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Résumé

Ces travaux de these s’inscrivent danglle das études sur les interactions pastille-gaine
dans les assemblages combustibles utilisés dans les centrales nuclfatrelexpioitant (EDF)
doit assurer et démontrer l'intégrité de I'ensateblerayons composant I'assemblage. Pour cela, on
doit notamment connaitre (et si possible maitlesepropriétés viscoplastiques du combustible. Le
but de cette thése a été de caractériser le fluagmxyde d'uranium dans des conditions de
transitoires de puissance de centrale nucléaire.

Nous nous sommes intéressés aux résultats dispalaibs la littérature sur le comportement
mécanique du dioxyde d'uranium,UQe sont essentiellement des essais de compression qui ont
permis de caractériser le fluagéad=ramique nucléaire, et qui ont prouvé que le fluage du dioxyde
d'uranium est caractérisé par deux types comportement, en fonction du niveau de contraintes appliqu

Pour évaluer les sollicitations dans lallpastmbustible, EDF ou CEA ont développé des
codes de calcul spécifiques, dit globaux. Partardedaes calculs lors des transitoires de puissance,
nous avons dégageé les ordres de grandeurlldgstsns vues par le combustible (température,
gradients thermiques, déformations, vitesses denalédns,...). Le calcul des contraintes lors de
transitoires de puissance nécessite lidentifichtidois de comportement capables de décrire le
comportement de la céramique pour de faibles de déformation e,t notamment, sous des
contraintes de traction. Partant de ce constatavoms choisi de caractériser le comportement du
dioxyde d'uranium en flexion. Le cahier des charges de cette étude imposant de prélever I
échantillons directement dans les pastilles, ceciudassuci de représentativité, I'entraxe de
sollicitation a été fixé a 10 mm. Pour cette étude nous avons donc développé un dispositif spécifique
flexion trois points pouvant atteindre 2000°C sous atmosphere controlée (A)). HBbldttention
particuliere a été portée sur la mesure de la f@dlehest assurée par un extensometre a ombrage laser
dédié, d'une résolution de = 2 um a haute température.

En utilisant ce dispositif, nous avons testéuagdides éprouvettes d’épaisseur 0,5 a 1 mm.
Dans nos conditions d'essai, le fluage statioanairé€tre décrit a I'aidaine loi de Norton avec un
exposant de contrainte de 1,73 et @émergie d'activation de 540 kJ.molMous avons ensuite
modélisé le comportement mécanique du combusiiti@duction de variables internes dans une loi
a écrouissage cinématique a permis de repréeantanble des courbesfldage et les phénomeénes
de recouvrance de la déformation présentés lors de déchargements partiels. L’identification a ¢
réalisée par méthode inverse, couplant optimisktgoparametres et calcul par éléments finis des
déformations de I'éprouvette de flexion. L'apiplicate cette loi dans un calcul de transitoire de
puissance démontre que les capacités de oelakatmatériau ne permettent pas de prévenir une
rupture radiale du combustible en fin de montéeiggapae. Lors du maintien a puissance élevée, la
température élevée a coeur autarisediminution des contraintes, notamment prés des évidements. Il
en résulte un écoulement de matiére principalexiaht clairement confirmé par I'observation de
pastilles usagées.

L'application finale de notre dispositif expéntal a été de tester des éprouvettes implantées
aux ions, sur une profondeur de 50um. La faibiesépr de nos échantillons a permis de mettre en
évidence l'effet de I'irradiation sur le fluage de UO

Mots-clés : dioxyde d’'uraniynflud@e, flexion trois faible, entraxe, dispositif
expérimental, haute températuré&texteasenmmodélisation mécanique,
irradiation
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« ... Je veux des vrais rapports... »
L. Casta, Décembre 1999.
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1 INTRODUCTION GENERALE
1.1 PRINCIPE ET FONCTIONNEMENT D’'UN REACTEUR
1.2 ASSEMBLAGE ET COMBUSTIBLE
1.3 FONCTIONNEMENT EN REGIME DE BASE
1.4 TRANSITOIRES DE PUISSANCE
1.5 SITUATION DE CETTE THESE - IPG

1.1 Principe et fonctionnement d’un Réacteur

Un réacteur nucléaire est un systéme ddugtion d’énergie basé sur les réactions
nucléaires. Le réacteur comprend essentiellement trois parties :
9 un cceur a base de combustible, qui contient les éléments lourds fissiles ;
9 un modérateur qui ralentit les neutrons ;
9 et un fluide caloporteur dont la circulation éx& chaleur produite au sein du combustible
vers les générateurs d’électricité.
Suivant les technologies utilisées dans les ceiiteede plusieurs sortes de combustibles, de
modérateurs et de caloporteurs.

Le choix du combustible (matériau et design) dépend évidemment du type de réacteur qui
lui impose les niveaux de sollicitations thermifljeecaloporteur atteint environ 300°C dans les
REP), mécaniques (pression du caloporteur...),icgiés et neutroniques. Ainsi pour garder sa
tenue meécanique, le combustible doit répoadmeertains criteres. Dans les conditions de
température et d’irradiation imposées pasrietibnnement, il doit posséder une bonne stabilité
géométrique. Ses propriétés thermiques somsieshpiour assurer le fonctionnement correct du
réacteur en évitant la fusion du cceur. Il doitcBtneiquement inerte vis-a-vis de I'ensemble des
pieces du cceur. Il doit intégrer également tostéfees envisagées du cycle du combustible, de sa
fabrication au retraitement des parties usagéeprg@eenter un codt économiquement acceptable.

Le fonctionnement général d’'une centrale, gécrid Figure 1.1, est basé sur les réactions

de fissions. L'atome d’'uranid?J posséde une trés grandetiéieé face aux neutrons legts.

Sous limpact d’un neutfpiiatome se divise en deux atoplas petits, en expulsant au moins
deux neutrons et en libérant de I'énergie :

1

n 2y 2y X X, (20u3) yn Energie

Généralement, la division du noyau fissile est asym%iq}@. A chaque fission, le

nombre d’atomes augmens®us flux, il y a un géerihent du combustible. L’énergie totale dissipée
lors de chaque fission est de I'ordre devi2Z8Q Une grande part de I'énergie est dissipée sous
forme d’énergie cinétique par les fragments de fission, soit 70 MeV pour les noyaux lourds (I ou Xe)
et 100MeV pour les légers (Br). Chaque neutrda passéde une énergie de 2 MeV environ, ces

" Réacteur a Eau Pressurisée. 4, yactuellerent, 58 unité électronucléaires depy REP installées en France.

i L' absoption d’un neuton rend le noyau instable
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neutrons devront donc étre ralentis (thermapeés)déclencher d’autres réactions de fission par
absoption. C’est le réle du modérateur. Il edgstiement une puissand&dde disponible aprés la
fission. Ainsi, lors d’'un arrét du réacteur, urssgnge résiduelle continue d’étre dégagée, c'est la
puissance résiduelld’ou l'utilité des piscines steckage pour laisser refroidir les composants du
coeur avant toute manipulation. Ladissiomplete d’'un kilogramme d’uraniifd libere autant
d’énergie que la combustion de pres de 2 400 tonnes de charbon.

Figure 1.1 - Schéma de fonctionnement d’'une centrale nucléaire de type REP (CEA).

Dans le cas des Réacteur a Eau Pressurigtgid'ébérée par le combustible est récupérée
sous forme de chaleur, dans le coeur du réactewr shus pression, qui joue le réle de caloporteur,
évacue cette chaleur a travers le circuit primaifesvgénérateurs de vap@ehangeurs), puis vers
les turbines via un circuit secondaire. Les adtermaouplés aux turbines produisent finalement
I'électricité.

Le fonctionnement d'un réacteur a été dparit(Baron 1999b). Le circuit primaire est
constitué de trois ou quatre boucles debitad®@@®3/h. L’eau s’échauffe de 35°C entre le bas et le
haut du cceur du réacteur, elle sort du ccenvigon 320°C. L'ensemble du circuit primaire est
confiné dans une enceinte en béton. Les gémgrdeewapeur, disposés sur chaque boucle de
refroidissement, sont formés par un réseauédeder 400 tubes dans lesquels circule I'eau du
circuit primaire. L'eau du circuit secondairssprsée a 60 bars ruisselle sur ces tubes, ce qui
provogue son évaporation. Aprés sa détente dambiess, la vapeur est refroidie au contact d’'un
dernier circuit ouvert d’eamaturelle> (riviereou mer). Avant son retour a la nature, cette eau peut
étre refroidie dans les tours de réfrigération.

