Pourquoi des réacteurs rapides
refroidis au sodium ?2...



Neutrons rapides ou neutrons
thermiques ?...

Le principe de fonctionnement des réacteurs nucléaires est
d’entretenir et de contréler une réaction de fission en
chaine*. La fission est la faculté que présentent les noyaux
d’éléments lourds de la famille des actinides* (uranium, plu-
tonium...) de se scinder, sous l'impact d’'un neutron, en deux
noyaux plus petits appelés « produits de fission* ». Chaque
fission s’accompagne d’une importante libération d’énergie et
de I'’émission de deux a trois neutrons qui pourront, a leur tour,
provoquer une nouvelle fission et entretenir la réaction.

Ces neutrons produits lors de la fission ont une énergie
moyenne d’environ 2 MeV. lls n’ont pas été ralentis et sont
donc appelés « neutrons rapides* ».

A ce niveau d'énergie, la probabilité que le neutron scinde un
isotope fissile* est relativement faible. A titre d’exemple, la
probabilité de fission (appelée « section efficace* ») du
Pu 239 en fonction de I'énergie du neutron incident est indi-
quée sur la figure 7.

A 2 Mev, la probabilité de fission n’est que de 'ordre du barn*,
alors qu’a plus faible énergie, et au-dela de la région des réso-
nances* nucléaires qui induisent des variations tres impor-
tantes de la section efficace, la probabilité de fission atteint
plusieurs centaines de barns, et méme davantage pour les
tres faibles énergies, inférieures a I'électron-volt.

Une forte probabilité de fission a l'intérét de minimiser la pro-
portion de noyaux fissiles nécessaire dans le ceeur* du réac-
teur. A P'origine du développement de I'énergie nucléaire, la
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ressource en isotopes fissiles était rare. Seul 'U 235 présent
a 0,7 % dans l'uranium naturel était disponible. Il a donc été
privilégié la voie consistant a ralentir les neutrons issus de la
fission pour les amener dans ce domaine des basses éner-
gies. On les appela alors « neutrons thermiques* ».

Pour ralentir les neutrons, il faut introduire dans le réacteur un
élément de masse atomique faible, afin que par collisions suc-
cessives sur ce matériau les neutrons soient progressivement
ralentis. Cela est illustré sur la figure 8.

Les matériaux répondant le mieux a ce cahier des charges
sont I'eau lourde D,O et le graphite. De fait, les deux pre-
mieres filieres* de réacteurs nucléaires qui ont vu le jour sont
les réacteurs utilisant de 'uranium naturel et refroidis a I'eau
lourde (filiere des CANDU, toujours utilisée actuellement) et
au gaz, avec modérateur graphite (typiquement, la filiere fran-
caise des UNGG qui a été abandonnée). Ces filiéres présen-
tent 'avantage de ne pas nécessiter d’uranium enrichi et de
fonctionner avec de 'uranium naturel.

Leau H,0, dite « légére » par opposition a 'eau lourde, est un
excellent modérateur mais présente un niveau de capture
parasite de neutrons élevé qui ne permet pas de faire fonc-
tionner un réacteur avec de I'uranium naturel. C’est grace aux
progrés réalisés dans le domaine de I'enrichissement de l'ura-
nium qu’il a été possible de développer cette filiere qui consti-
tue aujourd’hui la grande majorité des réacteurs de puissance
du parc mondial.
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Fig.7. Variation des sections efficaces de capture et de fission
du Pu 239, en fonction de I'énergie du neutron incident.
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Fig. 8. Schéma de principe des filieres de réacteurs a neutrons
thermiques et a neutrons rapides.
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Le principe des réacteurs a neutrons rapides (RNR*) est d’uti-
liser directement les neutrons issus de la fission. Cela néces-
site alors de mobiliser un inventaire en matiere fissile beau-
coup plus important. Cet inventaire sera alors constitué soit
d’uranium tres enrichi, soit de plutonium. Comme nous le ver-
rons par la suite, le plutonium qui est produit dans les réac-
teurs a neutrons thermiques constitue le combustible de choix
pour les RNR. Nous voyons donc qu’une production de pluto-
nium par des réacteurs a eau thermiques est nécessaire avant
d’envisager le développement industriel de la filiere des réac-
teurs a neutrons rapides.

Plutonium et réacteurs nucléaires

La production

Selon les données de I'AIEA, a fin ao(t 2012, 435 réacteurs
nucléaires étaient opérationnels au niveau mondial avec une
puissance nette installée de 370 GWe. Ces réacteurs sont en
grande majorité des réacteurs a neutrons thermiques fonc-
tionnant avec de I'uranium enrichi.

Ce parc consomme chaque année environ 50 000 tonnes
d’uranium naturel et produit du plutonium et des actinides
mineurs (Np, Am et Cm) évalués respectivement a 70 tonnes
et 8 tonnes.

La séparation*

La France a développé, depuis les années 70, des capacités
industrielles de traitement des combustibles des réacteurs a
eau légere permettant d’extraire le plutonium produit en réac-
teur. Ces capacités représentent le premier pas nécessaire,
si 'on veut utiliser la ressource plutonium et ne pas la consi-
dérer comme un déchet. La France produit ainsi annuellement
environ 10 tonnes de Pu.

Le recyclage* en réacteur a eau

Depuis 1987, EDF recycle, dans une vingtaine de réacteurs
du parc, le plutonium issu du traitement de ses combustibles.
Dans la méme veine, EDF réutilise environ 60 % de 'uranium
récupéré lors de ce traitement pour fabriquer, aprés enrichis-
sement, le combustible des quatre réacteurs de la centrale de
Cruas. Une telle stratégie permet déja d’économiser 17 % de
la consommation annuelle d’uranium naturel. Cette économie
pourrait atteindre 20-25 % si tous les combustibles* UOX
usés étaient traités et si 'intégralité des matieres valorisables
récupérées était réutilisée.

Néanmoins, ce principe de récupération des matieres valori-
sables et de recyclage dans les réacteurs a eau présente des
limites dues a la dégradation de leur qualité isotopique (baisse
de la proportion des isotopes fissiles au profit de celle des iso-
topes absorbants) au fur et @ mesure de leur utilisation. En rai-
son de cette dégradation isotopique, il n’est pas possible de
recycler plusieurs fois le plutonium dans les réacteurs a eau
actuels.
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Fig. 9. Production des différents isotopes du plutonium en REP,
a partir de combustible UOX et en fonction du taux de combustion.

C’est la principale raison pour laquelle le plutonium n’est
actuellement recyclé qu’une seule fois dans les réacteurs a
eau. Bien que les techniques de traitement des combustibles
MOX usés existent, ces derniers sont aujourd’hui entreposés
dans la perspective d’un traitement différé pour récupérer les
matieres valorisables, notamment le plutonium.

Les raisons de la limitation du recyclage du Pu
dans les réacteurs a eau

Le plutonium est produit, en réacteur, a partir de I'U 238 qui,
apres une premiére capture neutronique suivie de deux désin-
tégrations - se transforme en Pu 239. Le Pu 239 produit, a
son tour, les isotopes supérieurs du Pu par captures* succes-
sives jusqu’au Pu 242. Cette chaine de production est illus-
trée sur la figure 9 indiquant la production des isotopes du Pu
dans un combustible d’oxyde d’uranium (UOX) irradié jusqu’a
60 GWijit.

Les caractéristiques de physique nucléaire des isotopes du
Pu sont tres différentes. La comparaison de leurs sections effi-
caces de fission et de capture dans un spectre neutronique
correspondant a celui d'un REP MOX est présentée dans le
tableau 1.

Tableau 1.
Sections efficaces du Pu en REP MOX
Section Section Rapport
efficace efficace fission
de fission de capture sur capture
(barns) (barns)
Pu 238 2 13 0,15
Pu 239 38 21 1,80
Pu 240 0,6 42 0,01
Pu 241 44 16 2,80
Pu 242 0,5 24 0,02
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Les isotopes pairs du Pu, de par leur structure nucléaire, ne
fissionnent pratiquement pas et sont essentiellement capteurs
de neutrons. lIs représentent, a ce titre, des poisons neutro-
niques grevant le bilan neutronique du coeur du réacteur.

