient mieux
que le SiC certains produits de fission
tels le césium (fig. 121) et 'argent ; par
contre, d’autres, en particulier les lan-
thanides diffusent plus facilement.
Malgré tout, la couche en ZrC s’avéere
moins susceptible a 'attaque chimique
par le palladium et plus résistante a
I'« effet amibe » que le SiC. Par ailleurs,
des particules ZrC-TRISO ont résisté
avec un taux de casse inférieura 1 % a
des essais de chauffage post-irradia-

EHT =15 tion jusqu’a 2 400 °C [3].
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Fig. 121. Relachement comparé de lisotope Cs 137 de particules
revétues de couches SiC et ZrC, lors d’'un chauffage post-irradiation
d’une durée de deux heures.

Un certain nombre de solutions pertinentes pour une applica-
tion VHTR existent donc déja ; elles demandent cependant
une validation a I'échelle industrielle pour produire in fine une
particule TRISO plus performante que la référence SiC-TRISO
actuelle, autorisant un gain notable vis-a-vis des températures
d’utilisation en situations nominale et accidentelle, tout en pré-
servant la sGreté du réacteur.
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a caloporteur gaz (RCG)

es réacteurs rapides permettent une excellente économie
de neutrons, mais nécessitent un fort inventaire de matiére fis-
sile, en raison de la faiblesse des sections efficaces* aux
hautes énergies. Par capture* fertile sur I'uranium 238, ils per-
mettent de valoriser au mieux les ressources naturelles, dans
le cadre d’'un cycle fermé. Dans un spectre rapide, les sec-
tions efficaces de fission et de capture sur les principaux iso-
topes des actinides* favorisent la fission et permettent un
recyclage des actinides mineurs (Np, Am, Cm), et donc une
réduction drastique des éléments radioactifs a vie longue a
mettre aux déchets. Les réacteurs a neutrons rapides sont
donc, a 'évidence, des réacteurs attractifs pour le futur sur
tous les aspects du cycle. Cela sera encore plus vrai si ce
cycle peut étre fermé par un procédé de traitement qui gére en
groupe I'ensemble des actinides (uranium, plutonium, acti-
nides mineurs), renfor¢ant ainsi la résistance a la prolifération
de ce cycle.

En plus de ces avantages, partagés par tous les réacteurs a
spectre rapide, les réacteurs a caloporteur gaz (RCG) ouvrent
'accés a des applications autres qu’électrogenes, en particu-
lier la production d’hydrogéne rendue possible par les tempé-
ratures élevées du caloporteur en sortie de coeur. Ce concept
peut, en outre, s’appuyer sur une technologie des caloporteurs
gaz déja existante en spectre thermique. Le RCG se présente,
en quelque sorte, comme une « déclinaison durable » du réac-
teur HTR.

Cahier des charges du combustible
RCG

Mais ces ambitions passent, au préalable, par la nécessité de
mettre au point un combustible adapté. La principale des dif-
ficultés tient au fait que le gaz (hélium, en 'occurrence) est un
caloporteur a faible densité qui doit donc occuper une impor-
tante fraction volumique du cceur (environ 40 %) pour pouvoir
évacuer la chaleur, ce qui limite, en conséquence, le volume
dévolu au combustible a ses barrieres de confinement et aux
structures de 'assemblage.

La conception du cceur des rapides a gaz impose, en outre, au
combustible les spécifications suivantes :

* Une aptitude a incorporer le plutonium a hauteur de 15 a
20 %, et les actinides mineurs dans une plage allant de 2 %
(recyclage a I'équilibre dans un spectre rapide) a 5 % envi-
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ron (si 'on veut recycler les actinides mineurs issus des réac-
teurs a spectre thermique) ;

* une densité élevée en atomes lourds qui impose un maté-
riau fissile dense (comme le carbure ou le nitrure) ;

° une capacité a étre traité et re-fabriqué en télé-opération,
dans le cadre d’un cycle fermé de tous les actinides, avec
génération maitrisée et minimisée de déchets ;

* un bon comportement, avec un haut niveau de confinement
des radio-éléments dans la gamme des températures d’en-
viron 1000 °C a 1200 °C en fonctionnement nominal ;

* un comportement faiblement dégradé, en conditions acci-
dentelles (notamment dépressurisation) ou les températures
peuvent atteindre 1600 °C ;

* une capacité a atteindre des taux de combustion* garants,
a terme, d’'une économie convenable du cycle (5 at % FIMA,
au départ, 10 at % FIMA*, ensuite), soit une fluence* rapide
de 2.10%” n/mz.

De ces spécifications découlent un certain nombre de consé-
quences sur le choix des matériaux pour les éléments com-
bustibles et sur les différentes propriétés physiques dont ils
doivent faire preuve.

Matériau fissile pour les RCG

Le matériau fissile doit étre le plus dense possible en atomes
lourds. On s’oriente donc vers un carbure ou un nitrure d’acti-
nides, de densité supérieure a I'oxyde (x 1,23 et x 1,30 res-
pectivement a porosité de fabrication égale pour les composés
mixtes U-Pu), conduisant mieux la chaleur (conductivité ther-
mique environ 7 fois supérieure), autorisant ainsi un combus-
tible « froid », mieux apte a retenir ses produits de fission et
donc sollicitant moins la premiére barriére de confinement.

Le choix entre carbure et nitrure s’appuie sur les considéra-
tions suivantes :

e Performances : Le carbure offre les meilleures perfor-
mances en termes de volume de coeur et de matiere fissile
immobilisée. Lazote du nitrure présente, en effet, une cap-
ture neutronique (réaction [n,p] sur N 14 produisant du
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C 14) ; pour que le nitrure ait des per-
formances équivalentes a celles du
carbure, il est nécessaire d’'inclure
dans le cycle une étape d’enrichisse-
ment (d’au moins 50 %) de I'azote en
isotope N 15 ('azote naturel possede
environ 0,5 % de N 15). Le nitrure
impose, par ailleurs, une gestion du
C 14 engendré et produit, en outre, de
I'hélium (par réaction [n,a] surle N 14)
qui représente environ 20 % du
volume de gaz de fission ;

Macropore

e comportement sous irradiation :
Les vitesses de gonflement sous irra-
diation sont du méme ordre de grandeur dans les combus-
tibles carbure et nitrure : environ 1,4 a 1,6 % / at %, tant que
I'on reste a des températures n’excédant pas 1200 °C (qui
permettent, en outre, un relachement assez faible des gaz
de fission). Le nitrure, qui pourrait avoir une vitesse de gon-
flement Iégérement plus faible, présente, en revanche, a
hautes températures, des signes de dissociation de la phase
(U,Pu) N avec précipitation dans le jeu combustible gaine de
la phase métallique enrichie en plutonium.

e sdreté du cycle : Les composés carbure et nitrure peuvent
s’enflammer spontanément a I'air s’ils sont sous forme pul-
vérulente : il faudra donc savoir gérer cette pyrophoricité
dans les étapes du cycle.

La balance pencherait plutdt en faveur du carbure, mais avant
un choix définitif, plusieurs points devront faire I'objet d’inves-
tigations, en particulier, 'aptitude des composés carbure et
nitrure a incorporer des fractions significatives d’actinides
mineurs, tout en gardant un comportement satisfaisant sous
irradiation.

Matériaux pour la premiére barriére
de confinement

Le strict respect du cahier des charges impose I'utilisation de
matériaux céramiques pour constituer la structure de I'élément
combustible et la premiere barriere de confinement. Les
alliages de métaux réfractaires (Mo, Nb, Ta, W) ont, en effet,
un tres fort pouvoir d’absorption neutronique et dégraderaient
les performances du coeur.

Les principales céramiques identifiées sont des carbures et
des nitrures (SiC, TiN, ZrC, TiC, ZrN) qui peuvent étre asso-
ciées soit au carbure, soit au nitrure d’actinides. En particulier,
le carbure de silicium montre un comportement acceptable
sous flux de neutrons dans la gamme ou il est connu (jusqu’a
80 dpa SiC, soit pratiquement la moitié de la gamme souhai-
tée), et aux températures envisagées dans laquelle son gon-
flement est faible.
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Fig. 122. Images au MEB d’un composite céramique SiC/SiC fibré
(LCTS Bordeaux).

Mais les premiéres études ont montré qu'il n’était pas possible
d'utiliser des céramiques monolithes, telles que du carbure de
silicium, en raison de leur trop faible ténacité* : toute structure
d’élément combustible doit, en effet, présenter un minimum
de ductilité*. Il est donc nécessaire de faire appel a des céra-
miques renforcées, seuls matériaux susceptibles de dégager
le compromis recherché entre propriétés thermiques, méca-
niques et neutroniques.

Lutilisation de composites a base de fibres longues, tels que
les SiC/SiC fibrés (fig.122), pourrait apporter la solution
recherchée : grace aux caractéristiques de leur renfort fibreux,
ils apportent une certaine tolérance a la déformation et a I'en-
dommagement. En revanche, ils ne présentent pas une étan-
chéité suffisante aux gaz de fission et a 'hélium du calopor-
teur ; il est donc nécessaire, pour garantir la fonction de
premiére barriere de confinement, de faire appel a des liners
ou revétements étanches constitués d’alliages métalliques
réfractaires de faible épaisseur. Cette exigence a pour effet de
fortement compliquer la fabrication des éléments combustibles
par rapport a celle des autres filieres comme les RNR Na qui
emploient des gainages métalliques assurant la double fonc-
tion d’étanchéité et de tenue mécanique.

Concepts d’éléments combustibles
RCG

On a d’abord tenté d’adapter au spectre rapide le concept de
particule HTR, qui réalise un confinement des produits de fis-
sion au plus prés des noyaux fissiles ou ils sont émis gréce a
un enrobage multicouches. Ce concept, treés robuste lorsqu’il
est dimensionné comme dans les réacteurs HTR (avec
4 couches), a dii étre abandonné dans le cas des RCG, car il
présente I'inconvénient d’une faible fraction volumique de
matiere fissile et ne permet donc pas de répondre au cahier
des charges des combustibles RCG. Par ailleurs, certains
matériaux de base de ce concept (les carbones pyrolytiques
en particulier) supportent mal une fluence rapide élevée.
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Les premieres études de dimensionnement ont permis de
dégager deux concepts répondant au cahier des charges.

e le concept d’aiguille cylindrique, avec pastilles gainées,
rameéne a un dessin classique. Le challenge est alors reporté
sur le dimensionnement de l'aiguille et sur la mise au point
de la gaine. La gaine pourrait étre constituée d’une céra-
mique renforcée (telle que le SiC/SiC fibré) avec un liner
métallique.

Le phénoméne qui va limiter la durée de vie de telles aiguilles
RCG est linteraction combustible gaine. Le combustible car-
bure ou nitrure gonfle environ deux fois plus vite que I'oxyde,
et aux températures ou il sera utilisé, il flue difficilement. La
gaine en céramique (méme avec renfort fibreux) a une ducti-
lité trop faible pour accommoder sans endommagement réd-
hibitoire une forte interaction mécanique. Cette faible ductilité
impose, en outre, des aiguilles de faible longueur (maximum
environ 1 métre).

La conception de ces aiguilles va donc consister a les faire
fonctionner hors interaction mécanique le plus longtemps pos-
sible, c’est-a-dire a trouver le meilleur compromis parmi un
ensemble de parametres de fabrication et de fonctionnement
tels que le diametre, le jeu initial combustible/gaine, la porosité
de fabrication ainsi que la stabilité de cette porosité sous irra-
diation, la puissance linéique maximale, etc.

¢ Le concept de plaque macro-structurée, proposé récem-
ment au CEA-Cadarache, constitue une solution originale
(fig. 123) permettant de répondre aux différentes contraintes
rappelées ci-dessus liées au cahier des charges et aux pro-
priétés des matériaux. Dans ce concept, 'ame de la plaque
est constituée d’'une matrice céramique sous forme de nid
d’abeilles, et la phase fissile se présente sous forme de com-
primés cylindriques placés dans chacune des alvéoles de la
matrice. Deux plaques également en céramique assurent la
fermeture des alvéoles et I'échange thermique avec le calo-
porteur gaz. Ces plaques sont insérées en trois séries de

rayonnages a 120 degrés dans la section hexagonale de I'as-
semblage. Un premier dimensionnement de ces plaques
ameéne a une épaisseur d’un peu moins de 10 mm pour une
largeur de 120 mm et une longueur de 250 mm.

Les avantages théoriques d’un tel concept sont :

* Un transfert thermique optimisé de la source de puissance
vers le caloporteur avec une résistance thermique minimale
entre le comprimé combustible et la gaine et une surface
d’échange maximale entre la gaine et le caloporteur ; ce des-
sin permet, en outre, une bonne régulation de la tempéra-
ture du combustible, quel que soit le niveau de relachement
des gaz de fission dans l'alvéole ;

* |la présence dans chacune des alvéoles d’un espace autour
du comprimé combustible (combinaison des géométries
cylindriques et hexagonales) permettant de recueillir les gaz
de fission, tout en limitant leur mise en pression dans toutes
les situations de fonctionnement ;

* une bonne tenue mécanique de la plaque aux chargements
en pression et aux interactions mécaniques entre le combus-
tible et le gainage : l'interaction comprimé — cellule se limite
a la seule dimension orthogonale au plan de plaque, ce qui
permet de minimiser les contraintes en accommodant la
déformation imposée par le gonflement du combustible par
flexion de la gaine et par déformation radiale du comprimé
par un mécanisme de fluage d’irradiation ; I'utilisation de
comprimés combustibles de forme bombée permet, en outre,
d’assurer un contact progressif, évitant ainsi les concentra-
tions de contraintes.