Cette conception présente plusieurs avantageseffet, il existe trois barrieres de
protection: la gaine entourant le combustible réeiciprimaire et I'enceinte de confinement. Mais,
surtout, il 'y a pas de contact direct entre les gemiers circuits de refroidissement avec
I'environnement. Ce type de centrale ne peutrd@ter en fonctionnement normal aucune matiere
active dans I'environnement.

1.2 Assemblage et combustible dans les REP

La Figure 1.2 représente un exemple typigissemblage REP compos@@&iicrayons
sur un réseau carré de 17x1&c an tube d’instrumentation central et une grappe de crayons de
commande (absorbant, poison consommable). Le crayon combustible est formé d’'une gaine en
alliages de zirconium fermée a chaque edérgani des bouchons soudés, pour constituer la
premiere barriére étanche de confinement. Ldkepakt combustible sont maintenues jointives par

-8-
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un ressort en Inconel, créant un volume |i@enettant I'expansion des gaz de fission. Cette
géométrie cylindrique permet a la gaine ppodar les contraintes primaires (pression du
caloporteur et des gaz de fission). Les crayohmaintenus dans un squelette métallique (20 x 20
cm?) de grilles intermédiaires kiage de zirconium. Le tout est encadré par deux plagues en acier
inoxydable. Il est possible d’insérer dans cet agge@blaibes-guides dans lesquels coulissent les
barres de contrdle. Le réactnctionne par cycle d’'un an environ, qui devrait étre augmenté a
18mois dans les nouveaux types de gestionutuleee assemblages combustibles restent au moins
3 cycles en réacteur. Lors de chaque arrégynlngarrangement du coeur avec un déchargement des
assemblages usageés, chargement de combustjleé nedistribution d’assemblages non totalement
irradiés. Le crayon doit répondre a certaines Bassonception et a des regles de slreté, surtout
dans le but de garantir in fine son étanchéilé fwiar éviter un dispersement de matiere active
dans le circuit primaire.

Figure 1.2 - Assemblage REP
et crayon combustible

(COGEMA 1994,
FRAMATOME 1998)

L’amiral Rickover a introduit le zirconiunmsd#industrie nucléaire. Il a sélectionné un
alliage ayant une faible section de captureedé®ns thermiques, une bonne résistance a la
corrosion agueuse, une résistance mécaniquaentsuffises températures moyennes et enfin ne pas
étre trop sensible a l'irradiation. Aujourd’huilleges Zircaloy sont couramment utilisés dans les
centrales nucléaires, le Zircaloy 2 (Zr, Sn, Adi,@) dans les réacteurs a eau bouillante et surtout
le Zircaloy 4 (Zr, Sn, Fe, Cr, O) pour lesteéas a eau sous pression (Frechinet 2001). Dans les
REP les tubes de gainage mais aussi les tubestgeilgsilles sont fabriqués a partir de cet alliage.

En France, la matiere fissile se présentdasmes de pastilles céramiques cylindriques, de
8 mm de diametre pour une hauteur de 13 Des. évidements sont également ménagés en

-9-
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extréemités des pastilles, comme illustrés sugdee Fi.3. Le combustible est soit de l'oxyde
d’uranium enrichi U§) soit des oxydes mixtes d’'uranatnde plutonium (dits MOX pour mixed
oxides). Le crayon est fermé sous une |égamopré2bars a froid) d’hélium, permettant de
contrebalancer la pression externe du caloportdargaine, donc de retarda fermeture du jeu
existant entre la pastille et la gaine. La londesurayons dépend des puissances des réacteurs et
les caractéristiques principales sont rappeléete deatsleau 1.1. Ainsi dans un réacteur de 900
MWe (Fessenheim, Gravelines), 272 pastilles spl@esndans un crayon. Pas moirisl@& 3856
pastilles d’oxyde d’'uranium sont ainsi réunies dans le cceur d’une telle centrale.

Figure 1.3 - Pastilles de
combustible de type REP.

Le combustiblea une place a part dans la multitledenatériaux utilisés dans les centrales
nucléaires. Il constitue la partie active et oonable du réacteur. Economiguement, il y a un fort
intérét a le changer le moins souvent possible pour en augmenter son taux de combustion et donc
son temps de séjour en réacteur. Pour fixerles id prolongation d’'un cycle d’'un assemblage de
type REP permet un gain d’environ 60 k€ (0,4 MF) par assemblage (Baron 2002).

Type de réacteur 900 MWe | 1 300 MWe
Nombre d’assemblages 157 193
Réseau 17 x 17
Nombre de crayons combustibles par assemblage 264
, - Diamétre extérieur 9,5
Gaine (mm) - Epaisseur 0,57
. - Diamétre 8,2
Pastille (mm) ~Hauteur 135
- Colonne combustible 3 658 4 267
Longueur (mm) - Crayon 3852 4 488
- Assemblage 4 058 4 796
Section de I'assemblage (mm) 214 x 214
Poids de 'assemblage (mm) 649 | 760
Nombre de crayons dans les grappes de commande 24
L - UO, (enB3U)* 37 36
Enrichissement MOX (en Puy™ 53 .

(Bailly 1996a)

* Rechargment par quart ecoeur
** Rechargment hybrice : quart dcoeur (UQ) et tiersde coeur en MOX

Tableau 1.1 - Caractéristiques des assemblages REP.

il Un peu de terinologie: dans le dominenucléaire, le tere"combustible"estsouvent utilisé, par abus de langage, pour gésiles difféentes
structures correspondant a différentes Bebdgrappe ou assdstage, cragn ou élérent, pastille). Dans la suite de ceémmire, le terne
"combustible"désignea toujouss la céamique fissile a savoirle plus souvent UQ

-10 -
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1.3 Fonctionnement en régime de base dans les REP

Les conditions de fonctionnement sont, en régime normal :
9 la pression du caloporteur (eau) : 155 bars ;
9 la température du caloporteur, qui varie deC286entrée du cceur et 323°C a la sortie pour
un réacteur de 900 MWe ;
9 la température externe de la gaine qui se situe au maximum a 350°C.
Le combustible fonctionne a une puissance lingiquenne d’environ 22%/cm en régime de
base.

Le jeu initial & froid entre largaet la pastille va se combler au fur et a mesure de la vie en
réacteur. A la mise en température et en gredsi réacteur, lors de la premiere montée en
puissance, la pastille se fracture (6 a 8 fragmdiaisx). Le jeu initial autorise le déplacement des
différents fragments. Il y a augmentation dmneélre apparent de la pastille. Au cours de
I'irradiation, la gaine flue vla9astille sous I'action de la poesdifférentielle entre le caloporteur
et les gaz contenus dans le crayon (environ 68 bhaasid). Mais, surtout, la pastille gonfle sous
I'effet de l'irradiation, son diametre augmentgidiarD,1% par 10GWij/t. Le jeu entre pastille et
gaine diminue donc pour conduire, apres envird@QLBeures de fonctiomnent, généralement au
début du deuxieme cycle, a un contact intimeperstie et gaine. Il s’opaters un réarrangement
des fragments céramiques vers l'intérieur du cRaierle gonflement du combustible impose les
sollicitations a la gaine, engendrant des coedrade traction tangentielles dans le tube. Ces
contraintes augmentent jusqu’a atteindre un équidikevis des pressions externes du caloporteur.
Le crayon est alors ditenditonné» a ce niveau de puissance, qui correspond en régime de
fonctionnement de base a environ 200W/cm.

Figure 1.4 - Représentation schématique
de I'évolution du jeu entre
les pastilles et la gaine en réacteur

(Guerin 1996)

Sous l'effet du fort gradient thermique, patation thermique différentielle, la pastille se
déforme en diabolo». Le contact entre I'oxyddesZircaloy s’opere en premier au droit des plans
inter-pastilles. Ce phénoméne augmente tres ndtlem@ontraintes subies par la gaine, et fait
apparaitre un réseau de points anguleux. Pae [ gyaine vient se plaquer sur la céramique sur
toute sa longueur. Il se forme akusla gaine, au niveau des interfaces pastille-pastille, des plis dits
«primaires»>, schématisés sur la Figure 1.4plegeuvent localement faire augmenter le diameétre
de la gaine de 4@n, comme le montre le calcuisiié par la Figure 1ggur un séjour en réacteur
de deux cycles.

