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Préface

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

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

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

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

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

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

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

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

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

Plusieurs signes donnent donc a penser que la « renaissance » de I'énergie nucléaire pour-

rait étre proche, notamment si le prix du baril de pétrole brut se négocie durablement a

70 dollars US ou plus. Néanmoins, I'avenir du nucléaire dans notre pays, comme dans

d’'autres, dépendra beaucoup de la capacité de celui-ci a traiter correctement les deux pré-

occupations suivantes :

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

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

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

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

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

Bernard Bicot
Haut-Commissaire a I'énergie atomique
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Avant-propos

Les enjeux des systémes
nucléaires du futur

La production d’énergie nucléaire est une technologie récente.
Le premier réacteur démontrant la faisabilité d’une réaction en
chaine entretenue et contr6lée diverge a Chicago, en 1942;
en 1957, un premier réacteur nucléaire produit de I'électricité.
Depuis, en cinquante ans, des progres technologiques impor-
tants ont été réalisés.

Trois générations de réacteurs ont été successivement mises
au point, et la quatriéme est en cours de développement, ce
qui démontre une progression constante et illustre le dyna-
misme technique et industriel de I'énergie nucléaire. C’est
aussi une technologie a maturité avec pres de 450 réacteurs
fournissant 17% de I'électricité dans le monde, sans émettre
de gaz a effet de serre.

Il faut également souligner que les progres et les innovations
technologiques réalisés ou en cours s’appuient toujours sur
les mémes principes physiques fondamentaux de la fission
nucléaire, dont la faisabilité a été démontrée il y a une soixan-
taine d’années : les noyaux lourds fissionnés par les neutrons
dégagent sur place de la chaleur, au sein d’'un matériau qui
confine la radioactivité* : le combustible. On extrait cette cha-
leur, tout en refroidissant le combustible, en faisant circuler un
fluide : le caloporteur* (qui est de I'eau dans les réacteurs
actuels, en France). La chaleur récupérée permet de faire tour-
ner une turbine et un alternateur, qui produit de I'électricité.

Les avancées de la 4° génération

Quelles sont donc les avancées attendues des systémes de
4° génération ?

Utiliser au mieux les ressources naturelles
et minimiser les déchets

Ces avanceées portent d’abord sur les enjeux d’'une produc-
tion durable d’énergie, d’'une part en utilisant beaucoup mieux
le combustible, et, d’autre part, en réduisant considérablement
les volumes et la radiotoxicité potentielle* des déchets radio-
actifs. Pour le combustible, c’est de pouvoir consommer 50 a
70% de I'uranium naturel, la ou les réacteurs a eau actuels
n’en utilisent que 1%, et assurer ainsi une utilisation pérenne
de I'énergie nucléaire, compatible avec les ressources en ura-
nium disponibles sur terre.

Les réacteurs nucléaires
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Pour les déchets radioactifs, I'enjeu est de réduire a quelques
centaines d’années le temps au bout duquel leur radiotoxicité
redevient comparable a celle du minerai d’uranium qui fourni-
rait la méme quantité d’électricité dans un systeme sans retrai-
tement.

Pour réaliser ces avancées, il faut, d’'une part, recycler I'en-
semble des matiéres valorisables (les noyaux lourds* fissiles
de la famille des actinides*, uranium et transuraniens* — plu-
tonium*, américium, curium, neptunium), afin de les fission-
ner en produisant de I'énergie, et ne destiner aux déchets que
les résidus ultimes de la production d’énergie nucléaire — les
produits de fission* —, dont la radiotoxicité décroit beaucoup
plus rapidement. Un point important est aussi I'aptitude des
systémes de 4° génération a pouvoir, de surcroit, recycler et
consommer les actinides (Pu, Np, Am, Cm) produits par les
réacteurs a eau de 2° et 3° générations.

Il faut, d’autre part, augmenter I'énergie des neutrons dans le
réacteur, afin de consommer I'ensemble des noyaux lourds
recyclés.

Le réacteur nucléaire n’est qu’un des éléments du dispositif &
mettre en place pour atteindre ces buts. Il doit étre associé a
des usines du cycle du combustible capables de produire le
combustible nécessaire et de le traiter aprés son passage en
réacteur. C’est pourquoi I'on ne parle pas seulement de réac-
teurs, mais plutoét de systémes (réacteur/combustible/cycle
du combustible) de 4¢ génération.

La résistance a la prolifération*

Il faut souligner que ce cycle du combustible, recyclant globa-
lement 'ensemble des actinides, est tres résistant au risque de
prolifération, car toutes les matiéres fissiles* sont traitées
ensemble et recyclées pour étre consommées a mesure
qu’elles sont produites, et ne se retrouvent pas dans les
déchets ultimes.

Une sireté d’excellence

La 4¢ génération vise, bien entendu, comme la précédente, un
excellent niveau de sireté et de fiabilité en exploitation, avec,
pour certains modeles, des caractéristiques de robustesse en
fonctionnement pouvant les rendre plus simples a exploiter,
notamment pour des pays qui ne disposent pas d'infrastruc-
tures ou de capacités d’exploitation comparables aux notres.
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Fig. 1. Usine de dessalement de I'eau de mer.

L'économie

L’économie est un élément clé, tant pour les pays développés
ou la compétition entre les formes d’énergie est forte, que pour
les pays en développement qui ont besoin d’un approvision-
nement énergétique stable et économique. Les générations
actuelles de réacteurs disposent de solides atouts dans ce
domaine et la génération future devrait les renforcer, notam-
ment en réduisant les colits d’investissement et les durées de
construction. Certains modeles de réacteurs de 4¢ génération
sont modulaires et permettront des constructions standardi-
sées et une meilleure progressivité des investissements.

Répondre a des besoins plus larges
(hydrogéne, dessalement)

Les systemes de 4° génération produiront, comme aujourd’hui
de 'électricité et le besoin croit fortement, sachant qu’a ce jour
un tiers de la population mondiale n’a pas acces a I'électricité.
IIs offriront également la possibilité de produire trés économi-
quement de I'eau potable, par dessalement de I'eau de mer,
en utilisant la chaleur résiduelle des systemes fonctionnant a
tres haute température (fig. 1). Lenjeu est lui aussi important,
puisque aujourd’hui 1 milliard d’habitants de la planéte n'ont
pas acces a I'eau potable dans des conditions satisfaisantes.

Fig. 2. Principe de véhicule fonctionnant a I'hydrogéne. Lhydrogéne
peut alimenter un moteur a combustion interne ou une pile a com-
bustible.
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Ills ont aussi pour objectif de produire, sans émission de CO,,
contrairement aux technologies actuelles, de 'hydrogeéne, ce
vecteur énergétique envisagé pour le futur, en complément ou
en substitut des hydrocarbures dont les ressources apparais-
sent désormais limitées (fig. 2).

Les sauts technologiques de la 4° génération

Quelles sont les technologies a développer pour porter a
maturité la 4° génération ?

Le forum international « Generation IV », dont les Etats-Unis

ont pris l'initiative en 2000 et qui rassemble onze partenaires :

Afrique du Sud, Argentine, Brésil, Canada, Corée-du-Sud,

Euratom, Etats-Unis, France, Japon, Royaume-Uni et Suisse,

est un des principaux cadres internationaux pour le dévelop-

pement des systémes nucléaires du futur. Ce forum a sélec-

tionné les systémes suivants, considérés comme les plus pro-

metteurs (fig. 3) ou le caloporteur est, selon les concepts :

* Un gaz : de 'hélium a haute température ;

e un métal liquide, sodium ou plomb ;

* de I'eau (mais a tres faible densité et dans I'état « supercri-
tique », a plus de 22,0 MPa et 500 °C) ;

* des sels fondus (ou le combustible et le caloporteur forment
un fluide unique, afin de pouvoir retraiter en continu les
matieres nucléaires).

Les systémes a gaz a trés haute température :
une technologie prometteuse

Le concept de réacteur a gaz a haute température présente
des attraits importants pour réaliser 'ensemble des avancées
décrites plus haut. Il bénéficie du développement, dans les
années 1970-1980, des réacteurs dits « & haute tempéra-
ture » (RHT), aux Etats-Unis et en Europe (en France, en
coopération avec General Atomics; en Allemagne, au
Royaume-Uni). Cing réacteurs de ce type ont été construits et
ont accumulé une soixantaine d’année x réacteurs de retour
d’expérience. Les réacteurs a gaz de 4° génération tirent parti
des progres technologiques et industriels réalisés depuis,
notamment le développement de turbines a gaz fonctionnant
a température élevée et les matériaux résistants a haute tem-
pérature. Les Etats-Unis, le Japon et la France (le CEA,
AREVA et EDF) sont engagés activement dans leur dévelop-
pement.

Quels sont les sauts technologiques pour les réacteurs a gaz
de 4° génération et leurs applications ?

1. Atteindre de plus hautes températures (~1 000 °C)

Une température de caloporteur de I'ordre de 1000 °C per-
mettrait d’'améliorer le rendement de production d’électricité
jusqu’a 50%, c’est-a-dire que pour produire 1 gigawatt élec-
trique, on ne rejetterait que 1 gigawatt de chaleur, au lieu de
2 gigawatts avec les réacteurs a eau actuels. Laugmentation
de la température du caloporteur permettrait également de
produire de I'hydrogéne avec de bons rendements. Pour cela,

Avant-propos
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Fig. 3. Les six systemes retenus par le forum international

« Generation IV ». a) : SFR (réacteur rapide refroidi au sodium) ;

b) : LFR (réacteur rapide refroidi au plomb) ; ¢) : SCWR (réacteur
a eau supercritique) ; d) : VHTR (réacteur a trés haute température,
a caloporteur gaz) ; e) : GFR (réacteur rapide refroidi au gaz) ;

f) : MSR (réacteur a sels fondus). Deux des six systémes retenus
utilisent le gaz comme caloporteur.

il faut développer et qualifier les matériaux et les composants
(combustible, cuve, échangeurs...) et, globalement, la tech-
nologie des systemes et des circuits d’hélium a haute tempé-
rature. Cela nécessite notamment de réaliser des boucles
d’essais et de qualification technologique, et, pour les maté-
riaux du coeur, des qualifications en réacteur d’irradiation. Les
Japonais ont construit un petit réacteur de ce type, HTTR, qui
a atteint, en avril 2004, la température de 950 °C.

2. Développer les procédés de production d’hydrogéne

Des procédés thermochimiques permettent de décomposer
les molécules d’eau pour produire de I'nydrogene (et de I'oxy-
géne), a des températures voisines de 900 °C. lIs font I'objet
d’une recherche active et coopérative, notamment au Japon,
aux Etats-Unis et en France. Une toute premiére boucle d’es-
sai de petite taille a été réalisée au Japon et a permis de pro-
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duire quelque 30 I/h d’hydrogéne. Aujourd’hui, les équipes ont
établi la faisabilité d’un rendement de 35%. Lobjectif est désor-
mais d’atteindre 50 & 55%.

Une autre voie est I'électrolyse de la vapeur d’eau a haute
température, qui nécessite elle aussi un apport important de
chaleur a tres haute température, afin d’obtenir des rende-
ments suffisants.

Tout cela nécessite des développements de procédés, de
matériaux et de composants, et des qualifications en boucles
d’essai de taille significative (a I'’échelle du mégawatt et de la
centaine de m*h d’hydrogéne produit).

La conception du systeme de production s’appuie sur le
découplage physique entre le réacteur et I'unité de production
d’hydrogéne. Les Etats-Unis prévoient la réalisation, vers
2015-2020, d’un réacteur prototype de 600 MWth, produisant
a la fois de I'électricité et de I'hydrogéne.

3. Développer le combustible et son cycle

Les systémes a caloporteur gaz ont de nombreux avantages,
entre autres grace aux bonnes propriétés de I'hélium, qui est
neutre du point de vue chimique et transparent pour les neu-
trons. Les réacteurs a caloporteur gaz réalisés jusqu’ici étaient
des réacteurs a neutrons thermiques®*. Pour utiliser au mieux
les ressources en uranium et pour pouvoir consommer I'en-
semble des actinides recyclés, il faut se situer dans un domaine
d’énergie suffisamment élevé avec des neutrons rapides*.

Pour cela, il faut développer un combustible environ trois fois
plus dense en actinides que le combustible mis au point pour
les RHT.

Il faut aussi faire fonctionner le réacteur et son combustible &
des niveaux de puissance élevés, et mettre et qualifier en
boucle d’essai les systemes de sauvegarde permettant d’as-
surer le refroidissement du réacteur, l'intégrité du combustible
et le confinement de la radioactivité en toute situation, notam-
ment en cas de perte de la pression et de la circulation d’hé-
lium qui assure le refroidissement normal en fonctionnement.
Enfin, il faut développer les procédés de retraitement et refa-
brication de ces nouveaux combustibles qui possédent des
propriétés intéressantes (tenue aux tres hautes températures,
bonne conduction de la chaleur, bon confinement des élé-
ments radioactifs), mais pour lesquels les procédés de traite-
ment et recyclage n’existent pas encore. Des procédés de trai-
tement et recyclage prometteurs ont été identifiés et ont pu
faire 'objet d’essais préliminaires encourageants :

* Destruction des couches de gainage en céramique, afin
d’avoir accés au combustible pour le retraiter ;

* extraction-récupération de 'ensemble des actinides, afin de
les recycler, et ne destiner aux déchets ultimes que les pro-
duits de fission, conditionnés pour assurer un confinement
durable. Les molécules et procédés de cette extraction béné-
ficient notamment des résultats issus des développements
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menés dans le cadre de la loi du 30 décembre 1991 sur les
déchets nucléaires ;

e refabrication d’un nouveau combustible contenant les acti-
nides a recycler.

Pour finaliser lensemble, il faudra des essais et des mises au
point de fabrication en cellules blindées, des tests de compor-
tement en réacteur d’irradiation, des essais de retraitement de
ces combustibles en laboratoires chauds, comme le labora-
toire ATALANTE du CEA, a Marcoule.

Les réacteurs rapides refroidis au sodium :
s’appuyer sur les acquis pour perfectionner
la technologie

S’ils sont plus limités en température que les RHT (ce qui rend
moins accessible la production d’hydrogéne), les réacteurs a
métaux liquides sont aussi bien adaptés aux conditions des
neutrons rapides (fig. 4).

La France a beaucoup contribué au développement de la

technologie des réacteurs refroidis au sodium et entend s’ap-

puyer sur les acquis importants pour les développements a

venir dans le cadre de la coopération internationale, notam-

ment avec le Japon, qui a pris le leadership de ce concept

dans le forum « Generation IV ». Les principaux sauts tech-

nologiques a franchir portent sur :

* Camélioration de I'inspection en service ;

e 'économie ;

*le remplacement de I'eau des échangeurs de chaleur
sodium-eau par un gaz ne réagissant pas avec le sodium en
cas de fuite.

Fig. 4. Hall du réacteur de la centrale Phénix. Implantée sur le bord
du Rhéne, faisant partie intégrante du site nucléaire de Marcoule
(Gard), Phénix est une centrale prototype de la filiere des réacteurs
a neutrons rapides a sodium RNR-Na. Le programme expérimental
porte principalement sur la transmutation* des actinides, mais
I'expérience acquise bénéficie également aux recherches sur les
systemes nucléaires du futur.

Ce:j Avant-propos



Veille active sur les autres concepts

Les autres concepts font 'objet d’'une veille technologique, afin
de ne pas disperser les efforts et de profiter pleinement des
diverses collaborations.

Le Forum « Generation IV » a sélectionné, en 2002, un
concept de réacteur refroidi aux alliages de plomb, dans la
perspective, a 'époque, d’une coopération avec la Russie, qui
est le seul pays a avoir développé, dans le cadre de la propul-
sion de ses sous-marins nucléaires, cette technologie a un
stade suffisant et a disposer des éléments permettant d’envi-
sager son application a des réacteurs commerciaux de la
4°génération. A ce jour, I'entrée de la Russie dans
« Generation 1V » a été différée.

Les sauts technologiques du concept de réacteur a eau super-
critique, dont le Canada est porteur, concernent notamment
la maftrise des conditions d’échanges thermiques et des
risques d'instabilité des écoulements, la corrosion, la slreté
(dont la maitrise du refroidissement et de la sous-criticité du
cceur en conditions accidentelles), et 'obtention d’un coeur a
neutrons rapides pour permettre le recyclage et la fission de
tous les actinides.

Enfin, le concept de réacteurs a sels fondus apparait a un hori-
zon plus lointain et semble avoir, aujourd’hui, moins de parti-
sans. Il est prévu néanmoins de mener des études de base,
notamment sur les procédés de retraitement en continu des
sels chargés en combustible, la maitrise de la corrosion et la
sUreté.

La recherche sur la fusion thermonucléaire

La production d’énergie par fusion thermonucléaire est une
autre voie possible pour le futur. Les recherches dans ce
domaine, largement internationalisées avec, notamment, le
projet de réacteur expérimental ITER, visent a fournir une
démonstration de faisabilité scientifique et technique vers
2020. La mise au point d’'une démonstration du fonctionne-
ment de cette technologie a une échelle significative, c’est-a-
dire un premier réacteur produisant de I'électricité, pourrait se
situer alors en paralléle au déploiement des systemes a fis-
sion décrit ici. Au dela, son utilisation industrielle pourrait inter-
venir en complément des autres sources d’énergie disponibles
a cette époque.

Perspectives

Face aux enjeux énergétiques et environnementaux auxquels
est confrontée notre planete au xxr° siécle (doublement de la
demande énergétique avant 2050 et trois milliards d’habitants
supplémentaires — figure 5 ; augmentation du co(t et raréfac-
tion des combustibles fossiles ; lutte contre le réchauffement
climatique), nous aurons besoin de sources d’énergie impor-
tantes, durables et sans émission de gaz a effet de serre.
Lénergie nucléaire peut apporter une contribution significative
pour répondre a ces besoins, avec des ressources sur le long

Les réacteurs nucléaires
a caloporteur gaz

»,1998.)

(Source : étude IIASA / WEC, « Global Energy Perspectives
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terme et la possibilité de réduire au minimum les déchets
radioactifs.

Les réacteurs actuels ont démontré la maturité de cette indus-
trie, les produits « évolutionnaires » de 3° génération les plus
récents et disponibles industriellement, comme 'EPR, en tirent
bénéfice et apportent encore des améliorations (fonctionne-
ment, slreté, économie). Les systemes de 4° génération
visent de nouveaux objectifs : s’'inscrire dans un développe-
ment durable (minimisation des déchets, utilisation au mieux
des ressources) et permettre de nouvelles applications (hydro-
géne pour les transports). lls sont aujourd’hui en développe-
ment. Si des réacteurs précurseurs ont déja été réalisés, siles
sauts technologiques sont bien identifiés et si des voies pro-
metteuses existent pour les réaliser, il faut encore mener des
développements significatifs pour que cette 4° génération
atteigne la maturité technique permettant son déploiement
industriel. Il faut développer et qualifier de nouveaux matériaux
et procédés, réaliser des composants et des systemes, et les
qualifier en boucles d’essai, construire des réacteurs de
démonstration, puis des prototypes, et en exploiter le retour
d’expérience. Cela prendra le temps caractéristique de déve-
loppement d’une nouvelle génération de systéemes nucléaires,
c’est-a-dire une vingtaine d’années. Les premiers prototypes
verront probablement le jour vers 2020, mais I'horizon vrai-
semblable de déploiement de la 4° génération est 2030-2040.
Il faut souligner que, pour la premiére fois depuis les débuts de
I’énergie nucléaire, le développement des systémes de
4° génération s’inscrit dans une dynamique et un cadre inter-
nationaux qui permettent de rassembler de fagcon coordonnée
les compétences scientifiques et techniques des différents
partenaires, et de partager ainsi un effort de développement
sur une durée significative.

Pascal ANnzIEu,
Direction du développement et de I'innovation nucléaires
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« Generation IV » : Méthodologie et critéres
de sélection des systémes nucléaires du futur

a définition des objectifs retenus pour les systemes
nucléaires du futur, de méme que le choix des technologies clé
pour les atteindre, ont fait 'objet d’'une coopération tres active
a l'international, notamment dans le cadre du forum internatio-
nal « Generation 1V » (GIF) lancé par le « Department of
Energy » américain, au cours de 'année 2000.

Le GIF est une initiative importante pour relancer I'énergie
nucléaire. La phase d’orientation technologique, concrétisée
par la « Technology Roadmap » (http://gif.inel.gov/roadmap/),
représente la premiere étape d’un processus qui identifie et
organise la R&D nécessaire pour développer une génération
nouvelle de systémes producteurs d’énergie nucléaire,

Quatre domaines

d’objectifs Huit objectifs

Dix-sept criteres

Vingt-six métriques

SU1 Gestion des ressources —
Aptitude a un développe-
ment énergétique durable

SU2 Gestion et minimisation —
des déchets

EC1 Cot du cycle de vie

EC2 Risque li¢ au capital —I

SR1 Sireté du fonctionnement —
et fiabilité

Compétitivité économique

Siireté et fiabilité SR2 Robustesse du coeur

SR3 Plan d’'urgence hors site —

Résistance a la proliféra-
tion et protection physique

PR1 Résistance a la proliféra-
tion et protection physique

SU1-1 Gestion du combustible

SU2-1 Minimisation des déchets

SU2-2 Gestion et stockage des déchets :
impact environnemental

EC1-1 Colt d'investi
EC1-2 Cot de production
EC1-3 Durée de construction

nent

EC1-1 Colt d'investi:
EC2-1 Durée de construction

nent

SR1-1 Fiabilité
SR1-2 Exposition travailleur/public
en fonctionnement normal

SR1-3 Exposition travailleur/public, en cas d’accident -

SR2-1 Robustesse des caractéristiques de streté <|

SR2-2 Qualité de la modélisation I
du comportement réacteur

SR3-1 Connaissance du terme-source/énergie 4|

-

SR3-2 Robustesse des contre-mesures
en situation incidentelle

PR1-1 Possibilité de détournement 4|
ou de production non déclarée
de matiéres fissiles

PR1-2 Vulnérabilité des installations

* Consommation des ressources
en combustible

* Masse des déchets

* \olume des déchets

* Chargement thermique des déchets
* Radiotoxicité des déchets

* Impact environnemental

* Colt d'investissement
* CoUt de production
¢ Durée de construction

* Colt d’investissement
* Durée de construction

* Taux de panne

 Exposition radiologique en fonctionnement
normal

* Exposition radiologique, en cas d’accident

* Qualité du contréle de réactivité
* Fiabilité de I'évacuation de la puissance
résiduelle

* Incertitudes sur les phénomeénes dominants
* Temps de réponse thermique du combustible
 Extrapolabilité des expériences intégrales

» Connaissance du terme-source
* Mécanismes de dégagement d’énergie

 Constantes de temps du systeme
« Efficacité du confinement des relachements

accidentels

» Existence de matieres fissiles séparées
 Caractéristiques du combustible usé

» Caractéristiques de s(reté passive

Fig.6. Déclinaison des objectifs de premier rang en criteres et métriques pour I'évaluation des systéemes « Generation IV ».
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déployables aux alentours de 2030-2040. Chacun des sys-
témes comprend un réacteur nucléaire, un systeme de
conversion d’énergie et les équipements nécessaires au cycle
du combustible, fabrication et gestion des combustibles usés
et des déchets ultimes.

Les objectifs retenus pour les systemes de 4° génération ont
été, a l'origine, proposés par un sous-comité du « Nuclear
Energy Research Advisory Committee » qui conseille le gou-
vernement américain en matiére d’énergie nucléaire. Ces
objectifs ont ensuite été discutés, aménagés puis entérinés
par les membres du GIF. Les grands objectifs sont au nombre
de quatre : I'aptitude a un développement énergétique durable,
la compétitivité économique, une sireté et une fiabilité renfor-
cées, et, enfin, la résistance a la prolifération des matieres
nucléaires associée a la protection physique des installations.

Méthode d’évaluation
et de sélection

La sélection des systemes nucléaires a développer en collabo-
ration internationale, dans le cadre du GIF, s’est opérée grace
a une méthodologie d’évaluation standard qui s’est révélée
essentielle pour garantir I'objectivité et la cohérence des éva-
luations du potentiel des systémes initialement proposés.

Les quatre grands objectifs présentés précédemment ont été
démultipliés en dix-sept critéres et vingt-six indicateurs de per-
formances (fig. 6). Ces indicateurs caractérisent les systemes
selon certains criteres reconnus comme importants, mais ils
ne prétendent pas permettre une évaluation exhaustive.

Initialement, vingt familles de systemes nucléaires ont été pré-
sentées par des ingénieurs et des scientifiques du domaine.
Un panel international d’experts d’une centaine de membres
a évalué les performances de chacune des vingt familles,
selon les vingt-quatre indicateurs retenus, sous la forme d’'une
distribution de probabilité représentant une estimation du
niveau de performance et des incertitudes qui I'entourent,
compte tenu de I'état de définition encore préliminaire de la

plupart des systemes. La sélection finale des systemes a fait
également intervenir d'autres considérations telles que la com-
plétude de la sélection en termes de diversité de technologies,
d’échéances de déploiement, de possibilité de développement
par étape et de capacité a satisfaire les besoins identifiés pour
les prochaines décennies : la production d’électricité, la pro-
duction d’hydrogéne, la régénération de matiere fissile et la
transmutation des déchets a vie longue. La figure 7, ci-des-
sous, résume de maniére graphique la chronologie envisagée
pour ces différentes applications.

Un ultime critére de sélection a été le degré d’'innovation tech-
nologique dans les systéemes considérés — qui justifie réelle-
ment une large coopération internationale — et les retombées
possibles pour les autres systémes nucléaires, voire pour les
réacteurs d’aujourd’hui ou de prochaine génération.

Les quatre histogrammes de la figure 8 résument les évalua-
tions de performances les plus significatives des familles de
systémes considérées initialement.

Au terme de cet exercice d’évaluation, les six systemes consi-

dérés comme les plus prometteurs et appelés a fédérer l'effort

de coopération dans le cadre du forum pour un développe-

ment en commun, a partir de 2004, sont les suivants :

*VHTR (« Very High Temperature Reactor system ») —
Réacteur a tres haute température, plus de 1 000 °C, refroidi
a I'hélium, dédié a la production d’hydrogene ou a la co-
génération hydrogene/électricité ;

* GFR (« Gas-Cooled Fast Reactor system ») — Réacteur
rapide a caloporteur hélium ;

* SFR (« Sodium-Cooled Fast Reactor system ») — Réacteur
rapide a caloporteur sodium ;

* SCWR (« Super Critical Water-Cooled Reactor system ») —
Réacteur a eau supercritique ;

*LFR (« Lead-cooled Fast Reactor system ») — Réacteur
rapide a caloporteur plomb ou alliage Pb-Bi ;

* MSR (« Molten Salt Reactor ») — Réacteur a sels fondus.

Comme nous le voyons sur la figure 8, les systémes
nucléaires a caloporteur gaz sont bien classés selon les cri-
teres retenus. Deux des six systémes
sélectionnés sont a caloporteur gaz.

Systémes de
3¢ génération

Production d’hydrogéne

Production d’électricité

Incinération des déchets

Régénération de matiére fissile

Les points forts du VHTR sont I'écono-
mie et, surtout, la sreté ; 'aptitude au
développement durable du VHTR a
été jugée similaire a celle d’'un réacteur
de 3° génération, en raison de I'utilisa-
tion d'un cycle ouvert. Pour la méme
raison, les déchets du VHTR représen-
tent une radiotoxicité et un volume plu-
tot éleves.

2000 2010 2020 2030 2040 2050

2060

Fig. 7. Chronologie envisagée pour les différentes applications de I'énergie nucléaire.
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Identificateurs des systémes nucléaires évalués

. Réacteurs a eau

* W1 — IPSR, réacteur a circuit primaire compact 0.8

* W2 — SBWR, réacteur bouillant simplifié
¢ \W3 — réacteur a eau lourde CANDU nouvelle

génération
* W4 — SCWR, réacteur a eau supercritique,

Evaluation

0.4

spectre thermique

* W5 — SCWR, réacteur a eau supercritique,
0.2

spectre rapide
* W6 — HC-BWR, réacteur bouillant a haut taux de

conversion 0.0+

Réacteurs a caloporteur gaz

LLIHHHHI Em;

W2 W1 W3 G3 G1 G2 N3 W4 G4 W6 N2 N1 W5 L6 L4 L5 L2 L1 G5
Concepts

* G1 — PBR, réacteur a boulets

* G2 — PMR, réacteur a éléments combustibles
prismatiques
* G3 — VHTR, réacteur a tres haute température,

cycle ouvert

* G4 — HTGR, réacteur a trés haute température, 04

Evaluation

cycle fermé
* G5 — GFR, réacteur rapide a gaz

0.2

0.0

. Réacteurs rapides a métaux liquides

¢ L1 — réacteur a sodium, combustible oxyde,
retraitement aqueux

W6 W2 L5 N2 N3 L1 N1 W5 L4 W4 G5 L6 L2 G3 G4 G2 W1 G1 W3
Concepts

¢ | 2 — réacteur a sodium, combustible métal,
retraitement pyrochimique

¢ L4 — réacteur a Pb/Bi, petite taille
¢ L5 — réacteur a Pb/Bi, grande taille
* L6 — réacteur « batterie » Pb/Bi

0.4

Evaluation

Réacteurs non classiques
* N1 — MSR, réacteur a sels fondus 02
* N2 — VCR, réacteur a caloporteur vapeur
* N3 — AHTR, réacteur a haute température
et a caloporteur sels fondus

0
W5 W6 W4 N1 N2 W3 W2 L6 G5 L4 L5 W1 L1

N3 L2 G3 G4 G1 G2
Concepts

0.4

Evaluation

Fig. 8. Evaluations des performances des systémes

« Generation IV » selon les criteres d’aptitude au
développement durable, a 'économie, a la sireté et
au risque de prolifération. Les notes attribuées aux
différents systémes sont comprises entre 0 et 1, la
note la plus élevée correspondant au systeme le plus
satisfaisant sur le critere considéré.

0.0

0.2

W4 W2 W3 W6 W5 W1 L1 G3 G5 L4 L5 L2 G4 N3 G1 G2 N1 L6 N2

Concepts

Les réacteurs nucléaires
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Lors des discussions, en 2000, les représentants francais au
forum « Generation |1V » ont exprimé leur intérét pour les
systemes avanceés a caloporteur gaz, a tres haute température
(VHTR) et a neutrons rapides avec recyclage intégral des
actinides (GFR), tout en accompagnant les développements
pour le systeme a neutrons rapides refroidi au sodium (SFR).
Ces trois systemes, qui bénéficient également d’un intérét
soutenu des Etats-Unis et du Japon, sont ceux sur lesquels
les plans de développement et de coopération internationale
sont aujourd’hui les plus avancés.

Le GFR présente un portrait différent : grdce a un cycle du
combustible fermé, les déchets représentent un des points
forts du GFR, de méme que I'aptitude au développement
durable. En revanche, les criteres économiques et de sireté
sont un peu moins satisfaisants, sans pour autant constituer
des points durs.

Vient ensuite le systeme a eau supercritique (SCWR) pour
lequel la France centre son effort sur les études essentielles
pour la faisabilité, la sdreté et les performances du systéeme.
Vient enfin le réacteur a sels fondus (MSR) auquel participera
également la France et pour lequel I'activité du Forum s’appa-
rentera plus a une mise en commun de résultats importants
pour la faisabilité du systéme plutdt qu’a son réel développe-
ment.

16

Les activités du 6° programme cadre de recherche et de déve-
loppement technologique de la commission européenne, rela-
tives aux nouveaux systemes nucléaires (« new and innova-
tive concepts ») se structurent de maniéere analogue, en
particulier pour ce qui concerne les systéemes a caloporteur
gaz.

Le forum « Generation IV » a marqué un point important : c’est
la premiéere fois que des spécialistes se mettent d’accord, au
niveau mondial, sur les objectifs de développement des sys-
temes nucléaires du futur et sur I'évaluation a priori des diffé-
rents systémes envisageables pour atteindre ces objectifs.
Jusqu’alors, les criteres correspondants n’avaient jamais été
explicités ni publiés, et beaucoup d’entre eux étaient purement
nationaux. Par contraste, les criteres retenus par le GIF dépas-
sent largement les intéréts nationaux et sont d’inspiration stric-
tement civile. Cette démarche devrait représenter une grande
avancée pour la crédibilité de I'énergie nucléaire aux yeux du
public et pour son développement pacifique.

Gian-Luigi FIoRINI,
Direction du développement et de I'innovation nucléaires

Ce:j « Generation IV » : Méthodologie et critéres

ires du futur

de sélection des systeé nuclé



Une recherche a caractére international

a participation des acteurs frangais du nucléaire au forum
international « Generation IV » a des motifs multiples. Tout
d’abord, il s’agit de promouvoir des objectifs ambitieux d’inno-
vations pour I'énergie nucléaire, comme I'économie des res-
sources et la minimisation des déchets, afin d’ inscrire celle-ci
dans un développement durable a I'’échelle mondiale. Par
ailleurs, cette participation doit démultiplier I'effort de
recherche et de développement francais pour ces innovations
par un partage de cet effort et des possibilités de cofinance-
ment de grandes installations de recherche ou de réacteurs
prototypes en France ou en Europe.

Selon le systéme auquel elle s’applique, cette participation
revét différents aspects. Pour le SFR, la France et la
Communauté européenne cherchent a valoriser I'expertise
acquise sur les réacteurs rapides au sodium. Concernant le
GFR, la volonté est de coopérer avec des partenaires euro-
péens, américains et japonais, pour en lever les verrous tech-
nologiques et faire de son démonstrateur, le REDT, un projet
international. Dans la recherche sur la gestion des déchets
radioactifs et dans le développement de procédés capables
de recycler intégralement le combustible des systémes
« Generation 1V » avec une résistance adéquate aux risques

de prolifération, 'expérience acquise trouvera son débouché
logique. Finalement, malgré des moyens limités, les acteurs
francais pourront participer au développement de technolo-
gies clés pour plusieurs systéemes, permettant notamment de
reporter a 2015 le choix d’une filiere a neutrons rapides lors de
la deuxieéme étape de renouvellement du parc francais. Enfin,
la coopération est utile pour poursuivre, dans le cadre d’un
réseau d’experts élargi aux membres du forum, I'évaluation
de filieres plus prospectives telles que les réacteurs a eau
supercritique (SCWR) et les réacteurs a sels fondus (MSR).

En Europe, la publication, en novembre 2000, du rapport
« Towards a European Strategy of Energy Security » par la
Commission européenne et I'entrée des pays signataires du
traité Euratom comme onziéme membre du forum ont conduit
a structurer le volet du Programme commun de recherche et
de développement technologique (PCRDT) consacré au
nucléaire du futur en projets identiques a ceux considérés
dans le forum pour faciliter les échanges entre les deux pro-
grammes (voir ci-aprés le tableau de correspondance). Des
recommandations en cours d’élaboration pour le 7° PCRD pro-
posent la mise en place d’un volet de recherches a part entiére
sur les systémes nucléaires du futur.

Correspondance entre la structure des projets européens et celle du forum
international « Generation IV

5° PCRDT européen 6° PCRDT européen

Forum international
« Generation IV »

7° PCRDT européen

HTR — Technology Network V/HTR-IP (projet intégré)

Very High Temperature
Reactor (VHTR)

V/HTR-IP (projet intégré)

Gas-Cooled Fast Reactor Gas-Cooled Fast Reactor

Gas-Cooled Fast Reactor

Gas-Cooled Fast Reactor

(GCFR) (Strep”) (GFR) (Strep ou IP)

High Performance LWR HPLWR-II Supercritical Water-Cooled Supercritical Water-Cooled Reactor
(HPLWR) (Strep™) Reactor (SCWR) (Strep)

Molten Salt Technology LICORN Molten Salt Reactor (MSR) Molten Salt Reactor (Strep)

review (MOST) Scientific Feasibility of Molten
Salt Reactors (MSR) for Energy
Production and Waste Minimization

(Strep ' proposé en 2006)

= ITSR Sodium-Cooled Fast Reactor (A définir)
Innovative Technology for (SFR)
the Sodium-Cooled Reactors
(Strep' proposé en 2006)

- ELSY Lead-Cooled Fast Reactor (A définir)
European Lead-Cooled System (LFR)
(Strep ™)

1. Strep : « Specific Targeted Research Project ».
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Les organisations internationales ont choisi également de
contribuer a la préparation du nucléaire du futur. LAIEA a
engageé, en 2001, son initiative « International Project on
Innovative Nuclear Reactors and Fuel Cycles » (INPRO) qui
rassemble de nombreux pays absents du forum comme la
Russie. Cette initiative reprend les grands objectifs d’un
nucléaire du futur tels qu'’ils sont affichés par le forum : écono-
mie, durabilité et respect de I'environnement, sdreté, gestion
des déchets et résistance a la prolifération. LAIEA s’exprime
au sein du forum. De son cété, 'OCDE, au travers de son
agence internationale pour I'énergie, I'lEA, et de son agence
pour I'énergie nucléaire, la NEA, réalise des études prospec-
tives sur le sujet.

La Direction de I'énergie nucléaire du CEA participe a I'en-
semble de ces initiatives en complément des nombreuses col-
laborations bilatérales qu’elle a nouées avec, notamment,
outre les membres du forum, les différents pays européens,
la Russie et la Chine. Enfin, récemment, des échanges ont été
engageés avec I'Inde sur la slreté des systemes nucléaires.

» Bibiographie
« Innovative Nuclear Reactor Development — Opportunities for

International cooperation », document AIEA — OCDE, 2002.

PERERA (J.), « Fuelling Innovation », dans Nuclear Engineering
International, janvier 2004, p. 24-29.

Towards a European Strategy of Energy Security (novembre 2000) —
COM(2000) 769 — European Commission.

Pascal Anzieu,
Direction du développement et de I'innovation nucléaires



armi les systemes sélectionnés par le forum « Generation
IV », le CEA donne la priorité au développement de systemes
a neutrons rapides, avec un cycle du combustible fermé pour
soutenir un développement énergétique durable, et a celui de
technologies clés pour la production nucléaire d’hydrogene. Il
favorise ainsi une approche duale des systemes a neutrons
rapides (RNR-Na et RNR-G, les SFR & GFR de « Generation
IV »), a travers des recherches d’innovations sur les difficul-
tés technologiques de la filiere sodium et une R&D de fond
sur les verrous technologiques spécifiques du systeme rapide
a caloporteur gaz, principalement le combustible. Cette
approche comprend également la recherche de nouveaux
procédés pour le traitement des combustibles usés et le recy-
clage de tous les actinides, uranium, plutonium et actinides
mineurs. En outre, le CEA contribue aux développements spé-
cifiques pour les réacteurs a tres haute température a neu-
trons thermiques (RTHT, le VHTR de « Generation IV »), en
liaison avec ses partenaires industriels.

Ces options correspondent aux orientations que le CEA avait
prises en 2000 pour ses recherches sur les systéemes
nucléaires du futur, avec un maintien au meilleur niveau de
son expertise sur les réacteurs a neutrons rapides* a
sodium, grace a une R&D ciblée sur les difficultés résiduelles
propres a cette filiere, avec le développement d’'une gamme
évolutive de systéemes a caloporteur gaz et des procédés pour
recycler intégralement le combustible qui soient robustes vis-
a-vis des risques de prolifération.

Une moindre priorité est donnée au développement des
autres systemes. En effet, certaines interrogations subsistent
sur leur faisabilité ou leurs performances. Qu'il s’agisse des
perspectives trés incertaines concernant la possibilité d’appli-
quer le refroidissement & eau supercritique aux systéemes a
neutrons rapides, ce qui limite de facto les enjeux de
recherche au seul fait daugmenter le rendement de conver-
sion d’énergie du systéme a neutrons thermiques ; du report
a tres long terme de la filiere a sels fondus, compte tenu des
verrous technologiques a lever et de la difficile transition vers
le cycle uranium/thorium, & partir du cycle du combustible des
réacteurs a eau actuels ; du handicap important du plomb
comme caloporteur de réacteurs d’'une puissance unitaire
significative, de I'ordre du gigawatt électrique, pour des rai-
sons de poids, de corrosion, ainsi que pour des conditions de
maintenance et d’inspection en service.