Seuls les isotopes impairs, les Pu 239 et Pu 241, ont une pro-
babilité de fission supérieure a celle de capture et sont donc a
méme d’assurer le maintien de la réaction de fission en chaine.

Laccumulation, au cours de l'irradiation des isotopes pairs du
Pu, dégrade le potentiel en réactivité du Pu. Pour compenser
cette dégradation, il faut augmenter la masse de Pu dans le
ceoeur, au fur et a mesure. C’est la gu’intervient une limitation
physique liée a la sGreté du réacteur.

Le fonctionnement sir du réacteur nécessite des coefficients
dits de « contre-réaction » négatifs. Ces coefficients traduisent
la réponse du cceur aux différentes perturbations pouvant sur-
venir. Le coefficient traduisant la variation de la réactivité du
ceeur, en cas de réduction de la densité de I'eau, appelé
« coefficient modérateur* », est un des coefficients structu-
rants majeurs qui doit toujours rester négatif, y compris pour
le cas extréme ou 'eau disparaitrait par ébullition (cas d’acci-
dent de perte de débit, par exemple).

Les variations du facteur multiplicatif du coeur en fonction de
la densité de I'eau pour un combustible UOX et un combustible
MOX, et ce pour différentes teneurs en Pu, sont indiquées sur
la figure 10.

Le coefficient modérateur avec un combustible de type UOX
est toujours négatif (courbe en bleu).

La baisse de la densité de I'eau réduit la modération des neu-
trons. Lénergie moyenne de ceux-ci va augmenter (on parle
de « durcissement du spectre neutronique »). La conséquence
prépondérante est une augmentation de la capture des neu-
trons par I'U 238 qui induit une baisse de la réactivité du coeur.
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Fig. 10. Variation du facteur multiplicatif des neutrons selon
la densité du modérateur en REP UOX et en REP MOX.
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Fig. 11. Sections efficaces de capture et de fission du Pu 240
(origine bibliothéque JEFF).

Pour un combustible MOX, cet effet est compensé par la
réduction de la capture neutronique du Pu 240 qui présente
une résonance géante de prés de 100 000 barns a 1 eV
(fig. 11).

Ainsi, le coefficient modérateur du MOX a tendance a s’annu-
ler pour les densités intermédiaires. Au-dela, pour les situa-
tions de cceur vidangé de son eau, le coefficient modérateur
augmente, en raison du fort accroissement du nombre de neu-
trons produits par fission du Pu 239 a haute énergie.

Si I'allure de la variation du coefficient modérateur est iden-
tique, Famplitude varie en fonction de la teneur en Pu. Au-dela
de 12 % de teneur Pu dans le MOX, le coefficient modérateur
devient positif, ce qui est inacceptable.

La teneur en Pu dans le MOX dépend des stratégies de ges-
tion (taux de combustion*) mais également de celles rete-
nues pour le traitement des combustibles usés (taux de dilu-
tion des combustibles MOX avec les UOX). Pour un taux de
combustion de 60 GWij/t et un niveau de dilution au retraite-
ment de 70 % UOX/ 30 % MOX, apres un ou deux multirecy-
clage, la teneur en Pu atteint les 12 %. Il n’est donc pas pos-
sible d’aller au-dela.

L’'intérét des réacteurs rapides

La possibilité de multirecyclage du Pu

Dans un réacteur a neutrons rapides, tous les isotopes du Pu
sont fissiles. La figure 12 compare les rapports fission sur
absorption des différents isotopes, respectivement en spectre
thermique et rapide. En RNR, les isotopes pairs contribuent
positivement au bilan neutronique et n’engendrent pas « d'em-
poisonnement* », comme dans le cas des réacteurs ther-
miques.
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Fig. 12. Comparaison des rapports des section efficaces de fission
sur absorption en REP (vert) et RNR (orange).

Ainsi, le potentiel de réactivité du Pu évolue peu en spectre a
neutrons rapides. La teneur en Pu reste relativement stable, et
le multirecyclage jusqu’a I'atteinte d’'une situation d’équilibre,
est possible (stabilisation de l'isotopie du Pu).

Cela est illustré sur la figure 13, montrant I'évolution du poten-
tiel de réactivité du Pu au cours de son irradiation dans un
RNR iso-générateur. La courbe du haut correspond a un Pu
initial issu de combustibles UOX irradiés jusqu’a 60 GWij/t. La
courbe du bas correspond a un Pu initial provenant de MOX*
REP usés.
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Fig. 13. Evolution du potentiel de réactivité du plutonium en RNR.

Possibilité d’utilisation de tout I'uranium naturel

Luranium naturel est constitué a 99,3 % de l'isotope fertile 238
et de seulement 0,7 % de l'isotope 235 fissile. Comme nous
'avons vu précédemment, sous irradiation 'U 238 fertile se
transforme en Pu 239 fissile. Il est ainsi possible d’utiliser tout
le potentiel de la ressource naturelle. Pour cela, il faut dispo-
ser de suffisamment de neutrons.

La condition est que pour un neutron absorbé, le nombre de
neutrons produits par fission soit supérieur a 2,3 : 1 neutron

est nécessaire pour le maintien de la réaction en chaine en
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compensant celui absorbé, 1 neutron est nécessaire pour
assurer la transmutation* de I'U 238 en Pu 239 et 0,3 sont
nécessaires pour pallier aux disparitions stériles par capture
dans les matériaux de structures et par fuite de neutrons hors
du ceeur.

Le tableau 2 indique, pour I'U 235 et le Pu 239, les valeurs de
ce parametre appelé 7.

Tableau 2.

Valeurs du nombre de neutrons produit
par absorption de I’'U 235 et du Pu 239

n= vaf/aa Spectre thermique Spectre rapide
U 235 2,07 1,9
Pu 239 2,10 2,4

Seul le Pu 239 en neutrons rapides offre donc la possibilité
d'utiliser tout le potentiel énergétique de la ressource en ura-
nium naturel.

A partir d’un combustible a base de plutonium et d’uranium
appauvri ou naturel dans une proportion d’environ 20/80, lors
de l'irradiation en réacteur, il y aura disparition d’une partie de
'uranium, mais création de plutonium, capable d’étre le vec-
teur du prochain combustible. On peut donc briler théorique-
ment 100 % de 'uranium, au lieu des 0,7 % utilisés dans les
réacteurs a eau actuels.

Les conséquences sur le potentiel énergétique
des ressources conventionnelles mondiales

Luranium n’est pas un corps rare. Il y en a partout et en grande
quantité, dans 'eau de mer, les rivieres et le sol. La seule dif-
ficulté est de trouver des gisements suffisamment concentrés
pour que le prix d’extraction soit faible. En fait, avec les réac-
teurs rapides, cet enjeu devient de peu d'importance. En effet :

* Avec des réacteurs a eau, le colt de 'uranium ne représente
actuellement que 4 % du colt du KWh. Pour des réacteurs
rapides, ce co(t représentera encore cent fois moins, soit
une fraction négligeable du colt du kWh. On pourrait donc
accepter de payer encore cent fois plus cher 'uranium natu-
rel, sans grever la compétitivité économique de la filiere, ce
qui rend les quantités disponibles quasi illimitées, en com-
paraison de la consommation ;

* 'uranium appauvri* déja disponible, a la suite des activités
d’enrichissement, permettrait a lui seul, avec un parc rapide,
des milliers d’années de production électrique ;

e la reprise de la prospection, stoppée a cause des bas prix
atteints par l'uranium, augmenterait les quantités dispo-
nibles, telles qu’elles ont été estimées dans le livre rouge de
FAIEA [1].
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En conclusion, le passage progressif & un parc de réacteurs
rapides permettrait de supprimer la contrainte « disponibilité
d’'uranium » et permettrait une production d’énergie sur une
durée quasi infinie.

Loptimisation des déchets nucléaires

Les combustibles UOX usés aprées irradiation* en réacteurs
contiennent de I'uranium non consommé, des produits de fis-
sion, du Pu produit sous irradiation, mais également des acti-
nides dits « mineurs », car produits en faible quantité (neptu-
nium, américium et curium) qui constituent des déchets de
haute activité et a vie longue (HAVL)*.