-11 -
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Figure 1.5 - Profils obtenus en fin de rampe de puissance
(a chaud) puis au retour a froid

(Diard 2001)

1.4 Transitoires de puissance

La puissance du réacteur doit pouvoir dadapla demande du réseau. Le combustible
subit alors des transitoires de puissance (Baron 1999a) :
9 lors d’'une remontée de puissance apres un arrét de manutention,
9 lors d’'un suivi de charge avec variationgjegslientes mais de grandes amplitudes (a la
demande du dispatching),
9 lors d’'une adaptation automatique de la possala demande du réseau (pour maintenir
I'équilibre production/consommation), ces variations étant tres rapides.
A ces cascetassiques de changements de puissaih faut ajouter les incidents de fonctionnement.
Par exemple, si les systemes de sécurité selgtlenite a une anomalie, cela peut se traduire par
une variation rapide de grande amplitude.

Figure 1.6 - Crayon ayant subi une rampe de puissance.

Le réseau de microfissures radiales, se forme a chaud dans
la partie froide. Dans la duaedde combustitflee
comblant méme les évidements. Au retegfordrenid il
fissure circonférentielle

-12 -
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Pendant ces rampes de puissance, descoligigires peuvent apparaitre a la hauteur des
plans médians des pastilles. En fin de rampemiesratures atteintes permettent a la partie centrale
du combustible de fluer. Un réseau de fissuratesase forme alors dans les zones plus froides qui
ne peuvent pas accommoder les contraintes paéfdemations viscoplastiques. Lors du retour a
froid I'incompatibilité de déformations crée wgseife circonférentielle illustrée par la Figure 1.6.

Au cours de ces rampes, les contraintedadgase augmentent fortement au niveau des
plis primaires, ce qui peut conduire a la fissuidgila gaine par une localisation des déformiations
éventuellement assistée par des phénoménes de corrosion sous contraintes (CSC). Un exemple
obtenu en laboratoire est montré sur la FigdreOh observe une forte corrosion interne de la
gaine, visible par exemple sur la Figure 1.@ludd’atmosphere interne du crayon s’y préte, la
réaction de fission étant oxydante.

Pour éviter toute rupture de la gaine, il falaixer au plus les contraintes, et répartir au
mieux les déformations dans le combustible. drafresuration de la céngpe va dans ce sens.
Mais c’est aussi les propriétés de fluage desldxydnium qui peuvent intervenir, dans les zones
les plus chaudes (centre de la pastille). La périghéa pastille, dotds caractéristiques sont
différentes du cceur, joue un rdle important daosntact pastille-gaine et dans ’homogénéisation
des déformations le long degéane. Ses propriétés mécaniques peuvent créeagoaneeampomn
intermédiaire plus facilement déformélerisant la relaxation des contraintes.

Figure 1.7 - Fissuration par corrosion sous contraintes
d’une gaine de Zircaloy.

(Yaggee 1980)

Figure 1.8 - Microstructure de l'interface
UOx-Zircaloy :
formations de composés
intermédiaires complexes [U, Cs,0, Zt]
en cas de surchauffe.

(a), mise en évidence de la couche de zircone
(b) par cartographie X.

(Yagnik 1999)

¥ Notamment au niveau des points anguleux, que sont lespiaar pastilles et les fissures débouchantes de la icgram
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1.5 Situation de cette these - IPG

La Figure 1.9 illustre les différentes phasesltigitations de la gaine au cours d’un
fonctionnement de base d'un réacteur. Apoaslitionnement, le crayon subit une rampe de
puissance. Les contraintes maximales d’InteraciidleRzaine IPG sont atteintes en fin de rampe.

EDF cherche a prolonger le temps dpuséen réacteur des assemblages. Cette
prolongation, de trois a quatre anviron, nécessite de bien maitriser le comportement des crayons.
Parallelement I'exploitant doit assurer I'intégritgaitess tout au long de leur séjour en coeur, et ce
dans toutes les conditions de fonctionnemenisdge de rupture des ganmpose des seuils de
puissance et de montée de puissance, limitaahtauvrabilité des centrales. Il faut donc acquérir
une meilleure connaissance des mécanistR€s dotamment des phénomenes sources de
contraintes et de ceux permettant de relaxer catsolis. Le but est d’obtenir des lois capables
de modéliser le comportement crayon en réacteur.

Contrainte tangertielle

Cortraintes mximde d'IPG

Reaxation pa plasticité et fissugtion dela pastille
Fluagethermique ce la gaine

Relachementdes gaz de fission

Gorflement sdide de I’ oxyde
Fermeture dujeu

Reconditionnement

Conditionnement

-

1
1
1
1
|
Fluage thermiqueet :
1
1
1

Fluage thermique et d'irradiation dela gaine

Temps

d’irradiation en

compressia dela gaine Transitoire de puissace (min)

Régime debase(jours)

Figure 1.9 - Sollicitations vues par la gaine.

Dans ce mémoire, il sera question dupoo@mment mécanique de I'oxyde d’uranium.
Plusieurs mécanismes sont susceptibles de letagentraintes subies par la gaine a différentes
échelles de temps.

Pour les mécanismes lents, les fluagesatitsidhies et d’irradiation jouent un réle sur les
longues périodes d'utilisation. En régimebake, étant données les températures considérées
(< 1200°C), la céramique flue trés lentement.oReclors des transitoires de puissance ou dans
des conditions incidentelles, les mécanismgds®napides. Dans ces conditions de température et
de contrainte, la composante thermique du fluage devient significative.

Par exemple Guerin (Guerin 1996) fournit,Isufigure 1.10, les vitesses de fluage de
combustibles sous irradiation a différentes tempérdtueit noter que ces résultats présentés ici
sur des oxydes mixtes sont simila@regux que I'on pourrait obtenir suroUBn dessous de
1200°C les déformations sont indépendantes téenfgerature. Pour ces faibles températures, la
céramique peut se déformer grace au fluage dioradiatsque la température s’éleve, le fluage est
fonction de ce parametrd est thermiquemeaictivé. A plus haute température, la composante
thermique du fluage est prédominante.
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Figure 1.10 - Vitesses de fluage d’'un oxydesniximdies thermique et athermique. (Guerin 1996)

Nous proposons donc de caractériser le comportement du dioxyde d’uranium dans ces

conditions de sollicitations rapides de transitoire de puissance.

La problématique générale dans laquelidusecette étude est récapitulée par la Figure
1.11. En résumé, le fonctionnement mémerédicteur a des conséquences directes sur le
comportement du combustible kJOnotamment lors des différentes rampes de puissance.
L’exploitant doit assurer l'intégrité de I'enseddsecrayons quelles quesibles conditions de
sollicitation le taux de ruptartoléré doit étre inférieur a-61@Pour cela, il doit notamment
connaitre les propriétés viscoplastiques du comhustilisposer de loispedoles de décrire son
comportement dans le but de simuler le fonctionnement des crayons en cceur du réacteur.

Le but de cette thése a été dertmrgr a la caractérisation du fluage du dioxyde d’uranium
dans des conditions de transitoires de paesaaur cette étude nous avons développé et utilisé un
dispositif spécifique d’essais mécaniques.

Le plan général de ce mémoire est resumé par la Figure 1.12.

Avant de relater notre propre travail, il nouswamicessaire, dans un premier chapitre, de
mieux décrire les sollicitations thermiques et neptesnsubies par le combustible dans le cceur du
réacteur. Nous verrons que leurs effets ne mmtnégligeables et changent completement le
comportement initial de WOENnsuite un second chapitre serssacré a une étude bibliographique
de la céramique nucléaire, plus particuliereteeses propriétés mécaniques, le plus souvent
obtenues a partir d'essais de compression. giertreichapitre aura pour but de mieux définir les
sollicitations thermomeécaniques subies par le cornteimtbde transitoires de puissance, grace a
une simulation numérique simple.
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Contribution & I'étude du fluage du dioxyde d’uranium en flexion.

Le constat issu de ces trois premiers clapitaue I'essai de flexion semble adapté pour
se rapprocher des sollicitations gEspar une transitoire de puissance. Aussi, le chapitre suivant
décrit le dispositif expérimental spécifiquengus avons développé au laboratoire. Il s’agit d'un
essai de flexion trois points a haute tempérauuseasnosphére contrélée, permettant de travailler
sur des éprouvettes prélevées directement dgpestiibss de combustible. Grace a cet outil, nous
avons caractérisé le comportement de:U®© cinquieme chapitre décrit 'ensemble des résultats
obtenus et les compare avec les données liph@pres disponibles concernant le fluage
stationnaire du matériau.