Les réacteurs nucléaires
a caloporteur gaz
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La participation de la Direction
de I’énergie nucléaire du CEA

La stratégie de développement de la gamme de systémes a
caloporteur gaz, RTHT et RNR-G, trouve sa logique dans le
fait que les deux systemes comportent un tronc commun de
recherches important et se consolident mutuellement. Il faut
donc tirer le meilleur parti des recherches surle RTHT comme
ressource pour le RNR-G. Il s’agit la du développement de
matériaux résistant a la haute température, de la mise au point
de la technologie des circuits en hélium, du choix des sys-
témes de conversion d’énergie et de production d’hydrogéne,
des outils de calcul.

La R&D sur le tronc commun entre le RTHT et le RNR-G per-
met de limiter celle spécifique au réacteur a neutrons rapides
a quelques thémes clés spécifiques tels que la mise au point
d’'un combustible innovant, les procédés de traitement et de
refabrication associés, et la conception du réacteur lui-
méme, compte tenu de ses caractéristiques notoirement dif-
férentes, principalement en ce qui concerne sa sireté. Le
RNR-G offre alors au RTHT une perspective durable en
associant haute température et neutrons rapides, avec recy-
clage du combustible.

Les réacteurs nucléaires du futur refroidis au gaz ne sont pas
des systemes entiérement nouveaux. Des réacteurs de ce
type ont été construits et exploités dans le passé. La premiére
génération de ces systémes, a moyenne température, a été
testée dans plusieurs pays au lendemain de la Seconde
Guerre mondiale. Lintérét du gaz, le dioxyde de carbone, a
I'époque, tenait alors a sa transparence aux neutrons et a sa
faible activité chimique. Ces réacteurs ont permis notamment
de produire du plutonium tout en fournissant de I'électricité.
Des modeles industriels ont été mis au point en France, avec
la filiere des UNGG — Uranium Naturel Graphite Gaz —, au
Royaume-Uni, avec la filiere des MAGNOX puis des AGR.
Pour concurrencer le développement industriel grandissant
des réacteurs a eau sous pression*, des versions plus per-
formantes ont été mises au point dans les années soixante-
dix, aux Etats-Unis et en Allemagne, principalement. Les RHT
sont nés, d'une part, de I'utilisation de 'hélium qui permet d’at-
teindre les hautes températures et favorise ainsi un bon ren-
dement dans la production d’électricité, et, d’autre part, de la
mise au point d’'un combustible résistant sous forme de micro-
particules. La construction et I'exploitation de plusieurs proto-
types ont permis de mettre au point et de valider en grande
partie la technologie associée. C’est sur ces bases que s’ap-
puie le nouveau programme de recherche. Les progres
constants dans la métallurgie, la mise au point de turbines a
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gaz a tres haute température pour I'industrie aéronautique et
la volonté de dépasser les limites intrinséques des réacteurs
refroidis a I'eau ordinaire ont incité a revisiter cette option avec
les objectifs ambitieux cités plus haut.

Pascal ANzIEu,
Direction du développement et de I'innovation nucléaires



es la fin de la Seconde Guerre mondiale, les quelques
pays qui ont décidé de se doter d’un potentiel électronucléaire
ont eu a choisir la filiere de réacteurs qu'ils allaient développer
parmi un vaste éventail de possibilités. Les options possibles
se caractérisaient schématiquement par une combinaison de
trois éléments : un caloporteur*, un modérateur* et un com-
bustible.

La France disposait de minerais d’'uranium en quantité suf-
fisante, mais ne possédait pas d’eau lourde* ni d’usines
d’enrichissement*, ce qui restreignait déja beaucoup les
choix possibles. Le graphite est un modérateur intéressant,
car il absorbe peu les neutrons et permet ainsi I'utilisation
d’un combustible en uranium naturel, sans enrichissement.
Or, l'industrie du graphite était développée depuis assez
longtemps pour les besoins des industries électrochimiques
et électrométallurgiques. Restait a choisir le caloporteur : ce
fut le dioxyde de carbone. Ce gaz présente un certain
nombre d’avantages : il est disponible, peu colteux et bien
connu dans le monde industriel. Il posséde de bonnes carac-
téristiques de transfert thermique (pour un gaz) et de bonnes
propriétés neutroniques. En outre, il est chimiquement com-
patible avec l'utilisation du graphite comme modérateur et
avec les matériaux de gainage et le combustible, moyennant
certaines précautions.

En France, l'orientation fut donc rapidement prise de
construire des réacteurs modérés au graphite, refroidis au
dioxyde de carbone sous pression, avec des éléments com-
bustibles en uranium naturel.

Fig. 9. La centrale UNGG de Chinon.

Les réacteurs nucléaires
a caloporteur gaz

Les premiers réacteurs graphite-gaz :
historique et performances

Quelque temps auparavant, la Grande-Bretagne avait pris la
méme option et s’apprétait a développer plus largement qu’en
France cette filiere, appelée « MAGNOX », outre-Manche, et
a la prolonger par la filiere AGR.

Les réacteurs Uranium Naturel-
Graphite-Gaz (UNGG) et leur
variante britannique MAGNOX

Le graphite permet certes I'utilisation d’'un combustible en ura-
nium naturel, mais seulement a I'état métallique pour assurer
une densité de matiere fissile suffisante, et a condition de le
renouveler en continu pour minimiser les captures* stériles*
par les produits de fission. Les réacteurs MAGNOX et UNGG
utilisent ainsi des barreaux d’uranium gainés d'un alliage a
base de magnésium, qui traversent les canaux percés dans
un empilement massif de graphite, canaux dans lesquels cir-
cule du dioxyde de carbone sous pression. Ces réacteurs ont
pu étre réalisés avec une technologie relativement fruste —
celle de la France de 'immédiat aprés-guerre —, mais le faible
pouvoir ralentisseur du graphite impose des tailles d’installa-
tion qui deviennent considérables des que I'on atteint des puis-
sances significatives, et donc un investissement initial trés
lourd. Leur sensibilité a 'effet xénon* les rend peu souples
d’emploi, mais la possibilité de décharger le combustible sans
arréter le réacteur permet d’y produire par sous-irradiation du
Pu 239 quasiment pur pour des applications militaires.

Neuf réacteurs UNGG ont été construits sur le sol frangais.
Les trois premiers, a Marcoule (commune de Chusclan, Gard),
étaient essentiellement des réacteurs plutonigénes. Le pro-
gramme électrogéne a débuté par le lancement, & des dates
rapprochées, de Chinon 1 (1957), Chinon 2 (1958), Chinon 3
(1961), d’'une puissance de 70, 200 et 480 MWe nets respec-
tivement (fig. 9). Il n’était pas question d’attendre la diver-
gence*, encore moins les premiers résultats de fonctionne-
ment, pour lancer le modéle suivant. Ces trois réacteurs
étaient des prototypes, trés différents les uns des autres. Les
réacteurs suivants furent construits & Saint-Laurent-des-Eaux
(Loir-et-Cher,1963 et 1966) et au Bugey (commune de Saint-
Vulbas, Ain,1965). Dans le V¢ plan (1966-1970), il était prévu
l'installation de 2 500 MWe en UNGG. La construction d’'une
nouvelle tranche a Fessenheim a effectivement débuté en
1967, mais fut arrétée ala fin de 1968 : le regne des réacteurs
a eau venait de commencer...
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Les caractéristiques des réacteurs UNGG sont résumées ci-
apres, sur 'exemple de Saint Laurent 22

La faible puissance spécifique du réacteur imposait un coeur
de grandes dimensions : ce coeur était enfermé dans un cais-
son contenant également le circuit primaire avec son échan-
geur de chaleur. Le caisson était un édifice en béton précon-
traint, de 33 m de diamétre et de 48 m de haut. Une peau en
acier de 25 mm d’épaisseur tapissait I'intérieur du caisson et
assurait I'étanchéité au gaz CO, sous pression (29 bars).

Lempilement de graphite du réacteur avait la forme d’un
cylindre droit a axe vertical de 10,2 m de hauteur et de 15,7 m
de diametre. Il était constitué d’'un réseau de colonnes assem-
blées entre elles par tenons et mortaises. Lensemble ne pesait
pas moins de 2 680 tonnes.

Les quatre échangeurs de chaleur* CO,-vapeur étaient de
type monotubulaire a circulation croisée. Larrivée d’eau se fai-
sait a la partie inférieure, le CO, chaud entrant a la partie
supérieure. Le débit total de CO,, était de 8,6 /s, celui de la
vapeur d’eau de 0,6 t/s.

Les éléments combustibles étaient renouvelés pendant la
marche du réacteur. La cadence de renouvellement était de
I'ordre de deux a trois canaux par jour, ce qui imposait 'usage
d’un dispositif de manutention sophistiqué.

Un dispositif de détection de la présence de gaz de fission
dans le caloporteur permettait de déceler les éventuelles rup-
tures de gaine, puis de les localiser.

Les éléments combustibles des réacteurs UNGG ont évolué
dans le temps. Dans leur version la plus aboutie, chaque élé-
ment était composé d’'un tube de matériau combustible
(alliage d’'uranium a 0,07 % d’aluminium et 0,03 % de fer) a
ame en graphite. Treés tendu, le bilan neutronique des réac-
teurs UNGG n’autorisait pas un taux de combustion* trés
élevé pour le combustible (6,5 GWij/t). La température limite
de fonctionnement du réacteur était fixée par la température
maximale admissible sur 'uranium. Celle-ci était de 650 °C sur
la face interne du tube.

Sireté des filieres UNGG et MAGNOX

Le confinement des produits de fission est assuré par deux
barriéres* : la gaine* de I'élément combustible et le caisson
de béton précontraint.

La gaine étant placée dans des conditions de fonctionnement
proches de ses limites technologiques, des précautions parti-
culieres sont prises pour I'y maintenir. Le refroidissement du
ceeur, fonction vitale pour le maintien de l'intégrité de la gaine,
est assuré par quatre dispositifs indépendants.

2. Voir également le tableau, p. 23.
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La surveillance de l'intégrité de la gaine est également un élé-
ment essentiel de la sireté des réacteurs UNGG et MAGNOX.
Le principe retenu est d’interdire le fonctionnement du réac-
teur avec une gaine rompue pour éviter 'oxydation de I'ura-
nium métallique par le CO, et pour conserver le gaz calopor-
teur aussi propre que possible.

En cas de défaillance de la premiere barriere, le caisson est
vidangé a travers des filtres retenant les aérosols et les iodes
radioactifs.

Pour ces réacteurs, I'accident grave de référence est le dégon-
flage du caisson par un puits de chargement du combustible
ou par suite d’une rupture d’'une canalisation de gaz. Un dis-
positif de refroidissement de secours permet de conserver I'in-
tégrité des barrieres en cas de perte totale des moyens de
refroidissement normaux. Létude des conséquences radiolo-
giques des accidents ne conduit pas a des risques importants
pour I'environnement. Linterposition d’'une enceinte de confi-
nement supplémentaire n’a pas été jugée nécessaire.

Les seuls incidents notables & signaler sur cette filiere (fusion
de cing éléments combustibles a Saint Laurent 1 et de quatre
éléments a Saint Laurent 2) n’ont eu que des conséquences
trés faibles pour le personnel d’exploitation et négligeables
pour 'environnement.

Rejets et déchets

Les principaux déchets solides produits par ces réacteurs sont
constitués par les chemises en graphite des éléments com-
bustibles. Le volume annuel produit par un réacteur UNGG ou
MAGNOX de 500 MWe est de 25 m? environ, soit une masse
de 45 tonnes®.

Réacteur MAGNOX

Machine de T

manutention

combustible
Caisson
en béton

Générateur

de vapeur

Coeur I

|
10m l e :_I Soufflante

Fig. 10. Réacteur MAGNOX.

3. Pour plus de détails, le lecteur pourra se reporter aux pages 27-32
et 68 qui traitent notamment des déchets graphite.

Les premiers réacteurs graphite-gaz :
historique et performances



Le retour d’expérience

Le principal probleme de la filiere a été la corrosion des pieces
de structure par les radicaux oxydants produits par radiolyse*
du gaz carbonique. Il a fallu abaisser quelque peu la puissance
des réacteurs MAGNOX et UNGG pour minimiser cet effet.
Pour la méme raison, la température de sortie du gaz a été
limitée au-dessous de 400 °C.

Parmi les autres points sensibles de ces anciennes filiéres gra-
phite-gaz, on peut également citer 'usure par frottement, le
bruit et les vibrations.

Les AGR (« Advanced Gas-Cooled
Reactor »)

vaise maitrise de la corrosion. Pour diminuer la corrosion radio-
lytique par le CO et les radicaux libres oxydants formés par le
CO, sous irradiation, le caloporteur contient du méthane. Le
contrdle de la concentration de ce gaz s’est avéré délicat. 14
AGR ont été construits en Grande-Bretagne au début des
années soixante-dix. lls fonctionnent bien aujourd’hui, mais la
filiere n’a pas essaimé hors de son pays d’origine.

La filiere graphite-gaz a été progressivement abandonnée par
la France, I'ltalie, 'Espagne et le Japon, et ne représente plus
que 4 % du parc mondial actuel. Seuls subsistent aujourd’hui
les MAGNOX et AGR britanniques, et la mise a 'arrét des
MAGNOX a commencé en 2002.

Réacteur AGR

C’est en Grande-Bretagne que les réacteurs a caloporteur gaz
ont connu leur plus grand développement, avec les filieres e — ;
MAGNOX (fig. 10), puis AGR (fig. 11). Les AGR, variété accli- Machine de
matée exclusivement sur le sol britannique, représentent une manutention
suite logique des réacteurs MAGNOX. Au début des années el
soixante-dix, 'uranium enrichi étant devenu disponible com-
mercialement, il put étre utilisé dans les réacteurs a gaz, avec
pour effet de relacher un certain nombre de contraintes sur Générateur —
Iéconomie de neutrons du réacteur. Les AGR utilisent un com- de vapeur e?‘al')sestg:
bustible en oxyde d’uranium légérement enrichi, rechargé en
marche. La puissance volumique est quatre fois supérieure a ot
celle des MAGNOX, et le volume des échangeurs de chaleur Coeur
est plus reduit. La compatibilité chimique entre UO, et CO, et L
le caractéere réfractaire de I'oxyde autorisent une élévation de [ ]
la température : le caloporteur est a 650 °C en sortie de ceeur, L -
ce qui donne aux AGR un trés bon rendement électrique _
(42%). Leur démarrage a été laborieux, en partie pour des rai-
sons d’organisation industrielle, en partie a cause d’une mau- Fig. 11. Vue en coupe d'un réacteur AGR.
istiques comparées d’'un AGR (« Hinkley Point B »), d’'un réacteur MAGNOX (WYLFA)

et d’'un réacteur UNGG (Saint Laurent 2).

Poids U t 114 395 430

Combustible UO, Oxyde U métallique U métallique

Gaine acier Gaine alliage Mg Gaine alliage Mg

Puissance volumique MW/m? 3 ~1 1

Enrichissement % 2,122.6 % U naturel (0,7 %) U naturel (0,7%)

Gaine Acier inox Alliage Mg Alliage Mg-Zr

Pression de gaz caloporteur bar 41,9 27,6 29

Nombre d’échangeurs 12 4 4

Température de sortie de gaz °C 645 414 400

Température maximale de la gaine °C 825 450 473

Masse de I’empilement graphite t 1248 3735 2440

Puissance électrique nette MWe 625 590 480

Rendement net % 417 31,4 28,7

Débit de CO, t/s 3,8 10,2 8,6

Combustion massique GWij/it 18 4 6,5
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Cette premiére génération de réacteurs a caloporteur gaz a
un bilan de fonctionnement plutét flatteur, sans accident impor-
tant et avec une production électrique réguliere. Mais ces
anciennes filieres UNGG, MAGNOX et AGR sont désormais
obsolétes pour des raisons économiques. Le concept de réac-
teur & caloporteur gaz a pourtant un avenir, gréce a une série
d’avancées technologiques importantes dans le domaine des
matériaux et du combustible. Il est permis d’envisager des
températures de fonctionnement beaucoup plus élevées que
par le passé, ce qui donne a ces systemes des qualités nou-
velles et un attrait considérable. Les RCG réussiront-ils a

concurrencer, voire a détroner les réacteurs a eau pour
prendre une place importante dans les systemes de 3° géné-
ration (en cours de déploiement) ou de 4° génération (pour le
futur plus lointain) ? Il est encore trop t6t pour le dire. La suite
de la monographie résume les avancées récentes sur ce

sujet...

Bertrand BARRE (AREVA)
et Bernard BoNIN (CEA),

Direction de I'énergie nucléaire

Avantages et inconvénients des différents types de caloporteurs gaz pour le refroidissement

des réacteurs nucléaires.

Le tableau ci-dessous résume les caractéristiques principales des caloporteurs gaz par rapport aux caloporteurs eau et sodium.

Température a laquelle le * * % * * %

caloporteur peut fonctionner.  Les limitations en température sont

Cette température influe dues a I'ébullition et a la corrosion

directement sur le

rendement du systeme

de conversion d’énergie.

Figure de mérite du point de * * * Kk * *

vue du transfert thermique : Le transfert thermique solide-gaz est

Capacité calorifique, meédiocre, ce qui oblige a faire travailler

conductivité thermique 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.

Aspects neutroniques, * * % * %k

transparence aux neutrons Leau légere absorbe les neutrons ;
le fort pouvoir modérateur de '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.

La capture neutronique dans le gaz
est trés faible.

Son pouvoir modérateur est inexistant,
et il est compatible avec un spectre
thermique ou rapide.

Corrosion *
L'eau & haute température
est corrosive.

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

Les gaz peuvent étre facilement purifiés.
Les propriétés chimiques

et le comportement vis-a-vis de la cor-
rosion dépendent du gaz considéré
(voir détails dans le tableau suivant).

Technologie : * K * * *

Joints, étanchéité Les réacteurs au sodium Le gaz pose des probléemes d’étan-
fonctionnent a pression chéité.
atmosphérique.

Technologie : * Kk * * Kk *

Inspectabilité du coeur Le sodium n’est pas transpa-  La transparence du gaz facilite mainte-
rent. Linspection périodique nance et interventions dans le réacteur.
des surfaces en milieu
opaque est difficile.

Sireté * K Trés peu de risques de vapo- * K

Risque de vaporisation, avec forte  risation, mais s’enflamme Absence de changement de phase et
modification des caractéristiques a l'air et réagit violemment de réactivité chimique, mais une forte
neutroniques et de transfert ther- avec 'eau. baisse de pression lui fait perdre ses
mique du caloporteur eau. capacités de caloporteur.
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Propriétés thermodynamiques

d’énergie.

Les deux gaz envisageables pour les RCG sont I'hélium et le CO,. Le tableau ci-dessous résume leurs avantages comparés.

Bonne capacité calorifique (pour un gaz) ; Le rapport Cp/Cv
bas donne au CO, une bonne aptitude a la conversion

Bonne conductivité thermique
(pour un gaz).

Stabilité chimique, corrosion

La réactivité chimique du CO, devient importante au-dessus
de 650 °C. Au-dela de cette température, il y a une
carburation des métaux et une oxydation du graphite. Cette
réactivité augmente encore sous rayonnement du fait de la
décomposition radiolytique du CO,, qui produit des agents
oxydants et corrosifs sous flux gamma.

Inerte chimiquement, quelle que
soit la température. Pas de limite
d'utilisation avec la haute
température.

Disponibilité, ressources

L’hélium est formé dans la crolte terrestre par la désintégration
radioactive des émetteurs alpha des chaines de I'uranium et du
thorium. C’est un sous produit de I'industrie du gaz naturel, qui
en contient jusqu’a 7% dans certains gisements. Les réserves
mondiales estimées sont de 'ordre de 30 milliards de m* TPN*,
les principales réserves se trouvant aux USA (13 Gm?), en
Russie (9), en Algérie (2.1), au Canada (2.1) en Chine (1.1), en
Pologne (0.8) et en Hollande (0.7). La consommation annuelle
mondiale d’hélium est voisine de 100 millions de m* TPN, pour
un prix de I'ordre de 2 €/m* TPN (prix 2005). Les principaux
usages actuels de I'hélium sont la cryogénie, le soudage sous

Abondant et tres bon marché.

Disponible et bon marché
(voir ci-dessous).

gaz inerte, la détection des fuites, la mise sous pression d’en-
ceintes, et la création d’atmosphéres controlées, par exemple
pour la plongée sous-marine profonde. Compte tenu de 'inven-
taire hélium dans un RCG et du taux de renouvellement de cet
hélium dans le réacteur (environ 14 000 m* TPN par gigawatt
électrique installé, avec un taux de perte annuel nettement infé-
rieur @ 10%), le caloporteur représentera une fraction tout a fait
négligeable du colt de I'installation, et 5% des ressources
seraient suffisantes pour alimenter un parc de RCG a I'échelle
mondiale d’'une capacité double du parc actuel.

4.TPN : dans les conditions normales de température et de pression.

Les réacteurs nucléaires @

a caloporteur gaz
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Un matériau fascinant : le graphite

es réacteurs a spectre thermique
ont besoin d’'un modérateur neutro-
nique. Le graphite posséde des quali-
tés qui le rendent particulierement bien
adapté pour cette application : c’est un
modérateur a la fois faible absorbant
neutronique, réfractaire et assez peu
vulnérable a la corrosion, bon marché,
et bien connu des industriels, du fait de
ses autres applications. Le graphite est
utilisé depuis les débuts de I'énergie
nucléaire, et il restera un matériau

Coke
Pétrole, Brai de houille

= Broyage 40 pm —7 mm

—~«—— Mélange

Par filage

Par compression Formage

Orientation des
grains parallelement
a l'axe de filage

Cuisson

Orientation

des grains
perpendiculairement
a la direction

de compression

Graphitation

~—— |mprégnation <«————

Liant
Brai de houille

Brai

indispensable pour les futurs réacteurs
a caloporteur gaz. Son importance

ma .. —» Anisotrope
Graphlte — = QuaSi iSOtrope

comme matériau nucléaire lui vaut
d’étre encore aujourd’hui I'objet de
recherches. Sa mise en ceuvre et son
comportement en réacteur en font, en
effet, un matériau tres particulier.

Les différents graphites dans
les filiéres de réacteurs a gaz

Il existe de nombreuses formes de carbone (carbone vitreux,
coke, anthracite, pyrocarbone, noir de carbone, nanotubes de
carbone, fullerénes), mais seulement deux sont allotro-
piques* : le diamant et le graphite.

A condition d’étre suffisamment pur, le graphite est un bon
modérateur de neutrons, car il ralentit les neutrons sans les
absorber (la section efficace* de capture du C 12 est faible,
et sa section efficace de diffusion élastique est forte). Il pos-
sede des propriétés mécaniques intéressantes a haute tem-
pérature, est relativement facile a usiner et s’active peu sous
irradiation.

Un graphite nucléaire doit avoir de bonnes propriétés méca-
niques, donc une forte densité ; il doit avoir une bonne stabi-
lité dimensionnelle sous irradiation, donc une bonne isotro-
pie ; enfin, il doit capturer le moins possible les neutrons et
constituer un déchet apres irradiation ayant la plus faible acti-
vité possible, donc contenir de tres faibles quantités d'impure-
tés absorbantes ou activables.

Les réacteurs nucléaires
a caloporteur gaz
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Fig. 12. Fabrication du graphite polycristallin.

Les graphites polycristallins sont utilisés comme matériaux
de structure dans les réacteurs nucléaires a caloporteur gaz
a spectre de neutrons thermique. lls sont fabriqués (fig. 12)
a partir d’'un coke de pétrole ou de brai de goudron de houille
et d’'un liant. Le coke calciné est broyé, tamisé, puis les
grains obtenus sont mélangés dans des proportions conve-
nables pour obtenir une bonne densité et favoriser le départ
des matiéres volatiles du liant. Le mélange de coke est, en
général, malaxé a 165 °C avec un brai de houille, mis en
forme par filage, ou par compression soit unidirectionnelle
soit isostatique, puis cuit entre 800 °C et 1200 °C pour coké-
fier le liant. Ensuite, le produit peut subir une ou plusieurs
imprégnations, généralement avec un brai de pétrole, afin
d’augmenter sa densité et ses propriétés mécaniques. Enfin,
il est graphité entre 2500 °C et 3000 °C pour obtenir la struc-
ture cristalline hexagonale (fig. 13). Cette graphitisation se
fait en présence d’agents d’épuration (NaF, MgF,, Cl,...), qui
permettent d’obtenir un graphite de qualité nucléaire, a faible
teneur en impuretés.

La nature du coke utilisé et la technique de mise en forme rete-
nues sont treés importantes, car elles déterminent l'isotropie
du graphite obtenu, donc I'évolution de ses propriétés macro-
scopiques sous irradiation. A taille de grains équivalente, les
cokes de pétrole sont, en général, plus anisotropes que les
cokes de brai de houille.

Cependant, plus la taille de grains de coke est faible, plus le
graphite obtenu est isotrope. Les graphites anisotropes ou
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Fig. 13. Structure du graphite.

quasi isotropes sont fabriqués par filage ou par compression
uniaxiale, alors que les graphites isotropes sont fabriqués par
compression isostatique.

L’« énergie Wigner » : un probleme
pour la sireté des réacteurs ?

Lirradiation du graphite par des neutrons rapides provoque le
déplacement d’atomes de carbone hors de leur position
d’équilibre, créant ainsi des défauts (interstitiels et lacunes,
voir fig. 14). Ce phénomeéne se traduit par une accumulation
d’énergie, appelée « énergie Wigner ». Lénergie emmagasi-

Lacune

Déplacement dans une structure de type graphite
* Lacune dans les plans graphénes
* Interstitiel entre ces mémes plans

Fig. 14. Lirradiation neutronique provoque un déplacement des
atomes de carbone, en position interstitielle entre deux plans
graphénes, laissant ainsi des lacunes dans les plans graphénes.
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née peut atteindre 2000 J.g™, valeur considérable dont la libé-
ration par retour des atomes a I'équilibre permettrait d’élever
la température du graphite de 'ambiante a 1200 °C. Cette
accumulation d’énergie a constitué un danger potentiel d’in-
cendie pour les réacteurs refroidis a I'air et fonctionnant a
basse température. Labsence de prévention peut conduire a
un accident, comme celui survenu dans le réacteur expéri-
mental de Windscale, en Grande-Bretagne, en 1957.

Quand la température d'irradiation est inférieure a 120 °C, les
défauts isolés (1 a 4 atomes) sont peu mobiles, et I'énergie
emmagasinée s’accumule rapidement. Ces défauts peuvent
disparaitre par élévation de la température. La recombinaison
des défauts s’accompagne d’'un dégagement de chaleur,
représenté par un « pic » d’enthalpie* différentielle (dH/do),
situé vers 200 °C et qui peut dépasser la chaleur spécifique du
graphite non irradié. Un graphite irradié est énergétiquement
stable si, pour toute température, I'enthalpie différentielle est
inférieure & la chaleur spécifique du graphite non irradié. Si le
graphite est chauffé, 'énergie commence a se libérer a partir
de la température de seuil 6g. Dés que la température de
déclenchement 0 est atteinte, la température s’éleve de
maniére adiabatique*, provoquant un dégagement de cha-
leur spontané, jusqu’a une température finale 6;, telle que la
relation suivante soit vérifiée :
91

(ot core- 1 core- (2]

0, étant la température a laquelle la courbe dH/d6 croise celle
du Cp du graphite non irradié (fig. 15).

Un matériau fascinant : le graphite



Variations
dimensionnelles

A r'échelle des cristallites (dont
les tailles selon l'axe cristallogra-
phique ¢ (Lc) sont comprises
entre 20 nm et 140 nm) assimi-
lables a des monocristaux, le flux
de neutrons rapides produit le
déplacement d’atomes de car-
bone en position interstitielle
entre les plans graphénes et des
lacunes au sein de ces mémes

Cp du graphite non irradié

plans (fig. 14). Laccumulation des
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Fig. 15. Spectre d’« énergie Wigner » d’un graphite irradié a 60 °C
et ayant regu une fluence neutronique de 1,74.10* n.cm? 6FG
(soit 0.12 déplacement par atome).

Pour qu’il apparaisse une instabilité thermique du graphite due
al'« énergie Wigner », il faut que la double condition suivante
soit remplie :

¢ Une température d’irradiation inférieure a 115 °C ;
¢ une fluence* neutronique supérieure a 1,6.10® n.cm? $FG?,
soit 0.11 déplacement par atome de carbone.

En pratique, pour des graphites irradiés entre 30 °C et 120 °C,
la majeure partie de I'énergie emmagasinée est concentrée
dans le « pic » situé vers 200 °C. Limportance de ce pic
décroit quand la température d’irradiation augmente. Quand
elle est supérieure a 170 °C, le pic d’« énergie Wigner » a
200 °C disparait. Cela traduit le fait qu’a haute température les
défauts d'irradiation dans le graphite ne s’accumulent pas, car
ils se recombinent au fur et a mesure de leur formation.

Ainsi, il n’y a aucun risque de relachement spontané d’« éner-
gie Wigner » pour les graphites irradiés au-dela de 300 °C.

Comportement des graphites sous
irradiation a haute température

Dans les futurs réacteurs a haute température, le graphite sera
irradié entre 500 °C et 1200 °C selon les composants
considérés, c’est-a-dire a des températures bien supérieures
a celles auxquelles il est irradié dans les réacteurs MAGNOX,
UNGG et AGR. Comme indiqué ci-dessus, I'« énergie
Wigner » ne sera pas un probleme pour ce type de réacteurs,
mais d’autres phénomeénes affectant le graphite devront étre
pris en compte.

5. $FG : fluence de fission équivalente pour le graphite. Une fluence de
10%" n.cm? $FG correspond a une fluence de 0,96 10* n.cm? (E > 0,1
MeV).

dilatation selon I'axe c. Sous irra-
diation, la taille des cristallites
selon a (La) va donc décroitre,
alors que Lc va croitre.
Laccroissement de la température d’irradiation menant a une
augmentation de la mobilité des défauts, la concentration en
interstitiels isolés et lacunes diminue et conduit, a fluence don-
née, a des modifications de La et de Lc de plus en plus faibles.
Evidemment, les variations dimensionnelles des graphites
polycristallins ne se résument pas a celles des cristallites et
dépendent essentiellement des parameétres suivants :

* La température d’irradiation : entre 300 °C et 700 °C, il se
produit une contraction selon les deux directions préféren-
tielles du graphite polycristallin (parallele et perpendiculaire
aux plans graphénes) avec des déformations plus importantes
dans la direction paralléle aux grains (fig. 16). Les vitesses de
déformation en fonction de la fluence, ainsi que les variations
dimensionnelles, diminuent avec 'augmentation de la tempé-
rature d'irradiation. Au-dela de 700 °C, il se produit également
une contraction dans les deux directions, mais alors les
vitesses de déformation croissent avec la température d'irra-
diation ;

¢ |la taille des cristallites : |a taille et la perfection des
cristallites augmentent avec la température de graphitisation.
Or, plus la taille des cristallites est importante, meilleure est la
stabilité dimensionnelle du graphite sous irradiation ;

* 'isotropie du graphite : en général, les vitesses de
déformation en fonction de la fluence neutronique et les
variations dimensionnelles sont d’autant plus faibles que le
graphite est isotrope.

Les réacteurs nucléaires
a caloporteur gaz
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Fig. 16. Variations dimensionnelles relatives d’un graphite polycristal-
lin quasi isotrope a base de coke de brai de houille, en fonction de la
fluence neutronique (EDN)® pour différentes températures d'irradia-
tion, a) dans la direction du filage ; b) dans la direction perpendicu-
laire au filage.

avec la fluence, et ce, a une vitesse qui diminue quand la
fluence augmente (fig. 17). Elle atteint une valeur de saturation
a partir de 4.10* n.cm? (E > 0,1 MeV) pour des températures
d’irradiation comprises entre 500 °C et 1000 °C.

A une fluence donnée, la dégradation de la conductivité ther-
mique du graphite sous irradiation est d’autant plus faible que
la température d’irradiation est élevée.

Ainsi, a 1200 °C pour une fluence de 10*' n.cm?, la conducti-
vité normalisée (A; / Ag) 1 5qq oc €St proche de 1.

K (W.m.K)
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Fig. 17. Variation de la conductivité thermique K d’un graphite poly-
cristallin quasi isotrope a base de coke de brai de houille dans la
direction du filage, en fonction de la fluence neutronique, pour
différentes températures d'irradiation (la conductivité thermique est
mesurée a la température d'irradiation).

Conductivité thermique

Lors de lirradiation, des défauts plus ou moins étendus sont
créés dans les cristallites, induisant une diminution rapide du
libre parcours moyen des phonons. Ainsi, I'évolution de la
conductivité thermique des cristallites est principalement liée
a la concentration en lacunes isolées et en boucles de
lacunes. La dégradation de la conductivité thermique des gra-
phites polycristallins apparait donc dés les trés faibles fluences
neutroniques (10" n/cm? (E > 0,1 MeV)).

A une température donnée, et quelle que soit la nuance de
graphite, la conductivité thermique décroit de fagon monotone

6. EDN : Equivalent DIDO Nickel. Une fluence de 10%' n.cm? (EDN) cor-
respond a une fluence de 1,76 10?' n.cm? (E > 0,1 MeV).

Module d’élasticité

Sous irradiation, le module d’Young (E) du graphite polycris-
tallin croit de maniére trés importante, du fait du blocage des
déformations de cisaillement par les défauts interstitiels, ce
qui peut conduire a une fragilisation du matériau. Cet accrois-
sement intervient des les faibles fluences, et il est d’autant plus
important que la température d’irradiation est faible (fig. 18).
En effet, quand la température d’irradiation augmente, la mobi-
lité des défauts s’accroit, les interstitiels isolés s’organisent en
amas puis en portions de nouveaux plans graphéne. Les
déformations de cisaillement sont alors de moins en moins
contrariées, ce qui a pour effet de limiter 'accroissement du
module d’Young.
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Fig. 18. Variation relative du module d’Young E,, d’'un graphite poly-
cristallin quasi isotrope a base de coke de brai de houille, en fonction
de la fluence neutronique, pour différentes températures d’irradiation.

Pour des graphites quasi isotropes, irradiés au-dela de 300 °C
et de 3.10* n.cm? (E > 0,1 MeV), les valeurs du module
d’Young restent constantes, jusqu'a 9.10* n.cm? (E > 0,1 MeV).
Pour des fluences plus importantes, leurs valeurs de E aug-
mentent encore a cause de la fermeture de la porosité. Enfin,
a partir de 1,5.10% n.cm?, il se produit une diminution brutale
de E, liée a la génération d’'une nouvelle porosité, correspon-
dant au passage de la phase de contraction a celle d’expan-
sion du graphite.

Fluage* sous irradiation

Alors que le fluage* thermique du graphite n’apparait sensi-
blement qu’au-dela de 2000 °C, le fluage sous irradiation
intervient dés 100 °C et conduit a des déformations qui peu-
vent étre dix fois supérieures a celles obtenues hors irradia-
tion. Les déformations de fluage sous irradiation ef des gra-
phites s’écrivent sous la forme :

mesures de la constante de fluage primaire b et celles-ci sont
assez dispersées. Néanmoins, il semble que cette constante
croisse avec la température d'irradiation ;

¢ |le fluage « secondaire » traduit un état stationnaire et se
caractérise par une vitesse de déformation constante, en
fonction de la fluence neutronique. Les déformations engen-
drées au cours de cette étape sont permanentes et ne peu-
vent étre annulées par suppression de la contrainte appli-
quée. Pour des températures d’irradiation comprises entre
500 °C et 1400 °C, la constante de fluage secondaire k aug-
mente avec la température.

Corrosion du graphite

S’il présente un bon comportement mécanique a haute tem-
pérature, le graphite est également trés sensible a la présence
d’especes oxydantes dans I'hélium. Loxydation du graphite
produit des espéces gazeuses (CO, CO,, H,...) fonctions du
gaz oxydant, et s’accompagne d’une dégradation du matériau
qui, dans des cas extrémes, pourrait avoir un impact sur la
slreté de l'installation. Or, il est envisagé d'introduire dans le
gaz hélium des traces d’oxydant (eau) pour contrdler la chi-
mie du caloporteur dans les réacteurs RHT et RTHT. Ces
especes oxydantes ont, en particulier, pour objectif, de main-
tenir un film protecteur en surface des matériaux métalliques.
Par ailleurs, les scénarios accidentels dans ce type de réac-
teur envisagent une entrée d'air massive dans le circuit pri-
maire, par exemple suite a la rupture du « hot-duct », la
conduite chaude reliant les deux cuves dans les dessins
actuels. Il apparait donc trés important de connaitre le compor-
tement du graphite en présence d’especes oxydantes, que ce
soit en fonctionnement normal ou bien en situation inciden-
telle.

En pratique, 'oxydation du graphite par I'air « est contrélée par
des processus différents selon la température » (fig. 19) :

g = Eio (1-e")+koy 80%

ou o est la contrainte, E, le module d’Young 25%
du graphite et y la fluence neutronique*.
20%
Les déformations de fluage primaire et secon-
daire correspondent respectivement aux deux
termes de I'équation. Elles sont toutes deux
proportionnelles a la contrainte appliquée o :

15%

10%

Perte de masse relative en fin d’essai

e Le fluage « primaire » qui n’intervient qu’aux
faibles fluences et pendant lequel la vitesse
de déformation du graphite décroit contind- 0%

5%

Régime de tran
en phase gaz

ment. Durant cette étape, la suppression de 400
la contrainte appliquée, tout en poursuivant
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Iirradiation, entraine une annulation de la
déformation ¢;. Un recuit thermique conduit a
une restauration identique. Il existe peu de

Fig. 19. Cinétique d’oxydation d’un graphite en thermogravimétrie
(perte de masse relative aprés quatre heures d’oxydation en air
sec), en fonction de la température d’oxydation (°C).
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* Aux températures basses, jusqu’aux environs de 500 °C -
600 °C, I'oxydation du graphite est contrélée par la réaction
chimique entre 'oxygéne et le graphite. Loxydation est alors
lente, mais uniforme dans tout le volume de la piece en gra-
phite, ce qui peut conduire a une dégradation importante des
propriétés mécaniques. Dans ces conditions, la présence de
certaines impuretés telles que fer, vanadium ou plomb, joue
le r6le de catalyseur de la réaction d’oxydation et en accélere
la cinétique ;

* si la température augmente, I'étape limitante devient la dif-
fusion des espéces gazeuses dans la porosité du graphite.
La vitesse d’oxydation augmente, mais celle-ci se produit
moins en profondeur dans le solide. Le parametre important
d’un point de vue cinétique est ici la porosité du graphite,
qui va contréler I'accés du gaz oxydant a l'intérieur du gra-
phite. Cette phase s’étend depuis 500 °C - 600 °C jusqu’a
900 °C-1000 °C, selon les nuances de graphite ;

* au-dela de 1000 °C, 'oxydation du graphite est contrélée par
I'apport de gaz a la surface de I'échantillon, parce que la
vitesse de transport des espéeces oxydantes a travers le
milieu poreux croit moins vite avec la température que celle
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de la réaction entre oxygene et graphite. Loxydation, plus
rapide, progresse depuis I'extérieur de I'échantillon ; les pro-
priétés mécaniques sont donc peu affectées directement,
sinon par la diminution de la taille externe de I'’échantillon.

Lexpérience montre qu’il est tres délicat d’extrapoler les
mesures obtenues sur une nuance de graphite dans des
conditions données a 'oxydation des graphites dans toutes
les conditions, compte tenu du nombre de facteurs intrin-
seques au matériau et liés a 'atmosphére gazeuse.

L’analyse du comportement des graphites les plus prometteurs
en atmosphére oxydante, couplée a leur caractérisation méca-
nique, doit finalement contribuer au choix des nuances de gra-
phite acceptables dans un réacteur, notamment du point de
vue de la slreté.

