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 colt 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 sGireté 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, & manuten-

tionner, a transporter, a réparer, puis, aprés 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 matiére fissile est sous
forme d’oxyde polycristallin UO, (ou UO,-PuO, dans le cas
du combustible MOX). Stables chimiquement, compatibles
avec l'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 micrometres. 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 diamétre de I'ordre du centimetre avec la hauteur plus
grande que le diamétre).

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 diameétre voisin de 1 cm.

Fig. 1. Pastilles combustibles.

Fig. 3. Pastilles de combustible MOX, prétes a étre « engainées ».

Outre '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-

1 T T niques et sa résistance a la corrosion. Lalliage le plus couram-
(alliage de 2r) ment utilisé jusqu’a ce jour en REP a été le Zircaloy-4, mais il
i est actuellement remplacé par de nouveaux alliages a base
_ . zirconium — niobium plus résistants a la corrosion (voir cha-
Volume libre d’expansion i L. . ,
des gaz de fission pitre « Les matériaux de gaine et d’assemblage »).
16,5¢cm
Ressort Assemblages combustibles REP
Ces crayons sont regroupés pour former un « assemblage*
y combustible » dans lequel ils sont arrangés en réseau a maille
1

carrée dans une « structure » assurant notamment leur main-

L Tube de gainage tien mécanique.

3822 cm < (alliage de Zr)

e bl

|

Cet arrangement géométrique permet la circulation de I'eau
entre les crayons et donc I'évacuation hors du coceur de la cha-

= Pastilles d’oxyde d’uranium leur engendrée dans le coeur du réacteur. Dans un réacteur a
se58cm | ] ou d’oxyde mixte eau sous pression, la structure est ouverte, 'eau peut circuler
il 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

y L grilles de maintien des crayons combustibles (et de mélange
Bouchon inférieur

(alliage de Zr) du caloporteur).

—

L

Les crayons absorbants des grappes de contréle coulissent
Fig. 2. Schéma d’'un crayon combustible dans les tubes guides. Un des tubes guides est réservé a 'ins-
(avec les dimensions d’un crayon REP 900 MW). trumentation du coeur.
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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

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

Tube-guide

Liaison par points
#—de soudure

Bossettes

Soudures

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 Hy,O — UO,F, + 4 HF (hydrolyse)
UO,F, + H, — 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 U504 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/cm?.

Les pastilles crues sont placées dans des nacelles en molyb-
déne et frittées pendant 4 h & 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 diametre spécifié a +/- une
dizaine de microns.

Pour garantir le respect des spécifications, de nombreux
contrbles soit systématiques, soit par prélévement 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 contréles dimensionnels : diamétres, 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;

e 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 contrbles 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)

Apres traitement du combustible UO, irradie, 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 m7/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 a 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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melanger 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 %.

Apres pressage, les pastilles de MOX sont frittées pendant 4 h
41700 °C. A la différence de 'UO,, le frittage du MOX n'est
pas effectué sous atmosphere réductrice, mais sous un
mélange argon-hydrogene légérement humidifié (20 < Hy/H,0O
< 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 staechiométrique.

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

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-mere. 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 avancées).

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

mobile g e

Poudre apres
remplissage
W

Poincon
inférieur fixe

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.

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 plutoniféres.

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 § 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 '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 contrdles systématiques
dimensionnels et ultrasoniques, ainsi que des contrbles 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 l'aptitude a reconstituer I'historique et a garantir I'origine
de chaque constituant de I'élément combustible.
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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 dirradiation est présenté sur la figure 13 : l'incrément 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
—
250
'—-lh_..
200
150
100
50
0 N " " —
0 500 1000 1500
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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 bustible: 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 y.
L'énergie 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
(um) et conduit a la formation d’un grand nombre de défauts
dont la recombinaison dépend de la température du combus-
tible. Trés énergétique, la trace laissée par cette implantation
est dénommeée « 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 '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
(~2Wm™K") autour de 1 500 °C puis réaugmente grace 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, I'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

L'énergie dissipée au sein du matériau et les conditions
d’échange avec le caloporteur & 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

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 lirradiation.