Le choix d’'un modéle mécanique et l'ideatiin des différents parametres sont traités
dans le sixieme chapitre. La loi obtenue est anflisée dans le chapitre 7 pour effectuer un calcul
numérigue des contraintes créées dans une pastillestible par une transitoire de puissance, en
intégrant le fluage.

Enfin le dernier chapitre ouvre des perspschiveotre travail par la mise en évidence de
I'influence d'une irradiation aux ions sur la loi de fluage.

( Introduction generale : )

Pri_ncipe @ Condtions Revue Calcul par ééments finis des
fondionnement d’utilisations en bibliographiquedu condtions de transitoire de
d’'un REP réacteur. comportement du puissance.
_ combudible. Chaor i
= Chapitre | - Chapitre 11l
@ ~nhapitre | Chapitre Il
Assenblage
Crayon
Combusgible

ﬂ G)escri ption dudispostif expéri mental)
) Chapitre 1V
Fonctionnement
enrégimede
base
% (Prem'ers essis de flexion sur Uoz)
Fondionrement en Chapitre V
trarsitoire ce
i . uissance
~ Exploitant : P Identification d'une ol de
x Dénmontrer intégité ducrayon IPG comporterent mécanijue,
x Augmenter les taux decombustion i Chavitre VI
Lhapitre Vi

Nouveaucalkul dansdes

condtions de transitoire - .
ffet de I'irradation sur le

Dans les canditionsd'IPG depuissance. comportement mécanique
Chapitre VII du combustible
Chapitre VIIL
Figure 1.11 - Problématique de notre étude. Figure 1.12 - Plan suivi dans ce mémaoire.
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2 Conditions de fonctionnement en
Réacteurs a Eau Pressurisée
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Contribution & I'étude du fluage du dioxyde d’uranium en flexion.

Introduction generale :

/

Conditions Production de la chalar
d’utilisation en

réadeur.

Chapitre |

Propriétés physico-chimiques

Sollicitations mécaniques

Effet dela tenpérature:

Effet del’irradiation:

2 Fissustion
a Miseendiabdo ]
a Microstucture a Création dedéfauts pontuels
Notion depointedefission a pointethamique
2 Mécanismes athermiques
¥aDiffusion
YsHuage d'irradiation
YaGonflement & PF
(Fonaionnement dun réacteur) ¥« Rm effect »
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2 CONDITIONS DE FONCTIONNEMENT EN REACTEUR REP
2.1 PRODUCTION ET EVACUATION DE LA CHALEUR
2.2 EFFETS DE LA TEMPERATURE
2.3 EFFETS DE L'IRRADIATION
2.3.1 Création de défauts
2.3.2 Diffusion
2.3.3 Fluage
2.3.4 Gonflement et produit de fissions
2.3.5 Rineffect
2.4 FONCTIONNEMENT DU REACTEUR

Interactions entre les divers

phénomeénes Phénomeénes physico-chimiques.
Par exemplepour les aspects les plus évidents, il y a une
Variations dans le temps et 'espace modification de la chimie duncbustible sous I'effet combirjé
des conditions de fonctionnement de la température et de l'irradiatiformation de produits d¢
et des propriétés du matériau fission et de plutoniugpuis redistribution des composatd

et Pupardiffusion; et changement de stoechiométrie. Ilypgut
avoir également dea®actionsentre le combustible et le
Zircaloy, voire ente combustilget le caloporteur en cas §le
rupture de la gaine.

Effets de lirradiation.
Le flux de neutrons déclenche féactions
) . o nucléaires et est doné [origine du

Phénomenes mecaniques. . dégagementcalorifique mais lirradiation
Les phénoménes rencontrés peuvent &re complexes implique également d’autres effetd’sxyde.
et/ou fare interegir plusieurs composants des Les produits de fissiosolides résultants
monteeenpuissanceu coeur. La gaine est soumise a des | des ses propriétés physico-chimiques. Puis,
contraintesdites primaires (pression du caoporteur, lors du relachement desoduits de fission
secondaires  (gradient de température,  gonflement la gaine. Mais plus directement lirradiagon
d'irradiation)ll y a interation mécanique (et chimique) modifie les propriétés mécaniqyes
entrele combustible et la gaine en régime de case (endommagement) et la géométrie [des
bout de deux cycles environ, particuliéreroesides matériaux de  l'assemblage ductilité,
transitoires de puissance. A une échelléenghustante, durcissement, gonflement, fluage d'irradiation.
les assemblages sont soumis a divers t¥pes

sollicitations mécaniques poussées hydrauliques,
vibrations, interactions.
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Contribution & I'étude du fluage du dioxyde d’uranium en flexion.

Pendant son séjour en réacteur, le combustitikede nombreuses transformations dues a
différents phénomeénes physiques, mécaniques @uelsiniés a la température et au gradient
thermique élevés, ainsi qu'a lirradiatibous ces phénoménes intervenant simultanément
interagissent fortement les uns avec les autresn(&996). En guise d’introduction a cette partie,
nous rappellons les sollicitations vues par le cabhbdwkns un réacteur, qui feront par la suite
I'objet de paragraphes plus détaillés. Les phéna@hamasanismes rencontrés sont trés complexes,
et sont le sujet de nombreuses études spécifloestshors de question ici d’exposer toutes les
théories, mais de proposer un bref descudgdf principaux phénomeénes pouvant avoir des
conséquences directes sur le combustiblectieairl souhaitant des approfondissements pourra en
trouver dans quelques ouvrages de références, notamment (Bailly 1996c¢).

Une des difficultés de I'étude des combustibles résulte de l'interaction entre tous ces
phénomenes, évolutifs au cours du temps ti@asialentes comme celles qui sont dues a
I'épuisement, ou plus rapides lors de variatlenpuissance) et dans l'espace (effet de peau
notamment) des caractéristiques du matériau.

2.1 Production et évacuation de la chaleur

Avant de décrire ces phénomenes, il nous pacaissaire d’exposer la maniére dont est
produite et évacuée la chaleur au sein du cdoiduka fission d’'un atome d’uranium en deux
produits de fission (PF) s’accompagne d'urgeldgat d’énergie d’environ ROEV. La quasi-
totalité de cette énergie est récupérée sous formeyid @mnétique puis calorifiqgue. Les fragments
de fission fortement ionisés parcourent envirpm &vant d'étre arrétés. En fin de parcours, les
produits de fission possédent encore une fakgieémésiduelle provoquant des chocs élastiques et
déplacant les atomes de I'oxyd€0R5pairesle Frenkel sont créées a chaque fission d’'un atome
233J ; la majeure partie de celles-ci se recenibgtantanément mais il subsiste envi@d05
d’entre-elles, laissant une trace de la pointe de fission.

Bien que produit ponctuellement dans le combustible, & une échelle macroscopique le
dégagement calorifique peut étre considéré cgamaee uniformément en volume. Il est possible
de calculer le champ thermique dans le cablbustn imposant les conditions aux limites de
refroidissement par le caloporteur via la gaine représentation schématique de ce calcul est
fournie par la Figure 2.1. Vu la géométrimgnefert thermique est essentiellement radial.