Jean-Pierre BonAL
Département des matériaux pour le nucléaire

Jean-Charles RoBIN
Département de technologie nucléaire
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e concept de réacteur a haute température (RHT) repré-
sente une rupture par rapport aux réacteurs graphite-gaz de
premiére génération, UNGG, MAGNOX et AGR. Les RHT se
démarquent de ces « ancétres » par 'utilisation d’'un combus-
tible finement divisé, constitué de particules enrobées, et par
I'adoption d’'un gaz caloporteur nouveau : I’hélium sous
haute pression.

Lutilisation combinée d’'un combustible réfractaire et d’'un calo-
porteur chimiquement inerte permet a ces réacteurs de fonc-
tionner a haute température (au-dessus de 800 °C), avec un
bon rendement thermodynamique. La trés haute résistance a
I'irradiation du combustible a particules permet, en outre, d’at-
teindre des taux de combustion* trés élevés. La forme par-

Le passé récent et le futur proche des réacteurs
a caloporteur gaz : les RHT

ticuliere du combustible donne également beaucoup de sou-
plesse au fonctionnement du réacteur et le rend apte a
consommer des matiéres nucléaires variées.

Comme pour les réacteurs graphite-gaz de premiere généra-
tion, l'utilisation du modérateur graphite contraint les RHT a
avoir une puissance volumique basse. La masse importante
de graphite contenue dans le cceur donne a ce dernier une
grande inertie thermique. Combinées, ces deux caractéris-
tiques a priori pénalisantes du point de vue économique, confée-
rent aux RHT des caractéristiques de slreté intéressantes.

Des conceptions modulaires plus récentes renforcent encore
les attraits sur le plan de la sGreté, de 'économie et des pos-

MAGNOX* UNGG* AGR* RHT*
Puissance unitaire type (MWe) 50-600 45-500 600 200-1 000
Rendement électrique (%) 31 28-30 42 48
Caloporteur CO, CO, CO, He
Pression (bars) 28 29 40 50-70
T sortie (°C) 400 environ 400 environ 645 750-950
Modérateur graphite graphite graphite graphite
Puissance volumique du cceur (MW/m®)  0.5-1 1 B 2-7
Matiere fissile U naturel U naturel U faiblement enrichi U enrichi

Elément combustible Barreau de métal

Barreau de métal  Pastilles d’oxyde Particule enrobée

gainé par gainé par gainées d’acier de SiC
un alliage de Mg un alliage de Mg et de graphite
Taux de combustion (GWj/t) 3,5-4,5 6,5 18-20 100,

voire bien au-dela

La comparaison des caractéristiques des filieres de réacteurs a caloporteur gaz montre la rupture apportée par les RHT par rapport aux réac-
teurs graphite-gaz de premiére génération.

Réacteur Réacteur a eau Réacteur rapide
a eau bouillante* | pressurisée* refroidi au sodium*
Puissance unitaire type (MWe) 200-1 000 1100 1450 1200
Rendement (%) 48 33 33 41
Caloporteur He eau eau Na
Pression (bar) 50-70 70 155 1-4
T entrée (°C) 400 278 290 390
T sortie (°C) 750-950 287 325 550
Modérateur graphite eau eau sans
Puissance volumique du cceur (MW/m?)  2-7 50 100 250
Taux de combustion (GWj/t) 100-800 30 60 100-200

La comparaison des principales filieres de réacteurs nucléaires met en évidence les caractéristiques trés particulieres des RHT.

Les réacteurs nucléaires Ce:j
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sibilités de déploiement industriel. Lutilisation de turbines a
gaz permet, enfin, d’envisager un cycle direct de conversion
d’énergie (« cycle de Brayton ») améliorant encore le rende-
ment et la compacité de l'installation. Ce sont ces raisons qui
contribuent au regain d’intérét pour cette filiere*.

Les principes de conception
des RHT

Le combustible a particules

Lutilisation d’'un combustible a particules constitue 'innovation
majeure des RHT. Ce combustible, imaginé au début des
années cinquante par les chercheurs de Harwell en Grande-
Bretagne, se présente sous la forme d’une petite sphére d’'un
diametre de I'ordre du millimétre composée d’un noyau de
matiere fissile, éventuellement fertile*, enrobé de différentes
couches de matériaux réfractaires.

Dans les options de référence aujourd’hui retenues, le noyau
est constitué d’oxyde d’actinide et revétu de quatre couches
de différents matériaux (fig. 20). Partant du noyau combustible,
on trouve successivement une couche de carbone poreux
appelée « buffer », servant de réservoir aux gaz de fission
relachés par le noyau et de tampon protecteur des couches
externes, puis deux couches de carbone pyrolytiques denses,
contribuant a la tenue mécanique de la particule, séparées
par une couche de carbure de silicium qui a un réle de bar-
riere a la diffusion des produits de fission.

Ce concept offre une trés grande flexibilité, relativement aux
parametres géométriques, a 'agencement des couches et au
choix des matériaux.

Ces particules ne sont pas disposées librement dans le coeur
mais agglomérées dans une matrice carbonée pour former

Eléments combustibles

Carbone dense
pyrolytique
(assurant la tenue
mécanique a

la pression interne
des gaz de fission)

Combustible nucléaire

Carbone poreux

Réservoir Carbure de silicium

des gaz de fission (obstacle a la
diffusion des produits
de fission)
Millimetre
Fig. 20. La particule dite « TRISO* ».
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des objets manipulables. Cette agglomération peut prendre la
forme de petits cylindres de 1 a 2 centimétres de diametre et
de 5 a 6 centimetres de long, appelés « compacts », qui sont
insérés dans des logements situés a I'intérieur de blocs hexa-
gonaux, en graphite également et percés de canaux pour le
passage de I'hélium de refroidissement. C’est le concept amé-
ricain. Une autre variante de conception, allemande, est de
conditionner ces particules dans des matrices en graphite
sphériques d’environ 6 centimétres de diamétre, appelés
« boulets ». Le coeur est alors constitué par 'empilement en
vrac de ces boulets, 'hélium de refroidissement circulant dans
les espaces laissés libres.

Il en résulte une dilution trés importante du combustible dans
le cceur* : dans la particule, d’abord, le noyau de composé
d’actinide ne représente que de 10 a 15 % du volume, puis
dans le compact ou le boulet ou celui-ci ne compte plus que
pour quelques pour cents. On comprend aisément que ces
conceptions sont associées a des densités de puissance plu-
t6t faibles d’environ 5 MW/m?® de coeur, a comparer aux valeurs
de 100 MW/m? des réacteurs a eau.

Un cceur de RHT va contenir des quantités considérables de
particules (cela se chiffre en milliards), et c’est la notion méme
de combustible qui s’en trouve modifiée, puisque c’est statis-
tiquement que vont s’apprécier ses performances.

Le procédé de fabrication du combustible comporte trois
étapes trés différentes : la fabrication des noyaux (par sol-gel
ou Agglomération Voie Séche...), la réalisation des enrobages
(dépéts CVD, voie chimique en phase vapeur) et, enfin, la
fabrication des matrices graphite, compacts ou boulets. A cha-
cune de ces étapes, des contrdles et caractérisations spéci-
fiques sur prélevements (contrles statistiques) sont néces-
saires. En plus d’'une géométrie donnée (diametre, sphéricité,
épaisseur des différentes couches), ces controles doivent
notamment s’assurer que la fraction de particules non
étanches est inférieure a 10°. Ces contrdles constituent un
des processus essentiels de fabrication du combustible RHT
et ont nécessité le développement de méthodes a la fois
fiables et économiquement réalistes pour des productions a
grande échelle.

Le graphite modérateur et de structure

Le graphite dans lequel sont diluées les particules joue a la
fois le réle d’élément de structure de I'élément combustible et
de modérateur. Par ailleurs, le cceur est lui-méme entouré
d’éléments réflecteurs en graphite remplacables ou perma-
nents. Le coeur et ses réflecteurs reposent, enfin, sur de
grosses structures de supportage également en graphite. On
concoit donc aisément qu’a ces différentes fonctions corres-
pondent des sollicitations (thermiques, mécaniques, effets de
lirradiation...) et, par conséquent, des cahiers des charges
différents ; ainsi, plusieurs nuances de graphite peuvent éven-
tuellement étre utilisées dans un RHT.

Le passé récent et le futur proche des réacteurs
a caloporteur gaz : les RHT



La pureté du graphite est un parameétre important sur le plan
de ses performances en modération, d’une part, mais égale-
ment pour limiter la contamination du gaz par des produits de
corrosion ou d’activation qu'’il pourrait créer durant le fonction-
nement, d’autre part. Ses qualités de modération conduisent
a l'introduire en grande quantité, d’ou, & nouveau, cette impor-
tante dilution du combustible.

Le graphite, trés réfractaire et bon conducteur de la chaleur,
possede des propriétés mécaniques intéressantes a haute
température ; il est relativement facile a usiner et il s’active rela-
tivement peu sous irradiation.

Si la température d’entrée de I'He (de I'ordre de 400 °C) met
a l'abri de I'« effet Wigner », I'irradiation réduit sensiblement
la conductivité thermique des graphites, accroit leur capacité
de fluage* et provoque des variations dimensionnelles
(contraction et puis gonflement). Ce sont celles-ci qui limitent
leur durée de vie en réacteur.

Le graphite est, par essence, oxydable, ce qui conduit, dans
analyse de sireté, a se préoccuper des problémes d’entrées
potentielles d’air ou d’eau et, bien entendu, a minimiser, voire
éviter celles-ci par conception. Le comportement en oxydation
est trés sensible a la teneur de certaines impuretés et conduit
a chercher a minimiser celles-ci.

Enfin, le coefficient de température* du modérateur est, en
général, tres négatif, ce qui est stabilisant pour le coeur.

Le caloporteur He

Lhélium et le CO, se sont imposés comme caloporteurs
gazeux dans tous les projets de réacteurs refroidis au gaz.
Dans la recherche des hautes températures, I'hélium reste
seul en lice, principalement du fait des limitations du CO, en
température, pour les problémes de corrosion du graphite a
partir de 500 °C.

L’hélium est chimiquement neutre, ne présente pas de chan-
gements de phase. Il est presque transparent aux neutrons,
ce qui limite a des valeurs négligeables les effets en réactivité
liés a une variation de densité du caloporteur (dépressurisa-
tion, par exemple). Il ne s’active ni ne se radiolyse sous irradia-
tion (a I'exception du tritium formé par capture neutronique sur
limpureté He 3).

C’est parmi les gaz un des meilleurs agents d’échange et de
transport de la chaleur (chaleur spécifique, conductivité ther-
mique). La pression d’'usage est déterminée par des considé-
rations liées a la fois a I'extraction de I'énergie du cceur (faible
densité de I'hélium) et au rendement thermodynamique.
Loptimum se situe environ a 7 MPa en cycle direct, valeur que
I'on retrouve dans les projets récents.

Les réacteurs nucléaires
a caloporteur gaz

L’hélium présente, enfin, une aptitude a diffuser tres facile-
ment, ce qui nécessite que I'on soit particulierement vigilants
aux problemes d’étanchéité statique et dynamique du sys-
teme. Lexpérience passée montre qu’il existe des solutions
technologiques pour les circuits et les composants qui permet-
tent de ramener les taux de fuite a des valeurs acceptables, de
I'ordre de quelques pour cents par an.

Les performances des RHT

Le combustible

Le combustible des RHT a été éprouvé lors de tres nom-
breuses expériences d'irradiation aux Etats-Unis et en Europe.
Comme chaque échantillon irradié comporte quelques milliers
de particules, les résultats obtenus ont une valeur statistique
qui permet leur transposition aux réacteurs de puissance. Des
microstructures tres variées ont été testées. Les performances
reconnues au combustible a particules sont :

* Un excellent confinement des produits de fission (a I'excep-
tion de I'argent) et un trés faible taux de défaillance des par-
ticules jusqu’a 1800 °C. Les températures d’'usage (infé-
rieures & 1200 °C) restent faibles grace a la bonne
conductivité thermique du graphite et a la faible densité de
puissance. Elles sont tres en dessous des limites technolo-
giques et, notamment, de la température de 1600 °C consi-
dérée comme la température a ne pas dépasser en situation
accidentelle ;

¢ la limite en température est associée a la dégradation du SiC
qui ne joue plus parfaitement son réle & partir de 1800 °C et
qui se décompose a 2200 °C. Le remplacement du SiC par
le ZrC, plus stable encore, permettrait de repousser encore
les limites en température du combustible a particule ;

* une capacité a intégrer des taux de combustion extrémement
élevés : dans certaines expérimentations des taux de com-
bustion de 780 GWj/t ont été atteints sans dommage appa-
rent des particules. Cette capacité permet d’envisager la pos-
sibilité de consommer certains actinides comme le
plutonium.

Du fait de la résistance mécanique des particules qui le consti-
tuent, le combustible RHT est difficilement retraitable. Cela
peut étre pénalisant lorsqu'’il est utilisé dans des stratégies de
recyclage des matieres, comme le cycle U/Th régénérateur,
un temps envisagé pour les RHT ; cela peut néanmoins étre
considéré comme un avantage pour les applications ou I'on
cherche a « brdler » ou « consommer » les matiéres avec l'at-
teinte de trés forts taux de combustion. Dans cette situation,
le combustible usé n’a plus qu’une trés faible valeur énergé-
tique résiduelle, et il pourrait étre envisageable de le stocker
en I'état, si les études en cours confirmaient que I'excellent
confinement des produits de fission par les couches d’enro-
bage de la particule est maintenu sur de longues périodes de
temps.
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La neutronique et les cycles

Un RHT offre I'avantage de pouvoir accueillir une grande
variété de mélanges de matieres fissiles et fertiles, sans modi-
fication notable de la conception du cceur. Cette souplesse
résulte essentiellement du découplage entre les parametres
qui déterminent la géométrie de refroidissement et ceux qui
caractérisent I'optimisation neutronique (concentration et
répartition en noyaux lourds, ou rapport de modération). On
peut, en effet, agir sur le taux de remplissage des particules
enrobées dans la matrice de graphite qui constitue le combus-
tible, sans pour autant modifier les dimensions des éléments
combustibles (nombre et diamétre des trous de refroidisse-
ment dans les blocs prismatiques, ou diamétre externe des
boulets). On peut également faire varier la taille des noyaux
ou méme la proportion relative de différents types de parti-
cules pouvant contenir des matieres nucléaires différentes.

Avec les RHT, on est également libre dans le choix de la répar-
tition et de la concentration des matieres fissiles et fertiles qui
déterminent les deux parametres neutroniques fondamentaux
que sont le rapport de modération* et 'autoprotection*.
D’autres raisons a caractére plus physique favorisent les facul-
tés d’adaptation du RHT vis-a-vis du cycle du combustible par
rapport a des réacteurs utilisant un modérateur sous forme
liquide, comme les réacteurs a eau. On peut citer, a titre
d’exemple, I'effet de vidange qui limite la teneur en plutonium
dans les combustibles MOX* pour les réacteurs a eau et qui
n’existe évidemment plus pour un réacteur modéré au gra-
phite. A noter également une bien meilleure économie de neu-
trons des RHT par rapport au REP, du fait de la réduction
importante des captures stériles dans le modérateur (le gra-
phite capture 100 fois moins de neutrons que I'eau), dans les
matériaux de structure (pas de matériaux métalliques captu-
rant les neutrons) et dans les produits de fission (car le spectre
est plus dur, alors que les produits de fission capturent mieux
les neutrons thermiques).

La sdreté

Les excellentes performances du combustible, son caractere
réfractaire, une conductivité thermique acceptable, une faible
puissance spécifique, une grande inertie thermique et, enfin,
un coefficient de température* modérateur trés négatif asso-
ciés a des effets de densité du caloporteur pratiquement
inexistants sont les principales caractéristiques qui conferent
aux RHT un niveau de slreté supérieur a celui des filieres
existantes et qui les situent dans une position particulierement
favorable pour répondre aux exigences requises pour les réac-
teurs du futur.

Une des exigences de sireté essentielle pour toute installation
nucléaire est le confinement des produits de fission. C’est par
le biais du respect de la limite en température du combustible
de 1600 °C obtenue dans toutes situations accidentelles
prises en compte dans le dimensionnement que ce confine-
ment est assuré.
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Le respect de cette exigence est lié a deux fonctions de sireté
principales :

e Le controle de la réactivité* pour exclure des excursions
de puissance* inacceptables. Cela est assuré par un coef-
ficient de température fortement négatif et des effets de den-
sité du caloporteur pratiquement négligeables. En outre, I'ab-
sence de changement de phase de I'hélium entraine
'absence de variation brutale de réactivité ou de conditions
d’échange thermique. Le risque de re-criticité par reconfigu-
ration du coeur est jugé inexistant pour cette filiere ;

e 'évacuation de la chaleur produite (normale et résiduelle)
pour éviter la surchauffe du cceur. C’est ici que réside la
grande faculté de cette filiere, grace également aux dessins
récents de réacteurs de petite taille, d’utiliser des propriétés
inhérentes au concept pour offrir des moyens passifs trés
s(irs, notamment afin d’extraire la puissance résiduelle* en
cas d’arrét du refroidissement ;

* une bonne conductivité thermique offre une marge impor-
tante entre la température d’'usage du combustible et les
niveaux de température qui peuvent induire une dégradation
de son état ;

* cette bonne conductivité, ajoutée a une faible puissance spé-
cifique, a un cceur annulaire entouré de réflecteurs (masse
importante de graphite) donnant a 'ensemble une grande
inertie thermique, permet de stocker, puis de transférer vers
I'extérieur la puissance résiduelle, grace aux seuls phéno-
meénes physiques de conduction et de rayonnement.

Il a été montré que les températures ainsi atteintes par la cuve
rayonnant vers des panneaux de refroidissement situés dans
le puits de cuve respectent les limites demandées par sa
tenue mécanique.

Et comme ces séquences ne nécessitent pas la présence
d’hélium, cette filiere peut se prévaloir d’étre la seule dont
I'évacuation de puissance résiduelle ne nécessite pas la pré-
sence de caloporteur. Le gaz n’a donc pas, dans les RHT, de
fonction de sireté.

On congoit que cette simplicité permette d’éliminer beaucoup
de systemes de slreté actifs qui sont indispensables pour les
réacteurs conventionnels, et que cela puisse contribuer a la
compétitivité économique de la filiere.

Un atout supplémentaire en matiere de compétitivité écono-
mique est la possibilité d’utiliser, sous certaines conditions,
une enceinte ventilée, non étanche : certains constructeurs
ont déduit de I'excellent pouvoir de rétention des produits de
fission du combustible lié au respect de la limite de 1600 °C
pour toutes les situations accidentelles prises en compte dans
le dimensionnement que les doses atteintes par les travailleurs
et le public respectaient les limites sans demander une excel-
lente étanchéité de 'enceinte ; c’est le cas du projet GT-MHR
présenté par General Atomics, ainsi que du projet PBMR
développé par Eskom en Afrique du Sud.

Le passé récent et le futur proche des réacteurs
a caloporteur gaz : les RHT



Dans les RHT, une fonction supplémentaire doit faire I'objet
d’analyse : c’est le contrdle de la dégradation du coeur prove-
nant de réactions chimiques. Si les entrées d’eau ont pu étre
fortement minimisées, sinon éliminées, par I'utilisation du cycle
direct de Brayton, les conséquences d’une entrée de l'air situé
dans 'enceinte, aprés une dépressurisation accidentelle, doi-
vent étre soigneusement établies. Il a été cependant montré
qu’un tel scénario, de tres faible probabilité, ne provoque
gu’une oxydation limitée du graphite présent dans le cceur,
sans que les particules de combustible soient atteintes.

Les RHT dans le monde,
et leur retour d’expérience

Le premier RHT réalisé, le réacteur expérimental Dragon,
d’une puissance de 20 MWth, a divergé a Winfrith, en Grande-
Bretagne, en 1964. |l a fonctionné jusqu’en 1975, démontrant
ainsi la faisabilité des RHT. Cette premiére réalisation conduite
dans un contexte international, sous I'égide de 'OCDE, a
ouvert la voie en initiant 'Europe aux RHT et en suscitant I'in-
térét des Etats-Unis puis du Japon. Le retour d’expérience le
plus intéressant concerne le comportement du combustible a

particules et I'exploitation du circuit primaire, la manutention
des composants du ceeur...

Le développement s’est poursuivi ensuite de fagon symétrique
aux Etats-Unis, pour la filiere a combustible prismatique, et en
Allemagne, pour la filiere a boulets (fig. 21). Tout d’abord, par
la réalisation de deux réacteurs de démonstration (Peach-
Bottom et AVR), puis de deux réacteurs prototypes d’environ
300 MWe fonctionnant en cycle vapeur (Fort-Saint-Vrain et
THTR 300). Ceux-ci devaient d’ailleurs précéder, aussi bien
aux Etats-Unis qu’en Allemagne, des réacteurs de puissance
encore plus élevée (500 a environ 1200 MWe) qui n’ont jamais
vu le jour.

La famille des réacteurs a boulets

La caractéristique principale de la conception allemande est le
conditionnement des microparticules compactées dans une
matrice graphite sous la forme de sphéres de 60 mm de dia-
metre (fig. 22). Elles sont introduites et extraites du réacteur
en continu, au rythme d’un boulet toutes les vingt secondes
environ ; ainsi, quand un boulet a atteint son taux d’épuise-
ment maximum, il est remplacé par un neuf.

Pays Nom Puissance 1965 1970 1975 1980 1985 1990 1995 2000
Royaume-Uni  Dragon 20 MWth

Famille allemande
Allemagne AVR 46 MWth
Allemagne THTR 750 MWth
Allemagne HTR Modul 200 MWth
Chine HTR-10 10 MWth
Afrique du Sud PBMR 250 MWth

Famille américaine
Etats-Unis Peach Bottom 115 MWth
Etats-Unis Fort St-Vrain 840 MWth
Etats-Unis MHTGR 350 MWth
Etats-Unis MHTGR/NPR
Russie GT-MHR 600 MWth
Japon HTTR 30 MWth

Réacteurs réalisés . Réacteurs en projet

Fig. 21. Les RHT dans le monde (ci-dessus) et Les principales caractéristiques des RHT construits (ci-dessous).

Peach- Fort

Dragon Bottom AVR St-Vrain THTR300 HTTR HTR10
Lieu Winfrith Pennsylvanie  Jiilich Colorado Schmehausen Oarai (Chine)

(GB) (EV) (Allemagne) (EU) (Allemagne) (Japon)
Divergence 1964 1966 1966 1974 1983 1998 2001
Arrét 1975 1974 1988 1989 1989 - -
MWth 20 115.5 842 750 30 10
MWe 40 330 300
Pression He (bars) 20 24,6 48 40 40 30
T entrée (°C) 335 343 406 262 395 250-300
T sortie (°C) 835 715 785 750 850-950 700-900
Puissance volumique (MW/m?) 14 8,3 6,3 6 2,5 2
Eléments combustible prismes prismes boulets prismes boulets prismes boulets
Cycle varié U/Th U 235/Th U 235/Th U 235/Th U enrichi U enrichi
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Fig. 22. Boulet combustible.

Le premier RHT allemand fut I’AVR, construit sur le centre
de recherche de Jiilich, centre qui a toujours conservé de trés
fortes compétences dans cette technologie. LAVR battit des
records (pour les RHT) en termes de performances et de
durée d’exploitation. Sa construction débuta en 1961, et il fut
connecté au réseau avec une puissance électrique de
15 MWe, en 1966, pour étre arrété en 1988. Il servit de plate-
forme expérimentale destinée & faire évoluer la technologie
du combustible, en coopération entre le centre de Jllich et I'in-
dustriel NUKEM, a un niveau qui sert aujourd’hui de référence
dans ce domaine. La température du cceur, de 850 °C en
début de fonctionnement, fut poussée a 950 °C. Sa conception
avec cuve en acier a, en outre, permis de réaliser des transi-
toires* accidentels, telle la perte de refroidissement du cceur,
qui ont contribué a valider les concepts de sireté appliqués a
ce type de réacteur.

AVR a fourni la preuve de la viabilité du concept a boulets et
a apporté la démonstration de sa fiabilité par des tests phy-
siques pour lesquels la centrale n’avait pas été concue au
départ. Ainsi, un accident de perte de systeme de refroidisse-
ment et de non-insertion des barres de contrdle a été simulé
en 1970, et, avant I'arrét définitif du réacteur, un transitoire de
perte de réfrigérant a également été réalisé.

Le combustible a fait I'objet de développements et d’améliora-
tions significatives au centre de Jilich, en partenariat avec le
fabricant, la société NUKEM.

Le second RHT construit en Allemagne fut le THTR-300
(« Thorium High Temperature Reactor ») qui divergea en
1983. Ce réacteur était un réacteur commercial de 300 MWe,
a caisson en béton, dont le constructeur était Brown Boveri.
Lexploitation du THTR fut émaillée d’'un certain nombre de
problémes techniques qui n'apparaissaient cependant pas
insurmontables. La découverte, lors de I'inspection program-
mée de 1988, notamment, de la rupture d’un certain nombre
de goujons de fixation de plaques calorifuges des conduits
chauds, associée a un contexte politique peu favorable, ont
provoqué la décision d’arréter définitivement l'installation, en
septembre 1989, apres seulement 423 « jours équivalents a
pleine puissance » (JEPP*).
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La famille des réacteurs a prismes

La famille américaine différe principalement de la famille alle-
mande par I'organisation du coeur et du combustible. Ici, le
ceceur est composé de blocs de graphite prismatiques, a I'inté-
rieur desquels sont implantés les compacts de combustibles
(fig. 23).

La premiére réalisation commerciale fut Peach-Bottom,
un réacteur de 40 MWe qui divergea début 1966 et fut arrété
en 1974. Aprés la découverte d’un nombre croissant de rup-
tures d’enveloppes combustibles, le deuxieme coeur de
Peach-Bottom a été fabriqué avec une technologie plus avan-
cée qui a permis d’améliorer la qualité de la premiére couche
de graphite poreuse de la particule, ainsi que les caractéris-
tiques des couches successives. La disponibilité a été de 93%
pendant l'irradiation de ce second ceoeur et I'activité du circuit
primaire est restée extrémement faible, signe de I'excellente
qualité du nouveau combustible. Finalement, ce réacteur fonc-
tionna sans probléme majeur et fut arrété pour des raisons
économiques.

Particule
enrobée

Compact

Bloc graphite
combustible

Fig. 28. Particule combustible multicouche et blocs prismatiques.

La seconde réalisation fut Fort-Saint-Vrain, dont la
construction débuta en 1968 et qui divergea fin 1974. Sa puis-
sance était de 330 MWe et de nombreux problémes tech-
niques (notamment des entrées d’eau fortuites dans le circuit
primaire conduisant & des phénomeénes de corrosion accélé-
rée de composants en acier) émaillérent sa vie jusqu’a son
arrét définitif, en 1989. Si les aspects fonctionnels de I'exploi-
tation de Fort-Saint-Vrain ont été négatifs, I'excellente étan-
chéité du combustible s’est traduite par des bilans radiolo-
giques liés aux activités d’exploitation et de maintenance trés
positifs, a I'exception de rejets de tritium provenant de fuites
d’'eau.

En paralléle a la construction de Fort-Saint-Vrain, plusieurs
réacteurs de ce type furent commandés a General Atomics,
au début des années soixante-dix, mais ces commandes
furent rapidement annulées, cette filiere n’apparaissant pas
économiquement compétitive face aux réacteurs a eau.

Le passé récent et le futur proche des réacteurs
a caloporteur gaz : les RHT



Finalement, le retour d’expérience des prototypes allemands
et américains a largement confirmé les attentes techniques
concernant la filiere RHT :

e Le trés bon comportement du combustible a particules sous
irradiation, méme a haute température, et le faible relache-
ment de produits de fission dans le gaz caloporteur donnent
des réacteurs tres propres ;

¢ || est possible d’utiliser de I'hélium a haute température
comme gaz caloporteur ;

* Elle comporte des avantages notables, comme sa facilité de
pilotage, sa grande inertie thermique et les grandes marges
de sécurité dans la conduite du réacteur (démontrée en vraie
grandeur sur 'AVR).

Les difficultés d’exploitation de Fort-Saint-Vrain et du THTR
sont liées a des problemes technologiques ou a des défauts
de conception a la fois solubles et mineurs. Siles RHT n'ont
pas été déployés industriellement, c’est surtout parce qu’ils
n’étaient pas économiquement compétitifs au moment ou les
réacteurs a eau venaient de réussir leur percée industrielle,
un peu partout dans le monde.

L’évolution plus récente :
beaucoup de nouveaux projets...

Les projets avortés de RHT puissants, contemporains des pro-
totypes Fort-Saint-Vrain et Peach-Bottom, prenaient en consi-
dération de fortes puissances unitaires (770 et 1 160 MWe
pour les projets américains), sans doute dans un souci de
concurrencer la filiere & eau pressurisée déja largement
implantée, et fonctionnaient toujours en cycle vapeur.

Des éléments de contexte plus récents amenérent les Etats-
Unis a reprendre, au milieu des années soixante-dix, I'idée de
réacteurs modulaires permettant de contourner I'effet de
taille en impliquant la standardisation et la réalisation en usine
de modules de petite puissance assemblés progressivement
pour constituer une unité de plus forte puissance. Cela permet
a priori de limiter le risque financier en ayant une meilleure mai-
trise des calendriers de réalisation, et de commencer a pro-
duire de I'énergie, alors que 'on réalise les modules suivants.

Par ailleurs, I'impact de I'accident de Three Mile Island asso-
cié aux déja excellentes caractéristiques intrinseques de
sUreté des RHT (inertie thermique, bonne conductivité appa-
rente du ceceur, faible densité de puissance), a conduit a
rechercher des configurations rendant possible une évacua-
tion totalement passive de la puissance résiduelle. Les RHT de
faible puissance sont particulierement bien placés pour satis-
faire cette nouvelle exigence de sdreté passive.

Ainsi, des 1982, Interatom, filiale de Siemens, a développé,
sur la base de la technologie mise au point par Jilich, un
concept original, le HTR-Modul* (fig. 24). Ce réacteur de 80

Les réacteurs nucléaires
a caloporteur gaz

MWe utilise la capacité de rayonnement d’une cuve métallique
pour assurer de fagon passive le refroidissement du combus-
tible, dont la température ne dépasse pas 1600 °C, quelles
que soient les conditions accidentelles. Un avant-projet détaillé
a été mené a son terme.

1. Coeur a boulets

2.Cuve

3. Extraction des boulets

4. Recyclage des boulets

5. Barres de contrdle dans le réflecteur

6. Introduction des boulets dans le coeur

7. Faisceau de tubes générateurs de vapeur
8. Support du générateur de vapeur

9. Entrée d’'eau

10. Sortie de vapeur

11. Circulateur

12. Branche chaude

13. Panneaux de refroidissement

14. Isolation

S22

fo———— — —————25000mm

Fig. 24. Le projet allemand HTR-Modul.

Larrét du soutien financier de producteurs d’électricité et d’in-
dustriels a conduit Siemens a arréter ces développements. En
accord avec le gouvernement allemand, Siemens et ABB ont
créé une filiale commune, HTR.GmbH, qui a servi de récep-
tacle a toute la technologie allemande, y compris celle portant
sur la fabrication du combustible de NUKEM. Cette technolo-
gie a été ultérieurement transférée en Chine et en Afrique du
Sud pour le développement de leur programme de réacteurs
a haute température.

Parallelement a ces développements, les progrés réalisés
dans lindustrie sur les turbines a gaz et les matériaux haute
température ont ouvert la voie aux RHT a cycle direct, offrant
des perspectives nouvelles en matiére d’amélioration du ren-
dement thermodynamique. En outre, les hautes températures
des RHT placent favorablement cette filiere pour des applica-
tions de production massive d’hydrogene par voie thermochi-
mique.

Enfin, des avancées significatives dans la technologie des
échangeurs de chaleur et des paliers magnétiques ont permis
de réaliser des centrales plus compactes, plus propres et plus
sQres.
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Tous ces éléments sont a I'origine des concepts de RHT
modulaires a cycle direct, qu'illustrent les projets industriels :
d’une part, le GT-MHR* congu par General Atomics (fig. 29 et
30), et, d’autre part, le PBMR* développé par Eskom en
Afrique du Sud (fig. 30).

Les tendances actuelles pour la filiere RHT sont donc de
considérer :

e des réacteurs modulaires de puissance unitaire dans la
gamme 100 a 300 MWe,

« fonctionnant en cycle direct selon le « cycle de Brayton »,

* permettant d’assurer I'évacuation de la puissance résiduelle
de facon passive et sans recours au fluide caloporteur.

Tirant parti de I'expérience négative de Fort Saint-Vrain , la
compagnie General Atomics a fait évoluer son concept pour
proposer au gouvernement américain, au début des années
quatre-vingt-dix, un réacteur destiné a produire du tritium, le
MHTGR. Lorsque cette option fut abandonnée, elle s’orienta
vers un partenariat avec les Russes (Minatom) afin de déve-
lopper un produit, le GT-MHR, destiné a consommer le stock
de plutonium militaire en excés. Un accord pour 'avant—projet
conceptuel, auquel se joignirent Framatome puis Fuji Electric,
fut signé en 1995. Les travaux furent poussés jusqu’a la fin de
I'avant—projet détaillé en 2002.

Le GT-MHR posséde une géométrie de coeur annulaire favo-
risant le transfert de chaleur par conduction et son stockage
dans les réflecteurs internes et externes. Lutilisation d’'une
cuve non calorifugée en acier permet un transfert thermique
par rayonnement vers des panneaux de refroidissement exté-
rieurs fonctionnant en convection naturelle d’eau ; dans I'hypo-
thése hautement improbable ou 'ensemble de ces panneaux
deviendrait inopérant, la conduction dans le sol entourant les
silos est suffisante pour maintenir la température du combus-
tible a des valeurs acceptables.

La puissance de 600 MWth (pour environ 280 MWe) du pro-
jet GT-MHR, la géométrie du coeur et la taille de la cuve sont
optimisées pour que la température maximale de la particule
combustible pendant un transitoire d’évacuation de la puis-
sance résiduelle, sans recours au gaz, ne dépasse pas la
limite de 1600 °C, température a laquelle les microparticules
gardent leur intégrité et continuent a assurer la rétention des
produits de fission.

Le producteur d’électricité sud—africain ESKOM a décidé d’ex-
plorer la technologie des réacteurs a haute température en
1993 et s’est lancé dans le développement d’un produit, le
« Pebble Bed Modular Reactor » (PBMR) sous licence de
HTR.GmbH et avec l'aide du centre de Julich. Ce produit
reprend le concept du HTR-Modul d’Interatom et le couple par
un cycle direct a une turbine a gaz. Ce développement a rapi-
dement obtenu le soutien du gouvernement sud-africain. La
recherche de capitaux pour assurer son développement a
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conduit a une forte médiatisation, et la société britannique
BNFL, ainsi que le producteur américain d’électricité EXE-
LON, ont contribué au financement des études. EXELON s’est
retiré en 2002 du groupement. La société PBMR Co, filiale
d’ESKOM, qui se positionne comme vendeur de réacteurs, a
terminé I'avant-projet détaillé du PBMR fin 2003 et cherche
maintenant des financements pour construire un démonstra-
teur en Afrique du Sud.

En parallele, le Japon (JAERI) a décidé de s’engager dans la
maitrise des réacteurs a haute température, avec comme fina-
lité principale la production d’hydrogéne. Il a retenu la techno-
logie américaine pour la conception du ceeur et la technolo-
gie allemande pour la fabrication des microparticules. Un
réacteur de 30 MWth, le HTTR*, a divergé fin 1998.
Fonctionnant initialement a 850 °C, il a été poussé a 950 °C
pour une période limitée. Le HTTR sera utilisé comme instal-
lation d’essai pour le combustible, l'irradiation de matériaux
haute température et pour la démonstration d’applications
d'utilisation de la chaleur industrielle. Il devrait étre couplé, a
terme, avec une installation de production d’hydrogéne.

Plusieurs concepts de réacteurs modulaires a haute tempé-
rature, couplés a une turbine a gaz, sont en cours de déve-
loppement au Japon. Ces programmes sont coordonnés avec
les développements du HTTR.

Lun d’entre eux est un réacteur de 600 MWih utilisant une tur-
bine en cycle direct, le GTHTR 300* (fig. 25). Une de ses par-
ticularités est la présence de trois cuves principales, une pour
le coeur, une pour la turbomachine et une pour les échangeurs
de chaleur. Le coeur est composé de blocs de graphite hexa-
gonaux.

Vannes
de contréle

Générateur

H“%’-ﬁgjmlh\‘ ‘H‘ﬁﬂg%;\;%
s :‘e‘[%' ! H‘W
Compresseur

Fig. 25. le projet japonais GTHTR 300.
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Le dernier réacteur construit avec la technologie allemande
est le HTR-10, en Chine. Il est implanté dans l'université de
Tsinghua-INET, a Pékin. D’'une puissance de 10 MWhh, il a
divergé en 2001. Sa construction doit donner a la Chine la
connaissance et la maitrise de cette filiere. Apres toute une
série d’'essais et d’expériences, le réacteur sera couplé, au-
dela de 2005, a une turbine & gaz. Son combustible est fabri-
qué en Chine, grace a des équipements transférés de I'an-
cienne usine de fabrication allemande.

Framatome-ANP, fort de I'expérience acquise au travers du
développement du HTR-Modul en Allemagne, durant les
années quatre-vingt, de sa participation a I'étude du GT-MHR
avec General Atomics, Minatom et Fuiji Electric, et du soutien
actif apporté par le CEA pour toutes les activités de R&D, pro-
pose un concept original a cycle indirect utilisant la technolo-
gie de turbine a gaz a cycle combiné. Un schéma de principe
du projet ANTARES est présenté figure 26 ; il inclut une déri-
vation optionnelle d’une fraction de la puissance pour la pro-
duction d’hydrogéne. Une vue générale de I'llot nucléaire est
présentée figure 27, montrant cote a cote la cuve réacteur et
la cuve contenant 'échangeur intermédiaire.

N, + H,

LR T TTTTTe T

Procédé de
production
Hy

—————————-———l——.——‘———-——-———————-———-—q

-

" He ' I l 1
1 5 MPa 1
Vanne I
1 » d’isolation
1 2 HT |1
1 1
j >1000°C |
1 1
| Echangeur |
I intermédiaire 1
1 1
400 °C 1
: Soufflante 1
! & i
1 1
Source de chaleur
nucléaire l
1

Fy

Condenseur I I Cycle vapeur GV
—=.|—--

W

Turbocompresseur

Turbines a vapeur

!

Cycle combiné

Fig. 26. Schéma général du projet ANTARES.

En raison des difficultés technologiques liées a la conception et la
fabrication d’'un groupe turbocompresseur a hélium, le projet
ANTARES met en ceuvre un cycle indirect utilisant un échangeur
intermédiaire et un circuit secondaire a I'azote, gaz aux propriétés
proches de celles de I'air. Ce concept utilise la technologie prou-
vée des turbines et compresseurs a air. Afin d’améliorer les pro-
priétés d’échange de 'azote, AREVA ajoute une proportion de
I'ordre de 20% d’hélium a I'azote, ce qui permet d’optimiser la
conception de I'échangeur intermédiaire, sans trop affecter la tech-
nologie classique du groupe turbocompresseur. Le systeme de
conversion d’énergie du projet ANTARES met en ceuvre un cycle
combiné, variante du « cycle de Brayton » avec récupérateur, qui
consiste a substituer un générateur de vapeur au récupérateur a
I’échappement de la turbine. La vapeur ainsi produite alimente une
turbine a vapeur. On obtient alors un cycle combiné similaire a

Les réacteurs nucléaires
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celui congu pour les turbines a gaz a combustion, mais avec la dif-
férence essentielle que le cycle a gaz est fermé. Le rendement
obtenu est excellent car le systeme exploite les avantages du cycle
a gaz pour les hautes températures, tout en bénéficiant de ceux du
cycle a vapeur pour les basses températures, dus en particulier a
sa capacité de condenser la vapeur a la source froide. Ce concept
permet d’obtenir un rendement supérieur a 50% brut, et supérieur
a 46% net, au prix d’une certaine complexité apparente comparée
a un « cycle de Brayton » avec récupérateur. Comme il est fait
appel a une technologie prouvée de cycle combiné, cette com-
plexité apparente n’est pas nécessairement plus chere que celle
du « cycle de Brayton » avec récupérateur qui reste a développer
et dont le colt n’est pas connu. En outre, ce schéma particuliére-
ment flexible est bien adapté a des configurations de cogénération
électricité-chaleur qui pourraient représenter la majorité du marché
de ces réacteurs.
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Enceinte réacteur

Soufflante primaire

Batiment réacteur

Enceinte échangeur intermédiaire

Fig. 27. Le projet ANTARES de Framatome-ANP (ilot nucléaire).