Du fait du cahier des charges sévere qui leur est imposé, les
éléments combustibles RCG sont incontestablement ceux
pour lesquels la mise au point et la qualification constituent le
plus fort challenge. Les études en cours au CEA visent a rele-
ver ce défi : des solutions ont été proposées sur le papier, des
fabrications sont en cours dans les deux concepts aiguilles et

Fig. 123. Schémas d’un comprimé de combustible dans son alvéole
(a), d'une plaque macro-structurée (b), et d'un assemblage
de plaques dans une structure hexagonale (c).
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plagues. Des irradiations expérimentales sont lancées, notam-
ment dans Phénix (irradiations FUTURIX) ou BR2 (expérience
IRRDEMO). Une modélisation spécifique est également déve-
loppée : application CELAENO dans la plateforme PLEIADES.
Lobjectif est de démontrer, en 2012, la faisabilité et la viabilité
de ces concepts d’éléments combustibles RCG.
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Combustibles pour réacteurs de recherche

Un retour d’expérience
considérable

La conception des combustibles des réacteurs de recherche
n’'a pratiquement pas évolué depuis leur mise en service, au
début des années 60. En effet, la tres forte densité de puis-
sance qui caractérise ces réacteurs, jusqu’a 1500 kW/litre de
coeur (HFIR, Etats-Unis), impose I'utilisation d’'un combustible
trés divisé, sous forme de plaques minces d’environ 1 mm
d’épaisseur, majoritairement constitué d’aluminium (pour sa
bonne conductivité thermique). Le procédé industriel de réfé-
rence (fig. 124) qui consiste a laminer simultanément un noyau
de combustible ou ame fissile (mélange de poudres d’alliages
d’uranium et d’aluminium) et le gainage (plaques en alliage
d’aluminium) répond particulierement bien a cet objectif. Ce
procédé bénéficie d’un retour d’expérience considérable
puisque la quasi-totalité des réacteurs expérimentaux utilise
ce type de combustible. Il a été mis en ceuvre a grande échelle
par NUKEM en Allemagne, 'UKAEA en Grande-Bretagne, la
CERCA en France et BABCOCK aux USA. Le combustible
standard est alors a base de poudres d’'UAI (ou UAIx) ou I'ura-
nium est enrichi a 93 % en U 235 — combustible HEU (High
Enriched Uranium).

A la fin des années 70, les Etats-Unis ont décidé de ne plus
exporter d’uranium trés enrichi (U 235 > 20 %). Cette décision
résulte de la recommandation du groupe de travail n° 8 de
PINFCE (International Fuel Cycle Evaluation) qui a fixé a 20 %
la limite de I'enrichissement au-dela de laquelle 'uranium enri-
chi serait considéré comme proliférant [1]. Suite a cette éva-
luation, engagée par le président Carter en 1977, un pro-
gramme de conversion des réacteurs de recherche au LEU*
(Low Enriched Uranium) a été mis en ceuvre. C’est en 1978
que le DOE Américain (Department Of Energy) a confié cette
tache a 'ANL (Argonne National Laboratory). Le programme
« RERTR » (Reduced Enrichment for Research and Test
Reactors) a commencé des 1978, avec une forte implication
du CEA qui a organisé la 2° conférence a Saclay, en 1979.

Les évolutions de conception des combustibles des réacteurs
de recherche, réalisées depuis 1980, résultent de la mise en
application de ces directives. En particulier, il a fallu trouver de
nouveaux alliages, plus chargés en uranium, pour compenser
la perte sur I'enrichissement de I'uranium puis qualifier sous
irradiation ces nouveaux produits. Cette question est toujours
d’actualité et au cceur de la problématique du combustible
pour le réacteur de recherche Jules Horowitz, futur instrument

européen pour les expériences d’irra-

diation neutroniques, qui devrait diver-
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ger a Cadarache début 2014 [2].
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notamment avec les irradiations de
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miniplaques dans le réacteur SILOE,
puis de plaques a I'échelle 1 dans le
dispositif IRIS, spécialement congu
pour mesurer précisément les varia-
tions d’épaisseur des plaques a
chaque fin de cycle.

Lensemble des données nécessaires a

Fig. 124. Principe du procédé de fabrication de plaques
combustibles par « colaminage ».
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1988, sous la reférence NUREG-1313 (U;Si, qualifié pour une
charge en uranium de 4,8 gu/cm?).

Les réacteurs a performances modérées

OSIRIS : Ce réacteur, qui utilisait depuis les années 70 un
combustible Caramel (UO, enrichi & 7 % gainé Zircaloy),
n’était pas formellement concerné par la conversion propre-
ment dite au LEU des réacteurs expérimentaux. Toutefois, il a
été juge opportun d’utiliser le combustible U3Si, qualifié au
niveau mondial et fabriqué a grande échelle par AREVA-
CERCA.

Le processus de conversion n’a pu commencer qu’en 1994
en raison des questions complémentaires posées par I'auto-
rité de slreté. Ainsi, des expériences spécifiques telles que
EPSILON a SILOE ont été réalisées pour fournir des informa-
tions concernant le relachement des produits de fission en
situations accidentelles, et l'irradiation d’'une plaque instrumen-
tée a été menée pour pouvoir recaler les résultats de calcul
FLICA, code CEA de référence pour la thermohydraulique des
éléments combustibles.

La conversion du réacteur OSIRIS a été réalisée progressive-
ment, en remplacant au fur et a mesure les combustibles
Caramel usés par des combustibles U3Sis.

Les réacteurs a performances élevées

ORPHEE : les calculs réalisés ont
montré que le passage du combustible
UAIx HEU (High Enriched Uranium ) a

Conversion de tous les réacteurs :
des besoins de R&D pour les
réacteurs a performances élevées

Les principaux réacteurs en service (ou en projet) concernés
par la problématique de conversion au LEU et par le dévelop-
pement de nouveaux combustibles sont indiqués dans le
tableau suivant. Il existe, en fait, 129 réacteurs dans le monde
(au début 2007), utilisant du combustible HEU et inscrits dans
un programme de reconversion.

Les réacteurs a performances modérées tels qu’OSIRIS,
STUDSVIK et HFR récemment (mai 2006), ont été convertis
au combustible LEU sans difficulté majeure.

Aujourd’hui, on peut faire le constat suivant :

* Les réacteurs a haut flux, en particulier le RHF, ORPHEE,
BR2, ATR, FRM2 et le RJH ne peuvent pas utiliser le com-
bustible LEU U3Si, a 4,8 gU/cm?, seul a étre réellement qua-
lifié, sans une baisse significative des performances de flux
ou sans « surconsommation » de combustible ;

¢ |e fait de continuer, indéfiniment, a ne pas appliquer les direc-
tives de réduction de I'enrichissement est considéré comme
inacceptable au plan politique ;

* la question de la fin de cycle est devenue critique depuis que
les Etats-Unis ont fait savoir, en 1996, gu’ils naccepteraient

Les principaux réacteurs de recherche dans le monde

Réacteurs Pays Mw Conversion au LEU
des combustibles siliciures (LEU), plus qualifié a ce jour ( E <20 %)
denses, entrainerait une réduction OSIRIS ET— 70 auf
importante de la durée de vie du cceur, z
p, , Co ORPHEE France 14 non
de I'ordre d’un facteur 2, ainsi qu’un - - - —
durcissement du spectre ayant pour RJH France 100 (p’>r01et, nécessite la q_ugllflcatlon
, . . ) e d’un LEU haute densité)
conséquence une réduction de I'effica-
cité des systemes d’arrét d’urgence. P fEneE & non
Pour cette raison, il a été décidé de ne FRM2 Allemagne 20 non (prévoit d'utiiser
pas convertir le réacteur ORPHEE. un enrichissement intermédiaire)
BR2 Belgique 100 non
RHF (Réacteur a Haut flux de HFR/PETTEN Pays-Bas 45 oui
Grenoble) : pour des raisons iden- STUDSVIK Suéde 50 oui
tiques, et parce que les calculs réalisés MARIA Pologne 30 Conversion partielle
r ANL sur le RHF ont montré qu’il ,
par AL surie , equ ATR Etats-Unis 250  non
était nécessaire de disposer d’un = :
combustible ayant une densité de Al S Ll & non
7,9 gU/cm?, la conversion du RHF a été HANARO Corée 30 oui
repoussée a une date ultérieure. JMTR Japon 50 oui
PIK Russie 100 (projet, utilisera du HEU)
Le HEU (93 %) nécessaire au fonction- MIR B 100 -
nement de ces réacteurs est approvi-
. . . . PP SM2 Russie 100 non
sionné en Russie depuis 1997.
RSG-GAS Indonésie 30 oui
ANSTO Australie 20 (projet, utilisera du LEU)
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plus de reprendre les combustibles étrangers hautement
enrichis au-dela de 2006. Dés lors, il devient indispensable,
pour les pays disposant de réacteurs expérimentaux, de trou-
ver des solutions, notamment en optant pour un combustible
facilement retraitable, alors que le combustible U5Si, est
réputé « difficilement retraitable ».

C’est dans ce nouveau contexte, apparu a la fin des années
90, qu'a été engagée, sous I'égide du DOE et d’ANL, une
réflexion pour sélectionner et qualifier avant 2006 (cette
échéance a été repoussée a 2010) un nouveau combustible
répondant aux objectifs suivants :

* Une augmentation significative de la densité pour permettre
la conversion de tous les réacteurs, y compris ceux du DOE ;

¢ une retraitabilité aisée du combustible.

C’est sur ces critéres que 'UMo7-9 (alliage d’'U et de Mo avec
7 a9 % en poids de Mo) a été retenu comme étant le meilleur
candidat. Il permet, en effet, un gain sur la charge en uranium
d’environ 40 % et il a été reconnu comme facilement retrai-
table, a l'issue de I'étude de faisabilité réalisée par AREVA NC
et le CEA.

La communauté internationale, notamment les Etats-Unis
(ANL), le Canada, la France, la Russie, la Corée et 'Argentine,
s’est organisée pour apporter sa contribution a la qualification
de ce nouveau combustible.

En France, ces études se déroulent dans un cadre coopératif
entre AREVA (plus particuliérement CERCA qui a le leader-
ship de la fourniture des combustibles) et le CEA qui a pour
projet de réaliser un grand réacteur d’essais : le réacteur Jules
Horowitz (RJH). Les résultats des études sont partagés et
analysés au niveau international, en particulier avec ’ANL.
Lobjectif du programme frangais de développement de 'UMo
est de qualifier un combustible UMo ayant une densité jusqu’a
8 gU/cm?®, de fagon :

* a répondre aux exigences de flux des réacteurs dits « a per-
formances élevées » et en premier lieu aux exigences du
futur réacteur Jules Horowitz ;

* & pouvoir fournir aux exploitants qui ne disposent pas de
solution de fin de cycle un combustible LEU de remplace-
ment, facilement traitable, comme solution alternative au
combustible U3Si,.

Ce programme répond a tous les aspects du cycle du com-
bustible : fabrication, comportement sous irradiation, dévelop-
pement des codes et validation du procédé de retraitement.
Les développements et qualifications sont réalisés sur des
plaques a I'échelle 1.

Les L léaires

Un combustible « avancé » pour
les réacteurs de recherche : FUMo

Etudes réalisées au CEA sur 'lUMo, entre 1999 et 2003.

Un accord pentapartite entre CEA, COGEMA, TECHNICA-
TOME, FRAMATOME et CERCA a encadré ces études entre
1999 et 2003. Les principaux résultats de cette premiére
phase sont résumés ci-apres.

Le procédé de fabrication

Pour ses fabrications de combustible UMo, la CERCA met en
ceuvre son procédé dit « avancé » qui a été mis au point a I'oc-
casion des fabrications de combustible U;Si, avec des densi-
tés allant jusqu’a 6 gU/cm?®. La fraction volumique occupée par
les particules d’'UMo se situe toujours aux alentours de 50 %,
mais la porosité de la zone combustible dépend de la nature
de la poudre UMo utilisée : cette porosité est supérieure a
10 % avec des poudres broyées et elle est inférieure a 2-3 %
avec des poudres obtenues par le procédé d’atomisation®. La
densité en uranium atteinte est Iégérement supérieure a
8 gU/cm?. Le contrdle des plaques (radiographie X, ultrasons,
micrographie) montre que les plaques sont conformes aux
spécifications.

Dans une premiere étape, les poudres d’UMo ont été pro-
duites par le procédé standard de concassage/broyage (clas-
siquement utilisé pour I'U5Si,). Mais la ductilité de 'UMo, alors
que I'U5Si, est fragile, rend cette étape fastidieuse et, en tout
cas, rédhibitoire, sans développement spécifique, pour une
production a I'échelle industrielle. Les premiers prototypes de
I'étude ont été fabriqués ainsi (expériences IRIS-1 et UMUS,
voir tableau ci-apres). Pour les irradiations suivantes (FUTURE
et IRIS 2), les plaques ont été fabriquées a partir de poudres
atomisées. Le procédé d’atomisation est, en revanche, indus-
trialisable.

Le programme d’irradiations

La qualification du combustible UMo passe par la démonstra-
tion de son bon comportement sous irradiation. Le programme
d’irradiations sur des plaques a échelle 1 a compté 4 expé-
riences durant la premiére phase d’études (1999-2003) [3],
avec des températures de gainage en augmentation. Les
conditions d’irradiation de ce programme sont rassemblées
dans le tableau suivant et comparées en figure 125. Les expé-
riences ont été congues principalement pour déterminer 'ef-
fet des puissances spécifiques élevées (croissant de
~ 140 W/cm? a ~ 340 W/cm? ) sur le comportement sous irra-
diation du combustible particulaire UMo/Al. Lobjectif a été d’at-

18. Ce procédé consiste en I'atomisation d’'UMo liquide sur un disque en
rotation, puis une trempe rapide sous atmosphére d’argon. Les particules
ainsi obtenues sont quasi sphériques. Le procédé d’atomisation est jugé
comme le plus prometteur en termes de production industrielle
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Bilan des expériences francaises menées dans le cadre pentapartite (1999-2003).