NN
Pin = 200 Wcm
Ver51200°C)> > "

Zircaloy

430°G--F = == =] .o
400°G- 4 - == = | -]---

Cdoporteur
360°G--4 - - === R Ry ) N
30°G == == [ PR R I N R

Figure 2.1 - Champ thermique radial dans un crayon de combustible REP
pour une puissance linéique de 200 W/cm.
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2 - Conditions de fonctionnement en Réacteur

En partant du fluide caloporteur, il y atto’abord une différence de températures
d’environ 40°C entre la surfaceeme de la gaine et le caloporteur, associée au transfert par
convection naturelle et/ou forcée. Le champ de tatopé dans la gaine est quasi linéaire, et la
différence de température entre les surfaces interne et externe est fonction de l&puissaace

et de la géométrie du crayon :

T T T i Ln rE_G§

254, e © "1
ou e et lic sont les rayons extérieur et intérieur dgailae. Le transfert de chaleur entre la
céramique et la gaine s’effectue au travers dheédagaz (h étant le coefficient de convection),
tout du moins en début d'utilisation, tant queulenée la pastille et la gaine n'est pas comblé :
I::I‘in
28
ou T; et T, sont respectivement la température péripedu combustible et la température de

surface interne de la gaine. En utilisant les drgualé la chaleur, I'équation thermique pour le
combustible s’écrit en régime permanent (Chauvin 1996) :

h -I_IG TS

1d dar
0 T O
rdr dr© *1
ou P, est la puissance volumique. La conductivité thern@oe matériau varie avec la
température. Pour résoudre cette équation, l'intégrale de conductivité | est introduite :

TZ
| 30T dT

Lt

TC(ELI P
Il vient alors : [ 3 07 d1 o

Tsufa(e 4 S
ou R, est la puissance linéique. Connaissant aldesteetpérature de surface, il est possible d’en

déduire les profils thermiques radiaux illustrés lpgule 2.2. Ce calcubnire que la température
a cceur d’'une pastille REP ne dépasse308°C en fonctionnement nominB ( SOOV%m). La

température de surface de la pastille dépend lyeanoms de la puissance dégagée, et se situe
autour de 450°C.

2000

1800 +
420 W/cm
1600 4 =HE- 270 W/cm
— 186 W/cm
1400 +

Figure 2.2 - Profils de températures
e B . dans une pastille de combustible REP
en fonctionnement & différents niveau de puissance.
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Contribution & I'étude du fluage du dioxyde d’uranium en flexion.

2.2 Effets de la température

Les températures, et surtout les gradi@ssociés, vont impliquer de nombreux
changements géométriques, microstructuraux etgblggniques dans le combustible. La premiere
montée en température de la céramique impoddadasons thermiques différentielles internes et
également vis-a-vis de la gadias.déformations sont plus importantes dans le combustible que dans
la gaine. Le jeu a chaud est inférieur au jel. ibé mise en température du réacteur implique
également une augmentation de la pression idtemgrayon. Elle esttesée a chaud a environ
70bars, qui permettent de compenser pantiefie la pression d&50 bars imposée par le
caloporteur sur la gaine.

Le gradient thermique engendre des comsainternes dans l'oxyde, la périphérie des
pastilles se trouve mise en tension par le pleirchaud et plus dilaté. Des calculs simples
(approximation de contraintes planes) permettecalci@er les contraintes principales maximales
d’aprés Guerin 1996 :

v ED
21 X

Tc, température & coeur
Ts, température de surface
E, moduleélastique

D coefficient dedilatation
X coefficient de Poisson

T. T .

L'oxyde d'uranium possede, aux températuresestlidi sollicité, un comportement fragilee
fissuration apparait dés que les contraintes afiieign résistance a la rupture, et I'écart de

température critique s'exprime alors :
21 X
TC TS E D rup -

La contrainte a rupture en flexion est estpaéie CEA a environ 130 MPa (Bailly 1996a),
ce qui signifie que la pastillesesiceptible de se fissurer lorsfueT, dépasse 100°C, condition

largement atteinte dés le début de la premigmée en puissance du réacteur. Un exemple de
réseau de fissures est représenté sur la Figure 2.3.

Figure 2.3 - Macrographie d'une pastille REP fissurée par

le gradient thermique, aprés un cycle d’irradiation.

(CEA)

Des études menées par CEA et EDF montrent qu’il a peu d’évolution du nombre de
fissures avec le temps d'irradiation lorsquecteuwéaeste en régime de base. Pour caractériser cette
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2 - Conditions de fonctionnement en Réacteur

fissuration, il suffit donc de décrire au mieuxelaipre montée en puissance. Ainsi, des calculs ont
été réalisés pour déterminer le nombre le plusbpgatafissures lors de cette rampe (Diard 2001).
Ces simulations ont été réalisées sur des ss@@um@l le nombre de fragments est augmenté
jusqu’a I'obtention d’'une contrainte acceptable pardmique. Cette démarche est illustrée par la
Figure 2.4. Sur la partie (d) ld€figure, le calcul produisant des contraintes irréalistes car trop
élevées, une fissuration supplémentaire eséeimui a pour effet déduire cette valeur. Les
fissures sont majoritairement radiales et prodéise@tfragments. Ce calcul met aussi en évidence
une fracturation perpendiculaire a I'axe de ldlepaati cours du refroidissement (e), le calcul
montre la possibilité d’'une fracturation circentélle, apres déformation du combustible au
niveau des évidements. En interactions entréesdragments se déplacent les uns par rapport aux
autres. C’est le mécanisme dit de relocalisation. La pastille augmente donc de diamétre apparent.

(a) maillage initial,
(b) pastille intégre,
(c) une fissure axiale,
(d) deux fissures axiales a 90° et
une fissure perpendiculaire,
(e) aprés refroidissement.

(Diard 2001)

Figure 2.4 - Contraintes dans le dioxyde d’uranium au cours d’'une montée en puissance.

Sous l'effet des contraintes thermiquegyaktille tend vers une forme de diabolo
schématisée sur la Figure 2.5. La mise en dighehal é¥idemment de ladturation de la pastille.
Le phénomeéne devient de moins en moins meoxpagie le nombre de fissures augmente. Le jeu
diamétral entre le combustible et la gaine a aeud®0 um en début de vie, tend a diminuer
jusqu’a s’annuler au cours de l'irradiation. Damsemier temps, les mouvements des fragments
devance la fermeture du jeu, qui se poursuitisem @du fluage de la gaien Zircaloy sous la
pression du fluide caloporteur.
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Contribution & I'étude du fluage du dioxyde d’uranium en flexion.

Figure 2.5 - Déformation thermique
en diabolo de la pastille.

(Bailly 19964, Diard 2001)

Sous irradiation, la céramique gonfle g, lors de la fisson d'un a@ome 23U, deux
atomes supplémentaires, en moyenne, doivesdrerirdans le combustibll y a en fait une
diminution du parameétre de mailleais égaleant une augmentation du nombre de mailles. Au
final on voit une augmentation du volume deyd@xAinsi, dans les crayons REP, apres une
diminution de la longueur de la colofiesile due a la densification des pa$ti#liés augmente
linéairement avec le taux de combustion paleguit solide et conduit au comblement complet
du jeu pastille-gaine. Cette augmentation demegheut étre quantifiée a environ%,4our
10GWij/t. La fermeture est effeeti, pour les combustibles actuels, pour des taux de 15 a 20 GWiit,
soit deux cycles d’irradiation dandREEB. Lecrayon est alors ditcenditionnés. La géométrie
particuliere de la pastille joue alors un réleopiiat. Au niveau des fissures de la céramique, les
points anguleux induisent des contraintes élevdagyaime. A plus fort taux, c’est principalement
le gonflement de 'oxyde qui contrble les solbicisamécaniques lors de I'interaction pastille-gaine,
en particulier lors des rampes de puissance.

2.3 Effets de l'irradiation

En réacteur, le flux neutronique, en fournisda I'énergie aux matériaux, modifie leurs
propriétés de maniére significative. L'irradiangendre un grand nombre de défauts ponctuels,
bien plus que l'agitation thermique, qui va idkrele comportement de I'oxyde combustible. Le
bombardement est dii aux neutrgns et surtout aux des produits de fission. La nature et le
nombre de défauts créés dépendent a la fois dileBuparticules et de leur énergie. La structure
fluorine’ de UQ permet de bien supporter cet endommagement.

Y Voir par la suite

Vi Voir cristallographie de Ibxyde duraniumdans le chapiér suivant.
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2.3.1 Création de défauts

Le combustible nucléaire est soumis arefitiés sources de rayonnememtutrons,
particulesD produits de fission. Les dommages engendtéune influence sur les propriétés du
matériau, aussi bien mécaniques que thermudyesa. Le Tableau 2-1 résume par exemple les
déplacements atomiques engendrés danpdd@iverses particules. |l n'est pas simple d'étudier les
mécanismes d’endommagement par irradiation,paitiren raison de difficultés expérimentales et,
d’autre part, a cause de la large plage d’énedggsaeticules associées a lirradiation en réacteur.
Plusieurs modéles décrivent I'interaction des partivateta matiere. llsgmnent en considération
la nature des projectiles, leur énergie, le ttaesfestte énergie vers ldigu traversé et, bien sar,
les caractéristiques de la cible.