Comparaison de deux projets de
réacteurs de troisieme génération :
le GT-MHR et le PBMR

Ces deux réacteurs, qui ont fait I'objet d’avant-projets détaillés

ces derniéres années, illustrent bien les principales options en
matiére de conception envisageables pour les RHT du futur

Description

proche. Les consortiums qui les développent recherchent
actuellement des financements afin de construire leur premier
démonstrateur et d’avoir ainsi la référence nécessaire pour se
déployer industriellement vers un marché mondial.

Ces deux réacteurs présentent un certain nombre de carac-
téristiques communes différentes de celles des réacteurs a
haute température construits antérieurement :

* |Is ont une cuve en acier qui assure par rayonnement le main-
tien du combustible a une température inférieure a 1600 °C
pendant I'accident de référence sur ce type de réacteur : la
rupture d’une tuyauterie hélium, avec perte des alimentations
électriques extérieures et sans arrét d’'urgence ;

* |Is utilisent un cycle direct de Brayton avec une turbine a gaz.

Leurs principales différences sont les suivantes :

e Le niveau de puissance volumique est plus faible dans le
cceur du PBMR, a cause de la répartition aléatoire des bou-
lets combustibles. En revanche, dans le GT-MHR, la distri-
bution de puissance est connue et maitrisée et permet une
puissance moyenne du cceur plus élevée ;

e sur le GT-MHR, le groupe turboalternateur et les compres-
seurs basse et haute pression sont sur la méme ligne
d’arbre, alors que sur le PBMR, ce sont trois composants dif-
férents (fig. 28) ;

e pour la cuve et le groupe turboalternateur, les concepteurs
du PBMR ont choisi des aciers classiques qui doivent étre
refroidis par des circuits d’hélium dédiés au prix d’'une perte

GT-MHR Pu GT-MHR U

Puissance électrique nette MWe 165 278
Puissance totale MW 400 600
Rendement % 41,2 46,3
Durée de vie de I'installation an 40 60
Débit du caloporteur primaire Kg/s 140 316
Pression du circuit primaire MPa 8 7
Température du caloporteur a I’entrée du cceur °C 536 488
Température du caloporteur a la sortie du cceur °C 900 850
Taille du cceur Diameétre interne m 2,00 2,96

Diameétre externe m 3,70 4,84

Hauteur m 11,0 8,00
Puissance volumique du cceur MW/m? 4,8 6,5
Fraction du cceur par rechargement Rechargement

continu 1/3 1/2

Diamétre des boulets combustibles mm 60 -
Diameétre des compacts combustibles mm - 12,5
Hauteur des compacts mm - 49,3
Combustible uo, PuO, militaire uo,
Enrichissement % 8,5 12

Poison consommable

- Erbium naturel

Comparaison des caractéristiques principales du GT-MHR et du PBMR.
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Fig. 28. Schémas comparatifs des circuits de production d’énergie
du GT-MHR et du PBMR.

en rendement électrique. Lavantage est, bien évidemment,
la réduction de la durée et des colts de développement. Pour
le GT-MHR, General Atomics a fait le choix d’un acier 9Cr
présentant de meilleures caractéristiques de tenue en tem-
pérature, mais nécessitant des développements et une qua-
lification ;

¢ le rechargement continu du PBMR conduit a une meilleure
utilisation du combustible et permet d’avoir un enrichisse-
ment d’uranium plus bas, de I'ordre de 8.5 %, contre environ
12 % dans le GT-MHR pour des cycles d’un an. En revanche,
pour la méme taille de coeur, le concept GT-MHR autorise
une puissance plus élevée (voir les diverses densités de
puissance dans le tableau comparatif précédent), améliorant
la performance économique qui est le point faible du PBMR ;

Enceinte du systéme
de conversion d’énergie

Compresseur

HP

Compresseur .

BP P Systéeme de
refroidissement
alarrét

Intercooler

Précooler Branche chaude

Enceinte réacteur

Barres de controle

Ceeur du
réacteur

Fig. 29. Le projet GT-MHR de General Atomics (USA), en plan (a droite) et en éclaté (a gauche).
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Compresseur
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Compresseur
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Récupérateur

Réacteur

Vanne d’isolation

électrogenes et calogénes, pos-
sibilité de cogénération, bonnes
capacités de consommation du
plutonium ...

jluine Quelles sont les chances de
développement des RHT, face a
des réacteurs a eau légere*
déja bien implantés, déja tres
optimisés grace a un retour d’ex-
périence important, et bénéfi-
ciant d’effets de série ? Par
contraste, les RHT sont encore
loin de leur asymptote technolo-
gique : les développements tech-
niques futurs concernant les
matériaux, 'enrobage des parti-
cules de combustible et les
cycles a haut rendement ther-
mique devraient permettre
d’améliorer encore leurs perfor-

Réducteur

Générateur

Précooler

Fig. 30. Le projet PBMR d’ESKOM (Afrique du Sud), en 2004.

* l'intégration sur une méme ligne d’arbre verticale, pour le GT-
MHR, des compresseurs, de la turbine et de l'alternateur est
un pari majeur. Le bénéfice est un rendement thermodyna-
mique estimé supérieur a 46 %, mais a ce jour aucune
machine tournante de ce poids n’a été contrélée par des
paliers électro-magnétiques, et en cas de dysfonctionne-
ment, la reprise de la charge par un palier statique reste a
démontrer.

D’une maniére générale, le PBMR privilégie des solutions
technologiques existantes, ne nécessitant pas de R&D, mais
au prix d’'une ingénierie plus complexe et de performances
plus limitées (le passage en cycle direct n’apporte pas de gain
en rendement par rapport aux RHT de premiére génération).
En revanche, la faisabilité du GT-MHR n’est pas complétement
garantie, et il ne sera possible de réellement prouver la faisa-
bilité et les performances de certains équipements comme
'ensemble « compresseurs-turbine-alternateur » qu’au travers
de la réalisation du premier prototype.

Les plans de ces deux projets sont, a ce jour, suffisamment
avancés pour que I'on engage une construction.

Conclusion

Lintérét actuel pour les réacteurs a haute température se tra-
duit par la mise en ceuvre de plusieurs projets sur le plan inter-
national.

Le potentiel de ces réacteurs est important : caractéristiques
intrinséques favorables a la s(reté, applications possibles
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mances.

Cependant, malgré tous leurs
atouts, les RHT auront peut-étre du mal a se développer en
concurrence directe avec des réacteurs a eau légere. C’est
plutdét un marché de niche qui pourrait leur permettre d’abord
de prendre pied sur le terrain industriel. Les RHT sont intéres-
sants partout ou I'on désire des puissances unitaires faibles,
pour un investissement modéré. Pour des unités de faible puis-
sance, la slreté passive du réacteur peut se traduire en un
avantage économique, grace aux économies sur les systemes
de sauvegarde. C’est aussi par le biais des possibilités qu’ils
offrent en matiere d’applications non électrogenes de I'éner-
gie nucléaire (dessalement, production d’hydrogéne, chaleur
industrielle) que les RHT ont des chances de s'implanter dans
le paysage industriel.

Le CEA et Framatome-ANP s’impliquent dans les développe-
ments en cours, dans un cadre européen, notamment, consi-
dérant que les modeles avancés de RHT se présentent
comme des produits aux caractéristiques techniques et éco-
nomiques intéressantes. Les grandes options des projets
actuels sont identifiées : caloporteur hélium, combustible a
particules, réacteurs modulaires & cuve en acier, slreté pas-
sive, cycle direct, turbines a gaz. Il reste un travail important
d’ingénierie et de développement pour conforter et optimiser
les concepts, choisir les meilleures options et réduire les aléas
en matiére de développement.

Bernard BONIN (CEA),

Direction de I'énergie nucléaire

Alain VALLEE (CEA),

Direction des activités nucléaires de Saclay
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Le combustible a particules

es combustibles nucléaires doivent répondre a des criteres
précis pour assurer I'optimisation du fonctionnement du réac-
teur (souplesse de fonctionnement, disponibilité), la bonne
gestion du cycle du combustible (bonne exploitation de la
matiere fissile) et la slreté de l'installation nucléaire (confine-
ment de produits de fission). Pour satisfaire au mieux ces cri-
teres, on utilise généralement des combinaisons de matériaux
différents : lorsqu’il n’est pas nécessaire d’avoir dans I'élément
combustible une densité tres élevée en atomes fissiles, les
isotopes* fissiles* uranium 235 ou plutonium 239 et 241 peu-
vent étre dilués dans une matrice qui est inerte sur le plan
nucléaire, c’est-a-dire dotée de faibles sections efficaces*
d’absorption de neutrons et peu activable.

Lavantage, pour ce type de combustible, est que la matrice
inerte conditionne fortement la conductivité thermique et le
comportement sous irradiation du matériau composite. Ainsi,
un choix judicieux pour cette matrice permet d’obtenir un bon
comportement du combustible en réacteur, tout en maintenant
a des valeurs raisonnables les gradients thermiques et les
coefficients de diffusion des produits de fission en son sein.

Trois solutions sont alors possibles (fig. 31) :

e Lactinide fissile est dilué dans une matrice sous forme de
solution solide, ce qui veut dire que 'actinide intégre la maille
cristalline de la matrice de fagcon relativement homogeéne : le
matériau combustible est monophasé ;

e 'actinide fissile est contenu dans un composé qui est treés
finement dispersé de fagon homogéne dans la matrice
inerte ; le matériau combustible est alors biphasé : c’est le
combustible « microdispersé » ;

* enfin, I'actinide fissile est contenu dans un composé (oxyde,
nitrure ou carbure) qui est macroscopiquement réparti de
facon réguliere, sous forme de particules, dans la matrice
inerte : c’est le combustible « macrodispersé » ou a « macro-
masses ».

a/ Solution solide ¢/ Macromasses

ou composé

b/ Microdispersé

La premiére option (combustible « monophasé ») a déja été
largement utilisée, car la plupart des combustibles ne sont pas
sous forme d’isotopes 100% fissiles a I'état métallique, mais
sous forme de composés ou la concentration atomique en iso-
topes fissiles est comprise entre 0,25 et 25 at.% (par exemple,
'UOX ou le MOX (U1_yPuy)02). Ces composés de type AnO,
(ou An symbolise I'actinide), sous forme de solutions solides
cubiques d’oxydes, ont une conductivité thermique relative-
ment basse, de 'ordre de 2 W/m.K a 1 000 °C, mais résistent
bien a l'irradiation. Les nitrures et les carbures, meilleurs
conducteurs de la chaleur, n'ont jamais été utilisés a grande
échelle [1].

La deuxieme option (combustible microdispersé), surtout
développée dans le cadre des études sur la transmutation des
actinides, conduit & un endommagement volumique relative-
ment homogéne du combustible lors de I'irradiation, ce qui
peut entrainer rapidement la dégradation totale du maté-
riau [2].

La troisieme option (combustible macrodispersé) a été déve-
loppée dans les années soixante pour des projets de réacteur
a haute température refroidis au gaz. Le combustible des RHT
fait partie des combustibles & macromasses, c’est-a-dire a par-
ticules contenant l'isotope fissile (spheres de diameétre entre
200 et 800 pm) dispersées dans un enrobage inerte a base de
carbone (fig. 32). Les particules sont composites et congues
pour permettre la rétention des produits de fission.

Noyau UO,

Tampon
pyrocarbone

Pyrocarbone
poreux

SiC

Pyrocarbone
dense

100 pm

Fig. 31. Morphologies des différents combustibles & matrice inerte.
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Fig. 32. Particule de combustible RHT type « TRISO » éclatée.
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Ce concept de combustible est particulierement intéressant
par la combinaison de plusieurs caractéristiques favorables :
la macrodispersion des particules offre au concepteur la
liberté de faire varier la densité de matiere fissile et la propor-
tion de modérateur dans le coeur du réacteur, donnant ainsi
une grande souplesse sur la neutronique du réacteur, en par-
ticulier sur la maftrise du spectre neutronique. Cette flexibilité
s’exerce cependant a l'intérieur de certaines limites, car la
forme sphérique des particules limite la densité de matiere fis-
sile, et, par voie de conséquence, la puissance volumique du
coeur. La géométrie sphérique des particules combustibles
donne a ces dernieres une grande robustesse mécanique ;
une répartition judicieuse des différentes couches concen-
triques autour du noyau combustible confére a 'ensemble une
grande résistance a l'irradiation et une grande capacité a rete-
nir les produits de fission ; le combustible ne comporte aucun
élément métallique, ce qui le rend capable de résister a de
tres hautes températures sans risque de fusion de coeur ; le
combustible macrodispersé a une grande surface de contact
thermique avec la matrice carbone, ce qui permet de limiter
les élévations de température en son sein.

Lensemble de ces caractéristiques permet un taux de com-
bustion* élevé et prédispose le combustible a particules a étre
utilisé dans des réacteurs a haute température.

Morphologie des particules
combustibles

Le noyau

Le noyau de la particule contenant les isotopes fissiles (U ou
Pu) ou fertiles (Th ou U) est essentiellement une sphére
d’oxydes d’actinides AnO, cristallisant dans le systeme
cubique de type fluorine : sphéere de diameétre compris entre
200 et 800 pm, de densité comprise entre 80 et 100 % de la
densité théorique, selon le procédé de fabrication. La forme
oxyde a été retenue a la suite de la trés large connaissance du
comportement de ces composeés sous irradiation : 'UO, en
France, en Allemagne, au Japon, en Russie et en Chine ;
Foxyde mixte (Uy_,Thy)O,,, en France, en Grande-Bretagne
et aux USA ; et le PuO, en Russie. Toutefois, en France, en
Grande-Bretagne et aux USA, des composites UO,/UC, UC,
ou encore (U1_yThy)C2 ont aussi été utilisés pour améliorer la
conductivité thermique jusqu’a une valeur d’environ 20 W/m.K
a 1000 °C.

Le revétement

Loriginalité par rapport aux combustibles classiques est que
ces noyaux ont un revétement destiné a éviter le relachement
des produits de fission. Pour assurer cette fonction, il faut donc
une barriere étanche avec une zone d’accueil des produits de
fission interne a la barriere. La difficulté est que ce concept
doit étre fiable sous irradiation et lors de grandes variations de
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température. Ainsi, plusieurs versions de revétements ont été
développées, dont la particule BISO a deux couches destinée
aux fertiles, et la particule « TRISO » destinée aux fissiles.

La barriere étanche est constituée d’une couche de carbure de
silicium dense comprise entre deux couches de carbone pyro-
lytique denses pour les particules fissiles, ou d’une seule
couche de carbone pyrolytique dense pour les particules fer-
tiles. Lépaisseur de chacune des différentes couches est de
I'ordre de 40 pm.

La zone d’accueil des produits de fission, et plus particuliere-
ment des gaz, est constituée d’une couche plus épaisse de
pyrocarbone poreux déposée par CVD directement sur le
noyau : son épaisseur est environ 100 ym, et sa densité 50 %
de la valeur théorique. Cette premiéere couche, appelée aussi
« tampon », permet également de limiter 'lendommagement
du combustible par irradiation. En effet, lendommagement des
matériaux du combustible est d{i principalement a l'irradiation
par les fragments de fission, dont le parcours moyen est infé-
rieur a 10 um dans le noyau UO, et de I'ordre de 20 um dans
le « buffer » poreux en graphite. Ainsi, dans les particules avec
revétement, seuls le noyau et le tampon subissent ce type d'ir-
radiation. La structure poreuse du tampon permet de subir ces
dommages d’irradiation sans conséquence pour la barriére
étanche et I'élément combustible. Ceux-ci n’ont plus qu’a
résister a l'irradiation par les neutrons, qui est moins sévere.

Le pyrocarbone* dense qui forme la couche la plus externe
de la particule joue un rdle important dans le comportement
mécanique de 'ensemble : cette couche se densifie sous irra-
diation et met le SiC en compression, diminuant d’autant la
contrainte exercée de l'intérieur par les gaz de fission.

L’enrobage

Les particules sont finalement intégrées dans un enrobage a
base de carbone, avec une répartition homogene pour consti-
tuer I'élément combustible cylindrique (prisme) ou sphérique
(boulets).

Les résultats des nombreuses irradiations de combustibles a
particules réalisées dans les réacteurs Siloé, Osiris, Pégase
et Rapsodie en France, Dragon en Grande-Bretagne, AVR en
Allemagne et Fort-Saint-Vrain aux USA ont confirmé la bonne
tenue sous irradiation et la capacité de rétention des produits
de fission pour des taux de combustion allant jusqu’a 75%
(FIMA*) et des températures comprises entre 1000 °C et
1400 °C. Le comportement thermomécanique a également
été satisfaisant avec tres peu de fissuration des couches de
revétement des noyaux [3].

Le combustible a particules



R&D en cours sur la fabrication
des combustibles a particules

Seuls le Japon et la Chine ont poursuivi le développement de
la filiere des RHT dans les années quatre-vingt-dix, avec la
fabrication et l'irradiation de combustibles a particules et avec
la mise en service par JAERI, a O’Arai (Japon), d’un réacteur
de faible puissance.

Le lancement du forum « Generation 1V », comportant un
programme sur les réacteurs a trés haute température
(VHTR), précurseur des réacteurs rapides a gaz (GFR), a
permis de relancer la R&D sur la fabrication. En France,
toutefois, le savoir-faire du CEA (Grenoble et Saclay) et des
industriels (CERCA) des années soixante-dix était, en grande
partie, perdu, et il a été nécessaire d’installer de nouveaux
équipements pilotes pour retrouver, a terme, les capacités de
fabrication.

Cette relance de la R&D a été initiée par un programme
expérimental et des études de simulation numérique. Ainsi, la
simulation de I'oxyde d’uranium par de la zircone cubique
stabilisée a été employée pour mettre au point le procédé
d’élaboration de particules avec revétement de type
« TRISO » par CVD, au CEA Grenoble.

Une nouvelle ligne de fabrication appelée « GAIA » est
maintenant en cours d'installation a Cadarache, en partenariat
avec AREVA, pour élaborer des combustibles a particules
avec des noyaux d’'UQO, [4]. Cette installation (fig. 33) produira

jusqu’a 1 kg par cycle de production de noyaux d’oxyde
d’'uranium par voie sol-gel, ainsi que les éléments
combustibles. Les fours intégrés dans l'installation « GAIA »
permettront de réaliser non seulement des revétements en
SiC, mais aussi des revétements avancés en ZrC,
potentiellement plus performants, pour permettre I'utilisation
du combustible a plus haute température.

Aujourd’hui, le procédé de référence pour la fabrication des
noyaux de combustible est un procédé sol-gel partant d’'un
mélange de nitrate d’actinide et d’'un polymeére organique
soluble qui gélifie lors de la dispersion de gouttes du mélange
en présence d'ammoniac et sert de support a la précipitation
des actinides. La forme sphérique des gouttes est préservée
lors du lavage et du séchage des spheres, qui sont ensuite
transformées en noyaux d’actinides par un traitement
thermique de calcination.

Les premiers essais dans linstallation « GAIA » ont permis
d’ajuster les paramétres importants du processus
d’élaboration des noyaux :

* La formation des gouttes est influencée par la fréquence de
vibration, le débit et la viscosité du mélange, et le diametre
de la buse ;

* |a sphéricité des noyaux dépend de la concentration en [U],
en [NH,OH], du type de polymere et d’additifs utilisés ;

*la densification des noyaux UO, est contrblée par
'atmosphére, la température et la pente de la rampe
thermique.

NH,

A

o NH,OH
Gélification
et vieillissement

/

Lavage

/

Séchage
100-200 °C

y

Calcination
300-800 °C

y

Réduction/frittage
1650 °C Ar-H,

H,0 + alcool

Fig. 33. Le procédé sol-gel de fabrication des noyaux, dans linstalla-
tion « GAIA » du CEA.
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Fig. 34. Le principe du procédé de revétement CVD, le four du CEA,
et un premier résultat de particules revétues.

Les couches de revétement des particules sont ensuite
réalisées par dépét chimique, via la décomposition d’'un gaz
précurseur dans un lit fluidisé qui maintient les particules en
lévitation pendant la réaction (fig. 34). Les dépdts de
pyrocarbone dense ou poreux sont obtenus respectivement
par craquage du propyléne et de l'acétylene a 1 300 °C. Pour
la couche de SiC, on utilise du Méthyl-Trichloro-Silane (MTS :
CH,SiCl,) additionné d’hydrogene. La couche obtenue est du
SiC sous forme majoritairement cubique, généralement non
monophasée (SiC cubique + SiC hexagonal + Si) [5].

Le comportement des particules TRISO décrites ci-dessus est
tres dépendant de la qualité de leur fabrication. On s’attache,
en particulier, & maitriser le diamétre, la sphéricité et la den-
sité des noyaux combustibles. C6té revétements, il s’agit de
contréler 'épaisseur et la densité des couches, ainsi que I'ani-
sotropie des couches de pyrocarbone. Lensemble doit étre
guidé par une compréhension des relations entre les para-
meétres du procédé d’élaboration, les microstructures obtenues
et le comportement sous irradiation.
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L’avenir des combustibles
a particules

Le combustible a particules « actuel » de type TRISO est par-
faitement bien adapté au RHT, et ce concept sera trés certai-
nement conservé pour les RHT du futur, & moyen terme, si
ces derniers se déploient. Les recherches en cours visent a
repousser encore plus loin les limitations de ce concept pour
'adapter & une utilisation & trés haute température (voir le
développement consacré aux RTHT, infra, p. 71-108), ou a un
spectre de neutrons rapides (voir le développement consacré
aux RNR-G, infra, p. 109-156).
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La neutronique des RHT

Les caractéristiques physiques
et neutroniques des RHT

Les réacteurs a gaz a haute température ont un comporte-
ment neutronique trés spécifique : celui-ci est di essentielle-
ment au combustible a particules et au modérateur graphite
utilisés pour ce type de réacteur. A la différence des réacteurs
a eau, dans lesquels les deux fonctions de caloporteur et de
modérateur sont assurées par 'eau, le caloporteur hélium ne
joue ici pratiquement aucun réle de modération des neutrons.
Ce découplage donne au concepteur une grande liberté dans
le choix des caractéristiques neutroniques des RHT.

La masse atomique relativement importante du carbone fait
du graphite un modérateur médiocre : il faut faire subir aux
neutrons de fission un grand nombre de diffusions élastiques
avant qu’ils atteignent la plage des énergies thermiques (120
collisions en moyenne, comparées aux 18 nécessaires avec
le modérateur hydrogene). Il en résulte un grand nombre de
neutrons dans le domaine épithermique* (quelques eV a
quelques dizaines de keV), comparativement aux autres
filieres de réacteurs, avec une forte probabilité d’absorption
dans les résonances* des noyaux lourds pendant la phase
de ralentissement. La figure 35 montre les répartitions en
énergie de la population de neutrons pour plusieurs types de
réacteurs. La seconde courbe (particules sans matrice car-
bone) ne correspond pas a une filiere spécifique de réacteur,
mais permet de quantifier 'impact du modérateur graphite par
comparaison au cas d’'un RHT standard. Les particules
dépourvues de leur matrice graphite environnante et baignées
directement par le gaz font apparaitre un spectre de neutrons
décalé vers les hautes énergies. On retiendra cependant que
le graphite possede une section efficace d’absorption des neu-
trons tres faible (~ 3 mbarns*, deux ordres de grandeur infé-
rieurs a celle de '’hydrogéne), ce qui est favorable au bilan
neutronique* du réacteur (moins de captures stériles) et le
rend finalement meilleur que I'eau en terme de compromis
pouvoir-modérateur / absorption. Enfin, la trés faible absorp-
tion du graphite naturel et sa présence en grande quantité
dans le RHT accordent un réle significatif aux impuretés dans
I'absorption des neutrons par le graphite. Il s’avere donc indis-
pensable de prendre en compte, durant les calculs de neutro-
nique, le niveau d’impuretés obtenu lors de la fabrication du
graphite.

Le recours a un combustible trés fragmenté favorise aussi
I'absorption des neutrons dans les résonances des noyaux
lourds. Dans un combustible classique, plaque ou crayon, une
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Fig. 35. Spectre neutronique* pour différentes filieres de réacteurs.

partie des noyaux lourds absorbants, en particulier 'uranium
238, est cachée aux neutrons qui sont capturés préférentiel-
lement en périphérie du combustible. Dans le RHT, le com-
bustible sous forme de micrograins augmente cette probabi-
lité de capture.

En tenant compte du fait que I’hélium est transparent aux
neutrons, l'utilisation d’'une matrice graphite contenant des
microparticules combustibles conduit aux caractéristiques sui-
vantes :

* Le RHT est congu avec un rapport de modération* variant
de 500 a 1 000 atomes de carbone pour un noyau lourd. Il en
résulte un volume de modérateur important et, par consé-
quent, des coeurs* de grandes tailles ;

e du fait du taux de captures neutroniques important dans le
combustible, c’est un réacteur a fort taux de conversion des
noyaux lourds. Par exemple, des configurations de coeur uti-
lisant de la matiére fertile ont été étudiées sur la base de
cycle (Th 232 - U 233) avec des facteurs de conversion
proche de 1 (iso-génération de la matiere fissile) ;

* pour les mémes raisons, les RHT ont recours a un enrichis-
sement en uranium 235 élevé di a la forte absorption neu-
tronique de I'uranium 238. Cet enrichissement élevé est
aussi nécessaire, si I'on souhaite tirer parti des bonnes per-
formances sur les taux de combustion des particules com-
bustibles, pour compenser la disparition par fission de la
matiere fissile ;
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¢ enfin, le RHT est caractérisé par une importante aire de
migration* des neutrons, somme du carré des longueurs
parcourues réellement par le neutron avant d’étre absorbé,
d’'une part, pendant son ralentissement, et, d’autre part, pen-
dant son déplacement par diffusion a I'état thermique. Dans
le RHT, la longueur de ralentissement sur le graphite est trés
grande. Limportante aire de migration qui en résulte (450 cm?
par rapport & 50 cm? dans un REP) conduit a des niveaux
de fuites neutroniques élevés. Par exemple, 10 % des neu-
trons sortent du coeur annulaire du GT-MHR sans étre absor-
bés. Ces fuites conférent aux réflecteurs un réle important
dans le comportement neutronique du cceur. En particulier,
ils possedent un coefficient de température positif non négli-
geable, ce qui impose de tenir compte des effets de contre-
réaction thermique des réflecteurs, en plus de celle du coeur.
Dans le cceur a boulets, pour un méme rapport de modéra-
tion, les aires de migration sont au moins deux fois plus
grandes que pour le cceur prismatique, du fait de la plus
grande dispersion des particules dans le volume de graphite.

Les difficultés de modélisation
qui en découlent

Les particules combustibles constituent la premiere difficulté
de modélisation, puisque qu’elles sont réparties de fagon aléa-
toire dans la matrice de graphite du compact ou du boulet. Le
traitement de cette géométrie requiert une hypothése sur leur
répartition dans la modélisation des cceurs et remet quelque
peu en cause I'image de référence absolue des calculs proba-
bilistes de type « Monte Carlo* ». Cela est d’autant plus
génant que I'on ne dispose aujourd’hui que de trés peu de
données expérimentales pour qualifier les outils de calcul. Il
est intéressant de noter que le RHT a boulets cumule le pro-
bleme de la géométrie aléatoire a deux niveaux, celui de la
répartition des microparticules dans les boulets et celui de la
répartition des boulets dans la cavité réacteur. Ce probleme a
été abordé au CEA uniquement sur la base de simulations
« Monte Carlo » avec le logiciel Tripoli 4 [1] (fig. 37). Une com-

paraison avec I'expérience du réacteur chinois HTR-10 a mis
en évidence une grande sensibilité des résultats a 'hypothése
faite sur 'arrangement des boulets dans le cceur. En revanche,
l'influence du type de modélisation adoptée pour représenter
la distribution aléatoire des particules dans la sphére combus-
tible a été trouvée faible (inférieure a 100 pcm*).

La nature tres fragmentée du combustible réduit le volume des
noyaux lourds « cachés » aux neutrons. Elle permet d’at-
teindre de trés forts taux de combustion que la technologie
des particules semble confirmer. Cette caractéristique
attrayante ouvre le défi de la maitrise de I'évolution de la réac-
tivité* et de la prédiction de la composition du combustible
aprés de longues périodes d’irradiation. Les incertitudes sur
les sections efficaces, la propagation de ces incertitudes pen-
dant le calcul de I'évolution des compositions, au cours du
cycle d’irradiation, le poids de I'absorption par les produits de
fission dans le bilan neutronique sont autant de criteres qu'il
faut traiter avec soin pour ces combustibles pouvant atteindre
70 % de destruction des noyaux lourds initialement présents.
Le mode de rechargement continu du combustible & boulets
impose, en plus, pour I'estimation de la réactivité du coeur au
cours du temps, des calculs simultanés de taux de combustion
et de réarrangement du lit de boulets combustibles, a chaque
pas d’irradiation de flux.

Lassociation du graphite et du combustible trés fragmenté
maximise I'absorption des neutrons dans les résonances des
noyaux lourds. Cela rend délicat le choix des hypothéses faites
dans le traitement des sections efficaces résonnantes (calculs
d’autoprotection*). Les imperfections des modeles d’autopro-
tection, conduisant a des incertitudes bien maitrisées aujour-
d’hui dans les calculs de réacteur a eau peuvent se trouver
amplifiées dans le cas des RHT.

Par ailleurs, le choix de I'hélium comme caloporteur conduit a
de grandes sections de passage du gaz dans le cceur. Ces
canaux de gaz représentent des chemins de fuites préféren-
tielles (streaming*) pour les neutrons
ayant une direction proche de celle de

Particule

I’écoulement du gaz, I'hélium étant
transparent pour eux. Le traitement de

Ceoeur

Boulet

ces fuites au niveau des calculs de
cceur constitue un des problemes clé
de la modélisation des réacteurs de la
filiere, notamment pour les canaux
dans lesquels sont insérées les barres
de contréle. En revanche, il n'y a pas
d’effet en réactivité di a la vidange du
caloporteur dans le coeur.

Contrairement au réacteur a eau, le
découplage des parameétres permet-
tant de fixer la géométrie de refroidis-

Fig. 36. Géométrie de calcul du réacteur d’essais chinois HTR-10.
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Fig. 37. Modélisation des cceurs de RHT a blocs prismatiques.

neutronique (rapport carbone sur noyaux lourds) confére au
RHT une grande flexibilité dans I'utilisation du combustible par
I'ajustement du type de particules, de leur taille, de leur taux
d’occupation volumique, de I'utilisation de poisons consom-
mables... Pour tirer parti de cette flexibilité, on peut étre
amené a concevoir des configurations de cceur complexes et
fortement hétérogenes. Par ailleurs, certains concepts de RHT
doivent assurer une évacuation passive de la puissance rési-
duelle, ce qui conduit a des cceurs de forme annulaire. La
configuration annulaire engendre des variations spatiales de
spectre neutronique importantes et, par conséquent, des inter-
faces coeur-réflecteur plus difficiles & modéliser. A ces configu-
rations de cceurs annulaires fortement hétérogenes (3D),
s’ajoutent la présence de barres de contréle dans le réflecteur
et un effet de contre-réaction thermique du réflecteur qui doit
étre pris en compte. La figure 37 illustre les difficultés de
modélisations multi-échelles existantes dans le réacteur annu-
laire a blocs prismatiques.

Lensemble de ces difficultés font du RHT un véritable défi pour
la modélisation de la physique de son cceur. Des outils et des
méthodes de calcul ont été développés dans le passé.
Malheureusement, ces méthodes ont été validées et qualifiées
en partie sur des combustibles et des configurations de coeur
différents de ceux envisagés aujourd’hui (combustible Th, ura-
nium trés enrichi, peu de validation en température et sur les
cceurs en fonctionnement).
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Un schéma de calcul a été développé récemment au CEA sur
la base du systeme SAPHYR, mis au point pour les REP, cou-
plé au logiciel CASTEM pour les aspects de contre-réactions
thermiques. Ce schéma pourra étre utilisé par AREVA pour
ses études de conception des RHT [2]. Les éléments de vali-
dation au niveau du coeur, sont dans un premier temps, les
exercices d’intercomparaison de calculs faits par différentes
équipes sur le méme coeur, et la comparaison a des calculs de
référence du type Monte Carlo. Des confrontations
calcul/expérience sont aujourd’hui possibles grace aux réac-
teurs de démonstration japonais HTTR (cceur prismatique) et
chinois HTR-10 (cceur a boulets), qui ont divergé respective-
ment en 1998 et 2001. Toutefois, ces confrontations ne concer-
nent ni les calculs d’évolution de la composition du cceur en
fonction de l'irradiation ni les calculs avec prise en compte des
contre-réactions thermiques.

En particulier, I'intercomparaison des calculs du démarrage
du HTTR (fig. 38) rassemble toutes les difficultés de modélisa-
tion de la filiere. Elle a permis d’évaluer les capacités du sys-
teme SAPHYR a traiter un cceur de RHT compact, fortement
hétérogene (poisons consommables, différents enrichisse-
ments), en configuration annulaire avec des barres de contrdle
dans le réflecteur et d'importants effets de streaming.
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Géométrie

Fig. 38. Géométrie de calcul et nappe de flux thermique calculée
pour le réacteur HTTR. Sur la figure centrale, on retrouve les élé-
ments combustibles chargés avec leurs compacts contenant eux
mémes les particules ainsi que les éléments de controle, présents
dans le ceeur et le réflecteur, pouvant recevoir les barres de com-
mande*.

L’exemple du HTTR

Lanalyse de la premiere criticité du HTTR a été proposée
comme exercice d’'intercomparaison de calculs au sein d’un
groupe de travail de 'AIEA. Les premiers calculs réalisés en
aveugle par les différents pays ont tous surestimé la réactivité
du ceeur et présentaient une grande dispersion des résultats :
10 a 17 colonnes combustibles étaient nécessaires pour diver-
ger, contre 19 dans la réalité [3]. Cela a mis en évidence les
difficultés de modélisation des RHT, quelle que

configuration annulaire (18 colonnes) proche de la premiére
criticité, les calculs continuent, mais dans une moindre
mesure, a surestimer la réactivité par rapport a I'expérience.
Les codes de « Monte Carlo » prédisent, au mieux, un coeur
critique* avec 18 colonnes, c’est-a-dire avec environ 600 a
800 pcm d’exces de réactivité. Les hypotheses avancées pour
expliquer ces écarts sont, hormis les incertitudes expéri-
mentales (impuretés, mesures de réactivité...), le traitement
de la géométrie aléatoire (particules dans les compacts) et la
précision des sections efficaces, de maniére générale.

Les calculs de diffusion neutronique en 3D réalisés sur un
cceur de configuration annulaire présentent eux-mémes un
écart de I'ordre de 900 pcm avec les calculs de « Monte

soit la méthode employée, déterministe (en

L. . . @ = Diffusion 8 group — modele fuites homogénes
théorie du transport et de la diffusion), ou pro- @S Dittusion 8 group — modle fuites hétérogénes
babiliste (avec un code de « Monte Carlo »). 4———4 Diffusion 8 group géne - modéle fuites homogénes

®»——a Diffusion 4 group tible hétérogene — modéle fuites hétérogénes
@& Monte Carlo
*  Réacteur HTTR

Aprés un ajustement des données expérimen-
tales (teneurs en impureté dans le graphite,
premiere divergence en air et non en hélium),
les participants a I'exercice ont effectué un tra-
vail d’analyse des écarts et de leurs modélisa-
tions. Ce long travail, soutenu par la commu-
nauté européenne, a abouti a une deuxieme
série de résultats en nets progres [4]. Les cal-
culs présentés sur la figure 39 montrent I'im-
pact du raffinement de la modélisation (prise en
compte des hétérogénéités, du streaming...)
sur la prédiction du nombre de colonnes néces-
saires a la premiere divergence.

Les conclusions générales font apparaitre que,
pour la configuration du cceur plein (30
colonnes), il existe un bon accord entre les
résultats des calculs déterministes, probabi-
listes et 'expérience. En revanche, des écarts

. A

apparaissent sur les configurations intermé-
diaires (24 colonnes, par exemple). Dans la
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Fig. 39. Réactivité du HTTR en fonction du nombre d’éléments
combustibles.
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Fig. 40. Détails axial et radial des hétérogénéités du HTTR. Dans
chaque élément combustible on retrouve, les compacts annulaires
(rouge) comprenant les particules combustibles, les deux poisons
consommables (vert) et un emplacement vierge (bleu). Lélément de
controle posséde trois canaux pour accueillir deux barres de B,C
de forme annulaire.

Carlo » et mettent en évidence les limites d’application d’un
schéma de calcul déterministe a deux étapes basé sur un cal-
cul de transport au niveau de I'élément combustible et sur un
calcul de diffusion au niveau du cceur. Cependant, les difficul-
tés rencontrées sur cette configuration annulaire du HTTR ne

sont pas directement transposables aux autres réacteurs de
la filiere (GT-MHR, PBMR...). En particulier, le cceur annulaire
de démarrage, trés hétérogéne, peu épais et comportant un
réflecteur central avec un grand nombre d’éléments « troués »
maximisant I'effet de streaming (fig. 40), n’est pas représenta-
tif d’'un réacteur de puissance. Le HTTR restera par-la méme
une référence en termes de difficultés de modélisation.

Des études similaires sur la répartition des boulets combus-
tibles dans le coeur du PBMR ont montré que I'utilisation de
réseaux ordonnés est a considérer avec précaution. Le res-
pect a la fois du taux de vide et des proportions respectives
des différents types de boulets (combustibles, purement gra-
phite, éventuellement poison consommable...) rend complexe
cette approche. Elle peut produire des canaux de fuites préfé-
rentielles aux neutrons (colonnes de gaz entre les sphéres) et
ne permet pas de prendre en compte un gradient de taux de
remplissage au voisinage du réflecteur.

Linterprétation récente avec Tripoli4 de I'expérience ASTRA
met en évidence une forte dépendance de la position des bou-
lets absorbants dans le coeur conduisant a des écarts de réac-
tivité dépassant largement l'incertitude statistique de la modé-
lisation « Monte Carlo » proprement dite (fig. 42).

Géométrie aléatoire

Exemple de géométrie ordonnée

Particule combustible

Compact combustible

Géométrie homogéne

Fig. 41. Exemple d’applications du code TRIPOLI4 pour modéliser
les combustibles a particules des HTR. Différentes représentations
du milieu aléatoire ont été testées : distribution aléatoire, réseau
hexagonal resserré ou non, réseau cubique, milieu homogéne utili-
sant les sections efficaces fournies par APOLLO2. D’une maniere
générale, la répartition aléatoire des matieres dans le coeur ne doit
pas avoir d'influence sur le résultat du calcul neutronique si la taille

caractéristique des hétérogénéités est petite devant tous les libres
parcours moyens (diffusion, fission, capture), ce qui est le cas en
général a I'échelle des particules combustibles ; On attend au
contraire une influence si la taille caractéristique des hétérogénéités
devient comparable a un de ces libres parcours moyens. C’est le cas
a I'échelle des boulets ou des compacts des réacteurs RHT.
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Les méthodes de « Monte Carlo » et les géométries stochastiques des RHT

Appliquée a la neutronique des cceurs de réacteurs, la méthode
de « Monte Carlo » est la seule méthode qui permette la réso-
lution de I'équation de Boltzmann dans toute sa généralité. Le
calcul prend en compte le caractere aléatoire de la trajectoire
des neutrons dans le cceur du réacteur, en respectant les lois
de probabilité des différentes variables aléatoires (chocs, libre
parcours moyen...), par la simulation d’'un trés grand nombre
d’histoires de neutrons. Dans le cas de réacteurs a haute tem-
pérature, caractérisés par un combustible dispersé, le calcul
« Monte Carlo » doit également prendre en compte le caractere
aléatoire de la répartition des matieres dans le coeur (fig. 41).