Expériences IRIS-1 UMUS IRIS-2 FUTURE
Réacteur OSIRIS (Fr) HFR (NL) OSIRIS (Fr) BR2 (B)
Année 2000 - 2001 2000 2002 2003
Nombre de plaques a I’échelle 1 3 2/2 4 2
Type de poudre UMo broyée broyée atomisée atomisée
Enrichissement (% U 235) 19,75 19,75/35,00 19,75 19,75
Charge en uranium (gU/cm?) 8,0 8,0 8,0 8,0
Porosité de fabrication (%) 11-13 11-13 1-2 1-2
Flux th.surf. max début de vie (W/cm?) 140 175/250 240 340
Temp. max du gainage début de vie (°C) 75 90/110 100 130
Vitesse du réfrigérant (m/s) 9 8 9 12
Situation de I'essai terminé arrét aprés rupture  arrét prématuré  arrét prématuré
Nombre de cycles d’irradiation 10 2 4 2
Durée totale (JEPP) 240 48 60 40
Taux de combustion moyen (% U 235) fin de vie 50 15 30 25
Taux de combustion max local (% U 235) fin de vie 67 20 40 33

teindre un taux de combustion (tc) maximum local de 70 %"
dans chaque essai. D’une fagon générale, quel que soit le
mode de gestion des coeurs de réacteur, le taux de combus-
tion maximal local en fin de vie n’excéde pas 80 %.

@ [IRIS-1 UMo7-20% BU : 67 %
L IRIS-2 UM07-20 % BU : 40 %
[0 Atomisé
OB . B FUTURE UMo7-20% BU : 35%
r
oye UMUS UMo7-20% BU : 21 %
® UMUS UM09-20% BU : 21%
= 600
£
Q -2
2 Objectif RJH 02
o 500 7
g_ ’
g .
5 400 —2
2] ’
300 1 L
7
200 A
° UMUS :pb gainage
O [
100 -
0 t
50 70 90 110 130 150
Température paroi plaque (°C)

Fig.125. Evolution du flux surfacique, en fonction de la température
extérieure de la gaine.

19. Le taux de combustion est exprimé ici en fraction d’atomes d’U 235 ini-
tiaux consommeés. Le taux de combustion, en GW.j/t, vaut approximative-
ment [936.06*((0.8232¢+0.0028)a+0.031(1-¢)a?))], avec a, le taux d’épui-
sement en U 235 et ¢, I'enrichissement (entre 0 et 1). Des taux de
combustion de 50 % ou de 70 %, d’'un combustible enrichi a 20 %
d’U 235, sont équivalent respectivement a ~ 84 et 120 GWj/t.
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Dans OSIRIS, le dispositif IRIS (fig. 126) permet, a chaque fin
de cycle, de mesurer I'épaisseur des plaques sur toute leur
hauteur. Ainsi, les plaques IRIS-1 et IRIS-2 ont été mesurées
le long de cing profils axiaux et d’'un profil transversal, au
niveau du flux maximal. Pour les autres expériences, UMUS
dans HFR et FUTURE dans BR2, des mesures ont été faites
uniquement a la fin de lirradiation. Un programme complet
d’examens destructifs est systématiquement réalisé en fin d'ir-
radiation (micrographie optique, MEB, microsonde...).

La figure 127 donne I'augmentation, en microns, de I'épais-
seur des plaques en fonction du taux de combustion. Dans le
cas de l'irradiation IRIS1, 'ensemble des examens post-irra-
diatoires témoigne du tres bon comportement des plaques de
charges élevées en UMo7 et UMo9 broyées (8 gU/cm?), au

Plaque combustible
dont I'épaisseur
doit étre mesurée

Fig. 126. Dispositif IRIS de mesure de 'épaisseur des plaques
sur toute leur hauteur.
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Fig. 127. Augmentation de I'épaisseur des plaques en fonction
du taux de combustion a). Essais francais, b). Essais intégrant
les résultats de ANL.
des plaques est ensuite observé au point chaud des plaques.
Le taux de fission est de ~ 4,8.10" f/cm®s pour IRIS2 et
gonflement modéré, jusqu’a un taux de combustion de 67 % 6,5.10" f/cm*/s pour FUTURE.
(soit 240 jours équivalent pleine puissance). Aucune augmen-
tation de I'épaisseur des plaques n’a été mesurée dans la Les examens métallographiques effectués sur les deux types
gamme 0-25 % de tc, probablement en raison du taux de poro- de combustibles, IRIS2 [4] et FUTURE [5] sont tout & fait com-
sité de fabrication relativement élevé (~ 12 %). Pour des tc parables. Lorigine du cloquage a été comprise, a ce jour,
supérieurs, I'épaisseur des plaques varie linéairement, soit comme étant la concommitance de deux phénomeénes :
1,4 microns (0,10 %) par pourcent de tc.
1. La formation d’une interaction entre 'lUMo et la matrice Al
Lexpérience, UMUS, réalisée dans HFR a PETTEN, a été environnante (fig. 128), aux propriétés insatisfaisantes sous
arrétée prématurément apres deux cycles seulement, en rai- irradiation (propriétés thermomécaniques, rétention des gaz
son d’une rupture des plaques enrichies a 35 %. Celle-ci était de fission...). En revanche, le bon comportement intrin-
due a une oxydation excessive de la gaine et, en consé- seque de 'UMo est confirmé ;
quence, a une surchauffe du combustible. Cette irradiation a
montré que les conditions limites de fonctionnement de 'UMo 2. la formation d’'une porosité lenticulaire a I'interface entre
étaient liées a I'épaisseur de la couche d’oxyde (boehmite). cette zone d'interaction et I'Al, ou s’accumulent des produits
de fission, essentiellement des gaz. Cette porosité coalesce
Pour les deux irradiations les plus sollicitantes, IRIS2 et jusqu’a former une cavité dommageable pour 'dme com-
FUTURE, une augmentation anormale de I'épaisseur des bustible (un déchirement). La pression des gaz y est certai-
plagques (fig. 127) a conduit a arréter ces expériences, respec- nement déterminante.
tivement au bout de 4 cycles (tc max de 40 %) et 2 cycles (ic
max de 33 %). A faible tc, 'augmentation de I'épaisseur des Des résultats comparables ont été obtenus par 'ANL sur des
plaques varie linéairement (jusqu’a un taux de combustion de miniplaques irradiées dans ATR, notamment a haute tempé-
35-40 %), de 1,8 microns (0,13 %) par pourcent de tc, soit rature. Ces résultats ont conduit a revoir en profondeur le pro-
~ 30 % de plus que dans IRIS-1. Un cloquage (« pillowing ») gramme de qualification des combustibles UMo, tel qu’il avait
Les es (20 131




Le procédé de retraitement

AREVA NC a démontré la faisabilité du
retraitement de 'UMo, dans le respect
des régles établies au plan internatio-
nal pour ce qui concerne la spécifica-
tion des verres. Les études et le déve-
loppement se poursuivent, avec le
soutien technique du CEA, pour confir-
mer et pour optimiser le procédé au
niveau industriel. Des essais conduits
a Atalante sur des plaques irradiées
attestent de la retraitabilité des com-
bustibles UMo [6].

Etudes réalisées au CEA
sur I’'UMo, depuis 2004
LUMo en matrice Al pur, tel qu’envi-

sagé initialement pour une qualification,
a montré ses limites, lors de cette pre-

Fig. 128. Examens métallographiques réalisés au plan de flux
maximal d’une plaque IRIS2 irradiée.

été prévu par les Francais et les Américains, pour mettre a
disposition des réacteurs un combustible traitable, malgré tout,
avant I'échéance de 2010.

Code de calculs de comportement
sous irradiation

Le CEA a développé I'application MAIA qui permet la simula-
tion thermomécanique et physico-chimique, en conditions d'ir-
radiation normales, incidentelles ou accidentelles, des plaques
combustibles destinées aux réacteurs expérimentaux. Les
phénoménes modélisés sont la thermique, la neutronique, la
mécanique et la physico-chimie du combustible (oxydation
externe du gainage, formation d’'un composé d'interaction, for-
mation des produits de fission). Le code est utilisé en soutien
a linterprétation des expériences ou a la vérification de cer-
tains criteres de comportement du combustible en situations
incidentelles/accidentelles.

Un programme d’acquisition de données expérimentales (pro-
priétés thermiques et mécaniques) sur combustible avant irra-
diation et apres irradiation permet de faire évoluer les lois et
modeles a considérer, et de valider le code. Cette validation
entre aussi dans le cadre d’'un benchmark avec le code
PLATE, développé par ANL. Les Argentins développent aussi
leur propre code, PLACA.

Le code MAIA a évolué progressivement afin de mieux repré-
senter les plaques de I'élément combustible RJH : plaque cin-
trée, nature des matériaux, évolution vers une modélisation
3D, afin de pouvoir prendre en compte les conditions aux
limites, avec notamment I'effet mécanique des raidisseurs.

miére phase du projet. Un programme
de R&D (hors pile et en pile) a donc été
mis en ceuvre, visant a limiter et/ou a
modifier les propriétés de l'interaction qui se forme entre les
particules UMo et la matrice d’aluminium.

Ainsi, le CEA travaille sur les quatre axes de recherche sui-
vants, déclinés également sur la scéne internationale :

* Modification de la matrice Al : ajout d’additifs (Si, Ti...), dis-
persion d’espéces pour piéger les gaz de fission...

* modification de la composition ou de la microstructure des
particules UMo : alliages ternaires (avec Si, Zr, Nb), taille
des grains, homogénéité du Mo...

e présence d’'une barriere de diffusion a l'interface UMo/Al :
revétements, traitements thermochimiques...

e suppression totale de la matrice Al : concept monolithique.

La R&D mise en place [7] vise a sélectionner des concepts
prometteurs et d’intérét a tester sous irradiation. Des expé-
riences en pile récentes ou en cours commencent a donner
des résultats encourageants.

Parmi les remedes testés, I'ajout de silicium dans I'Al, est la
voie la plus largement étudiée. Deux nouvelles expériences
francaises (voir tableau suivant) ont ainsi permis d’étudier son
influence, dans IRIS3 (a base d’'UMo atomisé) et IRIS-TUM 2
(a base d’UMo broyé). Le comportement des plaques en
terme d’évolution d’épaisseur est comparé en figure 129.

20. Expérience réalisée pour le compte de TUM (Université technique de
Mnich).
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Bilan (a mi-2007) des expériences francaises

depuis 2004

Ces résultats motivent une autre voie
prospectée lors des études hors pile et

Expériences IRIS-3 IRIS-TUM jugée comme étant prometteuse : la
Réacteur OSIRIS (Fr) OSIRIS (Fr) présence d’'une couche oxyde a l'inter-
Année 2005-2006 2006-2007 face ’ entre  UMo/Al. Les’ poudres
- broyées sont, en effet, oxydées lors de

Nombre de plaques a I’échelle 1 4 4 s . .

I'opération mécanique de broyage. Ce
Type de poudre UMo atomisee broyée paramétre pourrait agir favorablement
Enrichissement (% U 235) 19,75 49.5 sous irradiation en modifiant la ciné-
Si contenu dans Al matrix (wt %) 0.3 0u 2.1 Oou2.1 tique et la nature de la phase d'interac-
Charge en uranium (gU/cm?’) 80 80 tion. Les examens post-irradiatoires a
Porosits de fabrication (%) 12 8-9 venir permettront d’avancer dans cette

" - ; compréhension. Une nouvelle irradia-

Flux th.surf. max. début de vie (W/cm?) 196 250-260 tion (IRIS4) testant cette solution oxyde
Temp. max du gainage début de vie (°C) 83 103 est, par ailleurs, programmée pour fin
Vitesse du réfrigérant (m/s) 9 9 2007. Elle consiste a tester l'influence
Situation de I'essai terminé terminé d’une couche oxyde périphérique,
Nombre de cycles d'irradiation 7 8 contrélée (en épaisseur, nature...) for-
Durée totale (JEPP) 131 147 mée par traitement thermochimique

des particules d’'UMo atomisées.
Taux de combustion moyen
(% U 235) fin de vie 49 >56 (équivalent) ) .

Enfin, le concept monolithique est une
IEACOCIL L il 2 Sl alternative au concept dispersé
(% U 235) fin de vie 59 >74% (équivalent) P P

Leffet positif du Si est surtout avéré pour les combustibles
fabriqués a partir de poudres atomisées (IRIS3), mais pour
des quantités suffisantes en Si (= 2 % en poids dans Al). Cet
effet est moins manifeste lorsque le composé fissile est broyé.
En effet, le comportement d'un tel combustible est satisfaisant,
méme en matrice Al pur, comme I'avait montré I'expérience
IRIS1, mais confortée par I'expérience IRIS-TUM en condi-
tions d’irradiation élevées (flux surfacique maximal de
~ 260 W/cm?).

UMo/Al. Il met en ceuvre un feuillard
d’UMo gainé pour réduire les surfaces
d’échanges UMo/Al (la gaine dans ce
cas). Ce concept se heurte a des difficultés d’ordre technolo-
gique, notamment la fabrication du feuillard UMo et du gai-
nage de 'ensemble. De nouveaux procédés de fabrication ont
été développés depuis 2005 par AREVA-CERCA, soutenu par
le CEA. Lirradiation de plaques d’UMo monolithique a
I'échelle 1 devrait démarrer fin 2007, dans OSIRIS, avec I'ex-
périence IRIS5. Jusque-la, seules des miniplaques (quelques
centimetres carrés) ont été testées sous irradiation par ANL.