Energie Parcours . .
keV um Nombre de défauts formés
) o Léger 95 000 9 40 000
Produits de fission —
Lourd 67 000 7 60 000
ParticuleD 5000 12 200
Noyau de recul 95 0.025 1200
. - Xe 40 0.015 500
Implantations ioniques——————
| 72 000 7 57 000

Les neutrons ont un libre parcours moyen de IL’énergienaximaleédée par un neutron tidMeV
sur un atome U est de 20 keV, ce qui crée une cascade isolée de 250 défauts (Wiss 1997).

Tableau 2-1 - Défauts créés gpas diverses sources énergétiques.

Rappelons le scénario des phénomeénes resdonsréu recul des produits de fission. A
grande vitesse (juste apres la fission), les colhgiassiques prédominent en début de trajectoire,
conduisant a une excitation et une ionisation dessathmréseau cible. Ensuite, les produits de
fission perdent graduellement leur énergie cin@aquomllisions ou par interactions électroniques.
Leur charge diminue tout au long du trajetcppture d’électrons. A mesure que I'énergie de la
particule décroit, les collisions élastiqueslesurnoyaux cibles deviennent prépondérantes,
engendrant nombre de déplacements atomiques. |Arérte totale de leur énergie cinétique, les
produits de fission restent dans le réseau sous forme d’'impuretés.

Brinkman a suggéré l'idée de cascad#mlacements dés 1954 (Brinkman 1954). En
regardant la fin du parcours (faible énerggeiates incidents), ou les chocs élastiques sont
prépondérants, il y a réarrangements atomiques atidoraiéatoire d’agrégats de lacunes entourés
par des amas d'atomes interstitiels issus the cknla région perturbéee mécanisme est
schématisé sur la Figure 2.6. Il apparaizoame diluée, riche en lacunes et entourée par des
interstitiels plus nombreux.

Figure 2.6 - Pointe de déplacements
dans un matériau cristallin.

(Brinkman 1954)

- 27 -



Contribution & I'étude du fluage du dioxyde d’uranium en flexion.

En 1975, Fleischer décrit la formation deegr&n plusieurs étapes (Fleischer 1975). Un ion
lourd de grande énergie perd dans la cible tngepses électrons. Ce projectile fortement chargé
interagit ensuite avec tous les électrons des atommééedu créant sur sa trajectoire un cylindre
chargé positivement. Les cations formés subissenforte répulsion coulombienne créant une
explosion locale. Il y a donc formation d’'une zone riche en lacunes le long de la trajectoire, subsistant
malgré la relaxation du réseauupeét La formation de traces dans les isolants est facilitée par la
faible densité d’électrons libres pouvant contrebalkes forces de répulsion électrostatiques. Les
atomes déplacés possedent une énergie cinétgusielers dizaines d’électrons-volts, a comparer
aux énergies de déplacement des atomesdepddr O et dd0eV pour U dans U L'idée de
pointe thermique est évoquée par Desauer (D4R r L'énergie cédéa @lectrons de la cible
est convertie principalement en énergie thermi¢gehauffement peut canck facilement a la
fusion locale du matériau qui, suivi d’'une trempejiée, est a I'origine du désordre dans le réseau
cristallin. Plusieurs auteurs ont proposé des modeles de pointe thermique, notamment Toulemonde
et Szenes (Szenes 1983, Toulemonde 1993).

Les différents mécanismes décrits précéderdéfanssent la notion de pointe de fission,
tenant compte du large spectre d’émengg en jeu et des états de charge considérés sur les produits
de fission.

Nous allons a présent nous intéressercangéquences les plus marquantes de cette
irradiation sur le combustible. En fait 'augnientde la densité des défauts ponctuels a beaucoup
plus d’effets que l'irradiation elle-méme.

2.3.2 Diffusion

La diffusion est un phénomene principalensaivé par la température. Néanmois
I'irradiation modifie fortement les vitesses de @iffusinsi, les mécanismes de densification ou de
fluage peuvent intervenir en réacteur pour dggtatares beaucoup plus basses. Les mécanismes
de diffusion ne sont pas beaucoup affectésta tesmpérature, mais, en dessous@®°LC, un
mécanisme de diffusion athermique apparait. Gatstodi sous irradiation, fonction de la densité
de fission, s’opére grace aux défauts ponctuelpardésadiation. Sous irradiation, les pastilles
subissent une densification due a la disparitigpoaestés de plus petites tailles. Dans un premier
temps, l'interaction des pointes de fission aveetles gores dissout dans la matrice nombre de
lacunes. Ensuite, la diffusion sous irradiation pemastlacunes d’atteindre les joints de grains, les
plus gros pores ou la porosité ouverte. Damsagsns REP cette densification atteint 0,25% de la
hauteur de la colonne combustible pour des taux de combustion de 5 a 10 GWij/t.

2.3.3 Fluage

En pile les mécanismes diffusionnels peéw@tem accélérés. De plus, les dommages crées
par irradiation peuvent apporter un nouveau floagge sur la diffusion sous irradiation. Dans ce

mécanisme athermique, la vitesse de fluagdidtion est proportionnelle a la densité de figsion

Hv V[ Ainsi, sous flux, un matériau peut flder maniére significative a des températures
relativement bas¥edans le cadre du fluage d'irradiatiexposant de contrainte est proche de
'unité. Comme les mécanismes de type Newtdreshdonc considéré non dommagedigemis
évidemment les défauts créés par l'irradiation.

Vi La cinétique est lente a@is détectableonpte tenu des longs teem d'irradiation.
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2.3.4 Gonflement et produit de fissions

Au fur et a mesure de la combustion de laradissile, la concentration en produits de
fission dans I'oxyde augmente et influence en ketoomportement de la céramique. Les produits
de fission a I'état gazeux engendrés dans les smytoessentiellement dge rares, sous diverses
formes isotopiques, comme le xém9a31i34Xe pa exemple, ou encore le krypton 83858, et

I’hélium résultant surtout de la décroiss@eecomposants tefPu ouz4Am.

En REP, le rendement global de fissmur ces différents gaz est de [l'ordre
0,31at/fission, et il évolue en cours d’irradiatlarfait de 'augmentation du nombre de fissions de
Pu. Les gaz ainsi formés représentent des quiamptéantes. Dans un combustible REP irradié a
60GWilt, le volume est presque H&cn? (conditions normales de température et de pression) par
gramme d’oxyde. Il y a alors une augmentatiarpdession interne a chaud du crayon d’environ 20
bars; les gaz de fission y pargcippour moitié. La distance de recul des fragments de fission est de
'ordre de 8 um, les atomes produits prék deirface s’échappent directement de I'oxyde vers
I'extérieur, entrainant avec eux une particatdeses de la pointe de fission. Ce phénoméne
d’éjection est I'origine principale du relachement des gaz de fission a basse température.

Figure 2.7 - Canaux le long des grains, qui
autorisent un léger flux gazeux.

(Lemaignan 2000)

Ces gaz, non solubles dans la matrice, peunigear, grace a ldfdsion sous irradiation.
Dans les combustibles, des observations au-d2&ué/t montrent une ségrégation progressive
de gaz aux joints de grains puis, par coalescdaneatéon de véritables canaux aux joints triples,
qui autorisent un lent flux gazeux sortarté gastille, mis en évidence sur la Figure 2.7.

Passé un seuil de combustion d’enviroBWRt, il y a germination de bulles de gaz
intragranulaires d’une taille variant de 10 ariGuivant la températuf@es bulles croissent avec
les taux de combustion. Toutefois, lorsqu’unerfissi produit prés d’'une bulle, une partie des gaz
peut étre remise en solution sous l'effet Hesscélastiques avec les produits de fissioa
quantité importante de gaz est maintenue en suisatdeas I'oxyde. Dales pastilles REP a taux
de combustion élevés, il apparait une zone cenfealmicrostructure particuliere illustrée par la
Figure 2.8. Les observations montrent une phig feoncentration en xénon dans ces zones.
L’apparition de zones a relachement accéléré $iémidain seuil de température (v@@01C a
faibles taux), qui décroit avec le taux de combustion.
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(CEA)
Figure 2.8 - Pastilles irradiées cing cycles (65 GWij/t).