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 GWj/t, 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.

UO, 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.

une forme dite « de
diabolo ». Deées le
début de lirradia-

Aux points de contact combustible / gaine, se développe, sur
la face interne de la gaine, une couche de zircone d’environ

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 fagcon a ce gonflement, suivant la
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8 pm d’épaisseur, par diffusion de I'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 l'irradiation, des produits de fission gazeux
(xénon et krypton) sont relachés par la céramique vers les
volumes libres du crayon. Le premier des phénoménes 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-
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atteindre des valeurs de I'ordre de 3 %
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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 pres 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 L léaires
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marge réduite par rapport a la pression
du caloporteur, surtout dans les com-
bustibles MOX qui sont plus sollicités
que les UO, (puissance linéique 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. |l se forme aussi des précipités de produits de fission
métalliques. La microstructure nouvellement formée est appe-
lIée 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
tres 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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Toutes ces évolutions du combustible, malgré leur ampleur,
n’affectent pas 'intégrité de la gaine dans le domaine du fonc-
tionnement normal.
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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.

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.

Fissions

Fluage de la gaine
Déformation de la gaine (plis)
Gonflement (solide et gazeux) —3» Rattrapage du jeu pastille gaine —3 Formation de zircone interne
Production de produits de fissions Accrochage combustible-gaine
%De’gradation Acle la conductivité

\

¥ Restructuration sous forme d’HBS

T /
Défauts d’irradiation Mise en diabolo

Densification A /
* 1

Implantation des PF \ . Dilatations thermiques =—————>» Fracturation
Pointes de fission, 3, v \ Augmentation de la température /

Energie libérée

\ Relachement de gaz par diffusion 3 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 :

e 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 légere est, en effet, tres
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 frangaises 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 francgais, en 1977.

Toutefois, afin de limiter les cumuls de dose chez les interve-
nants, de limiter I'activité stockée ou rejetée, et de faciliter les
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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 I'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 I'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 micromeétres & 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 I'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 I'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 a une agi-
tation interne violente. Le relachement d’activité peut étre
élevé et trés sensible aux parametres de fonctionnement du
réacteur.

* & 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 trés 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-
drogene (I'oxygéene créé est essentiellement absorbé dans la
pastille). Lhydrogéne 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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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 phénomeénes provoquant la sortie des PF.
Par exemple, il est acquis expérimentalement qu’un crayon
UO, fonctionnant a une puissance linéique moyenne de
200 W/ecm montre un R/B (Xe 133) de 3 % environ, ce chiffre
atteignant 7 % a 250 W/cm (fig. 23). Pour les pentes :

Au CEA, les taux de relachement sont
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
de la matrice fissile, suite aux change-
ments des conditions de fonctionne-
ment : température plus élevée, pré-
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
phénomenes 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 ;

* 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 ;

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

* le 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 ;

Taux de relachement R/B

PY (]
—
= EDITHMOX 02
1E-04
® EDITHMOX 01
1E-05 ! + + + + + i
0 50 100 150 200 250 300

Puissance linéique totale (W/cm)

Fig. 23. Exemple d’évolution du taux de relachement, en fonction

* |a 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-
met a I'exploitant de mieux gérer ses
déchets et de connaitre plus globale-
ment I'évolution de la contamination
de son installation sur le long terme,
notamment dans la perspective du
démantelement. Le CEA emploie
pour cela le module « RNVL » du
code DIADEME.
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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 matiéere 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 1 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 a 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 '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.

Aprés 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 I'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 m?s™, 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.

25




Bulles et précipités

Les observations au microscope électronique a transmission
(MET) montrent '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
diamétre 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 '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 l'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.

Fig. 26. La surface des grains d'un combustible MOX aprés
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-
ligues de grande taille. La forme arrondie des angles des

* AV
200KV 40

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.
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Caractériser la céramique irradiée : des progrés 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-
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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.

Chaque pic correspond a une bulle de gaz percée

lors de I'abrasion du combustible.