La radiotoxicité* (nocivité radiologique, en cas d'ingestion)
d’un combustible UOX usé ayant atteint un taux de combus-
tion de 60 GWJ/t et son évolution dans le temps sont présen-
tées sur la figure 14. A titre d'illustration, son niveau de radio-
toxicité est comparé a celui de la masse d’uranium naturel
extrait de la mine et ayant servi a sa fabrication. On constate
que la radiotoxicité du combustible usé décroit progressive-
ment et finit par rejoindre le niveau de 'uranium naturel apres
environ 250 000 ans.

La stratégie de cycle semi-fermé mise en ceuvre actuellement
en France permet de traiter le combustible usé en séparant
I'U et le Pu, d’'une part des produits de fission (PF) et des acti-
nides mineurs, d’autre part. Ces PF et les actinides mineurs,
qui constituent les déchets ultimes, sont conditionnés dans
des colis de verres. Lévolution naturelle de la radiotoxicité des
colis de verres est également indiquée sur la figure 14. La
réduction est tres significative et permet de rejoindre I'indica-
teur « uranium naturel » plus rapidement, aprés environ
10 000 ans. Une stratégie de séparation-recyclage étendue
aux actinides mineurs (Np, Am et Cm) permettrait de ne lais-
ser en déchets ultimes que les produits de fission. La plupart
de ces derniers présentant une durée de vie inférieure a trente
ans, la radiotoxicité des colis de déchets ainsi « allégés »
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décroit trés rapidement et devient comparable au niveau de
I'uranium naturel apres seulement 300 ans.

Un autre avantage qui s’est fait jour, au cours des études
menées avec '’ANDRA sur la stratégie de transmutation, est
la diminution de la charge thermique séculaire des colis de
déchets HAVL, pour laquelle le contributeur essentiel est
'américium. La transmutation de cet américium pourrait per-
mettre, pour un concept de stockage analogue a celui qu’étu-
die aujourd’hui TANDRA dans l'argile, de diminuer 'emprise
du stockage de ces déchets jusqu’a un facteur variant entre 5
et 10, suivant la durée d’entreposage préalable des colis vitri-
fiés.

Si les actinides mineurs disparaissent des déchets, ils doivent
étre recyclés en réacteur afin de les transmuter, le but ultime
étant de les fissionner.

La encore, les caractéristiques neutroniques des différents iso-
topes jouent un role clé. Les rapports des sections efficaces
de fission sur capture des principaux isotopes constituant les
actinides mineurs sont indiqués sur la figure 15.

Si ces isotopes sont essentiellement capturant en spectre de
neutrons thermiques, ils représentent un rapport fission sur
capture beaucoup plus favorable en spectre rapide.

Le recyclage des actinides en RNR permet donc de limiter la
production d’éléments supérieurs pouvant aller jusqu’au cali-
fornium ou le berkélium (trés forts émetteurs de rayonnement
gamma trés énergétique) et de favoriser leur destruction par
fission (ce qui est I'objectif et permet parallelement de contri-
buer a la production d’énergie).
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La flexibilité des RNR dans la gestion
des matiéres nucléaires

Dans une perspective de développement durable, la techno-
logie des RNR-Na apporte une dimension de flexibilité qui
apparait essentielle, en offrant la possibilité d’adapter la ges-
tion des inventaires de matiéres aux stratégies du moment.
Pour un objectif de stabilisation des matieres fissiles, le RNR
peut fonctionner en mode iso-générateur (c’est-a-dire qu'il pro-
duit autant de matiere fissile qu’il en consomme) ; cela lui per-
met, une fois le réacteur amorcé avec du plutonium, de fonc-
tionner uniquement avec un appoint d’'uranium naturel ou
appauvri, sans apport complémentaire de matiere fissile.

Si 'on décidait d’arréter un tel parc de réacteurs rapides, il
serait possible de faire évoluer les coeurs des RNR vers le
mode « sous-générateur » ou « brlleur » : on pourrait alors
réduire rapidement l'inventaire en plutonium.

Si, au contraire, un besoin de développement supplémentaire
de puissance installée venait a apparaitre, il serait possible de
faire évoluer les réacteurs du parc vers un mode « surgéné-
rateur », pour produire la matiére fissile nécessaire a 'amor-
cage de nouveaux réacteurs. La capacité a répondre a un tel
besoin se caractérise par la notion de « temps de double-
ment » (voir encadré ci-apres : « le temps de doublement »).

Le temps de doublement

Le temps de doublement linéaire (TDI) est le temps nécessaire
a un seul réacteur pour produire la masse de plutonium suffi-
sante pour mettre en service un nouveau réacteur identique.
Cette grandeur dépend de trois paramétres :

¢ Le gain de régénération* du réacteur, défini comme le bilan
entre la production et la consommation de Pu comptabilisé
en Pu 239 équivalent ramené a une fission ;

¢ la puissance spécifique, exprimée en MWth/kg de Pu, tradui-
sant l'inventaire en Pu du réacteur ;

¢ la durée du cycle du combustible cumulant la durée d’irradia-
tion en réacteur et celles pour refroidissement, avant traite-
ment et pour re-fabrication.

Le parametre prépondérant dans le calcul du temps de dou-
blement est le gain de régénération. Les pays actuellement les
plus ambitieux dans ce domaine, tels que I'Inde ou la Chine
visent des gains de régénération trés élevés de l'ordre de 0,4
ou 0,5, ce qui, associé a des durées de cycle réduites autori-
sent des temps de doublement trés faibles, inférieurs a la ving-
taine d’années.

Remarque : si 'on considére un parc de réacteurs, il faut tenir
compte du fait que plusieurs réacteurs permettent de produire
plus rapidement l'inventaire de Pu nécessaire au démarrage
d’un nouveau réacteur. Le temps de doublement dit « com-
posé TDc » est donc plus faible que celui dit « linéaire TDI »
(TDc= TDI*Ln2).
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Les réacteurs rapides :
le complément des réacteurs a eau
pour un nucléaire durable

La tres grande majorité des quelque 435 réacteurs nucléaires
actuellement en service dans le monde n’utilise qu’une partie
infime de I'uranium naturel, c’est-a-dire l'isotope fissile U 235
qui n'est présent qu’a hauteur de 0,7 % dans I'uranium natu-
rel. La question de la durabilité des ressources en uranium
devient alors une question centrale si I'on veut apprécier le
r6le que peut jouer le nucléaire dans I'approvisionnement en
énergie de la planéte au cours du temps. En permettant de
valoriser la quasi-totalité de I'uranium, les RNR multiplient par
un facteur de 'ordre de 100 I'énergie que I'on peut extraire
d’une masse donnée d’uranium naturel et multiplie d’autant la
durée de capacité de production. Si I'on ajoute I'utilisation de
uranium appauvri disponible, ainsi que les possibilités ulté-
rieures d’extraction a des colts beaucoup plus élevés, si
nécessaire, on arrive a des durées de production quasi infi-
nies. La gestion du plutonium produit dans les réacteurs
actuels est un autre attendu conditionnant le développement
de I'énergie nucléaire. Le plutonium constitue une matiere
énergétique extrémement concentrée : la fission d’'un gramme
de plutonium libére presque autant d’énergie que la combus-
tion de deux tonnes de pétrole. Contrairement aux réacteurs
de technologie actuelle, les RNR peuvent utiliser sans limita-
tion le plutonium produit par le parc nucléaire et assurer ainsi
sa totale valorisation. Sans les RNR, le plutonium deviendrait
un déchet a vie longue.

Enfin, la question de la gestion des déchets nucléaires appa-
rait comme une préoccupation majeure de I'opinion publique
vis-a-vis de I'acceptabilité a long terme du nucléaire. Le traite-
ment actuel des combustibles usés, tel que mené en France,
permet déja de minimiser ces déchets. Les RNR offrent, de
plus, la possibilité de transmuter les actinides mineurs en des
éléments a vie beaucoup plus courte et donc d’optimiser
encore la gestion de ces déchets.

En conclusion, les neutrons rapides sont le complément idéal
des réacteurs a eau actuellement en opération, pour assurer
conjointement un nucléaire durable, capable de fournir I'éner-
gie pendant des dizaines de milliers d’années, tout en optimi-
sant le cycle du combustible et la gestion de 'ensemble des
déchets.