Il n'est pas facile de suivre expérimentaldmésuiix de relachement des gaz de fission. Il
faut tenir compte de la partie relachée dansllesesod’expansion du crayon et de la partie occluse
dans le combustible. Des mesures par sublimationisoen évidence que le taux de relachement
croit rapidement avec la température au-del®@@° Q@ (Guerin 1996). En dessous de ce seuil,
I'influence de la température est moins éeidée taux de combustion est également un bon
indicateur. En fonctionnement normal, lestifvas relachées restent faibles (<1%) jusqu’a
40 GWij/t. Comme lillustre la Figure 2.9, uektenaccélération du processstsmise en évidence au
bout du quatrieme cycle.

3

5 cycles’

Figure 2.9 - Relachement des gaz de fissions dans des
crayons REP irradiés a Graveline.

Fraction relachée (%)

3 cycles

(Guedeney 1991)

2 cycles

0 10 20 30 40 50 60

Taux de combustion (GWij/t)

La concentration croissante en produits derfiggui seront désignés par la suite PF) dans
le combustible modifie ses propriétés toutoag be son séjour en réacteur. Cette évolution
temporelle est combinée avec une répartitionlspgattarogene dans la céramique. L'état physique
et chimique des PF est fonction notamment du paltexiigene de I'oxyde, qui varie peu avec le
taux d’irradiation. La masse totale des produiitss@n, qui atteint prés dg6% de la masse d’'un
combustible REP irradié a @9Vj/t, doit étre prise en compte dans la modélisation des propriétés
de I'oxyde.

En ne tenant pas compte des gaz de fission évoqués précédemment, les autres PF forment
des phases solides dans le combustible assez conilpagt aussi bien de précipités métalliques,
de précipités oxydes ou de composés oxydéssdists la matrice. Dans les REP, des inclusions
métalliques de faible taille (10 a kY souent associés a des bulles de gaz, se forment
préférentiellement dans les zones les plus cliapdes de métaux teise Mo, Tc, Ru, Rh, Pd,

Te, Sn. La taille des précipités dépme la température et donc de la position dans la pastille. En
périphérie, ceux-ci prennent la forme de particlaeshes, visibles sur la Figure 2.10, qui peuvent
atteindre plusieurs microns.
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Les PF sous forme d’oxydes se mettent enosotians le combustible. Il est difficile de
prévoir les diagrammes de ces différentes phasesdépendent, entre autres, de la température,
de la teneur en PF, de la concentratioRwendu rapport O/M,... Cependant, pour les faibles
températures des REP, les Plpnéeipitent pas instantanémeodmme les microbulles de gaz de
fission, ils peuvent étre remis en solution paragments de fission. Dans les combustibles REP,
les PF oxydés se trouvent en forte sursaturation.

2.3.5 Rim effect

En réacteur, sous I'effet du bombardement, l'isét&apgeut se transmuter, par capture
neutronique, eBBPuU". Cette réaction n’est pas négligeable puisque la teneur en Pu peut atteindre
3% au bout de 3BWj/t dans un combustible REcontenant initialement uniquement de I'oxyde
d’'uranium. La fission du plutonium contribusrsak la production d’énergie, devenant méme
prépondérante aux forts taux de combustion. Q@eance additionnelle compense I'épuisement
enz3y.

La section efficace d'absorption neutroniqué®eprésente certaines résonandes
neutrons correspondant a ces €énergies ont esedonte probabilité d’étre absorbés des leur
pénétration dans le combustible. La concemtrath Pu est donc plus forte a la périphérie des
pastilles, et il y a un accroissement local impaitataux de combustion. Ainsi, une zone
périphérique apparait, avec une trés gramueerdration en PF hors équilibre, et un fort
endommagement di a la densité de fission élevVamlé sempérature de cette région, inférieure a
700°C, ne permet pas la restauration de cessdeifbom observe une transformation complete de la
microstructure de la zone. La taille de gdawient submicronique et la porosité augmeuntelela
de 60 GWijft, celle-ci peut atteindre 12%. Cesgelnaents influencent fortement les propriétés du
combustible, comme l'illustre la Figure 2.10.

Diverses analyses ont montré que la majattie des gaz de fission est toujours présente
dans la région. Cet effet de peau a peu d’icdlisem I'accélération du relachement de gaz aux forts
taux de combustion. Par contre cette microstryzautieuliére, sur une épaisseur d’environ 200 pum,
va jouer un role bénéfique lors des phénom#irgeractions pastille-gaine. Elle est a priori
beaucoup plus facilement déformable que leustilblle massif et ira donc dans le sens d’'une
réduction des contraintes dans la gaine.

Vil D'abods erf*Np puis erf*®Pu avec éission Eet J
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(Baron 2002)

Figure 2.10 - « Rim effect » : évoatimicsodtructure et des propriétés locales
d’'une pastille REP irradiée a 67 GWij/t
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2.4 Fonctionnement d’'un réacteur REP

Les paragraphes qui suivent vont étre $mccae résumer tous les phénomenes décrits
précédemment et rencontrés par le combustible durant son séjour en réacteur.

Le gradient thermique va fissurer la paskike la premiére montée en puissance du
réacteur. Les pastilles se déforment erbdldia La température modifie également la
microstructure du combustible. Lors du premier dgctaicrostructure de la pastille évolue peu.
L’irradiation a comme principales conséquenagsniiement macroscopique de la céramique, une
activation des phénomeénes liés a la diffusion, etitiappdiun fluage d’irradiation proprement dit.

I commence a se forme un effet de peau, « rim effect », avec une microstructure assez particuliere.

Le combustible gonfle sous irradiation. Paraélke la gaine flue veaspastille, en raison
du différentiel de pression entre le caloportelim&rieur du crayon. Le contact pastille-gaine
s'établit en début de deuxiéme cycle. La gaioenésinte alors en traction et peut présenter des
risques de rupture par localisation des déformati peut étre assistée par des phénomeénes de
corrosion sous contraintes. Apres rattrapage diajgajne est sollicitée par le gonflement de
I'oxyde sous l'effet de l'irradiation. Ce gonflesmnéspond a des vitesses de déformation faibles,
et le fluage d'irradiation du combustible et le flleategaine sont emgéal suffisants pour relaxer
les contraintes associées, avant qu'elles atteigméwtau critique provoquant 'endommagement
de la gaine. De plus des évidements sont prévds larfabrication desspidles, a leurs extrémités,
espace dans lequel le combustible peut s’écdes¢rsurtout lors des rampes de puissance que les
mécanismes de fluage, en particukemilques, jouent un rdle significatif.

Au cours des premiers cycles, le relachelegmF est faible (< 0,2% des gaz formés) et
essentiellement athermique. Lasgion initiale interne du crayon varie dong pde dépend
surtout du changement de volume libre dans le crayon. Les gaz relachés constituent moins de 1 %
des gaz du crayon apres 2 cycles.

Sous l'effet de I'irradiation, le combustibié pen homogénéité a padu troisieme cycle.
Dans la périphérie, le taux de combustion ptteindre des valeurs locales tres élevaes
microstructure est fortement perturbée. drgie interne conduit & une restructuration du
combustible, c’est la formation dunx». Dansla zone centrale plus chaude, les gaz de fission
migrent et se concentrent aux joints de gfa@ssgaz accumulés commencent lentement a coalescer
et a former un réseau de canaux permettandifiusion gazeuse vers les surfaces libres des
pastilles. Cela se traduit par une faible augmemtatia pression interne du craylanfraction de
gaz relachée est de I'ordre de 0,5 %.

Au quatriéme cycle, tous les phénomeénes teatrgau et s’accélérent en raison du fort
taux de combustion. Au centre, le combustideid a perdu une partie des gaz de fission. En
périphérie la concentration en Pu est grande. @rvehs contact entre la pastille et la gaine, avec
une interaction mécanique et physico-chimigde. fbe diamétre des crayons augmente par
gonflement de I'oxyde, mais latbar des plis reste a peu prés constante depuis le deuxieme cycle.
La corrosion de la gaine est importante, la coudireal®e interne peut atteindre localement 30 um
d'épaisseur.
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Finalement, ces évolutions peuvent étremstluement décrites par la Figure 2.11,
résumant la vie du combustible en réacteur.

(a)Combustible neuf

- 30 bars a froid dans le crayon
155 bars externes a chaud

( b)) Montée en puissance

- Dilatation différentielle
- Fracturation

2 Diminution du jeu

(c)Eret2cycles

Fluage de la gaine vers la céramique
Densification puis gonflement de I'oxyde
- Effet "diabolo"
a8 Fermeture du jeu, apparition des plis primaires
a Equilibre entre le gonflement Becéramiqueet le
fluage de la gaingom "™ | Hice H

a8 Conditionnement de la gaine a ce niveau de contrainte
(d)&Fcycle

- Corrosion de la gaine

- Apparition du « rim »

Gonflement de I'oxyde « impose » les déformations.