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 um 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. 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

27



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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La modélisation du comportement

des combustibles

ous les phénomeénes intervenant en réacteur et décrits
ci-dessus font I'objet d’'une modélisation, et 'ensemble de ces
modeles est regroupé dans un code de comportement du
combustible capable de calculer toutes les grandeurs phy-
siques 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 :

* 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) ;

* 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 ;

e 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 l'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 modéle 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,Os) ; un effort particulier a porte sur le déve-
loppement de modéles capables de traiter le MOX élaboré
avec le procédé MIMAS tout en prenant en compte I'hétérogé-
néité de répartition de la matiere fissile. |l 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, diamétres de précipitation des bulles de
gaz ou épaisseurs de RIM, ou grandeurs mesurées in situ
notamment températures mesurées en réacteur par un ther-
mocouple a 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 modéle
MARGARET [2, 3, 4] modélise le comportement des gaz de
fission en prenant en compte I'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 modeéles
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-
momeécanique aux éléments finis peut, selon les besoins,
effectuer les calculs en 1 D, en 2 D, ou en 3 D. Cette derniere
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 coeurs. 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 rdle 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 'échelle quantique, les propriétés de la matiere 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 géométrie la plus stable du systeme 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 systémes 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.

Les k ibl ires

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 phénoménes 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 a la stoechiométrie du combustible UO,, est
présentée ici.
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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’oxygéne. A partir des
énergies du systeme 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-
géne forment des amas [7], situation qui n’est pas encore prise
en compte par les calculs ab initio.

P R e L I

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 ’U02

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-
quent, dans le cas des interstitiels, un gonflement significatif,
et, dans le cas des lacunes, une contraction mais d’ampleur
moins significative. Les défauts d’oxygeéne ne provoquent pas
de variation importante.

Défauts dans les cristaux

En cristallographie, les défauts ponctuels sont des défauts
dans I'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 l'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

Modélisation des défauts et des produits de fission dans la céramique UO,
par calculs ab initio
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Fig. 32. A gauche, exemple de chemin de migration exploré pour
I'étude des propriétés de transport de défauts oxygene : migration
selon la direction cristallographique [100] d’'une lacune d’oxygéene.

une trajectoire de migration pour le défaut : par exemple, la
migration d’'une lacune d’oxygéne d’un site du cristal a un
autre (fig. 32). Lénergie du systeme 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 barriére 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 I'approximation LDA avait déja été réalisée au CEA
pour I'hélium, le krypton, le césium, l'iode et le strontium [8].
Lincorporation des gaz rares hélium et xénon a aussi été étu-
diée dans I'approximation GGA [5]. Lénergie d’incorporation
de I'hélium et du xénon est calculée pour différents sites dans
le cristal : les sites de substitution oxygene 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 modele 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, placant I'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 'oxyde ne permettraient pas le main-
tien d’une géomeétrie contrélée de la matiere fissile.

Fonctionnellement, la gaine doit donc participer au maintien
de la géométrie du combustible dans le coeur 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 a 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 & 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 a 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 treés 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 I'eau a
haute température.

Les

Barres
de contréle

Crayons

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

Ces deux dernieres propriétés sont déterminantes ; en effet,
d’autres métaux possédent 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, des que la température
s’éleve. lls ne peuvent donc étre utilisés pour des réacteurs
ou le rendement thermique impose une température moyenne
élevée, de I'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 l'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, I'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 2r 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 apres 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 lirradiation.

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

Nom de Palliage

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 2.5
o 1100 a1 400 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-

genes, prenant explicitement en compte la

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

Déformation circonférentielle

| texture ainsi que la nature cristalline du maté-
riau (plan et direction de glissement) et la
microstructure d’irradiation (boucles et

8 %

Fig. 35. Evolution du comportement mécanique en écrouissage a
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 tres localisée et donc a une
déformation uniforme tres faible [4], comme nous pouvons le
voir figure 36.

Pression interne a 350 °C
500

400

Contrainte circonférentielle (MPa)

' 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.
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canaux), a notamment permis de mettre en
évidence le réle 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.