Alain ZAETTA,
Département d’étude des réacteurs

» Références

[1] AIEA redbook, « Ressources en uranium », 2011.
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Pourquoi le sodium ?...

Le cahier des charges
d’un caloporteur* de réacteurs
rapides

Pourquoi choisir le sodium comme fluide caloporteur d’un
réacteur a neutrons rapides ? D’autres options sont possibles :
plomb, sels fondus, hélium... Observons les critéres de choix
du caloporteur, ainsi que les enjeux et problemes scientifiques
ou techniques associés.

Le premier enjeu dans le choix du caloporteur d'un réacteur
nucléaire est celui de I'évacuation efficace de la chaleur pro-
duite dans le coeur du réacteur. A ce titre, le fluide choisi doit
posséder une forte capacité calorifique et une bonne conduc-
tivité thermique. Il ne doit pas étre trop visqueux, afin de ne
pas nécessiter une puissance de pompage trop importante.
Enfin, ses transitions de phase doivent étre maitrisées : s'il
s’agit d’un liquide, il faut savoir éviter a la fois sa solidification,
qui provoquerait une obstruction, et sa vaporisation, qui entrai-
nerait une modification importante de ses propriétés de trans-
port de chaleur.

D’autres contraintes, d’ordre neutronique, doivent étre prises
en considération : le caloporteur primaire circulant dans le
coeur du réacteur se trouve en présence du flux de neutrons.
Le caloporteur ne doit pas absorber lesdits neutrons, ce qui
restreint de fagon drastique la composition chimique et isoto-
pique du caloporteur; dans le cas d’un réacteur a neutrons
rapides, il ne doit pas non plus les ralentir, ce qui exclut les
éléments légers. De plus, le réacteur doit étre stable : sa réac-
tivité* doit baisser si la température du coeur augmente, ou si
le caloporteur se vaporise. Enfin, le caloporteur ne doit pas se
décomposer sous irradiation, ni s’activer outre mesure, afin de
permettre la maintenance puis le démantelement du réacteur
dans des conditions radiologiques acceptables. Bien souvent,
les problemes d’activation* viennent des impuretés du calo-
porteur. Il est donc important de pouvoir se le procurer suffi-
samment pur pour pouvoir ['utiliser en réacteur, puis de savoir
maintenir ce niveau de pureté par des techniques chimiques
adéquates.

Le caloporteur est en contact avec les structures du réacteur,
et avec son combustible. Ce contact se traduit par des inter-
actions thermo-mécanico-chimiques qui doivent étre maitri-
sées : les interactions structure-fluide en écoulement turbulent
se traduisent par des vibrations, éventuellement de la cavita-
tion, qu’il faut savoir éviter. Les fluctuations de température

Les s ires a

Pourquoi des réacteurs rapides refroidis au sodium ?...

Fig. 16. Dépdt d’'un mélange d’oxyde de plomb et de fer dans un
circuit caloporteur plomb (réf. V.V. Ulyanov, Colloque de 'Académie
des Sciences sur les fluides caloporteurs, 2013).

imposées en paroi par un fluide turbulent non isotherme peu-
vent déboucher sur la fatigue thermique* des matériaux. Lun
des points de préoccupation majeurs concerne la maitrise des
interactions chimiques avec le caloporteur : il s’agit d’éviter la
corrosion, les colmatages, la fragilisation des structures, le
wastage*. Cette thématique inclut la dissolution-précipitation
des aciers dans les métaux liquides impurs (fig. 16), et la fra-
gilisation par les métaux liquides.

Le théme de la sécurité du caloporteur comporte des enjeux
de maitrise du risque de toxicité (anoxie, dans le cas d’'un gaz)
et du risque incendie, en cas de fuite; Il s’agit aussi de s’assu-
rer de la maitrise des accidents : risques de bouchons, d’ou la
nécessité de savoir mesurer température, pression et débit
dans le caloporteur; risques de fuite, qu’il faut savoir prévenir,
mais aussi détecter rapidement, afin d’éviter incendies et
explosions. En cas d’accident grave, il faut avoir la connais-
sance du comportement du caloporteur en interaction avec le
corium*.

Par ailleurs, le caloporteur doit permettre la maintenance et

l'inspection en service du réacteur. Il faut pouvoir détecter une
rupture de gaine de combustible, soit par détection chimique
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Plenum froid

num chaud

Barres de
commande
[1]]]

Turbine  Générateur

Puissance

électrique
Condenseur

Echangeur de chaleur

Puits de chaleur
Pompe
Sodium secondaire

Pompe

Sodium primaire
(Froid)

Fig. 17. Photographie d’un robot
d’inspection en service.

Fig. 18. Le RNR-Na

de traces de produits de fission, soit par détection acoustique ;
il faut pouvoir détecter déformations et fissures dans les struc-
tures du coeur, dans un milieu pas forcément transparent, et
donc par des méthodes pas forcément optiques (fig. 17).

Enfin, il faudra un jour démanteler le réacteur, ce qui demande
en particulier la maitrise des techniques d’'inertage du calo-
porteur.

A tout cela, on doit encore ajouter la
nécessité de disposer a I'échelle indus-

a pas de caloporteur idéal dans cette liste et que les choix sont
encore ouverts, puisque toutes ces options sont toujours a
I'étude dans les concepts de réacteurs rapides retenus par le
Generation |V International Forum (fig. 18-21).

Le concept de réacteur a neutrons rapides a caloporteur
sodium a connu un fort développement et bénéficie d’un retour
d’expérience notable. Dans sa version de référence (fig. 18),
il repose souvent sur un combustible de type oxyde a base
d’uranium et de plutonium (MOX), additionné éventuellement

trielle des composants du circuit calo-
porteur, en particulier des pompes et
des échangeurs de chaleur, ainsi que
de l'instrumentation de contrdle asso-
ciée. Téte
d’échangeur

H H Quatre
Les options possibles eoangeurs
de chaleur a
pour le caloporteur de chalew
Au vu de ce cahier des charges tres Module
. . Réacteur a
contraignant, on comprend que le choix cartouche
du caloporteur puisse étre si structurant combustible
. | amovible
dans la conception d’un réacteur
Module de

nucléaire et que les options possibles
soient peu nombreuses. Dans la pra-
tique, les caloporteurs crédibles pour
les réacteurs a neutrons rapides sont le
sodium et ses eutectiques (Na-K), le
plomb et son eutectique (Pb-Bi), le gaz

refroidissement

Caloporteu:\

plomb
liquide

4,

K

Puissance
électrique

Générateur

t
Récupérateur
de chaleur

} Compresseur

Puits de |
chaleur ==

Réacteur

(hélium ou CO,), les sels fondus (fluo-

rures). Force est de reconnaitre qu'il n'y Fig. 19. Le RNR-Pb.
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Générateur

Hélium

Turbine

l

Puits de *
chaleur !

Réacteur

* Intercooler

Pré-cooler

Barres de
commande

f

Les concepts de réacteur rapide a calo-
porteur gaz (fig. 20) reposent sur diffé-
Puissance rentes configurations de combustible
electrique (crayons, plaques, prismatique), diffé-
rentes formes physico-chimiques du
combustible (notamment a base de
céramique) et un caloporteur hélium. La
température en sortie de cceur est envi-
ron de 850 °C ; la production électrique
est réalisée par une turbine a gaz qui

Récupérateur assure une bonne efficacité thermique.

de chaleur

Plusieurs variantes de réacteurs a calo-
porteurs sels fondus (fig. 21) ont été
* étudiées et quelques prototypes
N construits. La plupart des concepts

Tt p actuellement étudiés se basent sur un
uits de X i K
chaleur combustible dissous au sein d’un sel

Compresseur ——

o fluoré. Ce concept associe au réacteur
une usine de retraitement en ligne qui
permet d’extraire en continu les pro-
duits de fission.

Fig. 20. Le RNR-gaz.

d’actinides mineurs. Le fluide utilisé pour les circuits primaires
et secondaires est le sodium.