Figure 2.11 - Evolution du combustible en réacteur de type REP.

-34 -



2 - Conditions de fonctionnement en Réacteur

-35-



Contribution & I'étude du fluage du dioxyde d’uranium en flexion.

-36 -



3 - Revue bibliographique du comportement mécanique de UO>

« Moins on est intelligent, plus on a de chance d'étre romancier. Sinon, on écrit de
Georges Simenon

3 Revue bibliographigue du
comportement mecanigue de UQO,
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3 REVUE BIBLIOGRAPHIQUE DU COMPORTEMENT MECANIQUE DE U®

3.1 FABRICATION DU COMBUSTIBLE.
3.1.1 Cycle du combustible
3.1.2 Fabrication des pastilles
3.1.2.1 La poudre
3.1.2.2 La pastille
3.2 PROPRIETES PHYSIQUES DE WO
3.2.1 Structure cristallographique
3.2.2 Ecart a la steechiométrie
3.2.3 Dislocations dans la structure fluorine
3.2.4 Diffusion dans UO
3.3 COMPORTEMENT MECANIQUE
3.3.1 Plasticité - Rupture
3.3.1.1 Carte de rupture
3.3.1.2 Transition d’'un comportement fragile vers un viscoplastique.
3.3.1.3 Essais d’écrouissage : mise en évidence d’'un pic de compression
3.3.2 Fluage
3.3.2.1 Carte de fluage
3.3.2.2 Effets des parameétres macroscopiques
3.3.2.3 Influence de la microstructure
3.3.2.4 Mécanismes de déformation
3.3.2.5 Description a l'aide d’'une loi de fluage stationnaire

3.4  CONCLUSION

3.1 Fabrication du combustible.

3.1.1 Cycle du combustible

Le procédé de fabrication du combustiéde orienté par les caractéristiques finales
souhaitées pour la pastille (bonne stabilité therndégagement minimal des gaz de fission, bon
comportement face a l'irradiation), tout en @ampatible avec I'ensemble du cycle combustible.
Chacune des étapes du cycle, schématisé parda3Higeonstitue une industrie particuliere, qui
passe de I'exploitation minierdaaconversion chimique de l'uranium, puis la fabrication des
combustibles en aval et, finalemengtiaitement et le recyclage des matieres usées.

L’'uranium est, a I'état pur, un meétal gris trés dense. Naturellement, il se trouve sous forme
de difféerents minerais. Une fois le minerai gxilraubit une étape de concentration par voie
chimique. Le produit obtenu est une poudre jafingppielée « yellow cake ». L'isotope figklle
n'y étant présent qu'avec une teneur de O,7fautilenrichir I'uranium naturel jusqu’'a une
concentration d’environ 3 a 5%. Le yellow emtetout d'abord transformé en hexafluorure
d’uranium, qui a la propriété de pouvoir passer de I'état solide a gazeux a basse température (65°C)
Les différents procédés d’enrichissement s’appuie la faible différence de masse entre les
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isotopes. L’enrichissement par diffusion gazeuke @cipale solution utilisée actuellement. La
diffusion des molécules de gaz a travers une paos@a@st d’autant plus rapide que sa masse est
faible. Le gaz UFest donc filtré » au travers d’'une memi@adont les porosités sont de I'ordre du
centiéme de micron, grace a une différence deprdsgiart et d’autre de la paroi. Les molécules
contenant 'aton®U se déplacent plus vite, le gaz recueiloes Iégerement plus riche. Plusieurs
étages d’enrichissement ( + 0,2% ) en série permettent d'atteindre la teneur souhaitée.

Figure 3.1 - Schéma du cycle du combustible nucléaire.

(COGEMA 1999)

3.1.2 Fabrication des pastilles

Le combustible oxyde se présente dans sdmisaius forme de pastilles cylindriques. Le
procédé retenu en France pour I'élaboration busdible est décrit par la Figure 3.2 (COGEMA
1994).

3.1.2.1 La poudre UO,

Apres défluoration, la poudre est obtenuecgaversion par voie seche n'invoquant que
des réactions gaz-gaz ou gaz-solide, prévamaeftlteent liquide contaminé (Moneyron 1990) :

UF, 2H,0 « W% Q0. yO,Fy 4HF
UO,F, H, s %% (0% oyo, 2HF

Ces opérations sont réalisées sur undlatistaunique, composée en téte d’'un réacteur
d’hydrolyse, puis un four rotatif de pyrohydeofgductrice (Marsh 1996). Le produit des réactions,
l'acide fluorhydrique, trés pur, est récupénéaletisé. La stabilit¢ de fonctionnement d'un tel
réacteur, due au petit nombre de parametrestadmsratempérature, pression, débit), la rend
facilement exploitable industriellemawec un risque de criticité trés faible.

3.1.2.2 La pastille UO,

La fabrication proprement dite des pastillesliézsite par le procédé dit "Double Cycle
Normal" (DCN). La densité finale est ajustéd'gmitition d'un produit pogéne. La poudre brute
présentant une coulabilité insuffisante, elle suleit é&tape de granulation consistant en un
compactage sous faible pression (90 MPa)cobesrimés obtenus sont alors concassés puis
introduits dans un mélangeur dans une opérat@dedsphéroidisation aboutissant a la formation
de granules lubrifiés dont le pressage sOWdRB&® permet la fabrication des pastilles crues.
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(COGEMA 1994)
Figure 3.2 - Procédé de fabricatidiesldsoggde d'uranium pour REP.
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Les pastilles sont frittées sous hydrogeneudafosir continu, pendant environ 4 heures
al740°C. Les cylindres obtenus ont alors uneifomsrerte inférieure a 0,1%, ce qui évite le
piégeage d’humidité et réduit le dégagemengade de fission. Land@éé a ce stade est de
10,46 g.criy soit 95,5% de la densité théorique. Labdistmn de la porosité est bimodalae part
de faible taille est constituée de défauts dgdrittautre est créée par les agents porogenes. Aucune
phase intergranulaire n’a été observée danfdemntti combustibles stkamds (Perez 1993). Les
pastilles sont finalement rectifiées, avanpilement dans le crayon (opération dite de
«crayonnage) (Bailly 1996b, Baron 1999b). Lateéwents sur chaque face supérieure et inférieure
des pastilles correspondent aux traces laissées atons lors de I'opération de compaction des
crus.

Un autre procédé, dit Double Cycle Inversésiste a exercer une premiére pression de
compactage supérieure a celle de pressafjeL&i poudre, compactée sous contrainte élevée
(> 600MPa), permet d’obtenir des granuléstedds de masse volumique élevéa.(@1d. Le
pressage sous faible contrainte (200 MPa) dannrudale masse volumitggerement inférieure.

La microstructure finale est assez grossieredetlganémoire des granulés. Pour une densité de
95% de la densité théorique, elle présente I'émdent d'une forte porosité ouverte (3,5%), mais
obtenue sans utilisation d'agent porogene.

Ce type de crayon conduit, lors de sdlisaiion, a une interaction entre la pastille
céramique et la gaine métallique. Pour préoeter rupture de cette premiére barriere de sdreté
(gaine), il faut prendre quelques précautionsnimetat lors des rampes de puissance), ou encore
limiter les taux de combustion. Dans I'optiqudiméuer les contraintes dans le Zircaloy, il est
nécessaire de s’intéresser aux aptitudes visgopsadti combustible. Dans ce chapitre, nous allons
donc décrire les propriétés mécaniquesostyde d’uranium, notamment en fluage.

3.2 Propriétés physiques de UO 2

3.2.1 Structure cristallographique

Le dioxyde d’uranium appartient au groupe d’e&pa@m, il cristallise dans une structure
cubique de type fluorine GaBa maille élémentaire, présentée sur la Figues8®nstituée de
deux sous-réseauxin résealCubique Face Centrée d’'ion% Bt un réseau Cubique Simple
d’ions G- Le parametre de maille est égal a 0,547 nm.

Figure 3.3 - Maille élémentairealet/@s deux sous-réseaukt dlidhs U

* Sur ces figures, les densions des atoessont fixées arbitraireent pour plus de lisibilité lesrayonsatoriques réellesant 097 A pourU** et
14 A pourQ?.
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