Lagresseur 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 phénoménes, 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 réle de barriere
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 pym [5].
La zircone peut exister sous deux formes cristallographiques :
monoclinique et quadratique. Lors de la construction de la
couche d’oxyde, la formation de I'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 premiere phase de I'oxydation (avant la transition ciné-
tique), I'épaisseur d’oxyde en fonction du temps obéit a une
loi du type €, =¢,,.'"".exp(-AH, / RT) avec n comptris 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 premiere 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 I'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 pm d’oxyde (fig. 37).
A titre d’exemple, pour une puissance linéique de 20 kW.m" et
une épaisseur d’'oxyde de 40 pm, 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.

Outre 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 I'eau primaire (teneur
en Li et B). Celle-ci est étroitement contrdlée, 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 accélére 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 butible: 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 l'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 d a sa dilatation thermique et a son
gonflement. En raison de I'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 phénoméne 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 facies 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 particuliere 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 '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
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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 a chaud, une fissuration additionnelle multiple
(fig. 42), susceptible de contribuer a 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
phénomeéne 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 barriére 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 coeur (notamment via des contraintes sur
la cinétique des transitoires d’exploitation et sur la durée de
fonctionnement a puissance intermédiaire). Lexploitant
nucléaire est naturellement tres intéressé par la réduction des
contraintes d’exploitation de ses réacteurs.

42

€SP

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 lirra-
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 parametre
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.
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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 tres
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 priori néfastes comme
l'accroissement global de déformation de la pastille dG au gon-
flement gaz, ou la réduction de la plasticité de la gaine. De
plus, a 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 légere 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 PIPG

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

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, I'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 phénoménes 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 micromeétres, 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 problemes 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 '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
symétries liées a la géométrie du fragment, ainsi que les inter-
actions pastille-gaine et fragment-fragment.
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Gaine

°E tion de la pui (conduction
et convection sur la surface externe).

* Comportement thermomécanique (pression,
expansion thermique, fluage d’irradiation,
rupture).

Pastille

* Puissance linéique déposée.
« Evacuation de la puissance (conduction).

* Propriétés des matériaux - évolution sous irridation
(densification, gonflement, produits de fission).

* Comportement thermomécanique,
expansion thermique, fluage thermique et d’irradiation,
rupture.

Interface pastille-gaine

« Evacuation de la puissance (conduction, convection
et rayonnement).

¢ Interaction mécanique (contact).

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 apres irradiation :

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

¢ 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 'évidement et relaxent le déplacement
radial du fragment au plan inter-pastille, et, par ailleurs,
contribuent a un accroissement du diamétre au plan médian-
pastille, d’ou les plis secondaires observés sur les profilomé-
tries apres rampe.

La comparaison calcul mesure (fig. 44) montre la capacité de
la simulation 3D a prédire la hauteur des plis et la variation de
diameétre 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.
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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 a l'interface pastille-gaine.

Diamétre extérieur (mm)

9,54E-03
9,52E-03 Se P
. » R [ ] [} —o—
Jr 2 /,d ‘!h 74 ‘h M (=
$ > 7 _ — lesure aprés rampe
9,50E-03 |4 -, " 4% s,
*ML_EZL b~
9,48E-03 Calcul aprés rampe
Pastille Pastille
9,46E-03 %
Mesure avant rampe
9,44E-03
LY VALY -
2006002 = % Se&R PSSV Calcul avant rampe
9,42E-03 ——

0230 0240 0250 0,260 0,270

Position axiale (m)

Fig. 44. Diamétres externes gaines calculés et mesurés
avant et aprés une rampe.

Linteraction pastille-gaine



Sollicitation transmise
a l'interface pastille-gaine Cisaillement
a l'interface
pastille-gaine
(Pa)

Fissuration
de la pastille
d’uo,

Point triple

Fig. 45. Localisation de la contrainte de cisaillement a la fin
du transitoire de rampe.

Localisation de la rupture lors de I'IlPG

Les progrées de la simulation 3D permettent d’expliquer l'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 poincon-
nement de la gaine et a I'écartement périphérique des frag-
ments de pastille.