Le concept de réacteur rapide a caloporteur plomb-bismuth
(fig. 19) a connu un développement en URSS pour la propul-
sion navale. Le caloporteur envisageable est du plomb métal
ou un eutectique plomb/bismuth, transparent aux neutrons
rapides. Le combustible est MOX ou nitreux et peut contenir
des transuraniens.

En Europe, ces quatre options de calo-
porteur sont explorées en parallele,
avec les projets ASTRID (RNR
sodium, proposé par le CEA), MSFR (RNR Sels fondus, étu-
dié par le CNRS), ALLEGRO (RNR hélium, étudié par un
consortium de pays d’Europe de I'Est), MYRRHA (ADS*
refroidi au plomb, proposé par la Belgique) et ALFRED (RNR
plomb, projet européen).

On trouvera ci-apres une grille résumant les avantages-incon-
vénients de ces caloporteurs.

Des quatre caloporteurs envisagés ici

ler

T
et
o

pour les RNR, c’est le sodium qui béné-
ficie du plus grand retour d’expérience.
Pour les trois autres caloporteurs (SF,
Puissance Pb, He), on est encore bien plus loin de
électrique la maitrise industrielle. A titre d’exemple,
'encadré, p. 22, résume I'état des
connaissances et des difficultés liées au
choix de matériaux pour le caloporteur

'
Récupérateur plomb.
de chaleur

i

= Puits
de
chaleur

Barres de
commande
Sel de refroi-
; dissement L
Réacteur Générateur
Sel purifi_é ——
Echangeur
de chaleur
* * Turbine
oooo -
Pompe
Unité de
retraitement— *
Bouchon _
~ froid
Pompe =
Réservoirs de secours [
Intercooler

= N\

Compresseur

Fig. 21. Le réacteur a sels fondus.
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Tableau 3.

Cot et disponibilité du fluide caloporteur.

Disponible a un colt négligeable.

Disponible a co(t faible.

Température a laquelle le caloporteur Mauvais. Bon.
peut fonctionner. Cette température Les limitations en température sont dues

influe directement sur le rendement a I'ébullition et a la corrosion.

du systéme de conversion d’énergie.

Figure de mérite du point de vue Trés bon. Excellent.
du transfert thermique : capacité

calorifique, conductivité thermique.

Aspects neutroniques, Médiocre. Bon.

transparence aux neutrons.

L'eau légére absorbe les neutrons ;
le fort pouvoir modérateur de I'eau liquide limite
son usage aux réacteurs a spectre thermique.

Le sodium absorbe peu les neutrons.
Tres faiblement modérateur, il est compatible avec
un spectre rapide. Le sodium s’active tres peu.

Corrosion, érosion, colmatages.

Médiocre.
L'eau a haute température est corrosive.

Bon.
Le sodium est trés peu corrosif pour les structures
du réacteur.

Technologie : purification et contréle de I'état Nous savons faire. Nous savons faire.
physico-chimique du caloporteur.
Technologie : Joints, étanchéité, Moyen. Moyen.

détection de fuites.

Les réacteurs au sodium fonctionnent a pression
quasi atmosphérique, ce qui est un atout.

Technologie : gros composants.

La technologie est au point !

Echangeurs* de chaleur a développer, si choix
d’un caloporteur tertiaire gaz.

Technologie : Inspectabilité du réacteur.

Excellent. Des inspections visuelles sont possibles
lors des arréts dans certaines zones.

Mauvais.

Certes, le réacteur est faiblement activé, mais le sodium
n’est pas transparent. Linspection périodique

des surfaces en milieu opaque est difficile.

Sareté. Bonne. Bonne, au plan neutronique (trés peu de risque
Risque de vaporisation, avec forte modification d’accident de réactivité) et thermohydraulique (forte
des caractéristiques neutroniques et de transfert marge avant ébullition) ;
thermique du caloporteur eau. Mauvaise, au plan de la physicochimie (s’enflamme

a l'air et réagit violemment avec l'eau).
20 - Pourquoi le sodium ?...



Hélium Plomb Sels
Cher. Le plomb est disponible a co(t faible ; La Lithium est une ressource rare et cheére.
le bismuth est moins facilement disponible. La nécessité d’enrichir le lithium en Li 7
alourdit la facture.
Excellent. Bon. Bon.
Mauvais. Moyen. Moyen.

Le transfert thermique solide-gaz est médiocre,
ce qui oblige a faire travailler le caloporteur

a fort débit et sous forte pression et limite

la puissance volumique du cceur.

La circulation du caloporteur gaz est colteuse
en puissance de soufflage.

Pas de probleme de changement de phase.

Pas de probleme de changement de phase.

Trés bon.

La capture neutronique dans le gaz est tres faible.
Son pouvoir modérateur est inexistant et il est
compatible avec un spectre thermique ou rapide.

Tres bon.

La variante Pb Bi s’active (production de Po 210),
d’ou des problémes de radioprotection

et de gestion du caloporteur, lors du démantélement.

Bon, mais on ne peut avoir un spectre trés dur.
Nécessité d’un LiF enrichi en Li 7, sous peine
de voir le réacteur produire beaucoup de tritium.

Risque de corrosion par les impuretés de 'hélium.
Risques d’abrasion par les poussiéres entrainées
par un flux de gaz a haute vitesse.

Trés mauvais. La maitrise de la corrosion dépend

du contrdle du potentiel redox et de la température
(trop oxydant, on oxyde le plomb ; trop réducteur,

on dissout les aciers). Saura-t-on maitriser aussi
finement le potentiel redox dans un réacteur industriel ?
Risques de corrosion, mais aussi d’érosion

et de colmatage par des oxydes mixtes PbFeO

(slag). Risques de fragilisation par les métaux liquides.

Mauvais. Le sel est corrosif, principalement
du fait de ses impuretés. Le controle du redox
est crucial.

Technologie a développer.

Technologie balbutiante
(le controle du redox est crucial).

La technologie n’existe pas. Nettoyer le sel par bullage
est un défi majeur, dont dépend la viabilité du concept
de MSFR.

Le gaz pose des probléemes d’étanchéité.
L’hélium est un caloporteur rare et cher...
surtout s'il fuit !

A développer.

A développer.

Beaucoup de développements a prévoir
(échangeurs de chaleur, calorifuges, turbines).

Les pompes a plomb restent a développer.

Les échangeurs de chaleur a plaques seront difficiles

a concevoir (corrosion) et peu performants

(grosse chute de température, du fait de la médiocre
conductivité thermique du sel) cela ameéne le sel
secondaire trés pres de sa température de solidification.

Excellent.

Le réacteur est faiblement activé.

La transparence du gaz facilite maintenance
et interventions dans le réacteur.

Mauvais.
Le plomb n’est pas transparent. Linspection
périodique des surfaces en milieu opaque est difficile.

Mauvais.

Certes, les sels sont transparents (le sont-ils encore
apres irradiation?), mais aucun hublot ne résiste

aux fluorures...et les instruments eux-mémes
(thermocouples, chambres a fission...) vont souffrir.

Le coeur sera trés fortement activé (le combustible
n’étant pas gainé), ce qui le rend difficilement inspectable.

Bonne, au plan neutronique (trés peu de risque
d’accident de réactivité).

Bonne, au plan physico-chimique (absence de
changement de phase et de réactivité chimique).
Mauvaise au plan thermohydraulique : une forte
baisse de pression lui fait perdre ses capacités
de caloporteur. En cas de bréche, 'évacuation
de la puissance résiduelle pose probleme.

Bonne, au plan neutronique.

Moyenne, au plan thermohydraulique (la température
de fusion élevée entraine des risques de bouchage
par solidification aux points froids) ;

Mauvaise aux plans de la physicochimie,

(problémes de corrosion-érosion-colmatage)

et de la mécanique (vulnérabilité au séisme,

du fait de la forte densité du plomb).

Bonne, au plan neutronique.

Moyenne au plan thermohydraulique (la température
de fusion élevée entraine des risques de bouchons
par solidification aux points froids) ;

Mauvaise au plan de la physico-chimie (risques

de corrosion-colmatage). Labsence de premiére
barriére (si combustible liquide) permet aux PF

de se balader dans le circuit primaire, avec risque
d’accumulation aux endroits froids.

Risques de précipitation d’oxy-fluorures,

en cas d’entrée d'air.