Les deux niveaux aléatoires évoqués ci-dessus doivent étre trai-
tés difféeremment, car ils sont de nature différente : pour une géo-
meétrie de cceur fixée, connue, la réactivité du cceur est parfaite-
ment définie. Le caractére aléatoire des histoires de neutrons
crée une incertitude de nature statistique sur cette réactivité,
mais cette incertitude peut, en principe, étre réduite jusqu’a des
niveaux aussi bas qu’on le souhaite, en augmentant le nombre
d’histoires de neutrons. Le caractere aléatoire des trajectoires
neutroniques ne reflete pas une réalité physique, car un nombre
tres élevé de neutrons diffusent, en réalité, simultanément dans
le cceur. En revanche, le caractére aléatoire de la géométrie du
ceeur reflete une réalité physique, car cette géométrie ne subit
gu’une seule réalisation a la fois. La fourchette des réactivités
engendrées par toutes les géométries possibles est un résultat
de calcul qui caractérise le coeur. La largeur de cette fourchette
ne dépend pas de la finesse du calcul et nest pas réductible a
une incertitude statistique. Cette incertitude sur la géométrie
détaillée du coeur est une incertitude physique réelle, qui intro-
duit une incertitude sur la prévision de la réactivité. Il est, bien
sUr, primordial de la quantifier.

Diverses possibilités de traitement numérique de la géométrie
aléatoire des RHT sont accessibles aujourd’hui dans les codes
de « Monte Carlo » :

* Réalisation de représentations explicites
de la géométrie aléatoire
1. Soit par une utilisation des réseaux ordonnés (cubique faces
centrées, hexagonal...) pour décrire la position des spheres
dans 'espace ;
2.soit en utilisant un générateur de géométrie aléatoire (qui
sous entendra, bien s(r, la répétition d’un grand nombre de

simulations). Ce générateur peut indifféremment étre externe
ou interne au code. Le code américain MCNP propose, par
exemple, des déformations du réseau ordonné (dans le cas
d’'un réseau cubique, une position aléatoire est affectée a la
sphere combustible dans son cube élémentaire).

¢ Réalisation d’une description statistique

de la géométrie
La géométrie se construit au fur et & mesure du suivi de I'his-
toire du neutron dans le milieu contenant une répartition aléa-
toire d’hétérogénéités (code japonais MVP). Recours a une
approche homogeéne.

Que ce soit pour représenter des particules combustibles dans
une matrice de graphite ou bien des boulets combustibles dans
une cavité de coeur de réacteur, cette derniere approche s’avere
trop grossiéere pour étre utilisée en moyennant purement et sim-
plement les sections efficaces des différents noyaux du milieu.

Cependant, une option consistant a utiliser des sections effi-
caces homogénéisées de la matrice graphite avec ses parti-
cules, produites au préalable par des calculs de transport déter-
ministe multigroupe* (code APOLLO2), s’avere prometteuse.
Cette option est rendue possible dans la mesure ou la descrip-
tion des milieux a particules existe déja dans APOLLO2 et parce
que le code « Monte Carlo » TRIPOLI4 peut simuler simultané-
ment, dans un méme calcul, des régions traitées en approxima-
tion multigroupe et d’autres traitées avec une représentation treés
fine des sections efficaces (énergie continue). Cette approche a
été confrontée a I'expérience, d'une part, sur les réacteurs de
test HTTR et HTR-10, et, d’autre part, sur 'expérience critique
PROTEUS. Ces calculs TRIPOLI4 ont été comparés aux autres
modélisations de réseaux ordonnés et de géomeétries aléatoires.
Un bon accord a pu étre observé entre I'expérience et ces
diverses modélisations. Lensemble des résultats montre que
I'utilisation d’'une géométrie ordonnée peut s’avérer, dans la
majeure partie des cas, représentative de la géométrie aléatoire
des particules combustibles du RHT. Cependant, il est difficile
de généraliser cette approche a tous les types de configurations
envisageables : différentes tailles des particules, différents taux
d’occupation volumique, type de combustible, enrichissement et
taux de combustion... et chaque nouveau cas nécessiterait, en
réalité, une confirmation.

Face aux géométries aléatoires, il n’existe plus de calcul de
référence représentatif d’'un coeur. Méme avec un calcul neu-
troniqgue numériqguement parfait, chaque « tirage » particulier
de la géométrie du cceur donnerait un résultat de réactivité dif-
férent. La fourchette de réactivité liée a tous les tirages pos-
sibles de la géométrie aléatoire est dépendante de la concep-
tion du cceur et non de la finesse du calcul. Comment estimer
cette réactivité et son incertitude ? La simulation « Monte
Carlo » est, sans doute, un outil prometteur pour la physique
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du coeur, mais la meilleure facon de I'utiliser pour décrire la
géométrie des combustibles et des cceurs de RHT reste
aujourd’hui a identifier. Elle sera probablement le résultat d’un
compromis entre, d’'une part, la facilité de saisir cette géomé-
trie dans les codes de « Monte Carlo », en un temps de cal-
cul raisonnable, et, d’autre part, des résultats acceptables,
associés a une incertitude maitrisée et en accord avec des
expériences de validation.

La neutronique des RHT



Fig. 42. Simulation de I'expérience ASTRA a l'aide du code TRI-
POLI4. Le coeur contient trois types de boulets (de 6 cm de dia-
metre) : uranium (gris), graphite (noir) et carbure de bore (rouge).
Les deux tirages de la géométrie aléatoire ci-dessous conduisent a
des écarts de réactivité trés importants, de 'ordre de 400 pcm, alors
que l'incertitude statistique sur le calcul neutronique de la réactivité
de chaque géométrie n'excéde pas 30 pcm pour un calcul typique
réalisé avec 10 millions de neutrons. Les variations du spectre de
neutrons thermiques vu par les sphéres absorbantes plus ou moins
proches du réflecteur expliquent ces écarts de réactivité. Ceux-ci
doivent étre interprétés comme intrinséques a la conception du
ceeur et existent réellement dans ce type de réacteur a boulets.
Seuls des calculs de type « Monte Carlo » sont capables de les
mettre en évidence.

Les réacteurs nucléaires
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La sureté des RHT modulaires

Sareté et conception

Les RHT étudiés dans le passé ont été concus avec une tech-
nologie et une approche de slireté que I'on pourrait qualifier de
« traditionnelles » : cuve en béton de forte épaisseur conte-
nant 'ensemble du circuit primaire, systemes actifs de circu-
lation du gaz de refroidissement et de I'eau des circuits
annexes, enceinte externe capable de retenir des fuites de
produits radioactifs. Cette conception, illustrée par le projet de
réacteur allemand HTGR-1160 de la figure 43, a 'avantage
de permettre une grande puissance unitaire du réacteur, mais
nécessite la mise en place de systemes de refroidissement
du cceur diversifiés et de trés haute qualité pour garantir son
intégrité en toutes circonstances, a l'image de ce qui est fait
sur les REP aujourd’hui. Loptimisation d’un concept de ce type
conduit, en général, a une installation d’'une puissance supé-
rieure @ 1000 MWth, avec un coit d’'investissement relative-
ment important.

Depuis le milieu des années quatre-vingt, une autre approche
a été développée, celle des RHT modulaires. Lidée est de
concevoir des réacteurs nucléaires dont le comportement
naturel soit suffisamment stable pour éviter d’avoir recours a

Pénétrations rechargement / s 2 ci;‘
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Fig. 43. Le projet allemand HTGR-1160 a été étudié dans les
années soixante-dix. Il est formé d’une cuve en béton qui contient
les circuits actifs de refroidissement du cceur. Lévolution ultérieure
des RHT vers des concepts modulaires de plus faible puissance
unitaire et a cuve acier permet un refroidissement passif du coeur,
en cas de perte de réfrigérant.
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des systemes actifs complexes dans la gestion des accidents
qui pourraient survenir. Notons, au passage, que la plupart de
ces accidents ne sont que les conséquences d’un dysfonc-
tionnement notable de ces systémes. Lidée est séduisante :
les démonstrations du niveau de sdreté du réacteur s’en trou-
vent simplifiées et le nombre d’équipements réduit.

Concevoir un tel réacteur fait naitre inévitablement des
contraintes : une puissance volumique et une puissance totale
du ceeur limitées, afin d’en assurer aisément le refroidisse-
ment, une grande inertie pour lisser toutes les variations ther-
miques qui surviendraient. Concrétement, cela se traduit par
des réacteurs de petite puissance mais de grand volume.
Ainsi, le GT-MHR de 600 MWth utilise une cuve métallique de
méme taille que celle d’un REP de plus de 3000 MWth.

Pour compenser 'augmentation du co(t du kilowatt-heure
électrique qui en résulterait, le concept est complété par la
notion de modularité, dans laquelle une centrale de produc-
tion d’électricité serait composée de plusieurs modules de ces
petits réacteurs, profitant ainsi d’'une économie sur les parties
communes et d’'une construction standardisée en usine. Le
concept de réacteur modulaire permet une simplification pous-
sée des circuits du réacteur, simplification qui conduit, par
exemple, a proposer le cycle thermodynamique a gaz de
Joule-Brayton avec une unique turbomachine couplée a l'alter-
nateur. Ainsi concu, le RHT modulaire” garde 'essentiel des
caractéristiques qui font des RHT des réacteurs sars : grande
inertie thermique du coeur, robustesse du combustible a par-
ticule, stabilité du comportement neutronique. Le concept de
réacteur modulaire ajoute encore des éléments favorables a la
s(reté, en autorisant une évacuation passive de la puissance
résiduelle.

Les matériaux, la conception et le fonctionnement des équipe-
ments principaux de ce type de réacteur sont définis pour
qu’en toute situation la particule de combustible assure le
confinement des radionucléides, sans qu’aucune action cor-
rective ne soit nécessaire, a court terme.

Les principales options retenues vis-a-vis de la sUreté des
RHT modulaires sont présentées ci-aprés. Elles interviennent

dans la démonstration qui est apportée sur la protection du
public vis-a-vis des conséquences radiologiques potentielles.

7. lllustré par le GT-MHR de General Atomics (présenté fig. 29, p. 43).
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Le controle de la réactivité

Le réacteur est congu pour avoir un coefficient de tempéra-
ture* fortement négatif dans toutes les situations envisa-
geables. Ainsi, toute montée en température provoque une
baisse de puissance. Le risque d’une insertion importante de
réactivité est ainsi éliminé. En particulier, le réacteur n’est pas
sensible aux variations de densité du fluide de refroidissement,
’hélium étant relativement transparent aux neutrons.
Lutilisation du graphite permet d’assurer le maintien de la
modération des neutrons en toutes circonstances. Ces carac-
téristiques permettent méme d’envisager I'utilisation des
coeurs contenant exclusivement du plutonium. Les initiateurs
potentiels d’insertion rapide et importante de réactivité que
sont I'éjection d’une barre de commande ou I'entrée massive
d’eau sont exclus par des mesures de conception. Pour les
événements tels que le retrait de barre, I'insertion limitée d’eau
et ceux conduisant a un sur-refroidissement du cceur, la puis-
sance du réacteur est naturellement limitée grace a la valeur
treés négative du coefficient de température®.

Léchauffement du cceur entraine une baisse de puissance,
voire I'arrét des réactions de fission, en cas de perte compléte
des moyens de refroidissement.

Ces caractéristiques réduisent I'importance du systeme d’ar-
rét du réacteur dont I'action a court terme n’apparait pas indis-
pensable. Ce systéme reste néanmoins nécessaire pour com-
penser 'apport de réactivité di a 'effet xénon*, ainsi que pour
atteindre et maintenir I'état d’arrét a froid.

L’évacuation de la puissance
résiduelle

Typiquement, la puissance volumique du coeur d’'un RHT
modulaire est de 4 a 7 MW/m?® (contre plus de 100 sur les
REP). Limportant volume de graphite donne au cceur de ces
réacteurs une grande inertie thermique. En cas d’arrét du
réacteur, une bonne partie de la puissance résiduelle peut étre
absorbée par une élévation modérée de la température. En
cas de défaillance des systémes normaux de refroidissement
du réacteur, 'évacuation de la puissance résiduelle peut s’ef-
fectuer sans faire appel a la circulation forcée de I'hélium, uni-
quement par conduction et rayonnement dans le coeur et par
rayonnement entre la cuve du réacteur et un circuit de refroi-
dissement tapissant les parois de la cavité contenant cette
derniere. Ce circuit de refroidissement fonctionne en perma-
nence et est indispensable, a long terme, pour limiter la tem-
pérature de la cuve et du béton de la cavité. Sa conception est
adaptée pour assurer un niveau de fiabilité élevé.

8. Lexistence d’'un coefficient de température positif au niveau des réflec-
teurs nécessite toutefois quelques précautions.
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La grande inertie thermique du cceur en graphite (résistant
également a des températures tres élevées : sublimation a
3 000 °C), associée a une faible densité de puissance et a une
géométrie annulaire du cceur, conduisent a des élévations tres
lentes et limitées de température. En I'absence de toute circu-
lation forcée du caloporteur, 'échauffement du cceur n’est que
de 0,2 °C/s. Si la pression nominale d’hélium est maintenue,
le pic de température est obtenu au-dela d’'une journée et la
valeur maximale atteinte reste en dega de 1600 °C (fig. 44,
45, 46 et 47).
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Fig. 44. Calcul de I'échauffement du cceur d’'un RHT modulaire en
cas de défaillance des systémes normaux de refroidissement du
réacteur. Les principaux ingrédients du calcul, effectué avec le code
CASTEM du CEA, sont présentés ici : convection naturelle,
conduction dans le coeur considéré comme un milieu poreux

et rayonnement vers les parois de la cuve.
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Fig. 45. Comparaison entre la puissance résiduelle dégagée par le
ceeur et la puissance thermique évacuée pour un RHT modulaire,
en cas de défaillance des systémes normaux de refroidissement du
réacteur. Le puits de cuve est capable d’évacuer une puissance de
2 MW par circulation naturelle d’eau dans une tuyauterie noyée
dans le béton. Calcul effectué avec le code CASTEM du CEA.
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Fig. 46. Evolution du champ de température dans le coeur d’'un RHT
modulaire, en cas de défaillance des systemes normaux de refroi-
dissement du réacteur. Le code CASTEM du CEA prédit des éléva-
tions de température limitées, grace au transfert progressif de la
chaleur du combustible vers le graphite, puis vers le puits de cuve.

Température (°C)

1100 ’

1000

900 1
40 60 80 100
Temps (h)

Fig. 47. Evolution de la température du ceceur, lors d’un transitoire
d’évacuation de la puissance résiduelle pour un réacteur de type GT-
MHR. En 'absence de toute circulation forcée du caloporteur,
I'échauffement initial du coeur n’est que de 0.2 °C/s.

Le systéme de confinement

La particule de combustible assure la principale barriere de
confinement des radionucléides au cours des diverses situa-
tions envisageables.

En condition accidentelle, la particule de combustible
conserve de bonnes performances pour des températures
extrémement élevées, pouvant dépasser 1600 °C ; au-dela
de cette valeur, ces performances ne se dégradent que trés
progressivement.

En fonctionnement normal, I’hélium primaire contient une
faible quantité de radionucléides provenant a la fois de la dif-
fusion de certains d'entre eux, des rares particules
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défaillantes, des impuretés du graphite et de la faible activation
de I'hélium. Pour I'essentiel, ces radionucléides sont soit pié-
gés dans le graphite, soit déposés sur les surfaces métal-
liques, soit retenus par le systeme de traitement de I'hélium.
Le batiment et sa ventilation assurent une limitation et un
contrdle des rejets a I'extérieur.

En cas de fuite du circuit primaire, le mélange gazeux rejeté
au début de I'accident serait trés peu radioactif. A plus long
terme, en cas d’élévation de la température, seule une légére
altération des performances de confinement des produits de
fission par les particules combustibles est envisageable. La
quantité de radionucléides relachés resterait donc trés faible.
Lisolement du batiment permettrait alors de minimiser les
rejets radiologiques.

Finalement, les accidents de perte de réfrigérant ne condui-
sent jamais a des conséquences inacceptables. Seule l'intro-
duction d’oxygene (air ou eau) dans le coeur est susceptible de
'endommager fortement.

A la suite d’'une bréche sur le circuit primaire, de air est sus-
ceptible d’y entrer et d’oxyder les structures en graphite du
ceeur. Il convient donc de minimiser par conception le risque
de breche importante. Pour des bréches hypothétiques impor-
tantes, la lenteur du transitoire associé permet d’envisager la
mise en place de procédures de gestion de 'accident, évitant
ainsi tout endommagement sévere des particules et des struc-
tures du coeur.

Lentrée d’eau dans le circuit primaire peut survenir en cas de
fuite d’'une tuyauterie d’échangeurs de chaleur situés a l'inté-
rieur de celui-ci dans certains concepts. Les risques potentiels
associés sont I'oxydation du graphite entrainant la libération
des radioéléments piégés a l'intérieur de celui-ci, 'hydrolyse
du combustible des particules défaillantes et I'insertion de
réactivité par augmentation de la modération des neutrons.
Des mesures de conception adéquates, destinées a limiter le
transport de vapeur, permettent de limiter les conséquences
de cet accident. Par exemple, la pression des circuits d’'eau en

59



interface avec le circuit primaire est inférieure a la pression de
hélium au primaire ; ces circuits sont également munis de dis-
positifs d’'isolement.

Lapproche de slreté du RHT modulaire est en cours de
réévaluation, de facon a s’inscrire dans un cadre générique
développé pour les réacteurs du futur. En Europe, elle s’ap-
puie, en particulier, sur 'approche de sireté des projets EPR
de réacteur a eau sous pression et EFR de réacteur rapide au
sodium. Lobjectif demeure toujours celui de tirer parti des
options de conception décrites ci-dessus, afin de limiter le
nombre de systémes de slreté et les exigences associées,
notamment celles associées a la prise en compte des acci-
dents d’'endommagement du cceur rendus trés peu vraisem-
blables pour ce type de réacteur.

Pascal ANzIEu,
Direction du développement et de I'innovation nucléaires

Sophie EHSTER,
AREVA-NP



Les cycles du combustible du RHT

omme nous I'avons vu plus haut, les RHT offrent une trés
grande souplesse de conception. lls donnent, en particulier,
la possibilité de moduler finement et localement le spectre
neutronique en jouant sur la composition et la densité des par-
ticules combustibles et sur le rapport de modération*. De
surcroit, le faible taux de captures neutroniques parasites dans
le modérateur graphite confére beaucoup de marge en
matiere d’économie des neutrons. Enfin, du fait méme de sa
dispersion, le combustible a particules est peu sensible aux
effets locaux d’autoprotection* : la capture neutronique réso-
nante dans les isotopes fertiles prend alors toute son effica-
cité, ce qui donne aux RHT une forte capacité de conversion
des matieres nucléaires.

Ces particularités conferent au RHT de la flexibilité vis-a-vis
du cycle du combustible. En particulier, les RHT peuvent
accepter une grande variété de mélanges de matieres fissiles
et fertiles (U naturel, U enrichi, Pu, Th), sans modification
notable de la conception du cceur.

Par ailleurs, la trés grande résistance du combustible a parti-
cules a l'irradiation permet les taux élevés de combustion dans
les RHT, ce qui rend le cycle ouvert attractif, aprés épuisement
de la matiere fissile. Cependant, on peut également envisa-
ger un cycle fermé, impliquant de pouvoir retraiter le combus-
tible. Le traitement par voie aqueuse du combustible a parti-
cules n’est pas facile, car les particules a revétement carbone
sont insensibles a I'acide nitrique et ont tendance a former des
boues, du fait de l'insolubilité des revétements carbure dans
I'acide nitrique. Mais ce probleme technologique une fois sur-
monté, de trés nombreuses options de cycle du combustible
seraient envisageables avec ce type de réacteur.

De nombreuses études ont été réalisées pour évaluer et com-

parer les performances de divers cycles de combustibles pour

les RHT [1]. Ici, nous nous contenterons de présenter trois

cycles typiques, a titre d’exemple :

* Un cycle du combustible ouvert, & base d’'uranium moyen-
nement enrichi (~ 15 %) ;

* un cycle du combustible a base de plutonium ;

¢ un cycle du combustible a base de plutonium et d’actinides
mineurs,

pour un RHT de type GT-MHR de 600 MWth (284 MWe) ayant

des taux de combustion* de I'ordre de 120 GWit.

Les réacteurs nucléaires
a caloporteur gaz

Le cycle uranium

Le tableau ci-dessous donne les productions d’actinides dans
un combustible RHT(U) comparées a celles d’'un combustible
REP(UOX).

Taux de combustion (GWj/t*) 120 60
Enrichissement moyen U 235 15,6 4,95
Besoins en Unat (t/TWhe?*) 22 21
Besoins en UTS* (MUTS/TWhe) 0,021 0,016
Production de Pu (kg/TWhe) 17 26
Production de Np (kg/TWhe) 1,2 1,8
Production d’Am (kg/TWhe) 1,0 1,5
Production de Cm (kg/TWhe) 0,04 0,04

Les RHT peuvent fonctionner avec des combustibles uranium
présentant divers degrés d’enrichissement (de 7 a 15% en
moyenne). Cependant, la trés bonne résistance des particules
sous irradiation n’est exploitée qu’en soumettant le combus-
tible a des taux de combustion* élevés, qui ne sont eux-
mémes possibles qu’en enrichissant fortement I'uranium, typi-
quement 15% pour un taux de combustion de 120 GWj /t.
Lobtention de cet uranium enrichi demande a la fois de I'ura-
nium naturel et du travail de séparation isotopique : malgré la
bonne capacité d’épuisement de la matiére fissile et le rende-
ment plus élevé des RHT, le cycle uranium moyennement enri-
chi ne permet pas d’économiser 'uranium naturel et présente
un co(t en enrichissement 30 % supérieur a celui du cycle
uranium dans les REP pour une méme production d’énergie.

On notera, en revanche, qu'il réduit la production de plutonium
et d’actinides mineurs (cumul américium + curium) d’un fac-
teur 1,5.

Le cycle plutonium

Les réacteurs a eau sont d’assez médiocres consommateurs
de plutonium, car le contenu maximal de plutonium admissible
dans leur coeur est limité par le coefficient de vide*.
Affranchis de cette limitation, les RHT sont potentiellement de
bons brdleurs de plutonium.

A titre d'illustration, on peut mentionner qu’il existe un projet

russe visant a consommer du plutonium militaire dans des
réacteurs de ce type.
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La neutronique d’'un RHT-Pu a été étudiée au CEA [2]: cette
étude confirme le bon comportement neutronique d’un coeur
RHT chargé en plutonium, méme pour des compositions iso-
topiques assez pauvres en isotopes fissiles, et jusqu’a des
taux de combustion élevés.

Plusieurs types de combustibles au plutonium sont possibles
dans les RHT : on peut envisager des combustibles de type
MOX (Pu sur support uranium appauvri) ou des combustibles
au plutonium sur support matrice inerte. La consommation du
plutonium est alors respectivement de 85 kg/TWhe et de
100 kg/Twhe, avec une qualité (teneur en isotopes fissiles) qui
se dégrade rapidement dans les deux cas. A partir d’un pluto-
nium avec 62 % d’isotopes fissiles, le passage dans le GT-
MHR conduit & une teneur moyenne en Pu fissile dans le plu-
tonium restant comprise entre 40 % et 30 % apres cing ans de
refroidissement. Cette dégradation de la qualité du plutonium
rend difficile le multirecyclage de ce dernier dans les RHT.

En effet, les études menées au CEA ont mis en évidence un
seuil sur la teneur en plutonium fissile au chargement du coeur
(50 % du plutonium total), en dessous duquel la marge de
réactivité au démarrage n’est plus suffisante et la longueur des
cycles d'irradiation devient trop faible.

La simulation de l'introduction de RHT recyclant le plutonium
dans un parc de réacteurs produisant 400 TWhe permet
d’avoir une indication sur la période a partir de laquelle cette
limite serait atteinte.

En supposant la poursuite du monorecyclage du plutonium
sous forme de MOX dans les REP actuel jusqu’en 2025 et I'in-
troduction de GT-MHR, a partir de cette date, a hauteur de
20 % de I'énergie produite, pour recycler le plutonium des
MOX, des UOX puis des combustibles RHT, la figure 48 ci-
contre donne I'évolution de la qualité du plutonium au charge-
ment du cceur et montre qu’a partir de 2070, la qualité
moyenne du plutonium dans le parc constitué de 80% de
REP(UOX) et de 20 % de RHT(Pu) ne permettrait plus de
recycler ce dernier dans les RHT avec les mémes taux de
combustion. La dégradation du plutonium conduit a en intro-
duire de plus en plus dans le coeur, notamment en ayant
recours a du plutonium issu du retraitement des combustibles
RHT, au-dela de 2050. En baissant la proportion de RHT, cette
date limite serait repoussée.

La symbiose entre un parc de REP producteurs de Pu et un
parc de RHT brdleurs de Pu permettrait donc de stabiliser I'in-
ventaire en plutonium, mais ne saurait étre que temporaire
(fig. 49). Cependant, l'introduction de RHT brdleurs de pluto-
nium pourrait représenter une solution intéressante dans le
cas d’'une politique visant a minimiser la quantité de Pu dans
le cycle, ou a I'ajuster au mieux aux besoins des futurs réac-
teurs rapides.
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Fig. 48. Evolution de la proportion en plutonium fissile en fonction du
temps, pour un parc mixte REP (UOX) et RHT (Pu).
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Fig. 49. Evolution temporelle de I'inventaire en plutonium pour diffé-
rents scénarios en France : parc REP sans recyclage ; parc REP
avec mono recyclage ; parc mixte REP (80%)-RHT(20%). Dans ce
dernier scénario, le plutonium extrait des REP est brilé, incomplete-
ment et en un seul passage, dans les RHT.
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Le recyclage des actinides mineurs

Le recyclage du plutonium dans les RHT conduit & une pro-
duction de I'ordre de 7 kg/TWhe d’'américium et de 4 kg/TWhe
de curium (apres cing ans de refroidissement du combustible
décharge).

La figure 50 illustre I'évolution de I'inventaire en actinides
mineurs présents dans les combustibles usés et dans les colis
de verre, pour le scénario de recyclage du Pu dans les RHT.
A noter qu’en 2070, 'inventaire en actinides mineurs serait de
170 tonnes avec le prolongement de la situation actuelle, c’est-
a-dire le monorecyclage du Pu dans les REP.

Les premieres études sur le recyclage de ces actinides avec
le plutonium dans un GT-MHR n’ont pas permis de trouver une
situation d’équilibre pour laquelle la consommation de 'amé-
ricium et du curium serait égale a la production dans un parc
de réacteurs donné. La consommation de I'américium décroit
avec le nombre de recyclages, car si 'on veut maintenir une
réserve de réactivité acceptable, on doit diminuer soit la quan-
tité d’actinides mineurs chargée, soit la longueur du cycle d’ir-
radiation. Au mieux, la consommation en américium est de
I'ordre de 20 Kg/TWhe sur le premier cycle ; au cinquieme
cycle d’irradiation, le bilan devient positif. Dans tous les cas, le
bilan curium reste positif et la production diminue avec le
nombre de cycles d’irradiation. Cependant, ces résultats doi-
vent étre pris avec précaution, car ils dépendent beaucoup du
choix du scénario et des hypotheses de la simulation.

Les réacteurs nucléaires
a caloporteur gaz
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Fig. 50. Inventaire en actinides mineurs pour le scénario de recy-
clage du Pu dans les RHT.
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(Source : V/HTR IP Proposal — Sub-project « Back-end of the fuel cycle », W. von LENSA, Draft du 17-3-2004.)

Les déchets des RHT

Quels déchets pour la filiére des
réacteurs a haute température ?

Les déchets de la filiere RHT sont, d’'une part, les éléments
de combustibles irradiés (compacts ou boulets constitués par
des particules multicouches noyées dans du graphite), et,
d’autre part, les éléments de structures, qui sont exclusive-

ment constitués de graphite.

Les éléments de combustibles irradiés sont eux-mémes com-
posés de 90 % massiques de graphite, tandis que les 10 %
restants se répartissent entre le noyau d’oxyde ou d’oxycar-
bure d’actinides et les couches d’enrobage de celui-ci (fig. 51).

Le scénario le plus envisagé pour la filiere RHT consiste en
une irradiation en un seul passage en réacteur, suivi par le
stockage direct* des combustibles usés en formation géolo-
gique profonde. Cependant, le traitement/ recyclage des com-
bustibles usés est la voie de référence en France pour la filiére
REP. En outre, I'application des criteres établis dans le cadre

90%
5% . uo,

1% . Tampon
1% . PyC interne
2% [ sic

1% . PyC externe

Graphite liant

l

Etude du comportement
long terme du combustible

Stockage direct

:

Démantelement assemblage
et séparation graphite/compacts

/

Fig. 51. Composition massique d’'un élément de combustible HTR
(boulet ou compact).

du forum « Generation IV », en termes, notamment, de déve-
loppement durable (minimisation des volumes et de la radio-
toxicité* potentielle des déchets), conduit, au contraire, a pré-
férer un recyclage de 'ensemble des actinides contenus dans
le combustible usé, associé a une gestion séparée du graphite
et des produits de fission.

Bloc combustible usé '

:

Démantelement assemblage
et séparation graphite/compacts

\

Décontamination/
Conditionnement ou
recyclage du graphite
de structure

Décontamination/ Trait .
Conditionnement ou dl'al emen )
recyclage du graphite les compacts
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compact/particules
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Conditionnement Gestion du graphite
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compact/particules

Conditionnement du graphite
des compacts et des PFet AM

Recyclage U et Pu

des compact: cC t + conditic it .“
de composé fissile des particules '-’
Fig. 52. Description schématique des options de traitement
des déchets RHT.
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Trois stratégies de gestion des déchets de la filiere RHT
demeurent, par conséquent, possibles [1] (fig. 52) :

* Voie A : stockage direct en I'état de 'ensemble des déchets
de structure et des combustibles ; cette option ne suppose
aucun traitement ni recyclage de matiére, mais elle est extré-
mement pénalisante en termes de volume de déchets a stoc-
ker ;

e Voie B : démantélement des assemblages, séparation des
particules et du graphite des compacts, stockage des parti-
cules précédé éventuellement d’un conditionnement de
celles-ci ; décontamination, conditionnement ou recyclage
du graphite ;

e Voie C : analogue a la voie B, complétée par le retraitement
des particules dans l'optique du recyclage intégral des acti-
nides et conditionnement des produits de fission et du car-
bone.

La voie C est en continuité avec la stratégie actuelle de la
France concernant les combustibles nucléaires UOX usés
issus des REP, avec une nuance, toutefois, quant au recyclage
des actinides, puisque dans le cas des RHT, U et Pu sont
récupérés grace au retraitement, tandis que les actinides
mineurs sont vitrifiés conjointement aux produits de fission.

La question des déchets de la filiere RHT reléve donc de deux
thématiques séparées, que nous aborderons successivement.

D’une part, le combustible usé lui-méme présente-il des per-
formances de tenue a long terme qui permettent d’envisager
son stockage direct en formation géologique ?

D’autre part, comment gérer le graphite, a partir du retour d’ex-
périence acquis sur la filiere UNGG ?

La gestion du combustible RHT en
sortie de réacteur : stockage direct,
reconditionnement ou

retraitement ?

La tenue a long terme d’un combustible RHT
en conditions de stockage

La conception méme d’un combustible particulaire, c’est-a-
dire constitué de noyaux fissiles enrobés dans une enveloppe
multicouche est, en principe, compatible avec I'option de stoc-
kage direct des combustibles usés (voies A, B de la fig. 52). En
effet, les différentes couches recouvrant le noyau fissile sont
congues pour demeurer étanches a la migration des produits
de fission, pendant I'utilisation en réacteur des éléments com-
bustibles, et potentiellement au-dela.

Le relachement potentiel des produits de fission est li¢, d’'une
part, a l'altérabilité intrinseque du noyau de la particule, et,
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Le carbure de silicium : un matériau résistant

a la lixiviation

Utilisé dans des résistances chauffantes, des outils de coupe
ou encore comme support de catalyseur, le carbure de sili-
cium est une céramique qui présente des propriétés physico-
chimiques remarquables. Outre sa température de fusion de
2 830 °C, qui lui permet d’étre utilisé sous air jusqu’a 1 500 °C,
il est également résistant aux chocs thermiques et présente
une grande inertie chimique vis-a-vis d’'un agent de corrosion
tel que I'eau, du fait de la formation a sa surface d’une couche
de silice protectrice.

Les RHT qui ont fonctionné (AVR, Dragon et Fort-Saint-Vrain,
notamment) ont permis de montrer que la couche de SiC est
effectivement une barriere de diffusion efficace pendant la
phase d'irradiation en réacteur, c’est-a-dire a haute tempéra-
ture et sur des temps relativement courts (environ 1 000 °C
durant quelques années). Dans la gamme de température
800- 1600 °C, les taux de relachement de différents produits
de fission ont été mesurés. Seuls quelques produits de fission
comme le césium, le strontium ou I'argent diffusent faiblement
et partiellement au travers de la particule, ces phénomenes
dépendant beaucoup de la qualité de fabrication des billes [2].
Sur les périodes de temps correspondant a une phase de
stockage, la diffusion des produits de fission sera beaucoup
moins rapide du fait d’'une température a terme basse (50 °C)
mais aura, par contre, lieu sur des durées beaucoup plus
longues (10° ans).

Lextrapolation des coefficients de diffusion des produits de fis-
sion mesurés a haute température a la température du stoc-
kage géologique (50 a 90 °C) et a des durées tres longues
permettrait d’anticiper sur la durée de vie du combustible RHT
usé ; elle est cependant hasardeuse, car les mécanismes res-
ponsables de la diffusion des produits de fission dans le SiC
sont différents a haute et a basse températures.

Par ailleurs, la tenue sous irradiation du SiC est satisfaisante,
puisqu’on observe le maintien de la structure cristalline
cubique. Les parameétres de maille montrent cependant une
nette évolution, indiquant une modification de la stoechiomé-
trie de SiC vers une composition de type SiC,_,, phénomeéne
dont les conséquences sur la tenue a long terme restent a éva-
luer.

Enfin, des expériences de lixiviation dans des eaux grani-
tiques, salines et argileuses, ont mis en évidence la formation
d’une couche d’oxyde qui limite 2 moyen terme la dissolution
de la matrice, ce qui donne confiance dans la tenue a long
terme de la couche de SiC.
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d’autre part, a la diffusion des radioéléments au travers des
différentes couches que sont le carbure de silicium (30 ym
d’épaisseur) et les couches de carbone pyrolytique®.

Les noyaux fissiles peuvent étre de nature et de composition
tres différentes (UO,, UCO, [U,Th]O,, PuO,, par exemple) ;
ces matériaux montrent tous une grande stabilité sous eau,
en 'absence d’oxydants.

De la méme maniére, les premieres études montrent une
grande résistance de la couche de SiC a la lixiviation*®.

La forte porosité du graphite favorise la pénétration de I'eau
jusqu’a la premiere couche de PyC. Sa corrosion peut étre
considérée comme négligeable, hors phénoméne de radio-
lyse.

Les données expérimentales disponibles sur le comportement
du combustible RHT, dans I'optique d’un stockage direct, sont
donc encourageantes. Néanmoins, la majorité des résultats
releve d’expériences effectuées sur des systemes modeles
(particules non irradiées pour les noyaux, éprouvettes de SiC
soumises a des irradiations), et c’est pourquoi I'étude du com-
portement a long terme des matériaux réels fait encore I'ob-
jet de plusieurs programmes d’étude, dans un contexte euro-
péen et international °.

9. D’aprés les connaissances actuelles, la fissuration d’'une fraction des
particules est vraisemblable, soit en raison de défauts de fabrication préa-
lables, soit a I'issue du passage en réacteur, soit encore a cause du trai-
tement de séparation entre les particules et le graphite, ce qui contribue-
rait fortement au relachement potentiel de radioéléments hors du
combustible (« Annual progress report », contrat européen HTR-N & N1,
october 2003). Voir encadré, p. 66 : « Le carbure de silicium : un matériau
résistant a la lixiviation ».

10. Voir encadré ci-dessous : « Le comportement a long terme d’'un com-
bustible usé en stockage géologique ».

Le comportement a long terme d’un combustible

usé en stockage géologique

Bien gu’en France, aujourd’hui, les combustibles issus des
REP soient retraités par COGEMA de maniere a recycler U et
Pu, et a vitrifier les produits de fission et actinides mineurs, 'op-
tion d'un stockage direct* des UOX et MOX a été étudiée par
le CEA dans le cadre de la loi de 1991 sur la gestion des
déchets a vie longue (programme PRECCI).

Les études conduites dans le cadre du programme PRECCI
ont permis de mettre en place une méthodologie fondée sur la
caractérisation de I'évolution du combustible pour différentes
conditions aux limites : la 1 phase dite « évolution en systeme
fermé » concerne I'évolution du combustible a sec ; les sys-
temes « insaturé » et « saturé » en eau concernent I'évolution
du combustible en présence, respectivement, d’'une atmo-

sphére gazeuse plus ou moins chargée en eau et en présence
d’eau. Les systemes fermés et insaturés correspondent a des
phases d’entreposage ou de stockage (phase précédant la
saturation en eau du site de stockage), tandis que le systeme
saturé correspond au stockage.

La connaissance du comportement du combustible usé RHT
en stockage définitif nécessite ainsi d’identifier et de quanti-
fier:

1. Les différents termes source* en radionucléides ;

2.les mécanismes d’évolution au cours du temps de ces inven-
taires : décroissance radioactive, diffusion des PF en tempéra-
ture et sous irradiation au travers des différentes couches de
la particule, évolution de lintégrité des couches et de la sur-
face, notamment sous I'effet des différents gaz comme I'hé-
lium et les gaz de fission ;

3. les mécanismes d’altération et de relachement des PF par
les différentes couches de la particule, en présence d’'une
phase aqueuse (lixiviation).

Différents inventaires en radionucléides* sont a considérer.
Linventaire labile* est constitué par 'ensemble des radionu-
cléides (notamment Cs 135, | 129 et Cl 36) susceptibles d’étre
relachés instantanément, lorsque I'eau arrivera au contact des
particules combustibles. Ce terme source* ne dépend pas des
propriétés de confinement des différentes couches, mais uni-
quement de la quantité de PF sorbés/ségrégés a I'extérieur
des couches et de I'accessibilité de I'eau. Il faut noter que, dans
le cas du combustible RHT, la couche de SiC étant une bar-
riere de diffusion efficace, elle devrait considérablement réduire
l'inventaire labile, comparativement aux combustibles actuels
du type UOX et MOX, tant qu’elle sera présente. Linventaire
labile dépend fortement de I'état physique du combustible a
l'arrivée de I'eau (notamment rupture de la couche de SiC, fis-
suration des couches, porosité du graphite) et de son état phy-
sico-chimique (formes chimiques et localisation des PF). Les
autres inventaires concernent les radionucléides dissous ou
occlus dans les différentes couches constituant le combustible
(graphite, PyC, SiC ou ZrC, noyau).

La quantification du relachement potentiel des PF hors des
particules nécessitera d’évaluer les coefficients de diffusion en
fonction de la température des especes au travers des diffé-
rentes couches, notamment au travers du SiC, de fagon a éta-
blir les mécanismes qui en sont a l'origine (diffusion intra et
intergranulaire, role des défauts ponctuels et étendus, activa-
tion potentielle sous auto-irradiation).