49 Rupture
4@ Non-rupture

~— Courbe limite IPG

Pastille

Densité d’énergie de cisaillement normalisée Wr6

0,6 0,7 0,8 0,9 1 1,1 1,2

Contrainte circonférentielle moyenne o, /o,

Fig. 46. Résultats de rampes comparés a un critere de rupture IPG a
deux parametres : énergie de cisaillement a l'interface pastille-gaine,
et contrainte moyenne circonférentielle.

Les

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 critere 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 paramétre énergétique Wr6 corres-
pondant au travail des forces de cisaillement a l'interface pas-
tille gaine. Lutilisation d’'un second parameétre 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 I'IPG

Face a I'obligation de sireté 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 '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 slaccompagne 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,
I'apport de la capacité prédictive du schéma numérique 3D
développé par le CEA sera déterminant, a coté 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 slreté 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 I'accroissement des taux de com-
bustion, a savoir la corrosion externe des gaines.

Ces objectifs amenent, en outre, a 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 trés 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, & gros grains peuvent étre obtenues
soit par un frittage de trés longue durée, ce qui est économi-
guement pénalisant, soit par frittage 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,04 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 parameétres (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 'oxyde de chrome,
comparée 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
gu’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, aprés 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,
a llissue 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,

0%

%

0%

MIMAS référence

5%

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 '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 I'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 I'inter-diffusion de I'U et du Pu :
on peut ainsi obtenir, avec le procédé MIMAS une répartition
de la matiere fissile presque homogeéne (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 butibl. 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
ceeur) 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 I'intégrité 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 I'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, '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 'assem-
blage combustible susceptibles de ralentir la chute des
grappes de contrdle* 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 I'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 & 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-
geées », 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 controle.
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 contrdle.

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 modeles mécaniques prenant en compte
les effets de l'irradiation sur les déformations ;

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

¢ 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 a échelle 1 intégrant : plaques de coeur, assemblage
combustible, guide de grappe, grappe de contréle, gaine de
tige et mécanisme de commande de grappe (fig. 52) [3].
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Fig. 51. Schéma du dispositif expérimental dédié & la caractérisation
du systéme de maintien (HERMES T/mono assemblage échelle 1) —
lllustration de la courbe d’hystérésis obtenue expérimentalement.
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Vérins mécaniques
pour générer
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Fig. 52. Schéma du dispositif expérimental dédié a la mesure de

cinétique de chute pour différentes déformations de I'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
ceeur 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 lirradia-
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 'usure mécanique et
de l'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 a des situations pénalisantes sur
le plan de l'usure, sous les effets combinés de ces différents
phénomeénes de vieillissement.

La vérification préalable de 'endurance de 'assemblage com-
bustible a conduit & 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 l'interprétation des protocoles expérimentaux. Mais
la modélisation de I'usure est complexe, du fait des nombreux
parametres 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 I'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 caractere 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 l'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 '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) =Fﬂuide x [itrm'/ur(’ X\ ff;r 6,0 @ff;,) a? (1)

ou Fyiqe €8t Une constante caractéristique du fluide en écou-
lement, et Hyy\ o1ure €St UNE fonction de transfert caractéris-
tique du comportement modal de la structure.

¢, <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
modeéles 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 : sur la
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).
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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 parametre 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 modeéles 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
assemblage est déterminé expérimentalement sur des ins-
tallations permettant de prendre en compte l'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 aprés essai de flambage —
lllustration de la diminution de la tenue au flambage sur grilles
irradiées.
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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 I'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 '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, '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 barriéres
(10“<f<10?) et relachement de produits radioactifs, mais faible fraction
de crayons endommagés.
Classe 4 Accidents importants Endommagement massif des barriéres.
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’Hy).
conséquences qu’ils pourraient * RIA (accident de réactivité, avec dépét 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 I'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

Crayon vierge

.-LI:I'-*:‘I.. | B I 8 |

Crayon irradié
a 35 GWj/itu

&

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

bustible) est relaché dans le circuit primaire. |l 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