Les S
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Quelques difficultés liées a la recherche de matériaux compatibles avec le caloporteur plomb

Le plomb a un pouvoir corrosif tres fort sur I'ensemble des
matériaux métalliques habituellement utilisés dans les réac-
teurs : matériaux austénitiques, ferritiques ou martensitiques.
Il dissout, en particulier, le nickel des alliages.

La seule protection contre cette dissolution est 'établissement
d’'une couche d’oxydes en surface en maintenant dans le
plomb un niveau d’oxygene précis par injection contrélée. Par
contre, si ce niveau est mal contrélé et devient localement trop
élevé, des oxydes de plomb insolubles se forment et peuvent
conduire a des désordres divers (c’est ce phénomene qui a
conduit a des incidents par obstruction du cceur sur les sous-
marins nucléaires russes qui utilisaient ce caloporteur depuis
abandonné).

Le role protecteur de cette couche d’oxydes a deux limites :
la température, avec une limite aux environs de 480 °C, et la
vitesse du fluide avec une limite aux environs de 2 m/s. On
voit donc que cette protection ne suffit pas pour certaines
zones du réacteur, et en particulier, pour les matériaux des
gaines et des pompes, ou les vitesses de circulation sont
importantes. Des procédés de protection par dép6t d’alumine

ont été développés et permettent d’obtenir de bons résultats
pour les gaines, dans certains tests, mais ne suffisent pas
pour les pompes ou d’autres matériaux sont en développe-
ment.

En outre, cette présence d’oxydes conduit a des dépots
cumulatifs dans les tubes d’échangeurs et de générateurs de
vapeur qui diminuent le coefficient d’échange de maniére pro-
gressive. Lutilisation de dépo6ts protecteurs a base d’alumine
semble aussi nécessaire a ce niveau.

D’autres problemes, assez complexes, ont aussi été décou-
verts lors des essais, comme des variations de composition
des couches d’oxyde protectrices dans le temps, ou des cor-
rosions rapides dans les zones de frottement entre les gaines
et les fils espaceurs des assemblages combustibles.

Les recherches et essais se poursuivent dans ces domaines
pour tenter de trouver des solutions acceptables tant au
niveau faisabilité industrielle, qu’au niveau de la slreté de
conception d’un tel réacteur.

Bernard BoNIN,
Direction scientifique
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Un métal bien connu

Le sodium est le plus commun des métaux alcalins. Il est
répandu dans la nature, mais seulement sous la forme de
composés (sel de mer, sel gemme, carbonates et nitrates de
sodium) et il est le sixieme élément le plus abondant dans la
crodte terrestre (environ 2,8 % de la roche terrestre). Il est éga-
lement présent en grande quantité dans I'eau de mer, en tant
que chlorure de sodium, associé au bromure de sodium et a
l'iodure de sodium.

Le sodium est connu depuis la Haute Antiquité. Létymologie
du mot « sodium » et le symbole « Na » remontent a travers
les &ges. Le mot « neter » se trouve dans la Bible, le mot
« natrium » existe en latin et le mot «natron» en égyptien
ancien, ou il a été utilisé pour désigner le carbonate de sodium
déca-hydraté, un composé chimique utilisé pour conserver les
momies. Par ailleurs, le mot « natron » a persisté au cours du

Fig. 22. Sodium liquide.

Lesré S léaires a cal teur

Pourquoi des réacteurs rapides refroidis au sodium ?2...

Les propriétés physiques et chimiques du sodium

Fig. 23. Le sodium primaire du réacteur PHENIX,
vu par une traversée de la dalle.

Moyen Age et le mot « natrium » est encore utilisé pour dési-
gner le sodium en allemand. Enfin, aujourd’hui, on utilise tou-
jours le symbole chimique Na pour désigner le sodium.

Le sodium, sous sa forme métallique, peut étre utilisé pour
affiner certains métaux, tels que le zirconium, le potassium, le
silicium, le tantale... D’autres utilisations sont pour la méde-
cine, la chimie (purification du styrene, préparation du méthy-
late de sodium...), le blanchiment de la pate a papier, les
lampes a vapeur de sodium... En raison de sa large utilisa-
tion dans I'industrie, son co(t est faible. Il peut étre utilisé
comme fluide caloporteur dans les réacteurs a neutrons
rapides, dans certaines centrales solaires, ou dans certains
procédés chimiques afin d’apporter la chaleur requise pour la
mise en ceuvre de réactions chimiques endothermiques.

Le sodium est un métal alcalin mou, gris argenté. Latome de
sodium a pour symbole 7 Na, ce qui signifie qu'il est constitué
d’'un noyau constitué de 11 protons et 12 neutrons, entouré
de 11 électrons répartis selon la formule 1s22s22p%3s!.

La masse atomique du sodium, pour lequel le seul isotope
naturel est ff Na, a une masse de 22,9898 g. Comme tous les
autres métaux alcalins, le sodium est un élément trés réactif
(réducteur) qui perd facilement son électron externe. Dans la
majorité de ses composeés, il se trouve sous forme de cation

Na+, qui est clairement sa configuration la plus stable.

En raison de sa trés grande réactivité, le sodium n’existe pas
dans la nature sous la forme d’élément métallique pur. Les
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sels de sodium sont les sels minéraux les plus couramment
utilisés, du fait de leur grande solubilité et de leur prix modéré.
Certains existent dans la nature. La plupart des autres, y com-
pris I'nydroxyde de sodium, peuvent étre préparés sans reve-
nir a I'état métallique. Le métal lui-méme, qui est un réducteur
fort, est trés difficile a obtenir par des moyens chimiques :
ainsi, Humphrey DAvy, le chimiste et physicien britannique, I'a
d’abord isolé en 1807 par électrolyse de I'hydroxyde de
sodium fondu. Le sodium est maintenant produit par 'électro-
lyse du chlorure de sodium liquide : il est préparé dans une
cellule d’électrolyse dans laquelle le chlorure de sodium NaCl
(40 %) est mélangé avec du chlorure de calcium (60 %), afin
d’abaisser le point de fusion jusqu’a 580 °C. Les ions Na+ sont
attirés par la cathode ou se forme le sodium. Dans la mesure
ou le calcium est moins électropositif que le sodium, le cal-
cium ne se forme pas a I'anode.

Propriétés physiques

Pour chaque propriété physique, nous donnons la référence
d’origine d’ou ont été extraites les propriétés physiques du
sodium liquide. Il N’y a pas, au sens thermodynamique, une
base de données cohérente pour le sodium a l'intérieur de la
communauté SFR. Par «base de référence», nous entendons
une base de données ayant fait 'objet d’une étude thermody-
namique interne cohérente.

En raison de différences dans la structure et les distances
interatomiques, la plupart des caractéristiques du sodium pré-
sentent une discontinuité, lors du passage de I'état solide a
I'état liquide ; ainsi, nous donnons quelques équations diffé-
rentes pour chaque état, soit solide, soit liquide, mais claire-
ment ce sont les caractéristiques en phase liquide qui ont la
plus grande importance pour les RNR refroidis au sodium.

A la pression atmosphérique, le sodium est un liquide entre
97,85 °C (son point de fusion) et 882,85 °C (son point d’ébul-
lition) [4]. La largeur de cette plage représente un avantage en
termes de s(reté pour le caloporteur sodium puisqu’il autorise
un échauffement trés important du circuit avant ébullition.
Lenthalpie de fusion aH; ., est de 2,64 kJ.mol et 'enthalpie
de vaporisation aH, ,, est de 89,04 kJ.mol"".

La température critique est relativement élevée. Il convient de
souligner que la valeur attribuée a cette température critique
varie selon les auteurs entre 2 573 °K et 2 733 °K. [3]

La densité du sodium est toujours inférieure a celle de I'eau
liquide dans les mémes conditions de température et de pres-
sion. Elle a une valeur de I'ordre de 850 kg/m?® & 400 ° C, et
diminue quand la température augmente, selon la loi :

p = 950,0483 - 0,2298 (T-273,15) - 14,6045.10 (T-273,15)2 +

5,6377.10° (T-273,15)3
avec p en Kg.m?3, T en Kelvin [1].
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Appliquée a l'inspection des structures internes au réacteur,
l'imagerie ultrasonore donne de bonnes images, en raison de la
grande différence de densité existant entre les aciers et le
sodium. La faible densité du sodium favorise la bonne transmis-
sion des ultra-sons dans les structures. La faible densité permet
également, contrairement au plomb, proposé aussi comme
fluide caloporteur de Réacteurs a Neutrons Rapides (RNR), de
disposer de systémes d’arrét passif, grace a la gravité.