—~ 4 , )
£ 00 a7t am? [ 1237 um | 106 pm B IRIS-1 ground (U7MQ2003-0 wt %Si)
2 [}
g 350 ccalspeling O IRIS-2 ground (USMQ2051-0 wt %Si)
s
= @ IRIS-TUM ground (USMV8002-0 wt %Si)
S 300
- < IRIS-TUM ground (USMV7003-0 wt %Si)
2 | : [o)
§ 250 T ®  IRIS-2 atom (U7MT2002-0 wt %Si)
o
S 200 P g O IRIS-2 atom (U7MT2003-0 wt %Si)
c R
k] [ ] 2
= ®  |RIS-2 atom (U7MT2007-0 wt %Si)
"E, 150 -
E A IRIS-3 atom (U7MV8011-0.3 wt %Si)
2 1001
A |RIS-3 atom (U7MV8021-2.1 wt %Si)
50 9 IRIS-TUM ground (USMV8501-2.1 wt %Si)
0 4 IRIS-TUM ground (USMV8503-2.1 wt %Si)
0,00 1,00 2,00 3,00 4,00 5,00 6,00 7,00

Densité de fissions (10 flcmy,,)

Fig. 129. Augmentation comparée de I'épaisseur des plaques testant
ou non des remedes au combustible dispersé [8].
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Le combustible pour le démarrage
du réacteur Jules Horowitz (RJH)
restera I'U;Si,/Al

L'évolution des combustibles des réacteurs de recherche
résulte, pour I'essentiel, de la mise en application des direc-
tives en matiére de non-prolifération. Pour les réacteurs de
puissance modérée tels qu’OSIRIS, il a été possible d'utiliser
le combustible U,Si, qualifié dans un cadre international. Pour
les réacteurs a performances élevées, il est nécessaire d’aug-
menter significativement la densité du combustible (aux alen-
tours de 8 gU/cm?). Lalliage d’'UMo est, a ce jour, le meilleur
candidat, pour ses qualités intrinseques indéniables telles que
sa densité, sa retraitabilité, son aptitude a la rétention des pro-
duits de fission. Il apparait donc comme le combustible d’ave-
nir, a la fois pour répondre aux exigences des réacteurs per-
formants et pour assurer une fin de cycle industrielle a
'ensemble des réacteurs qui opteront pour cette solution.

Cependant, la maturité de 'UMo n’est pas suffisante pour
assurer le démarrage du RJH, dans un objectif de divergence
en 2014. Aussi, le projet RJH, entré en phase de développe-
ment en 2006, a-t-il fait le choix [2] de retenir comme combus-
tible de démarrage I'U;Si, (dispersé en matrice Al), déja lar-
gement utilisé dans de nombreux réacteurs (OSIRIS, HFR,
JMTR,...). Sa bonne tenue doit étre démontrée dans les condi-
tions spécifiques au RJH. La charge en uranium et I'enrichis-
sement retenus sont respectivement de 4,8 g/cm?® (densité
qualifiée dans le NUREG) et de 27 % d’U 235 (en compensa-
tion de la baisse de densité). Un programme de qualification
en conditions normales RJH, ainsi qu’'un programme de justi-
fication en conditions incidentelles et accidentelles, ont été lan-
cés. La premiere expérience du programme de qualification a
été réalisée, avec succes, a la température de point chaud du
RJH (140 °C), expérience SHARE dans BR2. La construction
d’une boucle hydraulique dans BR2 est également en cours
(boucle EVITA) pour des tests prévus entre 2008 et 2010.
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e comportement des combustibles nucléaires dans les
réacteurs de puissance est un domaine de R&D tres impor-
tant, nécessitant des expériences instrumentées susceptibles
de reproduire les fissions et endommagements de ces com-
bustibles a I’échelle d’'un ou quelques crayons. Ces expé-
riences sont menées dans des réacteurs de recherche,
connus aussi sous le nom anglais de « Material Testing
Reactor (MTR) ».

Depuis l'arrét du réacteur SILOE (Grenoble), fin 1997, la
France dispose d’un seul réacteur de ce type : OSIRIS
(Saclay) dont I'arrét devrait intervenir au début de la décennie
2010, du fait de son obsolescence technique (il a divergé en
1966). C’est pourquoi le CEA étudie, en liaison avec ses prin-
cipaux partenaires frangais et internationaux un nouveau réac-
teur de recherche : le réacteur Jules Horowitz (RJH), du nom
du grand physicien. Ce réacteur sera construit & Cadarache
et divergera fin 2013. Associé aux laboratoires de préparation
et d’examen des échantillons de combustible (LEFCA et
LECA-STAR), le réacteur RJH constituera une plate-forme de
recherche essentielle pour I'optimisation et la sGreté des com-
bustibles existants et le développement des combustibles
innovants requis pour les systemes du futur.

ules Horowitz est I'un des grands scientifiques de ce

temps. Tour a tour chercheur, politique et industriel, il a eu
lintuition des grands projets nucléaires francais. Cet émigré
polonais, devenu Francais et passionné de I'indépendance
énergétique de son pays d’adoption, a été une
figure majeure du nucléaire au plan mondial.
Dés 1948, physicien de haut vol, il publie la
premiere étude théorique sur la désintégration
du méson mu. Il crée ensuite de toutes pieces
la physique des réacteurs, spécialement celle
des réacteurs a neutrons thermiques. Il est &
I'origine, avec d’autres ingénieurs du CEA et
d’EDF, du développement de la filiere uranium
naturel-graphite-gaz carbonique. Il aura du
mal, d’ailleurs, fidele a ses premiéres amours, a accepter
abandon de cette filiere, mais il défendra vite les nouveaux
choix avec le méme enthousiasme.

Les bustible: léaires

Un outil pour les études sur le combustible :
le réacteur Jules Horowitz (RJH)

Les expériences d’irradiation
« combustibles » dans le RJH

Pour le développement et la qualification de combustibles, on
peut distinguer deux types d’expériences. Le premier type
concerne les matériaux inertes qui assurent le confinement
de la matiére fissile (gaine des combustibles REP, céramiques
d’enrobage pour les combustibles particulaires). Le second
type concerne le systeme constitué de la matiere fissile avec
les matériaux de confinement.

Expériences concernant les matériaux
de confinement

Il s’agit d’établir les lois de comportement mécanique macro-
scopique des gaines métalliques ou des céramiques d’enro-
bage sous la triple sollicitation mécanique, thermique et d’irra-
diation.

Les progres obtenus dans la compréhension des mécanismes
mis en jeu permettent de compléter les essais macrosco-
piques par des expériences plus fines améliorant, en associa-
tion avec la simulation numérique, la capacité a extrapoler les
résultats.

Un enjeu industriel et scientifique important est I'étude du
comportement viscoplastique sous irradiation de ces maté-
riaux. Dans I'espace des parametres vitesses de déformation,
température et intensité du flux radiatif, le couplage des méca-
nismes de production et de diffusion des hétérogénéités et la
dynamique des dislocations détermineront les lois de fluage
qui sont importantes pour la durée de vie du combustible et la
gestion des transitoires incidentels ou accidentels.

Les essais post-irradiation sont essentiels, mais la nature cou-
plée des mécanismes impose également des expériences
sous flux, en réacteur de recherche.

A titre dillustration, dans le cas des gaines de combustibles,
les études sur le fluage d’irradiation conduisent & proposer sur
le RJH, en complément des essais classiques qui seront tou-
jours nécessaires, un dispositif expérimental permettant :

¢ La mise en place, sous flux, d’une contrainte bi-axiale (ren-
due nécessaire par la nature anisotrope des matériaux tels
que le zirconium) ;
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¢ le contrdle en ligne de cette contrainte mécanique ; il s’agit
de modifier et mesurer en ligne la contrainte pour explorer
les différents états de microstructure par lesquels passe le
matériau ;

* un contrdle rigoureux des gradients thermiques, condition
nécessaire a la bonne interprétation des données. Cette mai-
trise des gradients est un enjeu technologique fort, du fait
des taux d'irradiation importants qui sont visés (une quin-
zaine de dpa, « déplacements par atome » par an ), compte
tenu des échauffements parasites dus au flux gamma
ambiant. Une technologie de circulation forcée de calopor-
teur NaK, embarquée dans le dispositif méme, est en cours
de développement (fig. 130).

Pour les réacteurs a eau pressurisée et a eau bouillante, la
corrosion est un parameétre de couplage supplémentaire dont
la prise en compte requiert le contréle précis de la tempéra-

Boitier de connexion
pour 'analyse des gaz
et des signaux
électroniques

Bride de connexion
alacuve
du réacteur

Blindage

Chaufferette électrique
(30 kW)

Pompe électromagnétique
(200w)

Espace
d’inspection
sous hélium,

4 bars

Circulation NaK

Double paroi

Zone active
600 mm

Echantillons

Porte-échantillons

Echangeur de chaleur

Fig. 130. Expérience de viscoplasticité avec contrdle en ligne
des contraintes mécaniques bi-axiales.
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ture, des conditions d’irradiation (sur I'échantillon comme sur
le caloporteur a cause des effets de la radiolyse) et des
contraintes mécaniques. La définition de protocoles pertinents,
le développement d’une instrumentation pour mesurer la chi-
mie locale et la propagation de fissures font I'objet de collabo-
rations européennes.

Dans le domaine des matériaux a haute température (par
exemple, des céramiques SiC-SiC), il s’agit d’abord de mener
des essais dans des gammes de températures élevées
(1000 °C et plus), ce qui implique des développements tech-
nologiques en instrumentation. A terme, des expériences avec
contrble en ligne des contraintes mécaniques seront aussi
nécessaires.

Expériences concernant le systéme combustible

Il s’agit ici d’acquérir la connaissance du comportement du
combustible en fin de vie (forts taux de combustion*) et lors
des différents transitoires incidentels et accidentels.

Les dispositifs et les charges expérimentales utilisés pour
effectuer les irradiations de combustibles dans le RJH seront
notamment congus pour :

e Accueillir du combustible pré-irradié en réacteur et re-condi-
tionné en charge expérimentale. Ce combustible et son
porte-échantillon peuvent étre instrumentés (thermo-
couples, capteurs de pression, mesures de profil...) ;

* accélérer les expériences, afin d’atteindre rapidement les
taux de combustion ou de fluence* visés, sans perturber
importance relative des phénoménes physiques gouvernant
I'évolution de la matrice fissile. Pour la physique des maté-
riaux, plus que la représentativité du spectre neutronique,
c’est bien le taux de fission des actinides et le taux d’endom-
magement des matériaux inertes (dpa*) qu'il s’agit de repro-
duire. Dans de nombreuses situations pour les REP, RTHT
ou RNR-G, il est critique d’assurer le bon rapport taux de fis-
sion versus dpa pour que I'expérience soit représentative de
linteraction entre les matiéres fissile et inerte. Le controle de
ce rapport impose I'emplacement expérimental dans le RJH
et la conception du dispositif. Des dispositifs convertisseurs
peuvent étre utilisés pour modifier localement le spectre neu-
tronique « vu » par la charge expérimentale ;

e reproduire au niveau de la charge expérimentale la plage de
conditions environnementales que peut voir le combustible
en réacteur (flux et spectre neutronique, puissance volu-
mique et/ou température, chimie, nature, pression et vitesse
du caloporteur, etc.). Cette plage sera reproduite au niveau
de I'échantillon par des variations programmeées et progres-
sives de ces parametres (transitoires, cyclages...). La encore,
la qualité des expériences passe par un controle extréme-
ment précis, par exemple des gradients thermiques au
niveau de I'échantillon combustible ;

Un outil pour les études sur le combustible :
le réacteur Jules Horowitz (RJH)



« favoriser I'instrumentation en ligne (températures, pressions,
suivi des gaz de fission issus du crayon combustible...). Ce
suivi en ligne des mesures est un élément essentiel de la
conception du RJH qui disposera d’une salle de contréle
réservée aux expérimentateurs.

Selon le type de combustible, I'irradiation sera conduite dans le
réflecteur du réacteur (le réflecteur, constitué de blocs de béryl-
lium, entoure le coeur pour en limiter les fuites de neutrons) ou
dans le coeur (par exemple, pour des études concernant les
filieres a neutrons rapides, lorsqu’un nombre élevé de dpa est
requis). La puissance pourra étre ajustée soit par déplacement
de la charge par rapport au cceur, soit par un écran absorbant.
Cet écran pourra également rééquilibrer le spectre neutronique
pour respecter le ratio dpa / taux de fission.

Les expériences « combustible » dans le RJH s’appuieront sur
des moyens d’analyse spécifiques, complémentaires des
moyens d’essais sous irradiation, tels que le laboratoire d’ana-
lyse des produits de fission, les bancs d’examen par scrutation
gamma et par neutronographie et la cellule chaude d’examen
(non destructif) du combustible.

Dans 'exemple des réacteurs a eau, ces moyens permettent
de mener efficacement les expériences décrites ci-apres.

La distribution et le relachement des gaz de fission

La connaissance des mécanismes gouvernant la migration
des produits de fission (et notamment des gaz), permettant
ensuite une approche mécaniste des phénomeénes, est un
point-clé dans I'optimisation de I'utilisation des combustibles
en réacteur, et plus spécialement de leur durée de vie. La
mesure des quantités de gaz de fission stables et radioactifs
relachées hors de la matrice en fonctionnement stable, ainsi
que des cinétiques d’émission lors de transitoires ou de cycles
(puissance et/ou température), sont les outils privilégiés pour
obtenir soit un « instantané » de I'état de la microstructure, soit
une horloge cadencant les phénomenes.

Ces mesures sont utilement complétées par des examens
destructifs post-irradiations (relachement des gaz contenus
dans la matrice lors de traitements thermiques, analyses a la
micro-sonde, etc.).