[1];

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 coeur 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 cceur 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 ;

59



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 paramétre 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
sUreté 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

XL,

Fig. 59. Cartographie de 'oxygéne dans I'épaisseur d’une gaine
oxydée a haute température obtenue a la microsonde nucléaire —
pas d’analyse = 2uym

(*) 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 parametres 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 oxygéene (et bient6t
en hydrogéne) dans I'épaisseur des tubes, ces paramétres
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 dernieres
années [4] [5] — a la fois en froid et en
chaud — ont permis de vérifier I'hypo-
these selon laquelle 'influence majeure
du vieillissement en service était liee a
la prise d’hydrogene 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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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 a 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 critéres 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 ».
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Fig. 62. Evolution de la puissance et de I'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 l'introduction du combustible MOX. Ces évo-
lutions ont motivé l'initiation de nouveaux programmes expé-
rimentaux au CEA et a 'IRSN visant a assurer la s(reté 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 I'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
quatre 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-

63



gramme CIP (Cabri International
Programme) que '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 '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.

Ainverse, 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 facies 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, dés 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 hydrogeéne,
apporte, sur ce point, une marge de sireté 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.

L’amélioration 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 plutoniferes, consécutivement a la
restructuration de ces derniers.

Le combustible, lors d’un accident de réactivité
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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 '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 coeur), pouvant atteindre
3000 °C ; le corium s’écoule a travers le coeur et se reloca-
lise dans le fond de la cuve gqu'’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. lis
peuvent se déposer partiellement et étre remis en suspen-
sion, par la suite ;
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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 & la libération de gaz inconden-
sables (H,, CO, CO, ...) dans I'enceinte ;

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

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
'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 I'IRSN dans le réacteur PHEBUS
du CEA.

Le programme analytique VERCORS

La particularité du programme VERCORS est son caractere
trés 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 completes 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 l'essai Vercors 5 (fig. 66a), ou 'on a observé
des amorces de fusion au contact entre 'UO, et la gaine oxy-
dée, cette derniére 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
ceceur 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
coeur simulant le circuit primaire jusqu’a la breche et un réser-
voir simulant '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 métre 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

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 I'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 I'iode
par '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 phénomenes 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 '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 l'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 a 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 sireté du
réacteur nucléaire : contrdle de la réactivité ; souplesse d’ex-
ploitation ; optimisation des capacités de puissance de la
chaudiére ; 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
ceceur) 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 parameétres de fonctionnement et de slreté 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 cceur du réac-
teur : or, la réactivité* décroit de maniéere 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,,, 14c) défini par :

BUpp 140 = 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 MWj/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 ;

e fractionnement du coeur ;

* 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 contrler 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 maiftriser 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 paramétres 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 :

72 €SP

linés » de la recharge, nombre
de crayons « gadoliniés » dans
assemblage (0 a 20), la teneur
en Gd,O45 (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, '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 parametres de la physique des réacteurs :

La fraction de neutrons retardés* joue un réle 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 sireté, le coefficient de vidange
du coeur 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 butible: 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 GWij/t en gestion par
tiers de coeur dans les années 80, a 52 GWj/t en gestion par
quart de cceur, aujourd’hui. Le tableau ci-dessous présente la
situation actuelle.

Combustible et économie

La gestion du combustible dans le cceur 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 coGt 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 colt de la matiere
premiére, le colt de I'enrichissement, le colt de fabrication
d’'un élément combustible, le colt de fonctionnement du réac-
teur (qui dépend de la longueur des cycles d'irradiation), le cot
du traitement-recyclage et de la gestion des déchets. Tous ces
éléments interviennent de fagcon 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(it 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 GWi/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 3,7 % 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 GWj/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 matiere pre-
miére 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 Fempoisonnement 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
l'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-
metres 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 Puranium 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 GWij/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 GWijtt, 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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§ —a 0 % taux d’intérét
s 7 —- 5 % taux d’intérét
o
2 — 10 % taux d’intérét
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\
\"\\0_
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3
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Taux de combustion moyen (GWj/t)

