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I. Contexte de I’étude

Dans le cadre des recherches sur ’aval du cycle du combustible nucléaire et la gestion poussée de
I’américium, 1’une des options a 1’étude est la transmutation de cet actinide mineur dans les
réacteurs a neutrons rapides. L’option envisagée permet de réduire la radiotoxicité a long terme des
déchets ultimes et leur impact thermique sur le stockage géologique en profondeur’. La
transmutation exige la mise au point de procédés simples et robustes de fabrication de pastilles
céeramiques incorporant I’américium. Cette étude porte sur la mise en forme de précurseurs d’oxyde
de lanthanide se présentant sous forme de microsphéres non consolidées et simulant les matériaux a
base d’oxyde d’actinide. L’objectif de ce travail est d’optimiser le procédé de mise en forme de ces
précurseurs sphériques afin d’obtenir, apres frittage, des pastilles céramiques homogeénes, denses et
non déformées i.e. ne nécessitant pas de rectification®.

I1. Synthése de microsphéres oxydes et caractérisations

Les microspheres oxydes sont obtenues par minéralisation de résines échangeuses d’ions de
géométrie initiale sphérique chargées en cations métalliques et qui sont calcinées afin d’éliminer le
squelette carboné et former les précurseurs oxydes®. Le comportement mécanique des microsphéres
synthétisées est caractérisé par 1’enregistrement in-situ dans un Microscope Electronique a
Balayage de courbes d’écrasement a I’aide d’une micropresse pour mesurer les valeurs de forces a
rupture et observer les modes de fracturation.

I11. Mise en forme de pastilles céramigues

Les études de compaction des précurseurs sont menées sur presse instrumentée et différents lots de
microspheres sont pressés afin de caractériser le comportement mécanique sous contrainte des
précurseurs en conditions réelles et d’optimiser le cycle de pressage. Le comportement en matrice
des microspheéres est donc étudié a partir du tracé des courbes de compressibilité, d’observations
métallographiques des compacts crus et frittés, des mesures de densité et d’essais de compression
diamétrale. Ces essais sont dupliqués a partir de poudre pulvérulente obtenue par broyage de
microsphéres a but de comparaison.

1V. Modélisation par la méthode des éléments discrets

Afin de comprendre au mieux 1’étape de compaction, des simulations ont été menées par la méthode
des éléments discrets ou Discrete Element Method (DEM) a 1’aide du code Discrete Powder 3D
(dp3D)* développé au laboratoire SIMaP de 1’université de Grenoble-Alpes. La simulation par les
¢léments discrets permet la représentation d’un matériau a caractére particulaire comme un
assemblage de particules sphériques en interaction par I’intermédiaire de leurs contacts. Cette

modélisation est basée sur une approche multi-échelle avec une description de la microsphere sous
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forme d’un assemblage poreux d’agrégats sphériques. Trois échelles permettent de décrire les
microsphéres expérimentales. La premiere échelle est celle de la microsphére (300-400 um), la
seconde échelle est celle des agrégats constituant la microsphere (quelques pum) puis la derniére
échelle est celle des grains constitutifs des agrégats (quelques dizaines de nm).

Modélisation de 1’écrasement d’une sphére

Des essais d’écrasement d’une microsphére sont réalisés pour observer le comportement a
I’écrasement d’une sphére composée d’agrégats sphériques (Figure 1). L’ajustement des paramétres
de simulations avec les courbes d’écrasement expérimentale a permis de déterminer les propriétés
mécaniques des agregats telles que le module d’Young et la contrainte a rupture de la liaison entre
deux agregats.

Figure 1 Visualisation in-situ et simulation de I’écrasement d’une sphére en DEM.

Modélisation de 1’écrasement d’un lot de sphéres

Fort des parameétres de 1’agrégat et de ses contacts issus de la simulation de I’écrasement d’une
microsphére, I’écrasement d’un lot de sphéres a été étudié®. Quelques microsphéres sont utilisées
dans un volume ¢élémentaire représentatif en condition périodique pour simuler I’ensemble de la
pastille (Figure 2). Certains parameétres, comme le coefficient de frottement entre deux agrégats,
servent a ajuster les courbes de compressibilité simulées avec les courbes expérimentales. La
microstructure finale simulée est ensuite comparée a celle observée par métallographie (Figure 2)

Figure 2 Ecrasement de 6 sphéres en DEM et observation métallographique d’une pastille en crue.

V. Références

(1) Warin, D. J. Nucl. Sci. Technol. 2007, 44, 410.

(2) Bayle, J. P., Note techniqgue DTEC/SDTC 2014-44.

(3) Picart, S.; Mokhtari, H.; Jobelin, I., Patent, WO 2010/034716, 2010.

(4) Martin, C. L.; Bouvard, D.; Delette, G. J. Am. Ceram. Soc. 2006, 89, 3379.

(5) Pizette, P.; Martin, C. L.; Delette, G.; Sans, F.; Geneves, T. J. Eur. Ceram. Soc. 2013, 33, 975.

Les 16°™ Journées Scientifiques de Marcoule
ler — 2 juin 2016

Document propriété du CEA — Reproduction et diffusion externes au CEA soumises a /autorisation de |’émetteur