La thermomécanique de la charge expérimentale

Les phénomeénes physiques gouvernant I’évolution de la
matrice fissile sous irradiation a I’échelle microscopique
dépendent, en général, beaucoup de la température.
Laccumulation aux joints de grains du matériau et le relache-
ment dans les volumes libres des gaz de fission en sont des
exemples clés. La distribution de gaz résultante conditionne
I'évolution macroscopique de la géométrie au cours du temps
due a la densification, les gonflements gazeux et solide et, in
fine, l'interaction avec la gaine (ou I'enrobage) constituant la
premiére barriére de confinement des produits de fission.

Les butible: ires

Linteraction combustible-caloporteur
et le relachement des gaz de fission
en cas de perte d’intégrité de la premiére barriére

Lenjeu de cette thématique est avant tout opérationnel. Cette
thématique conditionne I'exploitation d’'un réacteur de puis-
sance, au travers des spécifications techniques d’exploitation
relatives a 'activité du circuit caloporteur primaire. La connais-
sance des niveaux d’activité en produits de fission qui seront
atteints dans ce circuit est, en effet, d'une importance capitale
pour la conduite du réacteur : dosimétrie du personnel, condi-
tions d’'intervention en arrét de tranche, maitrise des activités
rejetées dans les effluents et, in fine, démantélement des ins-
tallations.

En outre, la compréhension du comportement des volumes
libres internes de I'« élément » combustible (crayon, parti-
cule...) en situation d’interaction avec le caloporteur permet
également de définir les réactions physico-chimiques surve-
nant a la surface du combustible et de quantifier une éven-
tuelle cinétique de dégradation, pouvant s’accompagner d’un
relachement de matiére fissile (en phase d’irradiation ou de
stockage).

Le comportement lors de certaines situations
incidentelles (« rampes » de puissance) ou acciden-
telles (accident de perte de réfrigérant...)

Des expériences a effets séparés permettent de mener les
études nécessaires pour la slreté des réacteurs industriels. Il
s’agit de reproduire les mécanismes impliqués dans les tran-
sitoires de réactivité et/ou d’échauffement. Méme si les para-
metres de l'incident ou de I'accident ne sont pas totalement
reproduits, ces essais permettent d’activer un nombre limité
de mécanismes physiques, afin de quantifier leurs effets indi-
viduels et de mettre en évidence les différents couplages.
Linteraction entre le combustible et la premiere barriére, ainsi
que la cinétique de relachement des gaz de fission et son
éventuel effet sur la résistance mécanique du combustible,
sont des études privilégiées a conduire a travers ce type d’ex-
périence.

Dans le cas des réacteurs a gaz, la mesure en ligne des pro-
duits de fission est I'outil central pour développer et qualifier les
combustibles a particules qui imposent des approches statisti-
ques sur la perte de confinement.

Pour les réacteurs rapides refroidis au gaz, des expériences
de combustibles particulaires en coeur du RJH permettent de
simuler a la fois le bon niveau de flux rapide et thermique. Cela
nécessitera 'ajout d’écrans pour limiter l'intensité du flux de
neutrons thermiques.
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Apport d’un laboratoire des produits de fission
pour I’'étude du comportement des combustibles
nucléaires

La disponibilité en ligne d’un laboratoire des produits de fis-
sion est un complément essentiel & la capacité expérimentale
du RJH.

Le combustible nucléaire, quelle que soit la filiere de réacteur,
est un produit qui évolue profondément au cours de son séjour
dans le flux neutronique. Les produits de fission sont des élé-
ments chimiques tres variés (gazeux, solides volatils et non
volatils), atteignant des teneurs largement supérieures a ce
qu’on peut appeler des impuretés. Parmi ceux-ci, les gaz rares
(xénon et krypton) jouent un réle particulier, tant en raison de
leur abondance (environ 1/3 de tous les produits de fission)
que de leur comportement dans le combustible. lIs diffusent,
en effet, facilement dans le matériau, en raison des conditions
thermiques locales et créent soit des nano- ou micro-bulles
au sein des grains, soit des bulles aux joints de grains. Une
faible part s’échappe du combustible et devient disponible
dans les porosités ouvertes et les volumes libres internes de
I'élément combustible.

La quantité et la distribution de ces gaz de fission sont des
facteurs déterminants limitant la durée de vie des combus-
tibles en réacteur. Leurs effets concernent surtout :

e La création de barrieres thermiques, du fait de leur fort pou-
voir isolant (accumulations de bulles, ouvertures de jeux),
provogquant une augmentation de la température du combus-
tible ;

* une augmentation de la pression interne, conduisant a des
contraintes mécaniques sur la premiére barriere ;

¢ |la constitution d’'un terme source, en cas d’accident, en rai-
son du caractéere immédiatement disponible et radioactif
d’une fraction de ces gaz rares.

Loptimisation des combustibles nucléaires (augmentation de
la durée de vie, meilleure rétention des produits de fission, en
cas d’accident...) passe, en priorité, par une meilleure maitrise
des mécanismes régissant le comportement des gaz de fis-
sion (distribution et migration). Une stratégie expérimentale
privilégiée pour accéder a la compréhension de ces méca-
nismes consiste a provoquer une sollicitation externe sur le
matériau combustible, comme un transitoire de puissance ou
thermique, et d’analyser la réponse du matériau a cette solli-
citation. La mesure repose alors :

¢ Soit sur le caractere radioactif de certain d’entre eux, qui
constitue une horloge naturelle. La loi de dépendance entre
le niveau de relachement et la période radioactive permet,
en effet, d’'identifier les mécanismes en cause ;
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* soit sur les fractions relachées globales des gaz de fission
stables, permettant d’identifier la nature des « réservoirs »
de gaz qui se vident au cours de la sollicitation (fig. 131).

Le laboratoire des produits de fission associé au RJH offre
ainsi un ensemble des moyens d’analyse, nécessaires a I'ac-
quisition de ces connaissances, placés en cellules dans les
casemates du batiment réacteur. Léchantillon en cours d'irra-
diation est équipé d’une ligne courte de balayage interne qui
permet de récupérer les gaz radioactifs dégagés dont la
période excede quelques minutes. La composition du mélange
en ses différents nucléides est alors accessible soit par spec-
trométrie gamma (en ligne sur la tuyauterie ou différée, a par-
tir de piéges), soit par chromatographie et spectrométrie de
masse.

Ce laboratoire permet, en outre, la mesure des produits de fis-
sion relachés, autres que les gaz, ainsi que des produits d’ac-
tivation, dans la mesure ou une partie du fluide caloporteur du
dispositif d’irradiation transite par cette installation. Les
mesures sont essentiellement basées sur la spectrométrie
gamma de ce fluide. Des moyens d’épuration des circuits per-
mettent de séparer les produits de fission selon leur nature
physico-chimique et de les stocker en vue d’analyses complé-
mentaires ultérieures (spectrométrie béta ou alpha, spectro-
métrie d’absorption...). Des domaines d’études aussi variés
que le relachement d’activité hors d’un combustible en situa-
tion de perte d'étanchéité, la corrosion de composants sous
flux neutronique, la mesure d’éléments spécifiques (tritium,
hélium...), ou bien les bilans d’activité dans un dispositif apres
une séquence accidentelle appliquée a la charge expérimen-
tale, deviennent accessibles grace au laboratoire des produits
de fission.

Les expériences menées dans le réacteur RJH et ses labora-
toires associés releveront, pour une part, de programmes de
recherche internationaux d’intérét commun et, pour une part,
de programmes au profit d'industriels européens ou étrangers.
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Fig. 131. Taux de relachement des gaz de fission relachés
en fonction de la température du combustible.

Un outil pour les études sur le combustible :
le réacteur Jules Horowitz (RJH)



Expériences
dans le réflecteur
avec des flux
en neutrons
thermiques
importants (5
10" n/cm?/s)
permettant
d’acquérir
rapidement les
taux de fission
du combustible

Fig. 132. le coeur du RJH est contenu dans un cylindre
d’une soixantaine de cm de diametre et de hauteur.

Le RJH, outil flexible

Le RJH, dont la divergence est prévue en 2013, est un réac-
teur de type piscine, a caisson. Sa puissance thermique sera
de 100 MW. Le ceeur, tres compact (cylindre d’une hauteur et
d’un diameétre de 60 cm), est constitué d’un caisson enfermant
un casier contenant une quarantaine d’éléments combustibles.
Ces derniers sont des cylindres de 600 mm de hauteur et de
95 mm de diameétre et sont constitués de plaques cintrées
(3 fois 8 par élément), assemblées entre elles et ménageant
les canaux nécessaires a la circulation de I'eau de refroidisse-
ment. Le coeur, modéré par I'eau, sera garni de réflecteurs en
béryllium (fig. 132).

Leau de refroidissement, circulant de bas en haut, est injec-
tée a la pression de 14 bars et a la température de 25 °C et
ressort a la pression de 5 bars et a la température de 35 °C.

Pour obtenir les performances en utilisant un uranium faible-
ment enrichi, le combustible, en cours de développement, sera
un combustible a plaques a base d’alliage uranium-molybdéne
(a 8 % de Mo), dispersé dans une matrice en aluminium et
gainé en alliage d’aluminium.

Le cceur est capable de produire des flux élevés de neutrons
rapides (énergies supérieures a 1 MeV) et de neutrons ther-
miques (énergies inférieures a 1 eV), pouvant atteindre cha-
cun 5.10™ n/cm?¥s. Localement, un ajout de matiere fissile
nourriciere permet de modifier et d’augmenter le flux de neu-
trons recu par la charge expérimentale.

Le RJH peut accueillir une vingtaine d’expériences simulta-
nées portant sur I'optimisation des matériaux et combustibles
en usage ou en développement pour les systémes nucléaires
du futur.

Par le choix de 'emplacement de I'expérience et par des dis-
positions locales dans le coeur ou dans le réflecteur, le flux

Les butibl ires

de neutrons thermiques
induisant les fissions et le
flux de neutrons rapides et
donc 'endommagement des
matériaux confinant la
matiére fissile sont adaptés
pour simuler le comporte-
ment du combustible dans
les différentes filieres tech-
nologiques. La densité de
puissance du cceur du RJH
permet de produire un flux
de neutrons rapides tres lar-
gement supérieur a celui
créé dans les réacteurs a
neutrons thermiques, du
méme ordre de grandeur que celui des réacteurs rapides
refroidis au gaz. Pour la technologie des réacteurs rapides
refroidis au sodium, les expériences trés instrumentées
menées dans le RJH compléteront celles, plus globales,
menées dans des réacteurs de la « filiére » comme PHENIX
ou MONJU. Les boucles d’essai (en eau pressurisée, en
conditions bouillantes, en gaz, en sodium) permettent de
représenter localement les conditions d’environnement des
différentes filieres de réacteurs de puissance.

Expériences dans
le cceur avec des
flux en neutrons
rapides importants
(5 10" n/cm?/s)
permettant

de créer un flux
d’endommagement
important

sur les matériaux

La conception du batiment réacteur (fig. 133) privilégie une
zone expérimentale importante pour conduire les expériences
d’irradiation. Le comportement des combustibles dans des
expériences simulant des situations normales mais aussi inci-
dentelles et accidentelles est suivi grace a une instrumentation
importante. Couplée a la modélisation, cette instrumentation
permet d’extrapoler les résultats pour les situations inacces-
sibles a I'expérimentation directe. Le RJH est congu pour
mener en standard la mesure en ligne des produits de fission
émis par les charges expérimentales combustibles.

Les mesures en ligne et la mise en ceuvre de conditions d’en-
vironnement réalistes pour différentes filieres imposent un
ensemble de casemates disposé sur trois niveaux dans le
batiment réacteur, au plus prés de la zone d’irradiation.

Lunité nucléaire (fig. 134) est constituée du batiment réacteur
associé a un batiment des auxiliaires nucléaires permettant
de mener 'ensemble de I'expérimentation : préparation de la
charge dans le dispositif expérimental, irradiation, gestion de
l'aval de I'expérience (mesures non destructives, extraction de
la charge expérimentale — éventuellement sollicité jusqu’a sa
rupture — pour envoi aux laboratoires d’analyse (LECA-
STAR...).

Daniel IRACANE,
Direction de la simulation et des outils expérimentaux

et Daniel PARRAT,
Département d’études des combustibles
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Fig. 133. Le batiment réacteur.

Fig. 134. Lunité nucléaire.
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Actinides : éléments terres rares de numéro atomique compris
entre 89 et 103. Ce groupe correspond au remplissage de la sous-
couche électronique 5f et 6d. Les actinides sont dotés de proprié-
tés chimiques trés voisines entre elles. 7, 8, 31, 34, 77-81, 84, 93,
99, 100, 101, 123, 124.

Actinides mineurs : noyaux lourds formés dans un réacteur par
capture successive de neutrons, a partir des noyaux du combus-
tible. Ces isotopes sont principalement le neptunium (237), Famé-
ricium (241, 243) et le curium (242, 244, 245). 8, 78-80, 84, 93, 99-
101, 123, 124.

Activation : action tendant a rendre radioactifs certains nucléides,
en particulier au sein des matériaux de structure des réacteurs, par
bombardement par des neutrons ou d’autres particules. 21, 33, 38,
138.

Additif (de frittage) : élément chimique ajouté & une poudre afin
de controler son frittage et sa microstructure*. 15, 47, 49.

Amibe (effet) : migration du noyau d’une particule de combustible
sous l'effet d’'un gradient de température. 110, 111, 119-121.

ANDRA : Agence Nationale pour la Gestion des Déchets
Radioactifs. 5, 85.

APRP : accident par perte de réfrigérant primaire. Ce type d’acci-
dent est retenu comme dimensionnant pour la sireté des réacteurs
aeau. 51, 58-61.