Le relachement de ces radionucléides est controlé par I'altéra-
tion de ces couches en présence d’eau. Les premiéres études
de durabilité chimique des particules, réalisées par lixiviation et
suivies du relachement des radionucléides, ont consisté a éva-
luer séparément les performances de chaque couche (carbone
pyrolytique, SiC, graphite, noyau de combustible) vis-a-vis de
I'altération par 'eau, montrant que, dans chaque cas, les frac-
tions relachées étaient faibles.

Les réacteurs nucléaires
a caloporteur gaz
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Les particules de combustible peuvent-elles étre
retraitées ?

Le retraitement du combustible a particules a été étudié a
I'échelle du laboratoire dans les années 1960-1970, aux Etats-
Unis et en Allemagne [3].

Le principe des procédés de retraitement envisagés a
I'époque repose sur 'enchainement suivant : le broyage initial
des compacts est suivi par une combustion destinée a élimi-
ner le graphite et le SiC ; la phase finale est la dissolution
hydrométallurgique des noyaux ainsi « dénudés », suivie par
Iextraction et le recyclage des actinides (U, Pu, Th et actinides
mineurs). Cette derniére opération vise actuellement a une
séparation groupée des éléments Am, Cm et Np et doit
atteindre des performances supérieures a 99,9 % d'efficacité,
pour répondre aux criteres de réduction du volume et de la
radiotoxicité des déchets, d’'une part, et de non-prolifération,
d’autre part.

La difficulté majeure apparue lors de ces anciennes études
est liée au concept méme du combustible : en effet, la couche
de SiC, qui assure efficacement le role de barriere chimique
a la diffusion des produits de fission, y compris a haute tem-
pérature, s’est révélée difficile a détruire. Cette couche de car-
bure est a la fois résistante au broyage et réfractaire a I'inciné-
ration, puisque sa combustion nécessite des températures de
I'ordre de 1300° a 1400 °C et entraine, de ce fait, une volati-
lisation partielle des produits de fission.

La mise au point de procédés de retraitement de ces combus-
tibles particulaires fait 'objet de nouvelles recherches, tant au
CEA que dans des laboratoires étrangers comme celui
d’Argonne National Laboratory, aux Etats-Unis, ou au FZJ, a
Julich, en Allemagne.

La déstructuration du graphite par des techniques de courants
pulsés est actuellement développée au CEA pour séparer effi-
cacement les billes de combustibles de la matrice graphite. La
figure 53 illustre les résultats probants obtenus par cette tech-
nique sur des particules TRISO a noyaux de zircone.

Fig. 53. Déstructuration par courants pulsés de billes TRISO (noyau en
ZrO,) avec un générateur de Marx (1 seconde entre impulsions - ten-
sion: 250 kV — temps décharge de 200 nS — intensité de créte : 6 kA).

La combustion du graphite reste également une voie alterna-
tive poursuivie.

La dissolution du noyau fissile est aussi étudiée par des tech-
niques de traitement en phase gazeuse halogénée, ou en
milieu chlorures, soude ou carbonates fondus. La derniére
étape d’extraction des actinides est envisagée quant a elle par
méthode hydro- ou pyrométallurgique, selon les étapes de téte
de procédé retenues.

Les déchets produits par le retraitement de ces combustibles
sont, d’'une part, les produits de fission (en solution nitriques
« classiques » ou bien dans des sels halogénés ou encore
sous forme de déchets métalliques, s'il s’agit de procédés
pyrométallurgiques), et, d’autre part, le carbone, sous des
formes variées : graphite broyé plus ou moins finement, car-
bure de silicium et carbonates dissous dans les solutions de
produits de fission.

Concernant les solutions nitriques de produits de fission, leur
vitrification est un procédé éprouvé industriellement tant en
France qu’a I'étranger. Elle produit des verres nucléaires dont
le comportement a long terme en conditions de stockage géo-
logique est amplement documenté. Il sera nécessaire de tra-
vailler sur 'adaptation des compositions de verres a I'évolu-
tion de la composition chimique des solutions de haute activité
(en termes de spectre de produits de fission, ou d’éléments
d’addition ou de corrosion liés a 'ensemble des étapes du
retraitement).

Les matrices dédiées au confinement a long terme de déchets
de type salin ou métalliques contenant les produits de fission
sont en cours de développement a I'échelle du laboratoire au
CEA, ainsi qu’a I'étranger et dans le cadre de contrats euro-
péens [4].

Les travaux réalisés jusqu’a présent montrent que 'intégralité
des sels contaminés pourrait étre conditionnée dans une
matrice composite constituée d’une phase de type sodalite
(Na,K)gAlgSigO,4Cl,, insérant les alcalins et le chlore, noyee
dans une phase vitreuse destinée a accueillir les autres pro-
duits de fission, c’est-a-dire principalement les alcalino-terreux
et les terres rares.

Le graphite irradié comme déchet
nucléaire

Graphite des UNGG

Situation en France

Le graphite irradié issu des réacteurs de la filiére type UNGG
représente, en France, 22 700 tonnes, soit environ 10 % de la
quantité mondiale. La majeure partie de ce graphite, environ
80 %, est constituée par les empilements des réacteurs
UNGG (fig. 54) et est entreposée* dans les réacteurs eux-
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(Source : ANDRA)

Fig. 54. Vue de 'empilement de blocs graphite dans le réacteur
UNGG de Chinon

mémes, jusqu’aux opérations de démantélement qui induiront
Iévacuation de ce graphite.

Linventaire radiologique de ce graphite montre que I'activité
totale est de l'ordre de 5 MBq.g" aprés une période de cinq
ans de refroidissement (disparition des radio-éléments a vie
courte). Sur de plus longues durées, les radionucléides les
plus pénalisants du point de vue du stockage sont principale-
ment C 14, Cl 36, H 3 et, dans une moindre mesure, Ni 63 et
Ca 41. Lélément majeur est le C 14 qui représente 90 % de
lactivité totale apres cent vingt ans de refroidissement, suivi
du CI 36 qui, bien qu’ayant une faible activité spécifique (de
0.3 kBg.g' & 2.0 kBqg.g" selon les composants et les réac-
teurs), décroit avec une période de 300 000 ans et n’est que
faiblement retenu dans les milieux géologiques.

Gestion du graphite irradié issu des réacteurs UNGG

Lactivité radiologique globale de radionucléides a vie longue,
en particulier celle du C 14, contenue dans 'ensemble du gra-
phite irradié, ne permet pas d’envisager son stockage en I'état
au centre de stockage de I'Aube.

Des solutions de réduction de volume, telle que l'incinération
du graphite, ont fait 'objet d’études [5]. Cependant, le rejet du
C 14 sous forme de CO, n’étant pas satisfaisant, la séques-
tration du C 14 dans des conditions économiques acceptables
reste un point dur pour cette orientation.

Les réacteurs nucléaires
a caloporteur gaz

Aussi ces 22 700 tonnes de graphite irradié de la filiére UNGG
sont-elles actuellement destinées a étre stockées dans un
futur site de stockage, surface ou subsurface, actuellement a
I'étude a 'ANDRA.

Des solutions de conditionnement permettant de garantir les
performances de confinement a long terme sont a I'étude.
Plusieurs types de matériaux ont été envisagés dans le passé.
Le conditionnement du C 14 sous forme de carbonates enro-
bés dans des matrices cimentaires est I'option la plus avancée
a I'heure actuelle. Il est d’'ailleurs mis en ceuvre industrielle-
ment en Grande-Bretagne, dans 'usine de Thorp, & Sellafield
(piégeage du carbone par lavage a la soude, suivi d’'une pré-
cipitation de BaCO4 par Ba(NO;), et enrobage de celui-ci
dans un liant cimentaire).

Des voies alternatives de fabrication de céramiques par les
méthodes de frittage & chaud sont a I'étude au CEA. Une céra-
mique de type carbonate mixte de Ca, Ba a fait 'objet de tra-
vaux récents d’élaboration et de caractérisation, tandis que la
faisabilité de carbure de silicium est en cours d’examen.

Graphite des futurs réacteurs de la filiere RHT
Estimation du flux de graphite irradié des RHT

Comme dans les réacteurs UNGG, le graphite est un des prin-
cipaux matériaux utilisés pour les futurs réacteurs a spectre
neutronique thermique de la filiere des réacteurs a haute tem-
pérature (RHT). Ce matériau est, en effet, utilisé dans le coeur,
ou il joue le réle de modérateur neutronique, de matériau de
structure et de barriere thermique.

Le graphite irradié produit par ces futurs réacteurs représente
des quantités de déchets importantes. A titre d’exemple, un
réacteur haute température a blocs prismatiques, d’'une puis-
sance de 600 MWth, pourra fabriquer, au cours de ses
soixante années de fonctionnement, environ 6 140 tonnes de
graphite irradié. Ce flux de graphite irradié provient, pour une
bonne part, des blocs réflecteurs sujets a remplacements
périodiques (affaiblissement des propriétés mécaniques sous
flux) et du graphite impliqué dans le combustible lui-méme.
Ainsi, ces 6 140 tonnes se répartissent entre 3 540 tonnes pro-
venant des renouvellements partiels des blocs réflecteurs,
envisageés tous les six ans, 2 340 tonnes issues des blocs
combustibles et du combustible renouvelés lors des rechar-
gements annuels, et 260 tonnes des réflecteurs permanents
produits au moment du démantélement. Cette derniere caté-
gorie de graphite est considérée comme un déchet de type B,
les teneurs calculées en C 14 excédant sensiblement les
limites d’acceptation actuelles des colis en surface.

Solutions de gestion du graphite des RHT

Il s’agit de déployer une stratégie par anticipation de réduction
des déchets graphite produits : limitation de I'activité radiolo-
gique créée par l'activation et recherche de solutions de
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Principaux produits d’activation du graphite irradié

Principaux Période* Impuretés initiales dans Principaux isotopes  Type de Section efficace
PA (années) des graphites (valeurs précurseurs (et réaction (barns)

moyennes utilisées abondance naturelle) avec neutrons

pour calculs)

C= 100%- autres impuretés C 13 (1,1 %) n, gamma 5,00E-04
c14 5736 N =100 ppm N 14 (99,6 %) n, p 6,20E-01

O, (négligeable) 017 (0,4 %) n, alpha 8,50E-02
Cl 36 300000 Cl=3a 12 ppm Cl 35 (75,4%) n, gamma 1,50E+01
H3 123 Li=0,1 ppm Li 6 (7,5 %) n, alpha 3,20E+02

B =0,7 ppm B 10 (18,3 %) n, alpha 1,30E+03
Co 60 5,27 Co = 0.07 ppm Co 59 (100 %) n, gamma 6,30E+00
Ni 63 100 Ni =5 ppm Ni 62 (3,7 %) n, gamma 4,90E+00

décontamination, de recyclage et de réutilisation de graphite
irradié.

Lactivité radiologique, a long terme, dans la masse du gra-
phite irradié, résulte des produits d’activation (PA) engendrés
par lirradiation d’impuretés initialement présentes dans le gra-
phite, selon des réactions d’'interactions avec les neutrons dont
les rendements dépendent de la « section de capture », expri-
mée en barns* (10* cm?) dans le tableau ci-dessus, des ini-
tiateurs correspondants.

Les calculs d’activation effectués pour plusieurs concepts de
RHT thermiques, ainsi que le retour d’expérience issu du
démantelement des UNGG, permettent d'identifier les impu-
retés déterminantes pour I'objectif de limitation de l'inventaire
radiologique. Les impuretés principales a limiter sont d’abord
I'azote, puis le chlore et le couple lithium-bore. Les autres PA,
comme le cobalt, par exemple, qui peut induire des problémes
de radioprotection par ailleurs, sont moins critiques sur le plan
des déchets a long terme.

L'azote, impureté présente (autour de 100 ppm) dans les pores
du graphite, est a I'origine de prés de 90 % de I'activité totale
en C 14 (égale a 1,7 MBq/g, apres soixante ans d’irradiation,
ce radio-isotope représente 99 % de l'activité totale du gra-
phite au dela de cinquante ans de refroidissement). La part de
C 14 produite par capture (n, gamma) sur le C 13 reste mino-
ritaire devant la création par I'azote, du fait de la faible section
efficace du C 13 ; elle représente cependant la part de C 14
« incompressible » qui se situe a moins de 0,2 MBq/g pour
soixante ans d'irradiation (réflecteur permanent). Un tel niveau
d’activité reste compatible avec un stockage de surface.

Ainsi, une piste de progrés majeur consisterait a substituer a
I'azote, dans les pores du graphite, un gaz ayant peu ou pas
d’impact vis-a-vis de I'activation, tel que I'hélium. Les autres
impuretés sont, globalement, de mieux en mieux maitrisées

par les fournisseurs, qui proposent des graphites purifiés et
ultra-purifiés dont les spécifications en impuretés vont méme
au-dela des limitations liées a la problématique déchets "'.

Afin de réduire le flux de déchets graphite, il est également
envisagé de recycler le graphite irradié, soit par la réutilisation
des blocs de graphite en réacteur, apres traitement thermique
de guérison des défauts d’irradiation, soit par I'élaboration de
carbures ou de matériaux carbonés, dans I'hypothése d’une
utilisation dans l'industrie nucléaire.
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Produire de I’électricité

Les RHT ont été mis au point dans les années soixante-dix.
Des réacteurs ont été construits puis exploités. A 'époque, de
nombreuses installations technologiques en support ont éga-
lement vu le jour afin de tester, par exemple, une turbine a gaz
pour le cycle direct, ou un béton réfractaire qui tienne a plu-
sieurs centaines de degrés, ou encore la tenue du graphite a
I'oxydation.

Avec la volonté de développer des systéemes toujours plus per-
formants est venue l'idée d’'augmenter la température de fonc-
tionnement du réacteur. En effet, le simple principe de Carnot
pour une machine thermodynamique réversible prévoit que
son rendement augmente avec sa température chaude sous
la forme :

n=1-T,/T,

ou T, et T, sont respectivement les températures absolues
des sources chaude et froide.

Dés lors que la technologie le permet, augmenter la tempéra-
ture de sortie de coeur d’'une centaine de degrés laisse envi-
sager un gain en rendement de plusieurs points 2. Par
exemple, toutes choses égales par ailleurs, une machine
industrielle fonctionnant sur le principe d’un cycle direct de
Brayton en hélium voit son rendement de production d’électri-

Le réacteur a trés haute température (RTHT) : monter
en température, c’est gagner sur plusieurs points

cité passer de 51,5 % & 56 % quand on augmente T, de
850 °C a 1 000 °C (fig. 55, courbe bleue).

Cependant, les contraintes technologiques liées a la tenue de
l'acier de cuve limitent le gain envisageable : une élévation de
la température chaude en sortie de cceur s’accompagne
généralement d’'une élévation de la température de retour
d’hélium au voisinage de la cuve du réacteur. Aujourd’hui, le
meilleur matériau en cours de développement pour cette cuve,
un acier au chrome, ne dépasse pas 490 °C. Avec le couple
température de sortie de coeur a 1000 °C et température de
retour a 490 °C, le rendement n’atteint plus que 53 % (fig. 55,
courbe verte).

On voit ici tout I'intérét de gagner en température, mais aussi
toute la difficulté. En effet, d’une part, pour chaque point de
rendement gagné, c’est environ 2 % de réduction du colt du
kilowatt-heure fourni pour un investissement donné, mais,
d’autre part, si I'accroissement de température nécessite
d’avoir recours a des matériaux plus onéreux ou a une com-
plexification du systeme, comme 'ajout de systémes de refroi-
dissement, le bilan économique sera a étudier en détail, une
fois obtenue la qualification des solutions.

Ainsi, pour un co(t d’investissement et de fonctionnement
donné |, le prix ¢ du kilowatt-heure fourni est inversement pro-
portionnel a I'énergie produite E : ¢ = I/E.

Rendement brut du cycle

o Avec un rendement r1, on produit E1
Te cceur optimisée .
0,57 —_— au co(t c1. Avec un rendement r2, on
0,56 . 490 °C obtient c2 = c1 * r1/r2. Par exemple,
0.55 & oeeur= pour r1 =50.5% et r2 = 53%, on obtient
0,54 /'/ c2=095"ct.
P =50 bars ; 490 °C
0,52 ™ . )
— 1 Gagner 2,5 points de rendement, c’est
0,51 P = 90 bars ; 490 °C déja gagner prés de 5 % sur le colt de
0,50 = production. En outre, si le rendement
0,49 Indirect est augmenté sans modification de la
0,48 quantité de combustible utilisé, ce qui
800 850 900 950 1000 1050 est le cas quand on passe du RHT au

Température du caloporteur a la sortie du cceur (°C)

RTHT, on réduit dans les mémes pro-

Fig. 55. Rendement électrique d’'un RTHT pour un cycle direct de
Brayton en hélium, en fonction de la température en sortie du coeur
et de la température de retour Te. Selon I'acier de cuve utilisé, une
température de retour basse peut étre nécessaire afin d’éviter sa
fragilisation (ici Te = 490 °C pour un acier au chrome, courbe verte),
ce qui réduit I'efficacité d’'un cycle par rapport a ce qu'il serait sans
cette contrainte (courbe bleue).

Les réacteurs nucléaires
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portions la quantité de déchets radio-
actifs créés par kilowatt-heure produit.
On comprend, dés lors, I'attrait du gain
en température.

12. Pour plus de détails, voir infra, p. 89-95.
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Produire de I’hydrogéne

La tres haute température offre également la possibilité de
produire de 'hydrogéne directement, sans transformer la cha-
leur en électricité, grace a des cycles thermochimiques*.
Lhydrogene est un bon substitut aux carburants hydrocar-
bures, puisque sa combustion dans l'air, qui donne de I'eau, ne
dégrade pas I'environnement. Mais I'hydrogéne n’existe pas
naturellement a I'état libre. Il faut le produire. Dissocier une
molécule d’eau est attrayant ; le cycle de I'eau, dissociation
puis combustion, est alors un cycle fermé et propre. Mais il est
colteux en énergie. On sait aujourd’hui produire de I'hydro-
géne par électrolyse de 'eau, mais avec un codt élevé. On
préféere, en général, utiliser des hydrocarbures légers en les
faisant réagir avec de la vapeur d’eau a haute température.
Par exemple, le reformage du méthane a la vapeur d’eau
consiste en la réaction suivante :

CH; +2H,0 — CO, + 4 H,.

Ce reformage est réalisé a plus de 700 °C en brdlant une par-
tie du méthane pour fournir la chaleur requise. Ce procédé,
assez économique, consomme des hydrocarbures et produit
du gaz carbonique qui contribue a I'effet de serre. Lidée d'uti-
liser la chaleur nucléaire comme source d’énergie et I'eau
comme ressource permet d’envisager une industrie beaucoup
plus durable et sans gaz a effet de serre.

Pour dissocier chimiquement une molécule d’eau, de nom-
breux processus réactionnels sont envisageables. lls font inter-
venir des étapes intermédiaires avec des produits supplémen-
taires qui sont recyclés dans le procédé. Les procédés les plus
simples et les plus prometteurs en terme de rendement fonc-
tionnent néanmoins a tres haute température, typiquement au
dessus de 900 °C, d’ou l'intérét de disposer d’une source de
chaleur au dessus de 950 °C. Par exemple, les cycles a base
de soufre utilisent une réaction de dissociation de I'acide sul-
furique qui ne fonctionne qu’au-dessus de 870 °C et dont I'ef-
ficacité augmente avec la température (fig. 56). On espere de

Eau

Oxygéne

Hydrogéne

1, 480, 42H ,0

2
~ 2HiH 30, Hi-== H;+l,
.

Fig. 56. Production d’hydrogéne par le cycle thermochimique*
iode-soufre. Ce cycle décompose la molécule d’eau en utilisant
notamment de la chaleur a plus de 870 °C.
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Fig. 57. Energie a fournir pour dissocier une molécule d’eau par
électrolyse, en fonction de la température. En dessous de 600 °C,
I'électricité est en partie perdue en chauffage de I'eau. Au-dessus,
le chauffage direct de 'eau permet de réduire I'apport en électricité.

ces procédés des rendements énergétiques® voisins de
50 % ™.

On peut également dissocier la molécule d’eau par électro-
lyse de la vapeur d’eau. Le préchauffage de I'eau permet de
vaporiser et de surchauffer cette derniere et diminue d’autant
I'énergie électrique nécessaire a sa dissociation. Lutilisation
directe de la chaleur permet d’économiser les pertes de trans-
formation de la chaleur en électricité (fig. 57).

Comme on vient de le voir, le rendement de transformation
électrique d’'un RHT est d’environ 50 % (alors qu’il n’est que
de 30 % pour un réacteur a eau sous pression). Avec une effi-
cacité de I'électrolyseur de 80 % a 900 °C, on voit que globa-
lement l'efficacité du systéme est de 40 %. Si, en revanche,
on utilise une partie de I'énergie calorifique du réacteur pour
chauffer I'électrolyseur et diminuer la part d’électricité néces-
saire, on peut espérer gagner plusieurs points de rendement
et approcher les 50 % de rendement global.

La encore, comme pour la production d’électricité, le critere
ultime est le colt de 'hydrogéne produit ; mais un bon rende-
ment est indispensable, quoi qu’il arrive.

13. La notion de rendement pour un procédé de production d’hydrogene
doit étre définie, car elle n’a rien d’évident : le rendement est défini comme

AH
le rapport QrWhng)’ quotient de I'enthalpie de formation de I'eau a

température ambiante et pression atmosphérique, soit 286 kd/mol, par la
somme des apports en énergie du procédé (Q+W/), soit la chaleur Q
plus le travail W divisé par le rendement r du processus qui a permis de
le produire.

14.Voir infra, p. 103-108 : « Faire de I'hydrogéne nucléaire ? »
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Eau de mer a distiller

tent et sont déja en ceuvre indus-
triellement de par le monde, mais
leur colt est élevé. Dessaler

Extraction d’air

Fluide de chauffage

'eau nécessite de I'énergie, soit
mécanique, soit calorifique,
selon le procédé utilisé.

Par exemple, on peut vaporiser
'eau salée et condenser la
vapeur obtenue qui ne contient
plus de sel. Ce procédé fonc-

Eau distillée

o

tionne avec une bonne efficacité
au dessus de 120 °C (fig. 58). Or,
I'optimisation du cycle thermody-

Rejet de saumure

Fig. 58. Principe de la distillation & effet multiple de 'eau de mer pour
produire de I'eau douce. La chaleur est apportée par le circuit orange
a une température de 120 °C environ, typique de la température

de rejet d’'un RHT.

Dessaler 'eau

Une autre application intéressante des RHT est le dessale-
ment de 'eau de mer a cot réduit. La production d’eau douce
est un autre défi pour de nombreux pays, dans les années a
venir. Les technologies de dessalement de 'eau de mer exis-

namique d’'un RHT conduit a

avoir une température basse de
120 a 130 °C selon les circuits utilisés (fig. 59). Cette chaleur
est rejetée a I'extérieur et l'interposition d’un circuit de dessa-
lement est tout a fait possible. Dans ce cas, seul le codt du cir-
cuit de dessalement est & considérer ; la chaleur, inutilisée en
temps normal, est gratuite et le colt du dessalement s’en
trouve réduit. De surcroit, en élevant la température chaude
du RTHT, on augmente aussi cette température basse de
quelques dizaines de degrés, rendant le procédé de dessale-
ment encore plus attractif.

Alternateur

Production
d’hydrogéne

Compresseur
H.P.

i1
4
i I il

o I T S

Refroidisseur
intermédiaire

130 MW

meemmsssccsscsscmmcscssa=a

Récupérateur
He/He

_.g.--_________-_-_.g_-___-_________-

170 MW

Compresseur
B.P.

Fig. 59. Schéma de principe d’'un RTHT a cycle direct en hélium.

La chaleur a 950 °C alimente une turbomachine performante pour
produire de I'électricité avec un haut rendement et aussi une installa-
tion de production d’hydrogene par cycle thermochimique.

La chaleur résiduelle du circuit est évacuée vers la source froide a
une température de 130 °C et peut étre utilisée gratuitement pour
dessaler de 'eau de mer.
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Parallelement a la structuration internationale de la recherche
sur les systémes du futur, grace au forum « Generation IV »,
le DOE, Département de I'énergie des Etats-Unis, proposait
deés 2003 de réaliser un prototype du RTHT a bréve échéance.
Baptisé « Next Generation Nuclear Plant », ou NGNP, ce pro-
totype devra démontrer sa capacité a produire de I'électricité
avec un haut rendement et également de I'’hydrogene.

Sa motivation est double : étre un prototype qu’une ingénierie
pourrait commercialiser tel quel dans un parc électronucléaire ;
motiver la recherche et les développements associés dans une
optique d'innovation. Tres volontaire dans son plan de déve-
loppement initial — construction de 2011 a 2015 — les analyses
de 'adéquation innovation-planning ont finalement montré qu'il
fallait un peu de temps pour passer des technologies connues
des RHT a celles plus ambitieuses des RTHT, telles que nous
les avons présentées précédemment. Aujourd’hui, I'exploita-
tion du NGNP est prévue pour commencer vers 2018.

Le cahier des charges de ce projet de réacteur est décrit dans
le document cité en note [1]. Il s’agit bien d’un prototype du
RTHT de « Generation IV », mais qui sera financé par le DOE
et un consortium, sous banniere américaine, regroupant des
centres de recherche et des industriels ; le NGNP sera
construit sur le centre de recherche national d’ldaho-INL-, au
Etats-Unis (fig. 60).

Echangeur
de chaleur
intermédiaire

Circulateur
de la boucle
primaire

boucles de démonstration de production d’hydrogene.

Fig. 60. Vue d’artiste du NGNP sur le centre d’ldaho, avec ses

Cir
de

intermédiaire

Les principales caractéristiques de ce réacteur sont les sui-
vantes :

¢ Refroidissement a 'hélium ;

» température de I'hélium en sortie du coeur de 1000 °C ;

* type modulaire de 300 a 600 MWth de puissance ;

¢ un combustible a particules « Triso* » ;

* un ceeur en graphite, soit a prismes soit a boulets ;

 une coproduction d’hydrogene ;

e des caractéristiques de sireté attrayantes.

En ce qui concerne la production d’énergie, le NGNP devra
fournir de I'électricité a un colt attractif. Grace a sa tempéra-
ture de 1000 °C, le rendement devrait avoisiner 50 %. En
contrepartie, les technologies adaptées pour fonctionner a
cette température doivent étre développées sur la base des
connaissances acquises dans les projets de RHT antérieurs ;
d’une part, dans le cceur, ou toutes choses égales par ailleurs,
augmentation de température de 150 °C nécessite d’'amélio-
rer le confinement des produits de fission au sein des parti-
cules multicouches ; d’autre part, sur les composants internes
et les circuits ou le dépassement des 950 °C est considéré par
les métallurgistes comme nécessitant un changement radical
dans le choix des matériaux ; finalement, sur les systémes de
conversion d’énergie avec une turbomachine a cycle direct en
hélium.

Les démonstrations de production d’hydrogene porteront sur
deux procédés : un cycle thermochimique a haute tempéra-
ture capable d’utiliser directement la chaleur produite. Le cycle
iode-soufre est cité comme référence. Il
devrait faire I'objet d’'une boucle de pro-
duction prélevant 50 MWth sur le NGNP.
La production qui en résultera sera d’en-
viron 500 kg/h d’hydrogene, soit I'équi-
valent de 40 000 litres d’essence par
jour. En paralléle, une démonstration de
production par électrolyse a haute tem-
pérature est également prévue avec un
niveau de puissance équivalent, c’est-a-
dire 5 MWth et 20 MWe. Finalement, on

culateur
la boucle

Reéacteur obtient le schéma de principe du NGNP
modulaire .

s (fig. 61).
refroidi a

I’hélium
Le choix du type de coeur, a prismes ou
a boulets, est reporté apres la phase
d’avant-projet sommaire, afin de laisser
aux différentes ingénieries la possibilité
de défendre leur savoir-faire. La R&D
sur le RTHT du forum « Generation IV »
s’organise aujourd’hui pour apporter
son soutien a ce projet.
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Ré 1 électrique

Générateur Energie électrique
pour I'électrolyse

Production d’hydrogéne
(électrolyse)

Hydrogéne

Réacteur Intercooler Intercooler

Récupérateur
de chaleur

Intercooler (cycle thermochimique)

Production d’hydrogéne

Hydrogéne

Compresseur

H.P. Compresseur

B.P.

Unité de conversion
d’énergie

Fig. 61. Schéma de principe du NGNP.

On le voit, la course a la tres haute température ouvre de nou-
velles applications a I'énergie nucléaire. La suite de I'ouvrage
explore les recherches a réaliser et les techniques a mettre
au point pour en garantir le succes.

» Références

[1] F. H. SouTHWORTH et al., « The Next Generation Nuclear Plant
(NGNP) Project », Global 2003, November 16-20, ANS (2003),
p. 276-287.

Pascal AnziEu,
Direction du développement et de I'innovation nucléaires
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(RTHT)

a température d’entrée du caloporteur des réacteurs a trés
haute température sera proche de 450 °C, celle de sortie sera
supérieure a 950 °C. La cuve sera maintenue a la tempéra-
ture d’entrée du caloporteur et devra étre dans un matériau
permettant un fluage* thermique non significatif et présentant
une bonne stabilité structurale pendant toute la durée de vie
du réacteur, soit soixante ans. Différents composants du circuit
primaire : le conduit chaud*, les échangeurs intermédiaires,
les disques et aubes de turbine verront la température de
950 °C avec des chargements mécaniques plus au moins
séveres et la nécessité d’'une bonne tenue aux effets d’envi-
ronnement liés aux impuretés oxydantes de I'hélium. Seules
les barres et les tubes guides connaitront a la fois des tempé-
ratures élevées et des doses d'irradiation non négligeables.

Des aciers de cuve qui doivent tenir
la température et la pression

La famille d’aciers a 9 % de Cr a des compositions chimiques
qui ont été optimisées au cours du temps pour améliorer leur
tenue au fluage en partant de I'alliage 9Cr-1Mo par ajout d’élé-
ments permettant de former des carbures. Il s’agit notamment
duT 91,9 Cr-1 Mo VNb ouduT 92, 9 Cr-0,5 Mo WVNDb. Ces
aciers sont de structure martensitique* revenue. La métallur-
gie de ces alliages permet, en général, un bon compromis
entre ténacité et tenue en fluage, laquelle dépend fortement
des températures d’austénitisation* et des températures et
temps de revenu* [1].

Ces aciers présentent une excellente tenue a l'irradiation neu-
tronique, qui se traduit par une grande stabilité de la micro-
structure et de la ténacité* pour des conditions d'irradiation
typiques des structures minces des cceurs des réacteurs

Matériaux pour le réacteur a trés haute température

rapides au sodium : 400-550 °C, jusqu’a ~100 dpa* et des
temps d’exposition de quelques années. Dans ces conditions,
la température de transition fragile ductile des aciers marten-
sitiques 9 Cr-1 Mo et T 91 est peu affectée par l'irradiation de
neutrons rapides, contrairement aux aciers martensitiques a
12 % Cr ou aux aciers biphasés ferrito-martensitiques du type
9 Cr-2 Mo-VNb.

A plus basse et plus haute température, le retour d’expérience
du CEA et de la littérature ouverte sur ce type d’acier montre
aussi une grande stabilité sous vieillissement thermique avec,
cependant, quelques inconnues pour des temps trés longs,
environ quarante ans, comparables a la durée de vie envisa-
gée pour les cuves de RTHT.

Pour des températures inférieures ou égales a 450 °C, la seule
évolution métallurgique notable est liée a la démixtion a./a’qui
conduit a la germination de précipités nanométriques de type
o’ au sein de la matrice a. Ces évolutions ont pu, en particu-
lier, étre détectées et analysées grace a la mise en ceuvre
d’expériences de « diffusion des neutrons aux petits angles »,
en collaboration avec le laboratoire Léon Brillouin de la
Direction des sciences de la matiere [2].

Leffet de la teneur nominale en chrome a pu étre bien quan-
tifié : une teneur seuil du chrome en solution solide de 7 a2 8 %
pour des températures de vieillissement entre 300 et 400 °C
a été déduite, teneur en decga de laquelle le phénomene appa-
rait inexistant (fig.62). La fraction volumique de cette fine pré-
cipitation étant limitée dans les aciers a 9 % Cr, ses consé-
guences sur les propriétés mécaniques se limitent a un faible
durcissement de la matrice, sans évolution significative de la
ténacité.

Teneur en Cr Fraction

initialement en o’ (%)

solution solide (%)
HT9 11,8 0,51 0,99 - 0,29 0,21 <0,02 10,2 0,8
LA4ta 11,08 0,72 - 0,07 0,23 0,142 - 10,2 0,8
MANET Il 10,37 - 0,58 - 0,21 0,1 0,016 9,2 0,3
LA12LC 8,92 0,73 - 0,01 0,3 0,089 - 8,5 0,05
LA13Ta 8,39 2,79 - 0,09 0,24 0,179 - 7 0
F82H 7,47 1,96 - 0,023 0,15 0,087 - 7.1 0

Fig. 62. Fraction de phase o’ aprés 0,8 dpa a 325 °C, en fonction de la teneur en Cr initialement en solution solide dans la matrice [2].
Lirradiation aux neutrons permet, grace a la sursaturation de lacunes, d’accélérer la démixtion a./o’ du chrome dans les aciers étudiés.
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Pour des températures supérieures ou égales a 500 °C, en
dehors de phénoménes de coalescence des précipités et de
restauration de la matrice qui conduisent a un adoucissement
du matériau, le domaine se caractérise par des phénomenes
de précipitation hétérogéne de phase intermétallique de type
« laves », préférentiellement localisée aux différentes inter-
faces de la structure martensitique revenue. Cette précipita-
tion, liée a la teneur en molybdene (et/ou en tungstene) du
matériau, a toutefois des conséquences relativement limitées
sur la ductilité/ténacité résiduelle du matériau vieilli, tant que
la teneur en Mo (ou W) ne dépasse pas une fraction en masse
typiguement de 0,5 a 1 %.

Il faut toutefois rester vigilant quant aux extrapolations sur des
temps trés longs des données établies a ce jour, compte tenu
des temps de fonctionnement typiques d’un réacteur en ser-
vice, normalement de plusieurs dizaines d’années. A titre
d’exemple, on signalera que des données issues de fluage a
tres long terme (~ 100 000 heures), provenant de la R&D pour
les centrales thermiques conventionnelles (rotors de turbine,
boulonnerie), ont montré, a 500-550 °C, 'apparition d’'une nou-
velle phase précipitée, dénommée phase « Z » (carbo-nitrure
complexe de V et de Nb). Ce type de phase ne semble appa-
raitre qu’apres plusieurs dizaines de milliers d’heures de
vieillissement, et une simple extrapolation du retour d’expé-
rience obtenu pour des temps de vieillissement plus courts
peut donc étre sujette a caution. Il faudra donc, en tout état de
cause, prévoir un « plan de surveillance » adéquat, dans I'hy-
pothése ou la solution acier a 9 % Cr est mise en ceuvre dans
le futur pour une telle application.

Ces aspects positifs doivent étre tempérés par le fait que les

connaissances relatives a la mise en ceuvre en forte épais-

seur des aciers martensitiques type 9 Cr sont limitées. Dans
ce domaine, les axes de R&D suivants seront particulierement
importants :

« Elaboration en fortes dimensions *: on devra évaluer, en
fonction de I'épaisseur et des traitements thermoméca-
niques, le degré d’hétérogénéité de la microstructure et la
distribution des propriétés initiales dans I'épaisseur, ainsi que
leur évolution sous vieillissement thermique. Les propriétés
de fluage feront I'objet d’'une attention particuliere ;

* procédés d’assemblage : une méthode de soudage en forte
épaisseur devra étre validée et le métal d’apport et les para-
metres optimisés pour supprimer le risque de fissuration a
chaud (fig. 63) ;

¢ si la maftrise de I'élaboration et du soudage en forte épais-
seur est un des enjeux technologiques majeurs pour la fabri-
cation de la cuve, I'évaluation de la tenue en service, pour
I'ensemble des conditions normales et accidentelles, impose
de savoir maitriser le vieillissement thermique, notamment a
trés long terme. Celui-ci peut, compte tenu des températures

15. En Europe, il N’y a eu a ce jour qu’une fabrication de plaque épaisse
d’acier a 9Cr, dans le cadre du projet European Fast Reactor (EFR), dans
les années quatre-vingt.
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15 mm

Fig. 63. Macrographie d’'un joint TIG* & chanfrein étroit avec métal
d’apport « forte épaisseur » (150 mm) fabriqué par Framatome dans
son usine de Chalon Saint-Marcel.

et des durées de service envisagées (soixante ans), comme
indiqué par le retour d’expérience, induire des variations de
propriétés, notamment de tenue au fluage. Il peut également
démontrer que I'on est bien dans une situation de fluage
négligeable, par optimisation des traitements thermoméca-
nigues, maitrise du vieillissement et réduction des
contraintes de fonctionnement.

Des matériaux a trés haute
température pour le circuit primaire
et les disques et aubes de turbines

Différentes classes de matériaux métalliques sont envisagées
pour les composants soumis a une haute température d’au
moins 850 °C. Si tous requiérent une grande stabilité ther-
mique et une résistance a la corrosion sur des durées longues,
certains doivent présenter en plus une résistance au fluage,
sous des contraintes élevées. Les matériaux métalliques envi-
sagés font partie de la catégorie des superalliages en Ni-Cr
ou en Fe-Ni-Cr et présentent différents mécanismes de renfor-
cement [3].

Superalliages durcis par solution solide
par carbures

Ces matériaux sont envisagés pour les parties les moins sol-
licitées mécaniquement (internes, tuyauterie, échangeur). lis
sont tous élaborés par forgeage. lls sont disponibles sous
forme de toles ou de tube, et leur soudabilité est maitrisée. lls
sont susceptibles de présenter une fragilisation par vieillisse-
ment a haute température, sous la forme de précipitation de
carbures (fig. 64). Les principales nuances retenues sont
regroupées dans le tableau ci-apres.

Tous ces matériaux sont susceptibles de former une couche
d’oxyde protectrice en milieu oxydant a haute température
(fig. 65). Les éléments de l'alliage (méme mineurs) jouent un
réle important sur la formation et les propriétés de la couche
d’oxyde. En présence de I'hélium chargé en impuretés circu-
lant dans un RTHT, cette couche protectrice peut devenir
instable. Il apparait alors un risque soit de décarburation

Matériaux pour le réacteur a trés haute température (RTHT)



Caractéristiques de quelques superalliages durcis par solution solide

Nuance Tmax* d’utilisation Commentaire

Fe 32Ni 21Cr 800-850 °C Nuance la moins résistante mécaniquement

Ni <3Fe 22Cr 12Co 9Mo 920-950 °C Probleme de la teneur élevée en cobalt qui peut s’activer
Ni 18Fe 22Cr 1,5Co 9Mo 0,6W 920-970 °C Risque de recristallisation dynamique

Ni <3Fe 22Cr 2Mo 14W 0,1Co A déterminer Manque de données sur la tenue a la corrosion

* Du point de vue de la corrosion.

Fig. 64. Précipitation de carbures dans un superalliage (Haynes 230).

interne induisant une baisse de la résistance mécanique, soit,
au contraire, une carburation conduisant a une fragilisation.
Ces phénomenes dépendent fortement des teneurs en H,0,
H,, CH, et CO du gaz, ainsi que de la température et de la
nature du matériau.

Des premiers essais de corrosion dans l'installation CORAL-
LINE ont été réalisés pour caractériser les interactions de
matériaux avec ce type d’environnement a 950 °C. Cette
démarche sera poursuivie dans le but de déterminer les lois de
comportement.

Il est indispensable de comprendre les phénoménes d’évolu-
tion des matériaux, que ce soit sous la seule action de la tem-
pérature, ou en environnement RTHT, et d’en étudier les
conséquences sur leur comportement mécanique afin de
dimensionner ces composants pour de trés longues durées.
Certains de ces matériaux doivent également étre caractéri-
sés en fluage a 950 °C.