Fig. 73. Le colt du combustible en fonction du taux de combustion,
évalué par TOCDE/AEN [1]. Ce colt dépend beaucoup

des hypotheses 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 GWj/t MOX
1300 MWe 193 20 UOX 4,5% 1/3-1/4 18 mois, 55 GWj/t GALICE
1450 MWe 193 4 UOX 1/3 17 mois, 47 GWj/t ALCADE

Les modes de gestion du combustible envisagés pour le futur
ameénent 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 butible: léaires C:e:]

» Références

[1] « Very High Burn-ups in Light Water Reactors », publication OCDE
2006, AEN N° 6224.

Richard LeNAIN,
Département de modélisation des systemes et des structures
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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* a 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 ['ir-
radiation, est prise en compte dans les études de gestion des
ceeurs.

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 matiére 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*.

Al
z 2, ooy A
z

el — (nd)

o l A1
(n,) &
A-3 A-2 A
Z-2 Z- Z-1

Fig. 74. Les principales réactions nucléaires
induites par des neutrons sur un noyau de
masse A et de numéro atomique Z.

A Fission
Z+1 spontanée

V4

V4
a
A
A-4 740 |
Z=2

Fig. 75. Les principaux types
de désintégration radioactive susceptibles
d’affecter un noyau.

Les bustible: léaires
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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
/période, y : rendements de fission) :
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La résolution du systeme différentiel des équations d’évolu-
tion régissant tous les radionucléides d’intérét permet de cal-
culer les bilans matiere 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 ceeur, juste aprés l'arrét du réacteur.

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

Pu

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
I'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.

e ’évolution de la composition isotopique du plutonium formé Pu REP 900, 33 000 MWj/t
dans le combustible, enrichi a 4 % en U 235, en fonction du 00 Evelutionldultifisslislsiidelljami2d] »
taux de combustion ; on notera que l'inventaire en réacteur % o Pu fissile 15
du Pu 239 se stabilise vers 40 000 MWi/t ; < 6807 — Am241 T
o
S 660+
« 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
kgt Ukgtt 0 10 20 30 40 50
U — Années de refroidissement
\ " 23J T | Pl1 239
g 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.
AN Pu 240
3 | f2 - - -
AN // Bilan aprés cinq ans UOoX
S >(/ Pl 241 de refroidissement 55 GWj/t
2 T
LT I~ —+—T | Pu (kg/Twhé) +26 -53
T T~ Py 242 -
! /// \/\(/ 7 Np (kg/Twhé) +1,8 -
L1 — == Am (kg/Twhé +15 +15
T LT (ko/The) :
L 0 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 (°/°) 62,1 54'3

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

20tde Uavec 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
-0,8 kg Cm - 16 kg Zr 99
-5kg 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.

Des bilans de matiére pour le cycle du combustible



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 a, f3, 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\ |
o UOX 33 GWjit
1000 ~ \ UOX 55 GWit
\ \ —— MOX 60 GWjt
100 \

S

10

0,1 -
1 10 100 1000 10 000 100 000 1000 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

=
\‘\ Structures

\ - Total

1,00E+03

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.

Apres 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 -
—=U
- Np
1,00E+03 ||
\ —Pu
\ == Am
1,00E+02 Cm ||
=& Total
1,00E+01 S
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\‘\“__,,
1,00E-01 [ PE—
o
1,00E-0 e
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.
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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 -
Cycle ouvert / monorecyclage
500 /
400 Bande d’ajustement
pour le recyclage
300 du plutonium
20 _/ Recyclage Pu —e |
L
100 -
0 1
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 I'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 recyclage du plutonium conduisait a une réduction de la
radiotoxicité potentielle a long terme ;

e 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
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(Pu + AM + PF)

1
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(PF seuls) classiques
L1 " (AM + PF)
01 T T
1000

10 100 10000 100000

N

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

pres sa sortie de réacteur, 'assemblage combustible usé
passe par une période d’entreposage*. En France, cette
période d’entreposage précéde 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
UO, et la gaine se dégradent durant I'irradiation, et il convient
de vérifier que le confinement sera assuré également apres
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 coeur 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 reléa-

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 maniére 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 GWijtt, 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 GWijit

7000
6000 /

MOX /
5000 /
4000

3000 //
2000
uox

1000 /
e

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 GWiht.