Assemblage : dans le cceur d’un réacteur a eau, les crayons*
combustibles sont groupés en faisceaux dotés d’'une bonne rigidité
et positionnés avec précision dans le coeur du réacteur. C'est I'en-
semble de cette structure, regroupant une a quelques centaines
de crayons et chargée d’'un seul tenant dans le réacteur, qui est
appelée élément combustible* ou assemblage. 7-13, 35, 36, 38,
51-57, 71-75, 87-89, 95-97.

Autoprotection : phénoméene d’absorption préférentielle des neu-
trons par les atomes lourds en périphérie d'une masse de com-
bustible. Selon la géométrie du combustible, cette absorption peut
réduire plus ou moins la pénétration des neutrons a l'intérieur du
combustible. 17, 103.

Barn : unité utilisée pour mesurer une section efficace*. (1 barn
=10* cm?). 99.

Barre de commande : barre ou ensemble de tiges solidaires
mobiles contenant une matiere absorbant les neutrons et qui, sui-
vant sa position dans le coeur d’'un réacteur nucléaire, influe sur sa
réactivité. Voir « grappe de commande ou de controle ».

Bore : élément utilisé, entre autres, comme absorbant neutronique
dans les réacteurs nucléaires. 71, 72, 107.

Burn-up : (voir Combustion massique*).

CABRI : réacteur de recherche pour I'étude des accidents. 63-65,
91, 93.

Caloporteur : fluide (gaz ou liquide) utilisé pour extraire la chaleur
produite par les fissions*. Dans un réacteur a eau sous pres-
sion*, 'eau joue a la fois le rdle de caloporteur et celui de modé-
rateur. 7, 35, 41, 52, 93, 103, 119, 123-125, 136-138.

Les butible: ires

Capture : capture d’un neutron par un noyau. La capture est dite
« radiative » si elle est suivie par une émission immédiate d’'un
rayonnement gamma. Elle est dite « fertile » si elle donne nais-
sance a un noyau fissile. 17, 19, 35, 72, 88, 95, 99, 100, 123.

Coefficient de réactivité : variation du facteur de multiplication*
résultant du fonctionnement d’un réacteur, c’est-a-dire des change-
ments de température et de composition dus au dégagement
d’énergie et a l'irradiation neutronique*. 72.

Coefficient de température : coefficient qui traduit la variation du
facteur de multiplication* des neutrons dans un réacteur, lorsque
sa température change. Un coefficient de température négatif est
un critere important de stabilité du coeur. 72.

Combustible : substance constitutive du cceur* d’un réacteur
nucléaire, contenant les éléments fissiles* qui entretiennent la réac-
tion en chaine* en son sein. Voir 'ensemble de la monographie.

Combustible irradié : assemblages combustibles extraits d’'un
réacteur nucléaire apres une période de production utile d’énergie.
On dit aussi « combustible usé ». 26, 27, 63, 65, 69, 78, 82, 116.

Combustible a particules : voir chapitre « Le combustible a par-
ticules » (p. 103).

Combustion massique (ou burn-up*, ou encore, « taux de com-
bustion ») : Energie totale libérée par unité de masse dans un com-
bustible nucléaire. Généralement exprimé en mégawatts x jours
par tonne. 71-75, 93, 113, 117, 119.

Conversion : transformation chimique de I'uranium en vue de son
enrichissement, de son entreposage, ou pour la fabrication du com-
bustible nucléaire. 13, 103, 127-129, 34.

Corium : mélange de matériaux fondus résultant de la fusion acci-
dentelle du coeur d’'un réacteur nucléaire. 67, 68, 70.

Crayon : tube de faible diametre, fermé a ses deux extrémités,
constituant du coeur d'un réacteur nucléaire, quand il contient une
matiere fissile, fertile ou absorbante. Lorsqu'’il contient de la matiére
fissile, le crayon est un élément combustible*. 7-13, 16-19, 21-23,
28, 29, 35, 47-49, 51, 54, 55, 57-59, 63, 64, 67-69, 81-83, 87-89.

Criticité : configuration caractéristique d’'une masse de matiere qui
contient des éléments fissiles et, éventuellement, d’autres élé-
ments, dans une composition, des proportions et une géométrie
telles qu’une réaction de fission en chaine peut y étre auto-entre-
tenue. 67, 71, 99.

Critique : se dit d’un milieu ou S’entretient une réaction de fission*
en chaine au cours de laquelle apparaissent autant de neutrons
qu'il en disparait. 42, 60, 136.

Cycle du combustible : ensemble des étapes suivies par le com-
bustible de I'extraction du minerai jusqu’au stockage des déchets.
7,8,74.

Cycle d’irradiation : période de fonctionnement d’un réacteur
entre deux rechargements successifs. 9, 17, 71-74.

Décroissance radioactive : transformation d’un radionucléide en
un nucléide différent par I'émission spontanée de rayonnements
alpha, béta ou gamma ou par capture électronique. Le produit final
est un noyau d’énergie moindre et plus stable. Chaque processus
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de décroissance radioactive a une période bien définie. 82, 83, 112.

Défaut ponctuel : défaut localisé en un point d’'un réseau cristal-
lin, résultant soit d’un atome manquant (lacune*), soit d’'un atome
supplémentaire situé entre les positions atomiques normales
(interstitiel*), soit d’'un atome étranger substitué a un des atomes
du réseau. Une paire de Frenkel* est produite par le déplacement
d’'un atome hors de son site dans le cristal, créant ainsi une lacune
et un interstitiel. 31-33, 96.

Dislocation : défaut affectant 'arrangement des atomes dans un
solide cristallin. On distingue les dislocations associées a l'inser-
tion d’'un demi-plan d’atomes dans le cristal (dislocations coin) et
celles associées a la coupure du cristal selon un demi-plan et
déplacement des atomes du cristal parallelement au bord de ce
demi-plan (dislocations vis). 14, 31, 33, 36, 37, 95, 96, 135.

dpa : nombre de déplacements par atome induits dans un maté-
riau sous irradiation. Cette unité est bien adaptée pour quantifier
les irradiations dans les métaux. 92, 95-97, 124, 136, 137.

Ductilité : capacité d’'un matériau a subir des déformations plas-
tiques. 36, 60, 64, 68, 124, 125, 129.

Elément combustible : voir Assemblage*.

Enrichissement : processus qui, dans le cas de I'uranium, per-
met d’augmenter par divers procédés (diffusion gazeuse, ultracen-
trifugation, excitation sélective par laser) la concentration de I'iso-
tope 235 par rapport a 'isotope 238 prédominant dans 'uranium
naturel. 13, 71,72, 74,75, 77, 87-89, 111, 112, 124, 127, 128, 130, 133,
134.

Entreposage (de déchets nucléaires) : installation dans laquelle
les déchets sont placés, avec le projet de les reprendre ultérieure-
ment (voir aussi stockage*). 13, 36, 51, 71, 74,77, 79, 81-83, 85, 92.

Epithermiques (neutrons) : neutrons situés dans la gamme
d’énergie de 10 eV a 20 keV environ et ayant ainsi une vitesse
supérieure a celle des neutrons thermiques. 17, 19, 99.

Eutectique : la température de fusion d’'un mélange binaire
dépend des proportions du mélange. Elle peut étre notablement
inférieure a la température des deux composants purs et atteint sa
valeur minimale pour une composition dite « eutectique ». 7.

Fertile : se dit d’'une matiére dont les noyaux, lorsqu’ils absorbent
des neutrons, donnent des noyaux fissiles*. C’est le cas de l'ura-
nium 238 qui conduit au plutonium 239. Une matiere est dite « sté-
rile », dans le cas contraire. 71, 91, 101, 103, 104, 123.

FIMA (Fission per Initial Metallic Atom) : le FIMA est une unité de
taux de combustion d’un combustible nucléaire, exprimée en
termes de proportion de fissions réalisées dans une population
d’atomes de métal lourd. La correspondance avec le taux de com-
bustion massique (MW}/tM) plutét utilisé par les exploitants de réac-
teurs est : 1 % FIMA ~ 9 500 MWij/t,;. Ce taux de combustion peut
étre comparé au taux de combustion nominal des assemblages
REP UO, et MOX qui est actuellement de 52 000 MWij/ty,
(5,5 % FIMA). 92, 93, 112, 113, 116, 117, 120, 123.

Fissile (noyau) : noyau pouvant subir la fission* par absorption
de neutrons*. En toute rigueur, ce n’est pas le noyau appelé « fis-
sile » qui subit la fission, mais le noyau composé formé par suite
de la capture d’'un neutron. 71, 75, 91, 124.

Fission : scission d’'un noyau atomique en deux fragments. Cette
transformation, qui est un cas particulier de désintégration radioac-
tive de certains noyaux lourds, dégage une quantité importante
d’énergie, et est accompagnée par I'émission de neutrons et de
rayonnement gamma. La fission des noyaux lourds dits « fissiles »
peut étre induite par la collision avec un neutron. Voir 'ensemble de
la monographie.
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Flambage : effondrement d’'une structure mécanique sous l'effet
d’'un chargement qui la rend instable. 55, 56.

Fluage : déformation progressive d'un solide sous l'effet d’'un
champ de contraintes appliqué pendant des durées longues. Le
fluage peut étre activé par la chaleur (on parle alors de « fluage
thermique ») et/ou par lirradiation. 18, 20, 36, 37, 41, 43, 44, 47, 48,
52, 54, 60, 61, 83, 96, 109, 116, 125, 135.

Fluence : la fluence est une unité de dose utilisée pour quantifier
l'irradiation des matériaux. C’est le nombre de particules (par
exemple, des neutrons) arrivant par unité de surface durant l'irra-
diation. 73, 95, 109, 112, 115, 116.

Flux de neutrons : nombre de neutrons qui traversent une unité
de surface par unité de temps. 35, 43, 73, 91, 99, 124, 137, 139.

Fretting : usure d’un matériau sous I'action conjuguée du frotte-
ment et de la corrosion (le terme est employé plus particulierement
dans le cas de I'usure de la gaine d’un crayon combustible au point
de contact avec la grille de maintien dans 'assemblage). 21, 51, 54,
95, 57.

Frittage : opération consistant a souder les grains d’'une poudre
compactée de métal ou de céramique, en chauffant cette poudre
au-dessous de la température de fusion du matériau. 13, 15, 47,
49,104, 120.

Fusion du cceur : accident nucléaire au cours duquel le combus-
tible nucléaire est porté a assez haute température pour que le
combustible nucléaire fonde et se rassemble sous forme d’un
magma corrosif (le corium*) au fond de la cuve du réacteur. 70.

GAIA : installation du CEA Cadarache pour la fabrication de com-
bustible a particules. 107, 108.

Gaine : enveloppe entourant la matiere combustible, destinée a
assurer son isolation et sa tenue mécanique dans le coeur du réac-
teur. 9-11, 16-18, 35-47, 59-68, 93, 95-97, 100, 109, 124, 125, 128, 130,
131, 133, 135, 137.

Gonflement : phénomene affectant les matériaux sous irradiation.
13, 18, 20, 25, 29, 32, 41-44, 68, 93, 95-97, 100, 113, 116, 119, 120,
124,125, 131, 137.

Grappe de commande ou de contréle : voir Barre de com-
mande*. 11, 51-53, 63.

HEU (Highly Enriched Uranium) : uranium enrichi & plus de 20 %
en uranium 235. 119, 127, 128.

Interstitiel : (voir Défaut ponctuel*).

Inventaire en radionucléides : quantités de produits de fission et
d’actinides contenus dans un combustible irradié exprimées géné-
ralement en Bg/gMLi ou en g/tMLi. Ces quantités et les spectres
isotopiques associés dépendent de plusieurs parametres tels que
la nature du combustible et les conditions d’irradiation (taux de
combustion...). Les inventaires moyens sont calculés a une date
donnée a l'aide de code de calculs, alors que la répartition des
inventaires, qui dépend des conditions d’irradiation et de la ther-
mique du combustible, nécessite la mise en ceuvre de moyens de
caractérisation (microsonde électronique...). 59, 68, 78-80, 82, 84.

Isotopes : formes d’un méme élément dont les noyaux possédent
un nombre de protons identique et un nombre de neutrons diffé-
rent. Luranium 238 et 'uranium 235 sont des isotopes de I'uranium.
7,21,23,59,72,73,71,78,103.

IPG : interaction pastille-gaine. 30, 41-43, 45, 47, 48.

JEPP : unité de temps de fonctionnement dun réacteur, exprimée
en « Jours Equivalents Pleine Puissance ». 71, 72, 130, 133.

Lacune : voir Défaut ponctuel*.

Glossaire - index



LEU (Low Enriched Uranium) : uranium enrichi & moins de 20 %
en uranium 235. 111, 112, 119, 120, 127-129, 134.

MARGARET : modele décrivant le comportement des gaz de fis-
sion dans les pastilles combustibles. 29, 30.

Martensitique (structure) : une structure cristalline cubique cen-
trée rencontrée dans certains alliages métalliques, en particulier
certains aciers. 95-97.

METEOR : modéle décrivant le comportement d’un crayon com-
bustible sous irradiation. 29, 30, 43.

Microstructure : appliqué au combustible nucléaire ou & un maté-
riau métallique, ce terme désigne la forme, la taille et Fagencement
d’un matériau polycristallin. 18-21, 23, 25, 26, 28, 36-38, 46-49, 83,
91, 95, 96, 100, 101, 113, 120, 121, 132, 136, 137.