80 pom
Fig. 65. Vue en coupe de I'lnconel 617 (Ni <3Fe 22Cr 12Co 9Mo)
apres 813 heures d’exposition a 950 °C a I'hélium contenant
200 vppm H,, 50 vppm* CO et 20 vppm CH, : on peut voir une
couche superficielle d’oxyde de chrome contenant du Ti et une oxy-
dation interne intergranulaire de I'aluminium (teneur initiale 1,26 %).
En outre, on remarque une zone sous-jacente a la surface dépour-
vue de carbures. On trouve, plus a cceur, des carbures inter et intra-
granulaires.

Superalliages durcis par précipitation de phasey’
et/ouy”

Ces alliages ont été développés pour les turbines a gaz : ils
présentent d’excellentes propriétés mécaniques dans la
gamme 650-750 °C, grace a la présence des trés nombreux
précipités vy’ ou y”. Ces précipités disparaissent au-dela de
750 °C, ce qui limite la température d’utilisation de ces
alliages. lls sont élaborés soit pas voie traditionnelle coulée-
forgeage, soit par métallurgie des poudres. Les alliages envi-
sagés pour la fabrication des disques de turbine refroidis sont
les suivants :

Caractéristiques de quelques superalliages durcis par précipitation de phases gamma

Nuance Tmax d’utilisation Mode d’élaboration Commentaires
IN 718 650 °C Coulée-forgeage Fabrication maitrisée sur des disques de gros diamétre
Udimet 720 750 °C Coulée-forgeage Propriétés mécaniques satisfaisantes mais impossible

a fabriquer en grandes dimensions

Métallurgie des poudres

Nuance prometteuse en terme de propriété mécanique
(équivalent au forgé traditionnel).
Matériau en cours de développement

Les réacteurs nucléaires (H]

a caloporteur gaz

16. vppm = partie par million en volume.
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Superalliages durcis par dispersion d’oxydes

Ces alliages présentent d’excellentes propriétés mécaniques
a trés haute température (au-dela de 1000 °C) associées a
une bonne résistance a I'oxydation et a la corrosion.
Malheureusement, leur élaboration tres complexe et leur mau-
vaise soudabilité limitent leur utilisation a des pieces a géo-
métrie simple. Lalliage Fe 19Cr 5,5A1 0,5Ti 0,5Y,04 est envi-
sagé pour réaliser 'échangeur a gaz du RTHT a cycle indirect.

Les composites carbone-carbone

Dans les futurs réacteurs a trés haute température, on pro-
pose d’utiliser les composites carbone/carbone dans les
barres de contrdle et les tubes guides, dans l'isolation ther-
mique du conduit chaud (« hot duct »), dans l'isolation du sup-
portage de cceur et du couvercle de cuve, ainsi que dans les
blocs supérieurs de maintien du coeur. Parmi ces composants,
seules les barres de contrdle et les tubes guides subissent
une irradiation non négligeable (4,3 10*' n/cm? E> 0,18 MeV en
30 ans).

Les fibres, la mise en forme et les propriétés

Les composites carbone/carbone sont constitués de fibres de
carbone disposées aléatoirement ou tissées, constituant une
préforme, et d’'une matrice en carbone. Les propriétés des
composites C/C dépendent de ces deux composants, ainsi
que de linterface fibre/matrice.

Les fibres de carbone, produites par décomposition thermique
de précurseurs carbonés, sont classées en trois familles : les
fibres ex-PAN (PolyAcryloNitrile), ex-brai et ex-rayonne. Les
fibres peuvent étre longues, courtes (6 & 13 mm) ou broyées
(300 pm). Les fibres élémentaires ou filaments (¢ =5a 10 ym)
sont stabilisées par oxydation, traitées
thermiquement (carbonisation ou gra-
phitisation, selon les propriétés méca-

thermique est élevée. Le module d’Young est déterminé par
le degré d’orientation des plans graphéne, parallélement a
'axe de la fibre, donc a la température de traitement ther-
mique. La contrainte a rupture est liée a la microstructure
axiale et radiale des fibres, ainsi qu’a la présence de défauts.
Les fibres de carbone possédent une résistance a rupture en
compression trés inférieure a celle en traction. Les fibres ex-
PAN ont des contraintes a la rupture en traction qui peuvent
atteindre 7 GPa, alors que les fibres ex-brai ne dépassent
pas 4 GPa. Les fibres de carbone possédent un coefficient de
dilatation nul, voire négatif, jusqu’a 700 °C dans la direction
longitudinale ; il est compris entre 10 et 30 10°.K" dans la
direction transverse. Leur conductivité thermique, qui reste
inférieure a celle des métaux, augmente avec le degré de
graphitisation de la fibre ; elle est plus grande pour les fibres
ex-brai (100 & 1000 W.m".K") que pour les fibres ex-PAN
(<100 W.m™.K").

Il existe différents types d’architecture fibreuse (1D, 2D, 3D,
nD) réalisés a partir de torons de fibres seches ou pré-impré-
gnés par une résine thermodurcissable ou thermoplastique.
Les procédés d’élaboration proviennent de I'industrie textile
(tissage, tressage, tricotage, bobinage, pultrusion, aiguille-
tage) ; seules les techniques de tressage et d’aiguilletage per-
mettent d’obtenir des structures 3D.

Il existe trois procédés de densification des composites car-
bone/carbone : 'imprégnation d’une résine thermodurcis-
sable, I'imprégnation de brai et l'infiltration par voie gazeuse
(CVI). Le choix de la méthode dépend de la géométrie de la
piece a densifier ; la CVI est utilisée pour les composants fins,
limprégnation de brai ou de résine pour les composants épais.
Les composites carbone/carbone ont un excellent rapport pro-
priétés mécaniques/densité, une bonne résistance aux chocs
thermiques et un faible coefficient de dilatation thermique,

Propriétés mécaniques de deux composites carbone / carbone fibrés*

. . . e Composite C/C Composite C/C
niques recherchées), puis traitées en a fibres brai 2 fibres PAN
surface pour améliorer la liaison .

) . ) _ Densité (g/cm?) 1,68 1,77
fibre/matrice et, enfin, ensimées avec
un polymere pour augmenter leur 20°C 13,5 26,3
mouillabilité. Les fibres ex-PAN posse- Module d’Young 800 °C 18,5 27,5
dent une microstructure de type radiale E (GPa) 1600 °C 25 35,6
pliée et ne présentent pas d’ordre cris- 2400 °C 23 338
tallographique tridimensionnel sur de 20 °C 35 55 4

randes distances. Les fibres ex-brai i :

g : - Contrainte en 800 °C 38 65,4
ont des microstructures plus variées traction
(radiale, radiale pliée, couche plane, o, (MPa) 1600°C 44 75,6
« peau d’oignon » ou aléatoire). 2400 °C 62,7 83
Cependant, quelle que soit la micro- 20 °C 2,16 3,41
structure dans le plan transverse, les Ténacité 800 °C 282 3,58
plans graphéne tendent a s’aligner KIC (MPa.m'?) 1600 °C 464 6.75
parallelement a I'axe de la fibre, dans : :
2400 °C 5,30 12,9

la direction longitudinale, et ce, d’autant

plus que la température de traitement
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*Celles-ci s’laméliorent avec la température.
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selon la direction longitudinale des fibres. lls supportent des
températures de 3 000 °C en atmosphére non oxydante et
montrent une amélioration de leurs propriétés mécaniques
avec la température, comme le souligne 'exemple suivant de
deux composites C/C (fibres ex-brai et fibres ex-
PAN) de type « feutre », imprégnés au brai et gra-
phités a 3 000 °C (voir ci-avant le tableau intitulé :
« Propriétés mécaniques de deux composites car-
bone/carbone fibrés »).

10 ° dpa.graphite ; elle est due aux lacunes et boucles de
lacunes. La conductivité thermique normalisée (A/Ay)y;,, est
d’autant plus grande que la température d’irradiation est éle-
vée.

Variation de la conductivité thermique d’'un composite C/C

en fonction de la température a laquelle il est irradié

(A/Ag)7irr Composites C/C irradiés a 1 dpa.graphite

Température A €leve Mg faible
. L d’irradiation (°C) (> 150 W.m'.K'a25°C) (< 150 W.m".K"' & 25 °C)
Il resterait cependant a voir comment se compor-
tent ces composites en situation accidentelle, avec 400 0,30/0,35 0,30/0,35
entrée d’air ou de vapeur d’eau. 600 0,55/0,60 0,60/0,65
800 0,75/0,80 0,85/0,90
Les effets d’irradiation Ly LEEins e
1500 1 1

Lirradiation neutronique provoque un déplacement
des atomes de carbone, en position interstitielle
entre deux plans graphéne, laissant ainsi des lacunes dans
les plans graphéne .

Pour la fibre élémentaire, cela se traduit par des changements
structuraux tels qu’un accroissement de la distance inter-réti-
culaire (d002), accompagné d’une diminution de la taille des
cristallites selon l'axe cristallographique ¢ (L) et d’'une déso-
rientation accentuée des plans graphéne par rapport a la
direction longitudinale de la fibre. Ces changements structu-
raux dépendent de la température d’irradiation et de la fluence
recue. Par conséquent, sous irradiation, la fibre élémentaire
se contracte selon sa longueur ; selon son diamétre, elle com-
mence par se contracter, puis elle se dilate en fonction de la
fluence*. Les variations dimensionnelles des composites C/C
sont dominées par le comportement des fibres. Ainsi, I'irradia-
tion neutronique conduit a une contraction des composites
selon la direction paralléle aux fibres et a un gonflement selon
leur direction perpendiculaire. Les variations dimensionnelles
des composites 3D sont plus isotropes et moins importantes
que celles des composites 2D et 1D.

Le module d’élasticité dans la direction des fibres augmente
sous irradiation jusqu’a 2 dpa*.graphite. Dans les mémes
conditions d’'irradiation, il augmente davantage pour les com-
posites a fibres ex-brai que pour ceux & fibres ex-PAN. A
fluence recue équivalente, il augmente d’autant plus que la
température d’irradiation est basse entre 1000 °C et 600 °C.
La contrainte a la rupture et la ténacité augmentent sous irra-
diation jusqu’a 4 dpa.graphite entre 600 °C et 1000 °C ;
cependant, pour certains composites, la contrainte a rupture
passe par un maximum vers 1 dpa.graphite, ce qui s’explique
par un affaiblissement de l'interface fibre / matrice.

La dégradation de la conductivité thermique sous irradiation
commence a des endommagements aussi faibles que

17. Pour plus de détails concernant le graphite, voir supra, p. 27.

La conductivité thermique décroit avec I'accroissement de la
fluence. Dans la fenétre de température d’irradiation 400 °C-
1200 °C, le rapport A;/A, est une fonction logarithmique de
’endommagement neutronique. Une saturation de la dégra-
dation de la conductivité thermique intervient a 0,2 dpa.g pour
une température d’irradiation de 200 °C, alors qu’a 600 °C,
elle est observée a 2 dpa.g.

Des céramiques bonnes
conductrices de la chaleur, ductiles
et résistantes aux dommages
d’irradiation

Les céramiques monolithiques sont des candidates naturelles
pour résister a haute température. Malheureusement, leur
ténacité* est, en général, extrémement faible, ~1 MPa m™,
soit un ordre de grandeur inférieur a la ténacité d’un acier fer-
ritique a basse température, dans le domaine du clivage. Dans
la mesure ou les énergies de rupture varient comme le carré
de la ténacité, on comprendra la quéte indispensable de céra-
mique tenace. Deux voies complémentaires sont alors envi-
sageables pour améliorer la ténacité et la ductilité des céra-
miques : la voie des composites, en permettant un
endommagement contrdlé avant rupture, conduit, en général,
a des gains trés significatifs de ténacité. De méme, une nano-
structuration de la céramique, en particulier des tailles de
grains sub-microniques, doit conduire & une amélioration de la
ductilité* dans le domaine du fluage thermique, grace a I'ac-
tivation de mécanismes de fluage contrélés par la diffusion de
lacunes.

Les composites & matrice SiC renforcée par fibre de SiC sont
largement utilisés dans le domaine spatial pour des applica-
tions hautes températures. Les propriétés mécaniques dépen-
dent des fibres utilisées, de la matrice et de l'interface fibre
matrice. Cette derniére est essentielle pour améliorer la téna-
cité en allongeant le chemin de propagation des fissures. Un
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compromis doit cependant, en général, étre trouvé avec la
conductibilité thermique : en effet, une interface qui améliore
la ténacité conduit trés souvent a la dégradation de la conduc-
tibilité thermique. Quant aux fibres, elles assurent une grande
partie de la résistance mécanique. Des fibres céramiques pos-
sédant une ductilité de 'ordre du pourcent a haute tempéra-
ture existent déja commercialement. Le mécanisme de fluage
de ces fibres a été étudié en détail au LCTS (Laboratoire des
composites structuraux ; laboratoire mixte CEA-CNRS-
SNECMA-université de Bordeaux). Pour des températures
supérieures a 1150 °C, les fibres SiC  du commerce Tyrano
SA3 et Hi Nicalon S montrent une dépendance en contrainte
de la vitesse de fluage en ¢2°, mais des chaleurs d’activation
significativement différentes, comme le montre la figure 66.
Ces résultats mettent en évidence l'importance des impure-
tés ou des dopants dans le fluage thermique de ces fibres.

Une ténacité de 'ordre de la dizaine de MPa.m" a été obte-
nue sur ce type de matériau, ce qui représente déja un pro-
grés tres significatif par rapport aux céramiques monolithiques.
Un compromis acceptable entre une haute ténacité et une
résistance au fluage raisonnable est donc en vue et pourrait
conduire a l'utilisation de composites céramiques dans les
réacteurs a haute température du futur.

Autre voie de progres poursuivie pour améliorer les caractéris-
tiques mécaniques des céramiques, la nanostructuration du
matériau. La pyrolyse laser est une méthode souple de syn-
thése de nanoparticules permettant de produire des poudres
nanométriques de grande pureté en flux continu. Cette tech-
nique repose sur la décomposition d’un précurseur liquide ou
gazeux par un faisceau laser de forte puissance émettant a
une longueur d’'onde résonnante avec une bande d’absorp-
tion des molécules du précurseur. Le temps d’interaction tres
court entre le flux de précurseurs et le faisceau laser qui I'in-
tercepte permet d’obtenir un phénomeéne de trempe trés
rapide qui bloque la croissance des grains initiée dans le fais-
ceau. Ainsi, la taille des grains récoltés peut aller de cinq a une
centaine de nanomeétres selon les matériaux considérés et les
conditions de synthése.

Parmi les nombreux composés pouvant étre synthétisés par
cette méthode, les carbures métalliques réfractaires comme
TiC et ZrC présentent des propriétés intéressantes pour leur
utilisation sous forme de céramiques au sein des réacteurs
nucléaires du futur. lls peuvent étre produits par pyrolyse laser
a partir d’alkoxydes métalliques, précurseurs peu onéreux et
faciles d’'emploi. La poudre récoltée en sortie de réacteur est
constituée d’un mélange de TiO, (ou ZrO,) et de carbone libre
dont les proportions peuvent étre controlées afin d’obtenir un
carbure stoechiométrique aprés un simple traitement ther-
mique sous gaz neutre.

1.00E-05
Présence de fluage
tertiaire apres fluage
stationnaire ‘
1.00E-06 | I
2
W
1.00E-07 |
1.00E-08 ‘ ‘ |
770 kd.mol"
1.00E-09 |

5.0E-04 5.2E-04 5.4E-04 5.6E-04 58E-04 6.0E-04 6.2E-04 6.4E-04 6.6E-04 6.8E-04 7.0E-04 7.2E-04

B Hi-Nicalon S (850 MPa)
B SA3 (850 MPa)

370 kJ.mol"

1/T (k)

Fig. 66. Energie d’activation de la vitesse secondaire de fluage ther-
mique de deux fibres SiC B du commerce : Tyrano SA3 et Hi Nicalon
S. Pour la premiére, I'énergie d’activation est voisine de celle de I'au-
todiffusion du carbone libre présent au voisinage des joints de
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grains. Pour la fibre Hi Nicalon S, I'énergie d’activation est voisine de
celle de la diffusion de I'aluminium introduit comme additif de frittage
dans le procédé de fabrication.
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Afin de tirer profit des caractéristiques originales des nanopar-
ticules liées a leur taille réduite (moindre endommagement
sous irradiation, notamment), le contrdle de la croissance des
grains lors de la synthése ou du traitement des poudres et au
cours du processus de frittage* revét une grande importance.
Ainsi, les procédés de frittage comportant des temps de palier
a haute température trés courts et des vitesses de montée en
température rapides semblent les plus adaptés. Lautre point
crucial concernant le frittage des nanopoudres est la densifi-
cation de la pastille finale.

La figure 67 ci-apres présente une image sous microscopie
électronique a balayage d’une céramique TiC nanostructurée
frittée sous 8 GPa a 1800 °C durant deux minutes, au HPRC
de Varsovie. En insert est présentée une image de la nano-
poudre produite avant frittage au Service de physique des
atomes et des molécules de la Direction des sciences de la
matiere du CEA . Lors de ce dernier processus, le taux de den-
sification atteint 93% sans additif de frittage. On peut consta-
ter 'absence de croissance de grain pendant le frittage. Ces
résultats sont encourageants, mais le comportement méca-
nique et la stabilité de la nanostructure restent a étudier.

Fig. 67. Poudre nanométrique et céramique nanostructurée de TiC.

Pour conclure...

Le choix des matériaux du coeur des réacteurs a trés haute
température (RTHT) est un processus qui n’en est qu’au début
et qui devra aboutir probablement a différents compromis
dépendant des fonctions visées. Les matériaux retenus
devront présenter une bonne résistance mécanique associée
a une ténacité et a une conductivité thermique suffisante tout
au long de la vie du composant. De nombreuses pistes d’amé-
lioration des matériaux sont activement poursuivies. Une des
plus prometteuses réside dans I'utilisation de matériaux com-
posites. Une autre consiste a controler la structure des alliages
ou des céramiques a 'échelle nanométrique.
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acces a des températures supérieures a 850 °C est un
objectif minimal des RHT. A titre d’exemple, la température de
sortie de coeur du réacteur expérimental japonais HTTR vient
d’étre portée, apres modification, a 950 °C. Des niveaux de
température de 950 °C ont d’ailleurs été déja atteints par le
réacteur allemand AVR, pendant les années 1983-1985, dans
de trés bonnes conditions, en particulier de rétention des pro-
duits de fission par le combustible. Il s’agissait, en I'occurrence,
de combustible particulaire TRISO* UO, ou (Th,U)O,, condi-
tionné en boulets de 6 cm de diameétre environ, avec, cepen-
dant, une puissance spécifique limitée, de I'ordre de 2,5 a
3 MWth/mé de coeur [1].

Nous avons vu que les réacteurs du futur affichent des ambi-
tions allant au-dela en termes de température de sortie. A
moyen terme, les 1000 °C pourraient étre atteints et dépas-
sés, moyennant des sauts technologiques sur les matériaux.
Il en va de méme de la densité de puissance. La raison en est
I'intérét de construire des unités de la plus grande puissance
possible, dans un volume donné (en I'occurrence, une cuve
métallique).

Méme si la conception du combustible a particules reste
identique pour le RHT et pour le RTHT, la combinaison d’'une
température et d’'une densité de puissance augmentées, la
recherche de taux de combustion de plus en plus élevés
affecte le combustible de deux fagons. Sa température maxi-
male se trouve accrue et les gradients thermiques auquel il
peut étre soumis sont plus élevés.

Les conséquences sont de plusieurs ordres :

1. Les risques de relachement des gaz de fission par le noyau
s’en trouvent augmentés ;

2. La production d’oxydes de carbone CO et CO, par réaction
des couches carbonées entourant le noyau fissile d’oxyde
avec les atomes d'oxygene rendus libres par les fissions
augmente avec le taux de combustion ;

3. Léquilibre mécanique des couches et son évolution dans le
temps se trouvent modifiés par la pressurisation interne due
aux gaz confinés dans la particule, mais aussi par la ciné-
tiqgue de fluage et de densification des pyrocarbones*
(PyC), qui dépend de la température ;

4. La diffusion des especes est exacerbée par le niveau de
température, en particulier pour le carbone et les produits
de fission ;

5. Les marges a 'endommagement de la vraie barriere aux
produits de fission que constitue la couche dense de car-
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bure de silicium, en situation accidentelle, en particulier,
se trouvent diminuées, tandis que l'inventaire a confiner
augmente avec les taux de combustion.

Le combustible TRISO serait déja presque satisfaisant pour
le RTHT. Cependant, méme s’il a déja montré dans le passé
un bon comportement & haute température, I« effet amibe »
(fig. 68) et/ou la migration diffusive de certains produits de
fission limitent les performances du combustible. C’est pour-
quoi on recherche pour le RTHT un combustible encore amé-
lioré.

Deux modifications du combustible a particules sont pro-
posées pour trouver des solutions a I'« effet amibe », d’'une
part, et au recouvrement de marges en température en situa-
tion accidentelle, d’autre part.

Le composé oxycarbure d’uranium dit « UCO » (en fait,
un diphasé UO,-UC,) est proposé en remplacement de
I'oxyde simple pour réaliser les noyaux des particules com-
bustibles. On compte sur le fait que le carbone présent dans

Fig. 68. Mise en évidence de I'« effet amibe ». Observé dans le com-
bustible a particules enrobées porté a haute température, I'« effet
amibe » est le déplacement du noyau UO, dans le tampon poreux,
jusgu’au contact du PyC interne, pouvant induire la rupture de la
particule.
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le noyau limite la production d’oxyde de carbone dans le milieu
trés poreux qui entoure le noyau, via 'équilibre UC, +2C0O <
UO, + 4C, avec des conséquences favorables sur la pressu-
risation de ce milieu (et les sollicitations mécaniques de la bar-
riere de confinement dense). La coexistence des deux phases
doit également permettre de réduire les phénomeénes de
transport du carbone en phase gazeuse, et donc d’'inhiber
I'« effet amibe ». De tels effets favorables ont été démontrés
dans le passé, méme si les mécanismes ne sont pas totale-
ment compris. Le mélange UO,+UC, est la solution la moins
révolutionnaire imaginée, en particulier, pour les aspects fabri-
cation, mais d’autres matériaux ont été proposeés et testés.

Un préalable indispensable a I'élaboration contrélée et a I'uti-
lisation d’oxycarbures est la détermination du diagramme de
phases ternaires U-O-C. Une premiere base de données ther-
modynamiques a été constituée au CEA, qui repose sur la
modélisation des binaires (U-O) et (U-C), ainsi que sur I'opti-
misation de parametres d’interaction ternaires pour représen-
ter les données expérimentales disponibles sur les domaines
de composition des oxycarbures. Un bilan des données expé-
rimentales manquantes a été fait (limite de solubilité de I'oxy-
géne dans le dicarbure d’uranium, température d’apparition
du dicarbure stabilisé par 'oxygene, données d’activité et/ou
d’enthalpie des oxycarbures...) et un programme expérimen-
tal (a base de spectrométrie de masse a haute température)
entrepris.

Fig. 69. Isothermes U-O-C calculées.
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La figure 69 représente le résultat de ce travail, sous forme de
coupes isothermes.

Le carbure de zirconium pourrait remplacer le carbure de sili-
cium comme barriére aux produits de fission. Il posséde une
faible section efficace d’absorption de neutrons, quoique supé-
rieure a celle du SiC, et une densité importante. Le ZrC, com-
posé défini a fusion non congruente, fond a 3 540 °C, mais se
décompose par fusion péritectique a 2 545 °C en donnant
naissance a du graphite et & un liquide contenant 27 % de car-
bone (fig. 70). Il commence a se sublimer vers 1 800 °C, la
sublimation devenant significative dés 2 000 °C (sous atmo-
spheére neutre ou réductrice).
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Fig. 70. Le diagramme de phases Zr-C.

Le ZrC apporte donc une marge évidente, par rapport aux
1600 °C maintenus quelques dizaines d’heures, qui représen-
tent la situation accidentelle de référence pendant laquelle le
relachement des éléments radiotoxiques doit rester trés faible.
Il est susceptible d’apporter, en plus, a température égale :

* Une résistance chimique au palladium (produit de fission)
nettement meilleure que celle du SiC, qui réagit sensiblement
et est affecté d’'une sorte de « corrosion ». Ainsi, on a pu
montrer que le ZrC, en présence de palladium en phase
vapeur restait intact jusqu'a des températures de
1900 °C [2];

e une rétention accrue du césium, du strontium, du baryum,
de l'iode, du xénon et du krypton ;

* une présomption de meilleure rétention de I'argent (un des
éléments les plus mobiles dans le SiC [3] ;

* certaines recherches ont également montré que le carbure
de zirconium, en plus d’étre une barriere a fort potentiel, est
susceptible d’agir comme piege pour [|'oxygéne
(2C0+ZrC—ZrO,+3C) et, du méme coup, d’avoir un impact
favorable sur I'« effet amibe » des noyaux oxyde [4] .
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Lintérét de la rétention du palladium et de I'argent est de pre-
mier plan. Ce bilan trés positif doit cependant étre pondéré par
deux éléments. D’une part, certains produits de fission sont
moins bien retenus (le ruthénium et le cérium [5] ), et, d’autre
part, le ZrC a un comportement & I'oxydation moins favorable
que le SiC qui se couvre d’'une couche protectrice de silice.
Cet aspect est a prendre en compte dans certaines situations
dégradées en réacteur, ou encore a I'aval du cycle.

Le dépdt de ZrC est réalisé par une technique classique de
dépdt en phase vapeur a partir d’'un mélange de tétrachlorure
de zirconium et de précurseurs de carbone (du propyléene et
du méthane dilués dans I'hydrogéne). Le dépbt est réalisé sur
un lit fluidisé de particules portées a une température de
I'ordre de 1 300 °C (fig. 71). Les résultats expérimentaux
actuels sont encourageants, mais encore perfectibles en
termes de porosité et de stoechiométrie (fig. 72).

Fig. 71. Chlorinateur pour la synthése de tétrachlorure de zirconium,
précurseur du Zr dans la technique de dépét de ZrC par dép6t en
phase vapeur. Le tétrachlorure de zirconium est préparé par attaque
de poudre de Zr par HCI.

Fig. 72. Coupe d’'un dépét de ZrC réalisé au CEA sur des noyaux
simulants, a base de zircone enrobée dans du pyrocarbone.
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Ces évolutions des matériaux de la particule « TRISO » doi-
vent, & 'évidence, faire 'objet de recherches complémentaires
pour optimiser la conception de la particule et améliorer les
techniques de fabrication et de contrdle. Il faudra aussi affiner
la spécification de '« UCO » qui est un composé polyphasé,
ainsi que la définition et la maitrise de la stoechiométrie du
ZrC, qui n’est pas un composé défini. Il faudra, enfin, acqué-
rir des données supplémentaires de comportement des pro-
duits de fission dans I'« UCO » et dans le ZrC pour consoli-
der la compréhension des mécanismes de leur migration [6] et
confirmer leur bon comportement sous irradiation.
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La conversion d’énergie
dans les réacteurs actuels

Dans les centrales nucléaires, I'énergie dégagée par les réac-
tions nucléaires chauffe les éléments combustibles. Comme
dans les centrales thermiques utilisant des combustibles fos-
siles, la chaleur provenant du réacteur est transformée en
énergie électrique en faisant subir a un fluide un cycle ther-
modynamique. Le choix de ce fluide qui transforme la chaleur
en travail est un élément structurant pour la conception d’'un
réacteur. Tous les réacteurs nucléaires électrogenes en fonc-
tionnement utilisent de I'eau, mise en ceuvre dans un cycle
thermodynamique dit « de Rankine ». Ce cycle consiste en :
¢ Une vaporisation de I'eau a pression constante au niveau
de la source chaude ;

* une détente de cette vapeur dans une ou plusieurs turbines.
Ce composant transforme I'énergie du fluide en puissance
mécanique et I'alternateur transforme ensuite celle-ci en
puissance électrique ;

¢ une condensation de la vapeur sortant a basse pression
de la turbine, au niveau de la source froide ;

* une compression de I'eau condensée pour ramener cette
eau a sa pression initiale.

Avec une température maximale de vapeur autour de 280 °C
et une pression de 70 bars, le rendement énergétique net
(ratio de la puissance électrique produite sur la puissance ther-
mique dégagée par le cceur du réacteur) des REP (réacteurs
a eau sous pression) est d’environ un tiers. Ce rendement
pourrait, en principe, étre amélioré avec des températures de
vapeur plus élevées. Dans 'EPR (European Pressurized
Reactor), le REP de 3° génération de Framatome-ANP, un ren-
dement net de 36 % sera atteint, cette augmentation étant, en
partie, liée a une élévation de la température de la vapeur.
Cependant, le gainage du combustible nucléaire des REP est
en contact permanent avec I'eau liquide du circuit primaire
assurant le transfert d’énergie, ce qui rend difficilement envi-
sageable des températures de vapeur beaucoup plus élevées
au circuit secondaire.

Pour les systemes de 4¢ génération a caloporteur gaz, on a
fait le choix de transférer I'énergie du coeur du réacteur avec
de I'hélium. Les bonnes propriétés thermodynamiques de
I’hélium sont une des raisons de ce choix *.

18. Les autres avantages et inconvénients du caloporteur hélium sont
détaillés supra, p. 24 et 25, dans I'encadré.
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La conversion d’énergie dans les systemes
de 4° génération a caloporteur gaz

Avec Phélium comme caloporteur*
pour refroidir le cceur du réacteur,
deux grandes options sont alors
possibles :

I'hélium transportant la chaleur du coeur du réacteur peut étre
utilisé pour chauffer le fluide d’un circuit secondaire, par
exemple pour vaporiser de I'eau dans un générateur de
vapeur, comme pour les REP. Le fluide de conversion d’éner-
gie est différent du fluide circulant dans le coeur du réacteur :
on parle alors de cycle indirect. Le cycle utilisé peut étre
encore un « cycle de Rankine » (ou « Hirn-Rankine ») mais
avec des niveaux de température de la vapeur plus élevés que
dans les REP, de 550 a 600 °C, permettant des rendements
nets dépassant les 40 % *. Toutefois, compte tenu des difficul-
tés a mettre en ceuvre de la vapeur d’eau a trés haute tempé-
rature (au-dela de 600 °C), cette option ne permet pas de
bénéficier pleinement du potentiel de température de I'hélium,
par lequel on vise au moins 850 °C pour la température de
sortie de coeur. C’est pourquoi il a été décidé d’étudier, en prio-
rité, des cycles directs utilisant I'hélium comme fluide de
conversion d’énergie, et, en particulier, le « cycle de Joule-
Brayton ». Lhélium circulant dans le coeur du réacteur est alors
envoyé directement dans la turbine.

Le « cycle de Joule-Brayton »

Ce cycle bien connu est celui universellement utilisé dans les
machines utilisant des turbines a gaz, qu’il s’agisse des sys-
temes de propulsion (avions, bateaux) ou des grandes cen-
trales électrogénes a combustible fossile et a cycle combiné.

Dans la plupart de ces applications, on utilise un cycle simple

(fig. 73) consistant & :

e Aspirer et comprimer de l'air pour le faire pénétrer dans une
chambre de combustion (1—2) ;

* brller le mélange air-combustible dans la chambre de com-
bustion (2—3) ;

* détendre les gaz brllés dans une turbine (3—4).

A la sortie de la turbine, les gaz brllés sont relachés dans I'at-
mosphére ; ce cycle est donc qualifié d’« ouvert ». Il est com-
mode de représenter le « cycle de Joule Brayton » en dia-
gramme température-entropie (T, S) [fig. 74]. Laire du cycle
représente, pour des conditions idéales, le travail mécanique

19. Notons que tous les réacteurs a caloporteur gaz (a hélium, mais surtout
a CO,) réalisés dans le passé reposaient sur cette option de conception.
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Turbine

Compresseur

>

Puissance
mécanique
1 4
Entrée d’air
Gaz bralés

Combustible
Chambre de combustion

Fig. 73. « Cycle de Joule-Brayton » simple, utilisé pour une turbine a
gaz a cycle ouvert.

spécifique (en J/kg) fourni par le cycle. Ce travail, multiplié par
le débit de fluide circulant, donne la puissance de l'installation.
Pour des conditions idéales, ce cycle est constitué d’une pre-
miere isentrope (compression 1—2), une isobare (combustion
2—3) et une seconde isentrope (détente turbine 3—4).
Lisobare (4—1) représente le refroidissement des gaz brilés.

1200 -
Isobare, 3 'y
QLco chambre de
1000 | combustion
900
800 2
£ 700 5
=
£ 600
4
5 500
s
'8 400
5 1
2 300

Entropie (J/kg/K) P=1 bar

| Brayton simple M Brayton avec récupérateur

Fig. 74. Diagrammes (T, S) du « cycle de Joule-Brayton » (avec et
sans échangeur-récupérateur). Les points du cycle marqués d’un
chiffre renvoient aux points correspondants dans les figures 73 et 75.

Le rendement énergétique de ce cycle idéal s’écrit,
=1

n= 1—(E—4) v y étant le rapport des chaleurs spécifiques

du gaz a pression constante et a volume
constant, soit 1,4 pour de l'air et 1,66 pour de I'hélium. Toutes
choses égales, par ailleurs, ce sont donc les grands rapports
de détente (P4/P,) qui donnent les meilleurs rendements (ce
rapport de détente étant limité par la température a la source
chaude).

Lorsque la température en sortie de turbine est supérieure a
la température de sortie du compresseur, on peut améliorer
I'efficacité du « cycle de Joule-Brayton » en se servant des
gaz en sortie de la turbine pour réchauffer le gaz sortant du
compresseur, au moyen d’un échangeur dit « récupérateur ».
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Cet échangeur chauffe l'air sortant du compresseur avant son
entrée dans la chambre de combustion. Par rapport au cas
précédent, 'intérét de cette variante est d’avoir un rendement
maximum pour des plus faibles rapports de détente, ce qui
limite la taille des turbomachines (fig. 74 et 75 pour le dia-
gramme T, S). Il faut alors ajouter un échangeur devenant la
source froide du cycle. Le cycle est alors presque fermé. Dans
ces deux exemples, les cycles sont « a combustion interne »,
c’est-a-dire que le combustible est mélangé et brilé avec le
fluide de travail du cycle : I'air.

Turbine

Compresseur

Chambre de
combustion

;

Combustible

Entrée d’air

Echangeur—récupérateur >

v

Source froide

gaz (CO,)

Traitement

Gaz briilés

Fig. 75. « Cycle de Joule-Brayton » semi-ouvert avec récupérateur.
Les points du cycle marqués d’un chiffre renvoient aux points corres-
pondants dans les figures 73 et 74.

Pour des réacteurs nucléaires, la « combustion » est évidem-
ment externe et le cycle thermodynamique peut devenir tota-
lement fermé. La nature du gaz n’est plus imposée par la com-
bustion ; il peut donc étre choisi sur d’autres critéres. Le
schéma de base est toujours celui de la figure 75, a ceci prés
que la chambre de combustion est remplacée par le cceur du
réacteur nucléaire et qu’il n’y a plus de gaz brilés a rempla-
cer par de I'air frais. Il existe de nombreuses variantes a cette
configuration. On cherche, en effet, a optimiser le rendement
net et le travail spécifique du cycle (en J/kg), sans trop com-
pliquer la conception. Par exemple, on évite d’avoir une tem-
pérature trop élevée en entrée du coeur du réacteur (une aug-
mentation de cette température améliore pourtant le
rendement), car celle-ci fixe la température de nombreuses
structures et, en particulier, celle de la cuve principale du réac-
teur.

Le cycle de référence considéré pour les études du RCG com-
prend non pas un seul mais deux niveaux de compression,
avec un refroidissement de I'hélium entre les deux compres-
seurs. Cette configuration rapproche l'isentrope de compres-
sion d’une isotherme, ce qui permet de gagner quatre points
de rendement pour une température en entrée du réacteur
limitée a 480 °C. Le rendement net atteint alors 47 a 48 % pour

La conversion d’énergie dans les systémes
de 4° génération a caloporteur gaz




une température de sortie de coeur de 850 °C. Des niveaux
de compression supplémentaires pourraient encore étre envi-
sageés, au prix d’une complication accrue de l'installation.

Les principaux parametres du cycle a deux niveaux, optimi-
sés grace au logiciel Cyclop développé au CEA, sont donnés
figure 76.

obtient, de la sorte, un cycle combiné similaire au cycle com-
biné concgu pour les turbines a gaz & combustion, mais avec
la différence essentielle que le cycle a gaz est fermé (voir
supra, figure 26, p. 41). Le rendement obtenu est excellent,
car le systeme exploite les avantages du cycle a gaz pour les
hautes températures, tout en bénéficiant de ceux du cycle a
vapeur pour les basses températures, dus en particulier a sa
capacité de condenser la vapeur a la source froide. En raison
des difficultés technologiques liées a la conception et la fabri-
cation d’un groupe turbocompresseur
a hélium, AREVA a adopté ce

Compresseur
Basse pression

24,4 bars

40 °C

Compresseur
Haute pression

71 bars
128 °C

41,1 bars
123 °C

40,9 bars
40 °C

70,6 bars
480 °C

Echangeur-
récupérateur

Intercooler

Ceeur du
réacteur

concept pour son projet ANTARES.
Ce dernier met en ceuvre un cycle
indirect utilisant un échangeur inter-
médiaire et un circuit secondaire a
I'azote, gaz aux propriétés proches
de celles de l'air. Ce concept permet
de tirer parti de la technologie prou-
vée des turbines et compresseurs a
air. Afin d’améliorer les propriétés
d’échange de I'azote, AREVA ajoute
une proportion de l'ordre de 20%

Turbine

25,1 bars
498,5 °C

70 bars
850 °C

24,8 bars
147 °C

Précooler

d’hélium a I'azote, ce qui permet d’op-
timiser la conception de I'’échangeur
intermédiaire, sans trop affecter la
technologie classique du groupe tur-

Fig. 76. Cycle de conversion d’énergie de référence du RCG-R (ren-
dement net 47 %). Loptimisation des parametres a été faite a l'aide
du logiciel CYCLOP développé au CEA.

Méme si le cycle direct a I'nélium parait aujourd’hui le concept
le plus prometteur pour les réacteurs a caloporteur gaz,
d’autres cycles de conversion d’énergie, toujours basés sur le
« cycle de Joule-Brayton », sont envisagés comme alterna-
tives a cette référence. Un des plus intéressants consiste en
I'utilisation du gaz carbonique supercritique en cycle indirect
(le caloporteur primaire étant toujours de I'hélium). Les pres-
sions et températures maximales seraient ici de I'ordre de
250 bars et de 650 °C (la pression critique est de 73,8 bars
pour le CO,). Selon les calculs menés au CEA, cette alterna-
tive présente I'intérét d’atteindre des rendements presque
équivalents aux 47-48 % évoqués plus haut, avec des tempé-
ratures en sortie de coeur nettement plus basses (de I'ordre
de 700 °C). Néanmoins, ce cycle a I'inconvénient d’étre com-
plexe et présente des risques de corrosion du circuit secon-
daire. En outre, il n’y a aucun retour d’expérience de turboma-
chine utilisant le CO,, supercritique.

Le cycle combiné

Une variante du « cycle de Brayton » avec récupérateur
consiste a utiliser un turbocompresseur, comme dans le
« cycle de Brayton », mais a substituer un générateur de
vapeur au récupérateur a I'échappement de la turbine. La
vapeur ainsi produite alimente une turbine a vapeur. On

Les réacteurs nucléaires
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bocompresseur.

Ce concept permet d’obtenir un excellent rendement, supé-
rieur a 50% brut, et supérieur a 46% net, au prix d’'une cer-
taine complexité apparente comparée a un « cycle de
Brayton » récupéré. Comme il fait appel a une technologie
prouvée de cycle combiné, cette complexité apparente n’est
pas nécessairement plus chére que celle du « cycle de
Brayton » récupéré qui reste a développer et dont le codt n’est
pas connu.

De plus, ce schéma particulierement flexible est bien adapté
a des configurations de cogénération* qui pourraient repré-
senter la majorité du marché de ces réacteurs.