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 I'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 priori un 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 ’hydrogene 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
: —>
1 40j 1j 100 ans
Temps
o 0,06 Crayon MOX
° = 420 °C-400 °C
= 400 °C-350 °C
& 0057
c
‘s 0,04
< //5 Critére de rupture
= N
£ 0041 1
$
o
0,03 1
Déformation de fluage
0,02 7
0,01
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 trés pénalisant de 18 % (mais pas de relachement
additionnel).

Les

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 gu’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-
liques a l'abri de toute altération par les eaux du site, de
maniére intrinseéque 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 l'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 l'arrivée de I'eau

Leau, en arrivant au contact du combustible usé, solubilise
I'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 modéle 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-  pgfajllance conteneur aprés 1 000 ans
— ment aprés

nucléide piradiation 1000ans 10000 ans 100000 ans

c14 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 I'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 a 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 phénomenes 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
2 ] ‘/ Radiolyse de I'eau

Production de radicaux oxydants

Oxydation de la surface

e du combustible
o Addition Dissolution de la couche
de ligands aqueux altérée sous I'effet des
(Hy0, HCOg-) espéces aqueuses et
: . lachement simultané
Dissolution e . =
U(VI)(ag) + RN des radionucléides occlus

et

“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 'hydrogene 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 & trés long terme nécessite, par conséquent, de
simplifier cette phénomeénologie 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 modele majorant pour décrire le rela-
chement des radionucléides par dissolution radiolytique. Ce
modele permet de prédire le taux d’altération maximal du com-
bustible en fonction du temps, en tenant compte de 'ensemble
des incertitudes actuelles.
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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 modeéles 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 modeéles 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 réle des phases secondaires.
Enfin, un effort significatif est porté progressivement sur la
compréhension de I'évolution des joints de grains, de maniére
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 barriere 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.
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Combustible des réacteurs a eau bouillante

es réacteurs a eau bouillante (REB) représentent dans le
monde un quart des réacteurs a eau légere (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 diametre 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 a une pres-
sion de 15 MPa. La masse volumique de I'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 contrdle 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
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Fig. 91. Assemblage combustible pour réacteur a eau bouillante.

tante selon la cote axiale et la position radiale dans le cceur.
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 I'eau en cceur, il est impossible d’avoir un contréle 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.
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Fig. 92. Croix de contrdle pour réacteur & eau bouillante.

Le cceur de TABWR de General Electric est ainsi composé de
872 assemblages (pas des boitiers 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 I'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 I'ordre de 4,5 %.

La seconde source d’hétérogénéité réside dans l'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 x 7 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 contrdle
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 : coceur neuf a froid. Elles sont utilisées, en fonction-
nement, en liaison avec la variation du débit de recirculation
ceoeur 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 facon 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

L'ébullition nucléée étant un phénomeéne 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.
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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 boftier identique, a '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 d’augmenter aussi la taille du boftier 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-Il 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 coeurs a
haut taux de conversion (assemblages a pas triangulaire serré
pour durcir le spectre neutronique).

» Références

[1] G. A. PotTs, « Recent GE BWR fuel experience », GE Nuclear
Energy Proceedings of the 1997 International Topical Meeting on LWR
Fuel Performance.

Philippe MARsAuLT,
Département d’étude des réacteurs

Enrichissement U 235 (%)
@
61| 1 4
9x9 . ol
232839
20 ¢
10x10
5 1 00004 o
Etape IV
[
4| 7
L
Etape Ill
Etape Il
2| ee:e)
aﬁ._J 8x8
L L L L
\ \ \ \
20 40 50 60
Taux de combustion moyen (GWj/t

Fig. 93. Lamélioration des performances du combustible
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