Modérateur : matériau formé de noyaux Iégers qui ralentissent les
neutrons* par diffusion élastique. Utilisé dans les réacteurs
nucléaires a neutrons lents afin d’'augmenter la probabilité d’inter-
action des neutrons avec les noyaux lourds du combustible, le
modeérateur doit étre peu capturant afin de ne pas « gaspiller » les
neutrons et étre suffisamment dense pour assurer un ralentisse-
ment efficace. 72, 87, 88.

MOX (Mixed Oxides) : mélange d’oxydes d’uranium (naturel ou
appauvri) et de plutonium. Voir 'ensemble de la monographie et
plus particulierement : 14, 25, 48, 74, 78-80.

Neutronique : étude du cheminement des neutrons* dans les
milieux fissiles* et non fissiles et des réactions qu'’ils induisent
dans la matiere, en particulier dans les réacteurs nucléaires sous
angle de leur multiplication, de I'établissement et du contrdle de la
réaction en chaine*. 7, 30, 35-38, 42, 51, 71-73, 75, 78, 87-89, 91, 95,
99, 100, 103, 116, 119, 123, 124, 127, 132, 136-138.

Neutrons retardés : neutrons* émis par les fragments de fission*
avec un retard de quelques secondes en moyenne apres la fission.
Bien que représentant moins de 1 % des neutrons émis, ce sont
eux qui, par ce décalage dans le temps, permettent in fine le pilo-
tage des réacteurs. Voir aussi Béta effectif*. 72, 100, 101, 107, 123-
125.

Nitrure : 7, 8, 34, 92, 93.

ODS (Oxide Dispersion Strengthened) : alliage renforcé par des
nanoparticules d’oxyde. 96, 97.

ORPHEE : réacteur de recherche. 128.

OSIRIS : réacteur de recherche. 42, 45, 49, 52, 68, 128, 130, 133-
135.

Paire de Frenkel : voir Défaut ponctuel*.

Pastille : petit cylindre de céramique a base d’'uranium, de pluto-
nium ou d’autres actinides servant de combustible nucléaire. Voir
ensemble de la monographie et plus particuliérement : 10, 13-16,
18-20, 41-46, 100.

PHEBUS : réacteur de recherche pour 'étude des accidents. 69.

PHENIX : prototype de réacteur a neutrons rapides* refroidi au
sodium. 91-93, 95-97, 139.

PLEIADES : plate-forme logicielle dédiée au combustible. 30, 43,
46, 116, 126.

Plenum : dans le crayon combustible, le plenum est un volume
libre a l'intérieur du crayon, non occupé par la matiére combustible.
Ce volume sert a confiner les gaz de fission relachés par le com-
bustible et a éviter que ce relachement ne conduise a augmenter
par trop la pression dans le crayon. 10, 47, 85, 100.

Les butible: ires

Plutonium : élément formé par capture de neutrons par 'uranium
dans le cceur des réacteurs nucléaires. Les isotopes* impairs du
plutonium sont fissiles*, ce qui fait du plutonium une matiere
nucléaire valorisable, par exemple sous forme de combustible
MOX*. Voir 'ensemble de la monographie et plus particuliérement :
9,14, 25, 47, 71-80.

Pointe de fission : les fragments de fission parcourent en
moyenne 5 a 8 ym dans le combustible avant d’étre stoppés. Le
long de leur parcours, les atomes sont tres fortement excités et des
milliers de défauts ponctuels sont créés par choc élastique a la fin
du parcours. Quelque 5000 paires de Frenkel subsistent dans le
cristal aprés chaque fission. C'est cette zone de matiére désorga-
nisée qu’on appelle « pointe de fission ». 17.

Poisons (neutroniques) : éléments dotés d’'un pouvoir élevé de
capture des neutrons utilisés pour compenser, du moins en partie,
I'excédent de réactivité* des milieux fissiles*. Quatre éléments
naturels sont particulierement neutrophages : le bore* (grace a son
isotope B 10), le cadmium, le hafnium et le gadolinium (grace a
ses isotopes Gd 155 et Gd 157). Certains sont dits « consom-
mables », car ils disparaissent progressivement au cours de la
combustion en réacteur. Certains produits de fission* sont des
poisons neutroniques. 22, 71, 72, 87, 88.

Produits de fission : nucléides* produits soit directement par la
fission* nucléaire, soit indirectement par la désintégration* des
fragments de la fission. Voir 'ensemble de la monographie.

Pyrocarbone ou carbone pyrolytique: carbone amorphe produit
par décomposition a haute température d’un hydrocarbure gazeux.
Le pyrocarbone est utilisé comme couche d’enrobage dans la com-
position du combustible a particules. 103, 105, 106, 109, 110, 112,
115, 116, 119.

Pyrophorique : se dit d’un matériau capable de s’enflammer spon-
tanément a l'air. 13, 124.

Radioactivité (radioactif) : propriété que possédent certains élé-
ments naturels ou artificiels d’émettre spontanément des particules
a, § ou un rayonnement y. Est plus généralement désignée sous
ce terme I'émission de rayonnements accompagnant la désinté-
gration* d’'un élément instable ou la fission*. 77, 84.

Radiolyse : décomposition de matiére par des rayonnements ioni-
sants. 22, 38, 84, 136.

Radiotoxicité potentielle (d’une certaine quantité de radionu-
cléides, par exemple dans des déchets) : la radiotoxicité potentielle,
définie comme étant le produit de l'inventaire* en radionucléides
par le facteur de dose « ingestion » desdits radionucléides, est un
indicateur du pouvoir de nuisance de cette quantité de radionu-
cléides en situation accidentelle. 79, 80.

Rapport de modération : dans un réacteur, rapport entre la quan-
tité de modérateur (eau en ce qui concerne notamment les REP*)
et la quantité de combustible. Ce rapport régle I'énergie moyenne
des neutrons. 103.

Réacteur a eau bouillante (REB) : réacteur dans lequel I'ébullition
de I'eau se fait directement dans le coeur. 12, 13, 16, 42, 71, 73, 87,
88.

Réacteur a eau sous pression (REP) : réacteur dans lequel la
chaleur est transférée du coeur a I'échangeur de chaleur par de
'eau maintenue sous une pression élevée dans le circuit primaire,
afin d’éviter son ébullition. Voir 'ensemble de la monographie.

Réacteur a neutrons rapides (RNR) : réacteur sans modéra-
teur* dans lequel la majorité des fissions sont produites par des
neutrons présentant des énergies du méme ordre de grandeur que
celle qu'ils possedent lors de leur production par fission. 8, 91, 93,
95-97, 99-101, 124, 136.
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Réacteur Jules Horowitz (RJH) : voir notamment chapitre « Un
outil pour les études sur le combustible : le réacteur Jules Horowitz
(RJH) ». 129,134, 135.

Réactivité : quantité sans dimension permettant d’évaluer les
petites variations du facteur de multiplication* k autour de la
valeur critique et définie par la formule p = (k - 1)/k. Sa valeur étant
trés petite, elle est généralement exprimée en cent milliemes, en
prenant pour unité le pem (pour cent mille). Dans un réacteur, la
réactivité est nulle lorsqu’il est critique, positive s'il est surcritique
et négative s'il est sous-critique. 9, 35, 58, 63-65, 71-73, 87, 88, 137.

Relachement labile : fraction de linventaire en radionucléides sus-
ceptible d’étre relachée instantanément lorsque l'eau arrivera au
contact du combustible irradié. Il concerne essentiellement les pro-
duits de fission solubles en solution et ne dépend pas des proprié-
tés de confinement des différentes couches du combustible irra-
dié. Il dépend essentiellement de I'accessibilité de I'eau et des
quantités de PF ségrégées ou sorbées a I'extérieur du combus-
tible. 84.

RIA : accident d’insertion de réactivité (Reactivity Insertion
Accident). 63.

RIM : zone restructurée sous I'effet de l'irradiation et du gradient
thermique en périphérie de la pastille* combustible. 19, 27, 29, 43,
84.

RNR-G : réacteur a neutrons rapides refroidi au gaz. 136.

SCANAIR : code dont la caractéristique principale est de traiter les
phénomenes intimement couplés que sont la thermique, la méca-
nique du crayon et le comportement en transitoire des gaz de fis-
sion, a partir d'un état initial du crayon issu d’un calcul d’irradiation.
64.

Section efficace : mesure de la probabilité d’interaction d’'une par-
ticule avec un noyau-cible, exprimée en barns (1 barn = 10* cm?).
Dans le cas du neutron*, par exemple, elle définit sa probabilité
d’'interaction avec les noyaux de la matiére. 17, 35, 77.

SIMS (Secondary ion mass spectroscopy) : cette méthode d’ana-
lyse de la surface des matériaux consiste a bombarder I'échan-
tillon avec un faisceau d’ions et a analyser les ions arrachés a la
surface grace a un spectrométre de masse. 27, 28, 30.

Sorbé : voir Sorption*.

Sorption : fixation faible et réversible d’un atome ou d’'une molé-
cule sur une surface solide. 21.

Stockage (de déchets nucléaires) : installation dans laquelle les
déchets sont placés, sans projet de reprise ultérieure. La reprise
serait néanmoins possible dans le cas d’'un stockage réversible
(voir aussi Entreposage*). 79, 81, 83-85, 101, 137.
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SUPERPHENIX : prototype de réacteur a neutrons rapides, refroidi
au sodium. 91.

Taux de combustion : au sens propre, il correspond au pourcen-
tage d’atomes lourds (uranium et plutonium) ayant subi la fission*
pendant une période donnée. Couramment utilisé pour évaluer la
quantité d’énergie thermique par unité de masse de matiere fis-
sile* obtenue en réacteur entre le chargement et le déchargement
du combustible, il s’exprime en mégawatts-jour par tonne (MW-j/t).
Le taux de combustion de rejet* est le taux auquel 'assemblage
combustible, aprés plusieurs cycles d'irradiation, doit étre définiti-
vement déchargé. Voir 'ensemble de la monographie.

Taux de relachement : appliqué au combustible, ce terme désigne
le ratio entre la quantité de produits de fission relachés hors de la
céramique combustible et la quantité totale produite par les réac-
tions de fission. 19, 22, 23, 92, 112, 138.

Ténacité : quantité caractéristique d’'un matériau, exprimée en
MPa.m™, mesurant sa résistance a la propagation de fissures. 124.

TOUTATIS : application combustible 3D développée a partir du
code élément fini CAST3M du CEA. 43.

Transmutation : transformation par une réaction nucléaire induite
par des neutrons* (capture, fission*) d’'un isotope* en un autre et
plus particulierement d’un isotope radioactif* a vie longue en un
isotope a vie courte ou en un isotope stable. 7, 8, 79, 80, 99-101.

TRIPOLI : code de calcul de type Monte-Carlo utilisé pour modé-
liser le transport des neutrons. 73.

TRISO : type de combustible a particules formé d’'un noyau de
matiere fissile ou fertile enrobé de quatre couches successives :
pyrocarbone poreux, pyrocarbone dense, SiC, pyrocarbone dense.
103, 104, 107, 111-113, 119-122.

UOX : combustible standard des réacteurs a eau légére constitué
d’oxyde d’uranium enrichi en uranium 235. 74, 75, 77-79, 82, 99.

Uranium : élément naturel le plus lourd, de numéro atomique 92.

VERCORS : programme analytique réalisé au CEA et qui étudie le
comportement du combustible et le relachement des PF. 68-70.