La densité a I'état liquide est inférieure a celle a I'état a phase
solide. Lexpansion volumique, lors du passage de I'état solide
a I'état liquide, est d’environ 2,7 % ; son comportement est
donc inverse de celui de I'eau. En raison de cette caractéris-
tique, il est nécessaire de mettre en ceuvre des procédures
spécifiques pour faire fondre le sodium dans les réservoirs de
stockage ou tout autre contenant : ainsi, il est recommandé de
faire fondre le volume de sodium, proche de la surface libre,
puis progressivement de faire fondre les volumes inférieurs.

La viscosité de sodium a 400 °C peut s’exprimer sous la forme
de I'équation suivante [1] :

log,,u =-2,4892 +

ZZLT’“ - 0,4925 log,, T

Avec p en Pa.s et T en Kelvin.

Sa valeur a 400 °C est du méme ordre que celle de 'eau a
100 °C, 310 et 280 Pa.s respectivement. En raison de la simi-
litude entre les valeurs de densité et de viscosité du sodium et
de l'eau, il est possible de réaliser avec de I'eau des études
expérimentales thermo-hydrauliques, notamment pour la vali-
dation de codes ou pour la caractérisation des écoulements
dans des composants ou cuves de réacteurs. Néanmoins, on
ne peut se dispenser de sodium, lorsque I'on veut approfon-
dir le comportement mécanique de structures soumises a des
instabilités thermo-hydrauliques (effets de jet, stratification
thermique...) pouvant conduire a de la fatigue thermique, a
des phénomeénes de faiencage thermique...

Laptitude au mouillage, dénommée aussi « mouillabilité », des
matériaux de structure dépend de maniére complexe de la
température, de la pureté du sodium, de la nature du maté-
riau de structure et de son état de surface, notamment lors-
qu’ily a présence d’oxydes métalliques ou de gaz adsorbés,
qui modifient considérablement les conditions aux limites entre
la surface de la structure et le sodium. Les caractéristiques de
mouillage du sodium sur une structure métallique solide chan-
gent, quand le sodium, a faible teneur en oxygeéne, est porté
a plus haute température pendant quelques heures, par
exemple de l'ordre de 300 °C pendant 24 heures ; dans ces
conditions, il y a dissolution des oxydes métalliques présents
en surface du matériau. La mise en ceuvre d’une telle procé-
dure induit alors un trés bon contact entre le sodium et le
matériau de structure qui persiste, a des températures plus
basses, par exemple 180 °C, température du sodium lors des
campagnes de manutention des assemblages.

Les propriétés physiques et chimiques du sodium



La conductivité thermique du sodium est trés élevée [1] : envi-
ron 76,6 Wm'.K' a 573,15 K. En comparaison, la conducti-
vité de I'eau varie de 0,6 W.m'.K-' & 20 °C a 0,465 W.m'. K-!
a 350 °C (sous une pression de 150 bars), tandis que la
conductivité de sodium est 100 a 150 fois plus élevée, a la
pression atmosphérique.

Pour le sodium solide : 1 = 135,6 - 0,167 (T-273,15)
Pour le sodium liquide :
A=92,951-5,8087 102 (T-273,15) + 11,7274 10 (T-273,15)2

avec 1 en W.m'.K' et T en Kelvin.

Cette conductivité thermique élevée donne au sodium un
nombre de Prandtl faible et un comportement thermohydrau-
lique tres différent de celui de I'eau : dans le sodium, la
conduction thermique est tellement rapide que le profil de
vitesse a peu d’effet sur le profil de température.

La chaleur massique du sodium est élevée [1], mais légere-
ment inférieure a celle de I'eau: ainsi, a 400 °C, elle vaut
1,25 10% J.Kg'.K! (eau a 20 °C: 4.18 10% J.Kg.K").

Pour le sodium solide :
Cp=1199 + 6 491.10* (T-273,15) + 1 052,9.105 (T-273,15)2

Pour le sodium liquide :
Cp =1436.715 - 0,5805 (T-273,15) + 4,6273 10 (T-273,15)?

avec Cp en J.Kg'.K* et T en Kelvin.

Le fait que le sodium ait un point d’ébullition tres élevé (le point
d’ébullition est, par définition, la température a laquelle la pres-
sion de vapeur saturante est égale a la pression atmosphé-
rique) montre que le sodium n’est pas tres volatil.

La pression de vapeur saturante est donnée par I'équation sui-
vante :

L, Ps =23,99 -12580.T-" - 0,2241.LnT+1,712.1022T¢
avec PsenPaet371 <T <2573 K.

Le fait que le sodium ne soit pas tres volatil a plusieurs consé-
quences :

* En fonctionnement normal, I'évaporation atteint rapidement
un niveau d’équilibre (condensation = vaporisation). Par
conséquent, dans les divers plénums de gaz, et plus particu-
lierement dans la cuve primaire, le transfert de masse vers
la paroi plus froide de la dalle supérieure est assez limité, en
particulier en présence d’argon, en raison de la faible
conductivité thermique de ce gaz. Néanmoins, le retour d’ex-
périence de 'exploitation des RNR refroidis au sodium a mis
en évidence la présence d’aérosols de sodium, éventuelle-
ment oxydés et déposés sur les structures supérieures ou
dans des espaces étroits, et il est donc nécessaire de prévoir
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des dispositifs permettant de condenser la vapeur de sodium
et de piéger les aérosols, afin d’éviter tous les problemes
potentiels induits par leur présence ;

* la distillation sous vide n’est pas une technique de nettoyage
tres efficace, avant toute inspection ou réparation des struc-
tures internes du réacteur. Il convient de souligner toutefois
que 'évaporation, qui ne dépend que de la pression partielle
de vapeur du sodium, peut étre favorisée, dans des condi-
tions éloignées de I'ébullition, par exemple par soufflage avec
un gaz chaud. En régle générale, les concepteurs choisis-
sent des procédés chimiques de traitement des films de
sodium, présents sur les structures aprés vidange, par
exemple l'injection de vapeur d’eau ou de brouillard.

¢ en raison de cette faible volatilité, les flammes de sodium,
présentes au-dessus d’une nappe enflammée, sont tres
courtes, et la chaleur produite par convection est faible, par
comparaison avec un feu d’hydrocarbures : ainsi, il est pos-
sible d’éteindre par étouffement un feu en nappe en répan-
dant une poudre extinctrice.

Le sodium, comme tous les métaux, a une tres faible résisti-
vité électrique :

po = 6,1405 10 + 3,5047 100 (T-273,15) + 5,6885 101
(T-273,15)2 + 1,66797 107 (T-273,15)3

avec pg en .m, T en K.

Ces propriétés de conduction intéressantes sont largement
utilisées en technologie et instrumentation développées pour
le sodium : a titre d’exemple, on peut citer les sondes de
niveau, débitmétres, pompes électromagnétiques et systéemes
de détection de fuites de sodium...

La vitesse du son dans le sodium varie peu, en fonction de la
température. Elle est donnée par la relation suivante [2] :

C=2577,2-0,5234 (T-273,15)
pour 373.15 < T < 643,15 Kavec Cen m.s, T en K.

Cette formule peut étre extrapolée jusqu’a 1 673 K. Les ondes
sonores se propagent donc trés bien a travers le sodium. Cette
propriété est largement utilisée dans les techniques de métro-
logie et de visualisation sous sodium et permet de s’affranchir
de I'opacité en sodium pour de nombreuses opérations d’ins-
pection en service. Linfluence de la température reste faible,
néanmoins ; la mesure d’une variation de temps de propaga-
tion d’'une onde sonore entre deux points, le capteur et une
cible fixe, pourrait permettre de détecter une variation de tem-
pérature du sodium. Afin d’assurer la précision des mesures
et d’éviter les échos parasites, il est nécessaire de veiller a ce
que les quantités de particules solides et les microbulles de
gaz contenues dans le sodium soient extrémement faibles.