Zircaloy : alliage de zirconium et d’un ou plusieurs autres métaux
(étain, fer, chrome, nickel), particulierement résistant du point de
vue mécanique et chimique. Il est utilisé pour la conception des
gaines de combustible. 8, 10, 16, 36-39, 42, 57, 67, 69, 87-89, 128.
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	Bouton1: 
	Neutronique: Neutronique : étude du cheminement des neutrons* dans les milieux fissiles* et non fissiles et des réactions qu’ils induisent dans la matière, en particulier dans les réacteurs nucléaires sous l’angle de leur multiplication, de l’établissement et du contrôle de la réaction en chaîne*.
	Caloporteur: Caloporteur : fluide (gaz ou liquide) utilisé pour extraire la chaleur produite par les fissions*. Dans un réacteur à eau sous pression*, l’eau joue à la fois le rôle de caloporteur et celui de modérateur.
	Eutectique: Eutectique : la température de fusion d’un mélange binaire dépend des proportions du mélange. Elle peut être notablement inférieure à la température des deux composants purs et atteint sa valeur minimale pour une composition dite « eutectique ».
	Crayon: Crayon : tube de faible diamètre, fermé à ses deux extrémités, constituant du coeur d’un réacteur nucléaire, quand il contient une matière fissile, fertile ou absorbante. Lorsqu’il contient de la matière fissile, le crayon est un élément conbustible*.
	Actinides mineurs: Actinides mineurs : noyaux lourds formés dans un réacteur par capture successive de neutrons, 
à partir des noyaux du combustible. Ces isotopes sont principalement le neptunium (237), l’américium (241, 243) et le curium (242, 244, 245).
	Fissile: Fissile (noyau) : noyau pouvant subir la fission* par absorption de neutrons*. En toute rigueur, ce n’est pas le noyau appelé « fissile » qui subit la fission, mais le noyau composé formé par suite de
la capture d’un neutron.
	Assemblage: Assemblage : dans le coeur d’un réacteur à eau, les crayons* combustibles sont groupés en faisceaux dotés d’une bonne rigidité et positionnés avec précision dans le coeur du réacteur. C’est l’ensemble de cette structure, regroupant une à quelques centaines de crayons et chargée d’un seul tenant dans le réacteur, qui est appelée élément combustible* ou assemblage.
	REP: Réacteur à eau sous pression : réacteur dans lequel la chaleur est transférée du coeur à l’échangeur de chaleur par de l’eau maintenue sous une pression élevée dans le circuit primaire, afin d’éviter son ébullition. Voir l’ensemble de la monographie.
	Frittage: Frittage : opération consistant à souder les grains d’une poudre compactée de métal ou de céramique, en chauffant cette poudre au-dessous de la température de fusion du matériau.
	Pyrophorique: Pyrophorique : se dit d’un matériau capable de s’enflammer spontanément à l’air.
	REB: Réacteur à eau bouillante : réacteur dans lequel l’ébullition de l’eau se fait directement dans le coeur.
	Additif: Additif (de frittage) : élément chimique ajouté à une poudre afin de contrôler son frittage et sa microstructure*.
	Cycle d'irradiation: Cycle d'irradiation : période de fonctionnement d’un réacteur entre deux rechargements successifs.
	Taux de combustion: Taux de combustion : au sens propre, il correspond au pourcentage d’atomes lourds (uranium et plutonium) ayant subi la fission* pendant une période donnée. Couramment utilisé pour évaluer la quantité d’énergie thermique par unité de masse de matière fissile* obtenue en réacteur entre le chargement et le déchargement
du combustible, il s’exprime en mégawatts·jour par tonne (MW·j/t). Le taux de combustion de rejet* est le taux auquel l’assemblage combustible, après plusieurs cycles d’irradiation, doit être définitivement déchargé. Voir l’ensemble de la monographie.
	RIM: RIM : zone restructurée sous l’effet de l’irradiation et du gradient thermique en périphérie de la pastille* combustible.
	Epithermiques: Épithermiques (neutrons) : neutrons situés dans la gamme d’énergie de 10 eV à 20 keV environ et ayant ainsi une vitesse supérieure à celle des neutrons thermiques.
	Gaine: Gaine : enveloppe entourant la matière combustible, destinée à assurer son isolation et sa tenue mécanique dans le coeur du réacteur.
	Sorbet: Sorbé : voir Sorption*.
	Activation: Activation : action tendant à rendre radioactifs certains nucléides, en particulier au sein des matériaux de structure des réacteurs, par
bombardement par des neutrons ou d’autres particules.
	Pointe de fission: Pointe de fission : les fragments de fission parcourent en moyenne 5 à 8 μm dans le combustible avant d’être stoppés. Le long de leur parcours, les atomes sont très fortement excités et des milliers de défauts ponctuels sont créés par choc élastique à la fin du parcours. Quelque 5 000 paires de Frenkel subsistent dans le cristal après chaque fission. C’est cette zone de matière désorganisée qu’on appelle « pointe de fission ».
	SIMS: SIMS (Secondary ion mass spectroscopy) : cette méthode d’analyse de la surface des matériaux consiste à bombarder l’échantillon avec un faisceau d’ions et à analyser les ions arrachés à la surface grâce à un spectromètre de masse.
	Poison: Poisons (neutroniques) : éléments dotés d’un pouvoir élevé de capture des neutrons utilisés pour compenser, du moins en partie, l’excédent de réactivité* des milieux fissiles*. Quatre éléments naturels sont particulièrement neutrophages : le bore* (grâce à son isotope 
B 10), le cadmium, le hafnium et le gadolinium (grâce à ses isotopes Gd 155 et Gd 157). Certains sont dits « consommables », car ils disparaissent progressivement au cours de la combustion en réacteur. Certains produits de fission* sont des poisons neutroniques.
	IPG: IPG : interaction pastille-gaine.
	Lacunes: Lacune : voir Défaut ponctuel*.
	Section efficace: Section efficace : mesure de la probabilité d’interaction d’une particule avec un noyau-cible, exprimée en barns (1 barn = 10-24 cm2). Dans le cas du neutron*, par exemple, elle définit sa probabilité d’interaction avec les noyaux de la matière.
	Capture: Capture : capture d’un neutron par un noyau. La capture est dite « radiative » si elle est suivie par une émission immédiate d’un rayonnement gamma. Elle est dite « fertile » si elle donne naissance à un noyau fissile.
	Radiolyse: Radiolyse : décomposition de matière par des rayonnements ionisants.
	Fluage: Fluage : déformation progressive d’un solide sous l’effet d’un champ de contraintes appliqué pendant des durées longues. Le fluage peut être activé par la chaleur (on parle alors de « fluage
thermique ») et/ou par l’irradiation.
	Plenum: Plenum : dans le crayon combustible, le plenum est un volume libre à l’intérieur du crayon, non occupé par la matière combustible. Ce volume sert à confiner les gaz de fission relâchés par le combustible et à éviter que ce relâchement ne conduise à augmenter par trop la pression dans le crayon.
	Grappe de controle: Grappe de commande ou de contrôle : 
voir Barre de commande*.
	APRP: APRP : accident par perte de réfrigérant primaire. Ce type d’accident est retenu comme dimensionnant pour la sûreté des réacteurs à eau.
	Fretting: Fretting : usure d’un matériau sous l’action conjuguée du frottement et de la corrosion (le terme est employé plus particulièrement dans le cas de l’usure de la gaine d’un crayon combustible au point
de contact avec la grille de maintien dans l’assemblage).
	Flambage: Flambage : effondrement d’une structure mécanique sous l’effet d’un chargement qui la rend instable.
	Allotropique: Allotropique*
	RIA: RIA : accident d’insertion de réactivité(Reactivity Insertion Accident).
	Trempe: Trempe*
	Doppler: Doppler*
	Grappe de commande: Grappe de commande ou de contrôle : voir Barre de commande*.
	Neutro prompts: Neutrons prompts*
	Corium: Corium : mélange de matériaux fondus résultant de la fusion accidentelle du coeur d’un réacteur nucléaire.
	Criticite: Criticité : configuration caractéristique d’une masse de matière qui contient des éléments fissiles et, éventuellement, d’autres éléments, dans une composition, des proportions et une géométrie telles qu’une réaction de fission en chaîne peut y être auto-entretenue.
	Taux d'irradiation: Taux d'irradiation
	JEPP: JEPP : unité de temps de fonctionnement d’un réacteur, exprimée en « Jours Équivalents Pleine Puissance ».
	Bore: Bore : élément utilisé, entre autres, comme absorbant neutronique dans les réacteurs nucléaires.
	Coheficient de temperature: Coefficient de température : coefficient qui traduit la variation du facteur de multiplication* des neutrons dans un réacteur, lorsque sa température change. Un coefficient de température négatif est un critère important de stabilité du cœur.
	Reactivite: Réactivité : quantité sans dimension permettant d’évaluer les petites variations du facteur de multiplication* k autour de la valeur critique et définie par la formule ρ = (k - 1)/k. Sa valeur étant très petite, elle est généralement exprimée en cent millièmes, en prenant pour unité le pcm (pour cent mille). Dans un réacteur, la réactivité est nulle lorsqu’il est critique, positive s’il est surcritique et négative s’il est sous-critique.
	Neutrons retardes: Neutrons retardés : neutrons* émis par les fragments de fission* avec un retard de quelques secondes en moyenne après la fission. Bien que représentant moins de 1 % des neutrons émis, ce sont eux qui, par ce décalage dans le temps, permettent in fine le pilotage
des réacteurs. Voir aussi Bêta effectif*.
	Mox: MOX (Mixed Oxides) : mélange d’oxydes d’uranium (naturel ou appauvri) et de plutonium. Voir l’ensemble de la monographie.
	Uox: UOX : combustible standard des réacteurs à eau légère constitué d’oxyde d’uranium enrichi en uranium 235.
	Produits de fission: Produits de fission : nucléides* produits soit directement par la fission* nucléaire, soit indirectement par la désintégration* des
fragments de la fission.Voir l’ensemble de la monographie.
	Radio toxicite: Radiotoxicité potentielle (d’une certaine quantité de radionucléides, par exemple dans des déchets) : la radiotoxicité potentielle, définie comme étant le produit de l’inventaire* en radionucléides par le facteur de dose « ingestion » desdits radionucléides, est un indicateur du pouvoir de nuisance de cette quantité de radionucléides en situation accidentelle.
	Entreposage: Entreposage (de déchets nucléaires) : installation dans laquelle les déchets sont placés, avec le projet de les reprendre ultérieurement (voir aussi stockage*).
	Stockage: Stockage (de déchets nucléaires) : installation dans laquelle les déchets sont placés, sans projet de reprise ultérieure. La reprise serait néanmoins possible dans le cas d’un stockage réversible (voir aussi Entreposage*).
	Alpha: Alpha
	ANDRA: ANDRA : Agence Nationale pour la Gestion des Déchets Radioactifs.
	Fritte: ANDRA : Agence Nationale pour la Gestion des Déchets Radioactifs.
	Zircaloy: Zircaloy : alliage de zirconium et d’un ou plusieurs autres métaux (étain, fer, chrome, nickel), particulièrement résistant du point de vue mécanique et chimique. Il est utilisé pour la conception des gaines de combustible.
	Moderateur: Modérateur : matériau formé de noyaux légers qui ralentissent les neutrons* par diffusion élastique. Utilisé dans les réacteurs nucléaires à neutrons lents afin d’augmenter la probabilité d’interaction des neutrons avec les noyaux lourds du combustible, le modérateur doit être peu capturant afin de ne pas « gaspiller » les neutrons et être suffisamment dense pour assurer un ralentissement efficace.
	Poisons: Poisons (neutroniques) : éléments dotés d’un pouvoir élevé de capture des neutrons utilisés pour compenser, du moins en partie, l’excédent de réactivité* des milieux fissiles*. Quatre éléments naturels sont particulièrement neutrophages : le bore* (grâce à son isotope B 10), le cadmium, le hafnium et le gadolinium (grâce à ses isotopes Gd 155 et Gd 157). Certains sont dits « consommables », car ils disparaissent progressivement au cours de la combustion en réacteur. Certains produits de fission* sont des poisons neutroniques.
	Fertile: Fertile : se dit d’une matière dont les noyaux, lorsqu’ils absorbent des neutrons, donnent des noyaux fissiles*. C’est le cas de l’uranium 238 qui conduit au plutonium 239. Une matière est dite « stérile », dans le cas contraire.
	Fluence: Fluence : la fluence est une unité de dose utilisée pour quantifier l’irradiation des matériaux. C’est le nombre de particules (par exemple, des neutrons) arrivant par unité de surface durant l’irradiation.
	Defaut ponctuel: Défaut ponctuel : défaut localisé en un point d’un réseau cristallin, résultant soit d’un atome manquant (lacune*), soit d’un atome supplémentaire situé entre les positions atomiques normales (interstitiel*), soit d’un atome étranger substitué à un des atomes du réseau. Une paire de Frenkel* est produite par le déplacement d’un atome hors de son site dans le cristal, créant ainsi une lacune et un interstitiel.
	Paire de Frenkel: Paire de Frenkel : voir Défaut ponctuel*.
	Interstitiel: Interstitiel : (voir Défaut ponctuel*).
	Dislocation: Dislocation : défaut affectant l’arrangement des atomes dans un solide cristallin. On distingue les dislocations associées à l’insertion d’un demi-plan d’atomes dans le cristal (dislocations coin) et
celles associées à la coupure du cristal selon un demi-plan et déplacement des atomes du cristal parallèlement au bord de ce demi-plan (dislocations vis).
	Rapport de moderation: Rapport de modération : dans un réacteur, rapport entre la quantité de modérateur (eau en ce qui concerne notamment les REP*) et la quantité de combustible. Ce rapport règle l’énergie moyenne des neutrons.
	Autoprotection: Autoprotection : phénomène d’absorption préférentielle des neutrons par les atomes lourds en périphérie d’une masse de combustible.
Selon la géométrie du combustible, cette absorption peut réduire plus ou moins la pénétration des neutrons à l’intérieur du
combustible.
	FIMA: FIMA (Fission per Initial Metallic Atom) : le FIMA est une unité de taux de combustion d’un combustible nucléaire, exprimée en termes de proportion de fissions réalisées dans une population d’atomes de métal lourd. La correspondance avec le taux de combustion massique (MWj/tM) plutôt utilisé par les exploitants de réacteurs est : 1 % FIMA ≈ 9 500 MWj/tM. 
Ce taux de combustion peut être comparé au taux de combustion nominal des assemblages REP UO2 et MOX qui est actuellement de 52 000 MWj/tM (5,5 % FIMA).
	RHT: RHT
	Actinides: Actinides : éléments terres rares de numéro atomique compris entre 89 et 103. Ce groupe correspond au remplissage de la souscouche
électronique 5f et 6d. Les actinides sont dotés de propriétés chimiques très voisines entre elles.
	Ductilite: Ductilité : capacité d’un matériau à subir des déformations plastiques.
	Tenacite: Ténacité : quantité caractéristique d’un matériau, exprimée en MPa.m1/2, mesurant sa résistance à la propagation de fissures.
	LEU: LEU (Low Enriched Uranium) : uranium enrichi à moins de 20 % en uranium 235.
	Isotope: Isotopes : formes d’un même élément dont les noyaux possèdent un nombre de protons identique et un nombre de neutrons différent.
L’uranium 238 et l’uranium 235 sont des isotopes de l’uranium.
	Conversion: Conversion : transformation chimique de l’uranium en vue de son enrichissement, de son entreposage, ou pour la fabrication du combustible nucléaire.
	DPA: dpa : nombre de déplacements par atome induits dans un matériau sous irradiation. Cette unité est bien adaptée pour quantifier les irradiations dans les métaux.
	Fission: Fission : scission d’un noyau atomique en deux fragments. Cette transformation, qui est un cas particulier de désintégration radioactive de certains noyaux lourds, dégage une quantité importante d’énergie, et est accompagnée par l’émission de neutrons et de rayonnement gamma. La fission des noyaux lourds dits « fissiles » peut être induite par la collision avec un neutron.Voir l’ensemble de la monographie.
	Cycle: Cycle du combustible : ensemble des étapes suivies par le combustible de l’extraction du minerai jusqu’au stockage des déchets.