25



Propriétés chimiques

La tendance du sodium a perdre son électron externe lui
confére ses caractéristiques réductrices, comme tous les
métaux alcalins. Il réagit de fagcon exothermique avec I'eau, et
parfois avec violence, selon les conditions de mise en contact
de ces deux fluides. La réaction avec I'eau produit de I'hy-
droxyde de sodium et de I'hydrogene gazeux : la présence de
ce dernier induit donc des risques a évaluer, lorsque le sodium
est utilisé pour la chimie ou comme fluide caloporteur. Cette
réaction est fortement exothermique (162 kJ/mol de Na) et
extrémement rapide. Pour ces raisons, l'interaction entre le
sodium et I'eau, qui peut se produire dans un générateur de
vapeur, est un incident dont les conséquences doivent étre
évaluées correctement afin de dimensionner les systemes de
détection de cet événement et de mise en sécurité du com-
posant.

Cependant, cette forte réactivité avec I'eau est positivement
utilisée pour la mise au point de procédés de nettoyage des-
tinés aux matériaux de structure mouillés par du sodium, lors
des opérations de manutention, ainsi que pour la conversion
des grandes quantités de sodium issues des circuits en
hydroxyde de sodium, en fin d’exploitation du réacteur, lors du
démantelement.

Le sodium solide s’oxyde rapidement a I'air et le sodium
liquide brile au-dessus de son point de fusion soit 97,8 °C s’il
est dispersé sous forme de gouttelettes, et au-dessus de
140 °C, s'il est sous forme de nappe liquide. Il se forme du per-
oxyde de sodium Na,O,, ou, en cas de faible teneur en oxy-
géne, de I'oxyde de sodium Na,O, de soude (NaOH) et de car-
bonates de sodium (Na,CO5 et NaHCO,) en proportions
variables selon que I'air est plus ou moins humide et plus ou
moins chargé de gaz carbonique. La flamme de sodium est
d’une couleur jaune-orangée tres caractéristique, correspon-
dant a la raie d’émission du sodium de longueur d’onde
589 nm. La température au coeur de la flamme peut atteindre
1340 °C. En raison de cette réactivité chimique élevée, une
extréme prudence est requise lors de la manipulation de
sodium liquide: en phase liquide, il doit étre stocké ou utilisé en
présence de gaz inerte (sans oxygéne ni humidité), par
exemple avec de I'azote ou de I'argon. Des moyens spéci-
fiqgues ont été développés pour détecter les fuites de sodium,
basés sur la mise en place d’éléments conducteurs élec-
triques isolés (fil équipé de perles, tissu métallique...) ; en cas
de fuite de sodium, il y a mise en contact de ce fil avec la
tuyauterie et ce court-circuit provoque une alarme.

Pour contréler les conséquences des feux de sodium, plu-
sieurs approches ont été développées, basées généralement
sur la limitation de I'oxygene disponible pour la combustion:
dispositifs collecteurs spécifiques, appelés « bacs étouffoirs »,
partitionnement du volume des galeries dans lesquelles pas-
sent les tuyauteries... Des poudres spécifiques d’extinction ont
été développées, parmi lesquelles la poudre « Marcalina »,
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développée en France, composée de carbonate de sodium et
de lithium, mélangé a du graphite : les pompiers I'étalent sur
le feu, pour lisoler de I'air.

Loxygéne et 'hydrogéne constituent les deux principaux pol-
luants du sodium. Les solubilités respectives de I'oxygéne et
de 'hydrogéne sont trés faibles ; la solubilité atteint une valeur
quasi nulle, a la température de fusion (97,85 °C). Cela est
une propriété spécifique au sodium, en comparaison avec
d’autres métaux liquides, et notamment les autres alcalins.

Pour 'oxygéne, I'utilisation de la loi de solubilité de Noden [5]
est recommandée :

24445
T(K)

log,,[O(ppm)] = 6,250 -

Pour I'hydrogéne, l'utilisation de la loi de solubilité de
Wittingham [6] est recommandée :

3023
log,,[H (ppm)] = 6,467 - m

Tous les éléments qui composent I'acier (Fe, Cr, Ni, Mn, C)
sont susceptibles d’étre dissous dans le sodium. Néanmoins,
ce phénomene, qui dépend de la diffusion aux interfaces, reste
tres faible, car les coefficients de diffusion dans le sodium des
especes métalliques sont trés faibles. Loxygéne contribue a
la corrosion de I'acier des structures métalliques du cceur et
des assemblages combustibles, et les produits de corrosion
activés sont transportés vers les autres structures, et plus par-
ticulierement vers les structures refroidies, comme les échan-
geurs de chaleur intermédiaires, ce qui conduit & leur conta-
mination. Les principaux radio-contaminants sont le Co 60 et
le Mn 54. Tous les éléments qui composent I'acier (Fe, Cr, Ni,
Mn, C) sont susceptibles d’étre dissous dans le sodium.
Néanmoins, ce phénomene, qui dépend de la diffusion aux
interfaces, reste tres faible, car les solubilités et les coefficients
de diffusion des especes métalliques sont eux-méme tres
faibles. Les cinétiques de corrosion sont fonction des para-
meétres température et débit, ainsi que de la chimie du sodium
(activité de I'oxygeéne, principalement). Des modéles empi-
riques de corrosion ont été proposés et validés a partir d’ex-
périences représentatives des conditions de fonctionnement
en réacteur.

Parce que les aciers ont tendance a échanger des éléments
non métalliques, tels que le carbone et 'azote avec le métal
liquide, les effets de ces éléments doivent étre pris en compte
pour I'évaluation de la tenue a la corrosion des aciers dans le
sodium liquide et pour les calculs de transfert de matiere, mais
aussi pour I'évolution des propriétés mécaniques induites. Par
exemple, a des températures élevées, la vitesse de diffusion
du carbone dans l'acier est suffisamment rapide pour provo-
quer des changements de concentrations de carbone dans
les matériaux de gainage. Ces évolutions ont des effets géné-
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ralement marginaux sur le comportement a la corrosion des
aciers pour des températures inférieures a 600 °C.

Des phénomenes de fissuration sous contrainte peuvent se
produire en présence de soude aqueuse, lorsque le compo-
sant, mouillé par une pellicule résiduelle de sodium, est pollué
par de 'humidité qui réagit avec le film de sodium. Ainsi, au-
dessus de 80 °C pour les aciers ferritiques et au-dessus de
110 °C pour les aciers austénitiques, des fissures inter-granu-
laires ou trans-granulaires peuvent avoir lieu. Par conséquent,
il est nécessaire d’éliminer la soude aqueuse résiduelle sur
les composants et les espaces étroits a I'aide d’une procédure
appropriée de ringcage et de séchage (point de rosée de
-20 °C), avant remise en sodium du circuit concerné.

Propriétés neutroniques

Le sodium n’a qu’un seul isotope stable : 7 Na. Lirradiation du
sodium par un flux de neutrons conduit a la formation d’iso-
topes radioactifs. Deux autres isotopes sont créés : par réac-
tion (n,y) le Na 24 (demi-vie 14,98 h), ce qui induit la néces-
sité d’attendre la décroissance avant certaines interventions
sur les circuits primaires et par réaction (n, 2n) le Na 22 (demi-
vie: 2,58 ans), qui doit étre pris en compte lors du traitement
du sodium, lors du démantélement. Globalement, ces deux
réactions ont une faible section efficace : le sodium est donc
faiblement absorbant, ce qui favorise a 'économie de neutrons
du réacteur, et s’active peu. Ces deux propriétés sont intéres-
santes pour son utilisation, en tant que fluide caloporteur d’'un
RNR-Na.

En conclusion, le sodium comme fluide caloporteur a de nom-
breux atouts : il a de trés bonnes propriétés thermiques, une
faible viscosité, une faible densité, une faible activation par les
neutrons, une trés bonne compatibilité avec les matériaux, une
grande disponibilité a faible colt. Cependant, sa réactivité avec
l'air ou 'eau doit étre maitrisée.

Christian LATGE,
Département de technologie nucléaire
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