Quelques remarques s'imposent quant au choix du cycle de
conversion « Joule-Brayton » a I'hélium :

* ’hélium n'a pratiquement jamais été utilisé dans des « cycles
de Joule-Brayton » de grande puissance. Les seules expé-
riences significatives sont celles acquises avec la centrale
allemande d’Oberhausen Il (fig. 77) et les essais de l'instal-
lation HHV. Rappelons qu’Oberhausen Il était une installa-
tion industrielle qui a fonctionné 24 000 heures entre 1974 et
1988 (dont la moitié a 750 °C), alors que HHV était une ins-
tallation d’étude de puissance plus faible et qui n’a fonctionné
que 1100 heures (dont 350 heures a 850 °C). Concernant
les performances, on constate que le turbocompresseur
d’Oberhausen Il n’a atteint que 30 MWe au lieu des 50 MWe
prévus. HHV a été plus performante. Parmi les autres ensei-
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gnements a noter, on citera la com-
plexité des systemes d’étanchéité et
de roulement a huile qui a conduit a
la construction de labyrinthes de
séparation huile/hélium dont les
pertes et les vibrations avaient été
mal évaluées. En outre, I'entrée acci-
dentelle d’huile dans HHV (a froid) a
conduit & une immobilisation assez
longue de la machine. C’est pourquoi
des mécanismes alternatifs comme
les paliers magnétiques sont mainte-
nant envisagés.

Lessentiel de I'expérience industrielle
est donc celle des turbines a gaz en
cycle ouvert. Par rapport au cycle
fermé, celles-ci se caractérisent par
des grands rapports de détente (20 a
50) et un niveau de pression basse
imposé par les conditions ambiantes, c’est-a-dire une pres-
sion de 1 bar (donc une pression haute de 20 a 50 bars).
Pour le cycle fermé a hélium, les rapports de détente sont
beaucoup plus faibles (2 a 4) et le
niveau de pression moyenne de l'ins-

Fig. 77. Létage haute pression de la turbomachine
de 50 MWe de la centrale & gaz expérimentale
d’Oberhausen Il, en Allemagne (hélium a 750 °C).
On remarque, en particulier, la petitesse des pales
du second étage due a la faible densité de 'hélium.

d’autres organismes (Alstom,
EDF, I'Institut Von Karman, I'E-
cole centrale de Lyon, Snecma-
Motors, Fluorem ...).

Un travail de thése s’est soldé
par « modélisation des
turbocompresseurs a gaz »
(N. TauverON, 2006). Dans cette
modeélisation bidimensionnelle,
chaque rotor et chaque stator de
chacun des éléments de la tur-
bomachine sont décrits pour des
régimes stationnaires et insta-
tionnaires. Le modéle permet,
d’une part, d’établir des cartes
de performances de la machine
a partir de ses caractéristiques
géométriques et, d’autre part, de
décrire le fonctionnement des
compresseurs et des turbines, y compris a débits faibles et
négatifs, afin de traiter des situations de pompage, par
exemple (inversion du débit dans le compresseur) [fig. 78].

une

tallation est « libre » ; il est donc a 20
L . . 2~ | | | I [ 1 | |
optimiser en fonction de diverses 3 24| e Pi5825 expérimental / g ,—I»
considérations (propriété de transport = — Pi5825 simulation 7 08 g
s i S 2.4 Pi 7500 expérimental I
de la chaleur, minimisation des pertes 2 5 Pi 7500 simulation 2 o6
. ) 4 .
de pression, taille des composants et, T g /_ %
. . . T
en particulier, des turbomachines). 16 S 04 —
o o Eff 5825 expérimental
1.4 = Eff 5825 simulation
- ez . 0.2 Eff 7500 expérimental
La valorisation de ces différentes expé- 12 Eif 7500 simutation
riences n'est pas immédiate. Pour les 1 0 1 1 |
hi N le f 5 | 0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2 0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2
turbomachines a cycle fermé, les pro- Débit réduit Débit réduit
jets s’étant terminés il y a longtemps, le
savoir-faire a souvent disparu (expé- Fig. 78. Modélisation CEA d’une turbomachine : comparaison
rience allemande, par exemple). Pour les installations a com- adimensionnelle calcul/expérience de la pression (& gauche)
bustible fossile, les plus grosses turbines a cycle ouvert com- du rendement isostatique (a droite) en fonction du débit.
mercialisées ont des puissances thermiques autour de 500
MWth. Ces machines, encore rares, ne sont pas sans poser . . ] _ ' .
divers problémes et nécessitent, sans doute, encore des déve- Leld|men3|onnemant aérodynamique des turbomachines a
loppements I'hélium est certes plus simple que pour d’autres fluides, car
I'écoulement est toujours subsonique, mais il est assez inha-
U . ial d . bituel : fortes contraintes centrifuges, machine a grand nombre
n point crucial des reacteurs d’étages (d’ou la grande importance des jeux et des écoule-
a caloporteur gaz : la turbomachine ments secondaires). Il sera donc nécessaire de valider les per-
Avec I'hélium, retenu pour ses bonnes propriétés thermiques formances d’'une telle machine avec des essais de grande
dans le coeur, les performances et la technologie de la turbo- taille.
machine sont particulieres. En effet, I'hélium est monoato- . . ]
mique et léger ; de ce fait, l'arbre est de grand diametre, tan- La tenue en température des matériaux des disques et des
dis que les pales sont courtes aubes de la turbine est également un point essentiel pour un
fonctionnement de longue durée®. Ces études sur les maté-
Les questions soulevées par ces machines se rapprochent de
celles se posant en aeronautique, et de nombreuses collabo- 20. Voir supra, p. 77-83, ce qui concerne les matériaux a haute tempéra-
rations ont été engagées pour bénéficier de I'expertise ture.
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Fig. 79. La boucle sud-africaine PBMN qui simule le cycle direct du
PBMR (a gauche) et sa représentation dans le logiciel CATHARE du
CEA (a droite).

riaux devront s’appuyer sur des calculs fins de dynamique des
fluides associés a des calculs mécaniques. Des questions res-
tent ouvertes : doit-on refroidir les structures ? Dans I'affirma-
tive, quel est I'impact sur le rendement ? Quelles sont les
conséquences sur le choix des matériaux ? Et le co(t asso-
cié ?

Diverses autres questions ouvertes de technologie se
posent :

¢ Niveau de performances (prises en compte des jeux, esti-
mation des pertes) ;

e étanchéité des parties tournantes ;

¢ paliers magnétiques : faisabilité pour des grosses machines ;

e position de la turbomachine : la position verticale est excel-

lente pour la compacité, mais elle est sans doute moins favo-

rable en exploitation ; faut-il préférer les machines horizon-

tales ?

cas des vibrations : gestion des oscillations, équilibrage des

masses ; alignement des différents éléments.

V33

Par ailleurs, la turbomachine sera placée dans un contexte
nucléaire. En cycle direct, la turbomachine et le coeur ne for-
ment qu’un seul systeme : tout changement de régime de 'un
se répercute sur le fonctionnement de I'autre. Lensemble doit
étre concu et modélisé de fagon intégrée, en prenant en
compte les questions de sireté.

Ce modele de turbomachine a été intégré dans le code de cal-
cul Cathare qui permet de représenter 'ensemble des circuits
hydrauliques du réacteur. Un exemple d’application est illustré
ci-dessous avec le re-calcul d’essais sur la boucle PBMN, en
Afrique du Sud, qui simule le fonctionnement du circuit pri-
maire du PBMR (fig. 79). Cette boucle comporte un « cycle de
Brayton » en air avec trois turbocompresseurs en ligne. La
pression en sortie du compresseur haute pression (HPC),
c’est-a-dire la pression maximale du circuit, est surestimée
dans les calculs opérés avec Cathare. Cela provient d’'une sur-
estimation des performances de la turbomachine haute pres-
sion due a la transcription des données expérimentales et a la
maniéere dont les caractéristiques des machines tournantes
sont prises en compte dans les codes (fig. 80).
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Fig. 80. Comparaison des pressions des composants du circuit entre
les calculs avec le logiciel CATHARE du CEA (en gris), le logiciel
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sud-africain Flownex (en vert) et les résultats expérimentaux de
PBMN (en orange). La pression est exprimée en kPa (de 0 a 350).
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Réacteur et turbomachine :
deux entités couplées
par la thermohydraulique*

L'analyse du fonctionnement et de la slireté d’'un RCG a cycle
direct demande une modélisation couplée de la thermohy-
draulique du cceur et de la turbomachine, car les deux sys-
téemes sont intimement liés et influent 'un sur I'autre. Pour
répondre a cette problématique qui est essentiellement
thermohydraulique, une approche multi-échelle (du modéle
ponctuel a la dynamique 3D des fluides) a été mise en place.
Un modeéle 2D axisymétrique, mis au point au CEA pour cal-
culer les régimes stationnaires et instationnaires de la turbo-
machine, permet aussi une description interne de cette der-
niére (échange thermique aux parois, refroidissement...), en
prenant en compte les caractéristiques géométriques des
compresseurs et des turbines. A I'avenir, la dynamique des
fluides 3D devrait permettre d’aller plus loin et, en tenant
compte de la vraie géométrie, d’estimer les points chauds sur
les aubes et les disques, d’avoir une meilleure estimation de
I'efficacité du refroidissement et de déterminer les corrélations
a utiliser dans les modeles globaux.

Sans attendre les raffinements promis par la dynamique des
fluides 3D, un premier modéle ponctuel de turbomachine a été
implanté dans le code CATHARE, qui modélise le fonctionne-
ment thermohydraulique du réacteur. Ce modéle permet une
simulation raisonnable du comportement stationnaire et tran-
sitoire du réacteur (les courbes caractéristiques de chaque
élément de la turbomachine sont des données d’entrée)?'.

Dimensionner et optimiser les
systémes de conversion d’énergie
en cogénération

Les hautes températures atteintes donnent aux RCG la capa-
cité de faire de la cogénération, c’est-a-dire d’utiliser une par-
tie de la chaleur fournie par le réacteur pour faire autre chose
que de I'électricité. Du point de vue de la cogénération, le
RCG, avec son « cycle de Joule-Brayton », présente quelques
caractéristiques intéressantes :

* Des températures de la source froide (échangeurs dits « pré-
cooler » et « intercooler » de la figure 76) au-dela de 100 °C,
fournissant des calories encore utilisables pour certaines
applications comme le chauffage de batiments ou le dessa-
lement d’eau de mer ;

* une température maximum du fluide (850 °C) permettant
d’ouvrir le champ des applications vers des procédés néces-
sitant des hautes températures. La production massive d’hy-
drogene est I'une des principales applications étudiées au
CEAZ,

21. Un exemple d'utilisation de CATHARE pour simuler un accident de
dépressurisation dans un réacteur rapide a gaz est donné infra, p. 122-123.
22. Voir supra, p. 103-108.

Pour de telles installations de cogénération, les systemes de
conversion d’énergie sont délicats a optimiser, en raison des
trés nombreux critéres et paramétres en jeu. Le logiciel
COPERNIC/CYCLOP développé au CEA comprend des
modules simulant des procédés de cogénération et permet
d’optimiser la conception, le fonctionnement et la sGreté d’une
installation de production d’énergie a multiples finalités, sur
des criteres de nature technico-économique.

Par exemple, une modélisation COPERNIC/CYCLOP du cou-
plage d'un réacteur a caloporteur gaz avec un électrolyseur
de vapeur d’eau a haute température a été entreprise au CEA
(fig. 81). Dans ce cas, il est nécessaire d’apporter de la cha-
leur pour maintenir I'électrolyseur a haute température et pour
amener les fluides (O,, H,0) a la bonne température. Le cou-
plage proposé ici se fait par un échangeur de chaleur situé en
série sur le « cycle de Brayton ». La modélisation effectuée a
permis d’évaluer le rendement de la production d’hydrogéne :
celui-ci croit avec la température de I'hélium a la sortie du
ceeur et vaut environ 55 % pour un caloporteur sortant a
950 °C et un électrolyseur performant fonctionnant a 900 °C.

La diversité des systemes de cogénération susceptibles d’étre
associés a un RCG ouvre un large chantier d’optimisation de
ces systemes. Ce travail, qui ne fait que débuter, permettra de
confirmer et de préciser les potentialités des réacteurs a calo-
porteur gaz comme systémes producteurs d’énergie.
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Fig. 81. Schéma de principe du couplage d’un réacteur a caloporteur
gaz avec un électrolyseur haute température (modélisé avec le logi-
ciel COPERNIC/CYCLOP).
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Au-delé de la compréhension des phénoménes physiques
de base, un réacteur nucléaire, comme toute installation indus-
trielle, ne fonctionne que si la technologie mise en ceuvre a
été éprouvée. La Direction de I'énergie nucléaire du CEA met
au point, en partenariat avec les industriels francgais, des
bancs d’essais technologiques pour tester et valider les élé-
ments et les composants des circuits en hélium a haute tem-
pérature et sous pression. Plusieurs thématiques sont prises
en compte :

e || s’agit d’'abord d’assurer une bonne maitrise et compréhen-
sion des phénomenes et processus physiques élémen-
taires : la tribologie*, car en circulant, le caloporteur fait
vibrer des pieces en contact « a sec », risquant ainsi de pro-
voquer leur usure ; l'isolation et les échanges thermiques,
parce que le caloporteur d’'un RCG est a haute température
et qu’il faut protéger les matériaux de structure, soit par un
refroidissement actif, soit en utilisant des barriéres ther-
miques ; 'étanchéité, car un RCG fonctionne a haute pres-
sion, et le réacteur comporte fatalement des joints, statiques
ou tournants, qui présentent des risques de fuite avec deux
conséquences : opérationnelle (gérer la pression) et de
slreté (éviter les breches accidentelles dans le circuit
hélium) ; enfin, la purification de I'hélium, parce que les impu-
retés du gaz conditionnent son pouvoir corrosif sur les maté-
riaux de structure ;

* les bancs d’essais technologiques doivent également per-
mettre le test de maquettes de composants (échangeurs de
chaleur, joints, barriéres thermiques, soufflantes ...), pour en
vérifier le bon comportement et les performances, et acqué-
rir 'expérience de leur mise en ceuvre.

Bancs d’études analytiques
et de pré-qualification

Tribomeétre hélium

Dans les réacteurs a caloporteur gaz, la tribologie est un sujet
d’étude clé. En effet, les problémes de frottement et d’usure
de différents mécanismes représentent un enjeu pour des rai-
sons techniques, économiques (durée de vie), de rendement,
de sécurité (i.e. opérabilité d’'un mécanisme de grappe), de
pollution (i.e. contamination de circuit par des particules
d’usure)...

Les réacteurs nucléaires
a teur gaz

Les installations d’essais pour la technologie
des réacteurs a caloporteur gaz

Fig. 82. Vue générale du tribometre He du CEA.

Les composants du réacteur qui demandent le plus d’atten-
tion, du point de vue de la tribologie, sont les éléments de tur-
bine en cycle direct, les robinetteries et vannes, les clapets de
sécurité, le conduit chaud et son calorifugeage, les grappes
de commande et leurs mécanismes.

La tribologie, bien qu’ayant considérablement évolué ces der-
niéres années, en passant de la tribologie de matériau mas-
sif a la tribologie de surface et méme d’interface, reste une
science treés empirique ou la modélisation, donc la prédiction,
est incertaine, en raison de la méconnaissance de tous les
mécanismes qui entrent en jeu dans le frottement. En effet,
ces derniers font appel a des disciplines telles que la méca-
nique, la physico-chimie, la science des matériaux et la ther-
mique qui se positionnent sur des facteurs d’échelle différents.

Les études tribologiques portant sur les RCG devront donc se
faire dans les conditions les plus représentatives possibles, et
c’est dans cette optique que le tribometre He du CEA a été
développé (fig. 82).

Les parameétres particuliers des conditions en réacteur sont,
d’une part, 'atmosphére qui, suivant le niveau d'impuretés,
pourra étre tres réductrice, donc peu propice au renouvelle-
ment des couches d’oxyde pouvant jouer le réle de lubrifiant
solide, et favoriser ainsi les risques de grippage, et, d’autre
part, les niveaux de température dans le domaine 850 °C -
1100 °C.

Le tribomeétre simule le frottement de glissement pur en mou-
vement alternatif. Il s’agit d’'un tribometre « Pions / barreaux »
(fig. 83). Ce dispositif est divisé en deux parties. La partie
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Enceinte

Jauge de
contrainte

Poids

(four, tribométre et vérin), qui
comportent leurs propres sécuri-
tés de fonctionnement, et de
gérer la sécurité de 'ensemble.
Ce tribometre permet la détermi-
nation du coefficient de frotte-
ment, Y, a + 2,5 %.

Trois catégories de matériaux
sont susceptibles d’étre utilisées
pour des applications en tribolo-
gie dans des conditions de

Fig. 83. Schéma du tribométre He du CEA.

mécanique qui gére la cinématique de 'ensemble, en permet-
tant application de la charge sur les « pions » et le mouve-
ment du « barreau » ; le four qui assure la régulation de tem-
pérature et de pression de 'atmosphere de travail.

Avec un effort normal (Fy) appliqué sur les « pions », un effort
tangentiel (F) est nécessaire pour assurer le déplacement du
« barreau ». Le coefficient de frottement, p, est calculé avec
Fy et Fr comme suit :

o 5]

2-F,

Leffort tangentiel (Fy) est appliqué par un vérin par l'intermé-
diaire d’'un arbre refroidi. Leffort normal quasi statique (Fy) est
appliqué par un systeme de bras de levier et de balancelle.

Le tribometre qui est entré en activité en 2003 peut fonction-
ner jusqu’a 1000 °C sous hélium, avec ou non de la vapeur
d’eau et des impuretés, et peut imposer une pression de
contact de 20 MPa.

Le contréle-commande du tribométre, développé en interne,
permet la visualisation des différents paramétres, 'acquisition
des mesures, la gestion du fonctionnement normal du tribo-
métre, la gestion des fonctionnements incidentels. Il permet
d’harmoniser le fonctionnement des trois sous-ensembles

RCG :

* Jusqu’a 500 °C, 'emploi de matériaux métalliques est envi-
sageable, sachant que le principal mécanisme d’accommo-
dation des surfaces en contact sera I'« adhésion ». Les prin-
cipaux candidats sont les bases cobalt, ou stellites, qui sont
performantes mais générent des problemes d’activation et
de contamination par les produits de corrosion du circuit pri-
maire ; les bases nickel, comme 'Haynes 230, 'Hastelloy ou
I'Inconel 617 ; les bases Fer, comme le Norem ;

e jusqu’a 850 °C, I'emploi de composés céramique-métal,
CERMET, est possible. Le CERMET 80% Cr3C2+20% Ni-
Cr, déposé par canon a détonation ou par des techniques a
plasma ou a spray thermique, apparait comme prometteur ;

¢ au-dela de 850 °C, seul 'emploi de céramique est envisa-
geable. De nombreuses références mentionnent les bonnes
performances des revétements de zircone de type ZrO,-
Y505 / NiCrAlY avec quelques autres nuances stabilisées
avec des lubrifiants solides hautes températures, comme
CaF, ou MgF,. D’autres revétements fins obtenus par voie
vapeur sont également envisageables, comme TiN ou SiN,
ainsi que des revétements de carbone amorphe, comme le
LUBODRY®.

Les premiers résultats avec le tribométre He portent sur des
contacts homogeénes en Haynes 230, ZrO,-Y,05 / NiCrAlY, et
LUBODRY® (tableau ci apres et fig. 84).

Synthése des principaux parametres significatifs des premiers essais de tribologie sous hélium

Matériaux Température (°C) Qualité de I’'He Pression de Coefficient Nb de cycles Usure
contact (MPa) de frottement

HR 230 450 pur 5 0,4 2600 -
800 pur 5 0,6 1500 -

Zr0,-Y,0, 800 pur 2 0,55 5000 +
1000 pur 2 0,6 1000 --
800 pur 2 0,7 1000 ---

LUBODRY 500 pur 5 0,5 1000 ---
800 pur 0,5 0,5 1000 ---

- - - : disparition du revétement, - -
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Energie (keV)

Analyse X

Fig. 84. Exemple d’expertise faite sur les surfaces des éprouvettes
apres essai sur le tribomeétre.

En haut a gauche : vue macroscopique d’un échantillon d’alliage
Haynes 230, revétu de zircone yttriée ZrO,-Y,03 avec une sous-
couche de Nicralloy (NiCrAl), matériau d’accommodation entre le
revétement céramique et le matériau support métallique.
Léchantillon a été soumis & 5 000 cycles sous un chargement de
2 MPa a 800 °C sur le tribométre hélium.

Etudes des barriéres thermiques (banc HETHIMO)

Etant donné la température élevée envisagée pour le calopor-
teur gaz des RCG, des précautions spéciales doivent étre
prises pour assurer la tenue en température des structures du
ceceur. Deux principes génériques sont considérés de fagon
séparée ou combinée pour protéger les structures : l'isolation
thermique et le refroidissement actif.

Le banc HETHIMO (Helium THermal Insulation MOck up) a
été développé au laboratoire de technologie des caloporteurs
gaz, a Cadarache, pour mettre au point une barriére ther-
mique destinée a isoler en interne les structures d’'un RCG. ||
se compose d’un réchauffeur de 30 kW et d’'une partie sec-
tion d’essais, simulant une tuyauterie droite (voir fig. 85).
HETHIMO permet la qualification des barrieres thermiques du
point de vue de leur performance thermique en hélium, aux
conditions maximales de 1000 °C et 100 bars, mais aussi de
leur tenue mécanique. Pour cela, le programme expérimental
se décompose en trois parties. D’abord des essais statiques
sont réalisés pour quantifier les performances d’isolation de

Les réacteurs nucléaires
a caloporteur gaz

En bas a gauche :image MEB de la zone usée, permettant de dis-
tinguer des fissures de fatigue et 'arrachement local du matériau de
revétement.

A droite (en haut et en bas) : 'analyse élémentaire X de la zone
usée révele une mise a nu de la sous-couche de Nicralloy.

Fig. 85. Le banc HETHIMO pour I'essai des barrieres thermiques.
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Structure

Fig. 86. Calcul du comportement thermique d’une barriére.

la barriere thermique, mais aussi pour vérifier sa bonne stabi-
lité dimensionnelle et sa tenue a haute température. Des
essais dynamiques permettent d’évaluer la tenue mécanique
de la barriere thermique, d’'une part sous sollicitation ther-
mique transitoire ou cyclique, et, d’autre part, sous sollicita-
tion mécanique due a une dépressurisation totale ou partielle
du circuit de refroidissement, avec des cinétiques de dépres-
surisation allant jusqu’a 20 bars/s.

Les premiéres barrieres thermiques a tester sont une struc-
ture composite mettant en ceuvre une (ou plusieurs) peau(x)
ou « liner(s) » métalliques a base nickel, ainsi qu’un feutre
céramique de type silicate de calcium (fig. 86).

Les premieres qualifications seront réalisées sur des trongons
droits. A terme, l'isolation de coude ou de zones de raccorde-
ment sera également étudiée. Seule la partie haute du banc
HETHIMO dénommeée « Section d’essais » sera adaptée au
cas a étudier.

Etudes des étanchéités (banc HETIQ)

Les enjeux relatifs a la problématique de I'étanchéité sur les
RCG sont doubles, d’une part économiques, car I'hélium, res-
source fossile, a un codt non négligeable, et, d’autre part, de
sUreté, méme si le degré de contamination de I'hélium est
considéré comme faible.

Par conception, les zones d’étanchéité statiques, comme les
brides, ou dynamiques, comme les arbres tournants, devront
étre, autant que possible, limitées, bien qu’elles soient inévi-
tables (du moins pour les étanchéités statiques).

C’est pour mener a bien ces études que le banc HETIQ
(HElium Tlghtness Qualification) vient d’étre mis au point
(fig. 87). Il se compose d'un réchauffeur d’environ 30 kW et
d’'une section d’essais évolutive.

HETIQ permet d’étudier tous les dispositifs d’étanchéité sta-
tiqgue ou dynamique susceptibles d’étre rencontrés sur un
RCG, dans des conditions représentatives : joints d’étanchéité
entre deux brides, passages étanches, composants... Dans
un premier temps, le banc est mis au point pour la qualifica-
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tion de joints statiques. Deux types d’essais sont envisagés
sur ce banc. Les essais de fluage, ou il s’agit de laisser le
régime permanent de fonctionnement durant un temps prédeé-
fini et significatif, afin de quantifier le niveau de fuite au cours
du temps ; les essais de fatigue sur la base de cyclages ther-
miques des éléments constitutifs de la liaison, soit en phase
pour simuler des variations de température de fluide, des
arréts ou de mise en marche de l'installation, soit en dépha-
sage pour simuler des liaisons constituées d’éléments d’iner-
tie thermique différente comme le raccordement par brides
d’'une vanne et d’'une tuyauterie.

Les joints envisagés sont métalliques et dimensionnés pour
travailler jusqu’a 500 °C sous une différence de pression de
100 bars d’hélium. Le critere de fuite envisagé dans ces condi-
tions est de 10° mbar.l.s™.

Les parameétres mesurés en cours d’essais seront le débit de
fuite, ainsi que la tension de chacun des goujons réalisant I'ef-
fort de serrage du joint.

Fig. 87. Le banc HETIQ pour le test et la qualification des joints
d’étanchéité hélium.

Les installations d’essais pour la technologie
des réacteurs a caloporteur gaz



La boucle technologique HELITE

Pour maitriser les technologies liées aux réacteurs a calopor-
teur gaz, il est nécessaire de posséder une installation expé-
rimentale mettant en ceuvre I’hélium (ou le gaz du circuit
secondaire) aux conditions de température, de pression et de
vitesse représentatives des RCG. Dans ce but, la construction
d’'une boule technologique gaz nommée HELITE (HElium
Loop for Innovative TEchnology) est prévue sur le site de
Cadarache (fig. 88).

Les principaux objectifs de cette installation sont de tester et
de valider dans des sections d’essais haute et moyenne tem-
pératures divers composants ou dispositifs technologiques a
intégrer dans les RCG, de qualifier les technologies et le
dimensionnement thermique d’échangeurs, de valider le prin-
cipe de purification et de contrdle de la qualité de I'hélium
(module HPC-CC, contr6le Chimie), et, enfin, de maitriser le
comportement des circuits. HELITE adoptera différentes confi-
gurations, selon le type de composant ou dispositif technolo-
gique a qualifier.

Tour de refroidissement

D Pressuriseur

Circuit d’eau pressurisée a ~ 10 bars

-

Section d’essai HT
=)

T 1000°C

Section d’
Réchauffeur 470°C pmm=
Pompe 1
& 20CH
Récupérateur L

Refroidisseur BT ‘

Filtre Circulateur

......................... —»
i |

; Ei POLLUEE |—®—| HEPUR
! HPC-CP HPC-CC

Circuit primaire en hélium

Section d’essai HT

Refroidisseur HT

1]
=420°C
Azote + hélium
P =35 a 65 bars
150°C Q = 1,1 kg/s (45 bars)

JJ Filtre Circulateur
S0°C 100°C
—pk
. =
Refroidisseur BT (D e
fm—" " A—

Circuit secondaire en mélange azote + hélium

Fig. 88. Schéma de principe de la boucle d’essais technologiques
HELITE.

Description du circuit primaire :
(circuit hélium, en bleu, dans le sens du fluide)

Le circulateur assure le débit dans la boucle (0,4 kg/s a 50
bars). En sortie de celui-ci, 'hélium se trouve a une tempéra-
ture d’environ 100 °C. Il entre dans le récupérateur (échan-
geur-économiseur) pour étre préchauffé a 400 °C, puis, par le
biais du réchauffeur, est porté a sa température maximale
(1 000 °C max). C’est la fin de la phase de chauffe de 'hélium.

Le gaz passe alors dans une section d’essai & haute tempé-
rature HT (Longueur = 5 m, Diametre hydraulique = 100 mm)
et entre ensuite dans I'HX (Intermediate Heat eXchanger,
composant séparant le circuit primaire du secondaire). En sor-
tie de ce dernier, le gaz traverse une section d’essai a
moyenne température MT, pour ensuite circuler, a nouveau,
dans le récupérateur, puis dans le refroidisseur BT, pour

décroitre a 50 °C et avoir ainsi une température compatible
avec le fonctionnement du circulateur.

La mise en pression et la qualité chimique de I'hélium sont
contrdlées respectivement par les modules HPC-CP et HPC-
CC.

Les traces d'impuretés dans 'hélium sont mesurées par chro-
matographie, en phase gazeuse, et par spectrométrie de
masse. Une des difficultés de cette mesure réside dans le fait
gu’elle est menée a froid et qu’elle peut, de ce fait, ne pas étre
représentative des teneurs en impuretés présentes a chaud.

Description du circuit secondaire :
(circuit azote-hélium, en vert, dans le sens du fluide)
Le gaz sort du circulateur a environ 100 °C, entre dans un

récupérateur, puis dans un refroidisseur d’appoint, afin de
réguler la température en entrée d’'IHX. Aprés ce dernier, le

Les réacteurs nucléaires
a caloporteur gaz
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gaz entre dans une section d’essai HT, pour étre ensuite
refroidi par le refroidisseur HT, le récupérateur, puis le refroi-
disseur BT.

La pression et la qualité chimique du gaz sont gérées par deux
modules spécifiques.

Cette configuration de boucle permettra de qualifier un module
de I'échangeur de chaleur a haute température (1/100), jus-
qu’'a 1000 °C, avec une puissance d’échange de 1,1 MW, en
fonctionnement nominal, mais également en transitoire (tran-
sitoire incidentel d’arrét d’'urgence et de déclenchement de la
soufflante), de qualifier les concepts de tuyauterie chaude jus-
qu’'a 1000 °C en hélium et 950 °C en mélange azote-hélium,
de qualifier des refroidisseurs hélium-eau (pour le circuit de
sauvegarde des RCG), et d’étudier d’autres technologies
génériques liées au développement des RCG.

Des évolutions futures de la boucle sont prévues, afin de qua-
lifier les composants d’échanges pour le RCG a cycle direct,
en fonctionnement normal ou accidentel, de caractériser I'hy-
draulique assemblage pour le développement du réacteur
d’études et de développements technologiques (REDT), a
'aide de maquettes a I'échelle 1, de valider divers principes
d’évacuation de puissance résiduelle et le couplage de
HELITE a une unité de production d’hydrogéne.

La construction de l'installation HELITE est prévue a

Cadarache pour une mise en service courant 2006.

Philippe BiLLor,
Direction du développement et de l'innocation nucléaires



Faire de Phydrogéne nucléaire ?

our répondre aux besoins croissants de la demande éner-
gétique, réduire la production de gaz a effet de serre et ralen-
tir 'appauvrissement des ressources fossiles dont I'épuise-
ment est inéluctable, 'hydrogene apparait, avec un large
consensus international, comme un vecteur énergétique pro-
metteur qu’il faudra, a terme, produire massivement. A coté
de son utilisation traditionnelle dans I'industrie chimique et
pétrochimique, 'hydrogéne est déja employé comme vecteur
énergétique dans la propulsion spatiale. |l est également
employé a titre expérimental dans les transports, en complé-
ment ou en remplacement des hydrocarbures, ainsi que dans
les piles a combustible, pour produire de I'électricité et de la
chaleur. Une caractéristique importante de ce gaz est que son
stockage, son transport et ses modes d'utilisation se font sans
émission de gaz a effet de serre. Les procédés permettant de
conserver cet avantage lors de sa production sont les procé-
dés baseés sur la dissociation de la molécule d’eau [1] :

HyO — Hy + 120,

lls sont de deux sortes : I'électrolyse a haute température
(EHT) et les cycles thermochimiques* (CTC). Pour produire
massivement de 'hydrogéne, ces procédés nécessitent une
grande quantité d’énergie primaire, chaleur et électricité, que
I'énergie nucléaire est en mesure d’apporter sans émission
de dioxyde de carbone. C’est dans la perspective d’'un cou-
plage avec des RTHT susceptibles de fournir de la chaleur a
treés haute température que ces procédés de production mas-
sive d’hydrogéne sont envisageables a moyen terme et étu-
diés au CEA.

L’électrolyse a haute température

Pour dissocier une mole d’eau, en systéme ouvert a pression
constante, il faut fournir, quelle que soit la méthode, une éner-
gie égale a I'enthalpie AH(T) & la température T de la réac-
tion [1]. Avec un électrolyseur idéal fonctionnant de maniére
réversible, c’est-a-dire avec un courant infiniment petit, il fau-
drait donc fournir, pour dissocier une mole d’eau, une énergie

électrique égale a I'enthalpie libre AG(T) et une quantité de
chaleur égale a TAS(T), conformément a la relation thermo-
dynamique AH(T)= AG(T)+ TAS(T) ou AS(T) représente 'en-
tropie de dissociation de I'eau.

Dans ce mode de fonctionnement, la différence de potentiel
requise aux électrodes pour produire une mole d’hydrogéne
est donnée par (Vanode-Vcathode) = AG(T) /2F ou F est la
charge d’'une mole d’électrons, soit 96 500 coulombs. Les
valeurs numériques de ces grandeurs a la pression d’'une
atmosphere et pour quelques températures caractéristiques
sont rassemblées dans le tableau ci-dessous [2] :

Ce tableau montre que pour dissocier une mole d’eau de
facon réversible, il faut moins d’énergie lorsque I'eau est a
I'état de vapeur (T = 400, 600, 1 000 K) qu’a I'état liquide (T =
298 K). Si on fait cette dissociation a des températures de plus
en plus élevées, on peut diminuer la part d’énergie électrique,
a condition d’augmenter I'apport de chaleur. Lélectrolyse a
haute température de la vapeur d’eau pourra donc utiliser
avantageusement la chaleur fournie par un RTHT.

Le tableau montre également que I'électrolyse de I'eau peut,
en principe, se faire sous des tensions modestes, comprises
entre 1 et 1,2 volts. En réalité, des tensions Iégeremment plus
élevées sont nécessaires, car des processus irréversibles
inévitables sont a I'ceuvre : c’est le cas de la dissipation de
chaleur par effet Joule, qui se fait par conduction ionique dans
I’électrolyte et par conduction électronique dans les élec-
trodes. Il est également nécessaire d’augmenter la tension,
afin de déplacer les réactions se faisant aux électrodes et favo-
riser ainsi la formation des gaz.

Ces surtensions sont d’autant plus importantes qu'il faut sur-
monter une barriere de potentiel pour faire passer les élec-
trons de I'électrode & I'électrolyte et vice versa. Il s’agit 1a d’'un
mécanisme d’activation : pour un couple électrode-électrolyte,
cette barriere de potentiel diminue lorsque la température

Grandeurs thermodynamiques associées a la dissociation de 'eau pour différentes températures

T(K) AH(T) (kJ/mole) AG(T) (kJ/mole) TAS(T) (kd/mole)  (Vanoue-Veathoge) (V)
298 285,8 237,1 48,7 1,23
400 2428 2239 18,9 1,16
600 2448 214,0 30,8 1,11

1000 247.9 192,6 55,3 1,00

Les réacteurs nucléaires
a caloporteur gaz
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s’éleve, d’'ou l'intérét de fonctionner a température élevée. Si,
a tension constante, cette énergie électrique supplémentaire
répond par effet Joule a la demande de chaleur a basse tem-
pérature, ce n’est plus le cas pour un fonctionnement a haute
température ou, en plus de I'effet Joule, un appoint de chaleur
est encore nécessaire. Un électrolyseur peut donc fonction-
ner de plusieurs maniéres [3] et, en particulier, en mode auto-
thermique ou I'énergie est apportée exclusivement sous forme
électrique et en mode allothermique ou I'énergie électrique est
réduite au strict minimum, la chaleur haute température néces-
saire pouvant étre fournie par un couplage avec un RTHT. La
vapeur d’eau n’étant pas conductrice, I'électrolyse de I'eau
vapeur nécessite des électrolytes solides, poreux et conduc-
teurs ioniques. La zircone dopée a I'yttrium est bien adaptée
a l'EHT, car elle est capable de tenir les hautes températures
et possede, a partir de 1 000 K, une bonne conductivité
ionique. La dissociation de la vapeur d’eau se produit a la
cathode H,0 +2e => H, + O*. Lion O* migre jusqu’a 'anode
pour former 'oxygéne suivant la réaction O* => 1/2 O, + 2e..
Cette technique SOEC (« Solid Oxyde Electrolysis Cell »)
fonctionne donc sur le principe inverse des piles a combus-
tible SOFC (« Solid Oxyde Fuel Cell »), comme le montrent
les figures 89 et 90, et bénéficie, en conséquence, de toute la
R&D dans ce domaine.

Deux conceptions d’électrolyseur ont été mises au point : tubu-
laire et plane. Des prototypes de laboratoire ont été testés aux
Etats-Unis, en Allemagne et au Japon, entre 1975 et 1990.

Le CEA, pour sa part, a engagé depuis 2002 un programme
de recherche touchant a tous les secteurs de 'EHT et, en par-
ticulier, a la modélisation, au couplage avec un réacteur
nucléaire, aux évaluations technico-économiques ; enfin, en
collaboration avec des partenaires européens, le CEA a pro-
grammeé I'étude et le développement d’une installation produi-
sant 200 I/heure d’hydrogene avec de I'eau pré-chauffée a
200 °C par une source de chaleur géothermale et un électro-
lyseur autothermique fonctionnant a une température objectif
de 700 °C (fig. 91).

Quel rendement peut-on attendre d’'une usine de production
massive d’hydrogéne par EHT ? Le rendement thermique
dépend principalement de la température de fonctionnement
de I'électrolyseur, mais aussi du rendement h avec lequel
I'énergie électrique a été obtenue. Pour un REP, ) = 0,33 et
pour un RTHT n = 0,48. Ce qu’on peut dire aujourd’hui, c’est
que les rendements du procédé industriel de I'électrolyse de
I'eau liquide seront certainement améliorés avec I'électrolyse
a haute température couplée a un RTHT.

Les cycles thermochimiques

La thermolyse de I'eau effectuée a plus de 2 600 °C est une
autre fagon d’obtenir de 'hydrogene.

Pour des raisons économiques autant que techniques, I'indus-
trialisation de ce procédé n’est pas envisageable. Pour disso-
cier de I'eau a plus basse température, on peut procéder avec
des cycles thermochimiques. Un cycle thermochimique est
une série de plusieurs réactions chimiques assistées thermi-
quement dont le bilan est équivalent a la réaction de dissocia-
tion de I'eau. Les réactifs initiaux autres que I'eau sont recons-
titués au cours des réactions et sont alors recyclés.

H,0 (+H,) Al
I=> T
HZ 02
Hy
(+H,0) 0,
N — = L

Anode poreuse
Cathode poreuse
(ex. Cermet Ni-ZrO,)

Electrolyte (Zircone Yttriée)

Fig. 89. Mode Electrolyseur SOEC.

— Air
(0y)

Transformation
courant continu

e

Electrolyseur

Stockage et
remplissage
0,

Anode poreuse
(Ni-YSZ)

Cathode poreuse
(Lay.Sr,MnO;-LSM)

Electrolyte (Zircone Yttriée)

Fig. 90. Mode SOFC (pile a combustible).
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Fig. 91. Implantée a Nesjavellir en Islande, l'installation GEYSER
produit de I'hydrogéne par électrolyse, en utilisant I'énergie géo-
thermique, a la fois pour I'électricité et la chaleur nécessaires au
procédé.

Faire de I’hydrogéne nucléaire ?



Lorsque ces cycles nécessitent une étape d’électrolyse, ils
sont qualifiés d’« hybrides ». Le concept de production d’hy-
drogéne, a partir de la dissociation thermochimique de I'eau,
a été étudié pour la premiére fois, du point de vue thermody-
namique, par FUNK et REINSTROM, en 1964 [4]. Les premieres
recherches connues sur les cycles thermochimiques ont été
effectuées au Centre commun européen de recherche d’lspra
(Italie), de 1960 a 1983. Durant cette période, vingt quatre
cycles pouvant étre couplés a des RHT ont été étudiés. Le
cycle hybride brome-soufre a donné lieu a une démonstration
en laboratoire et constitue encore, aujourd’hui, compte tenu
de sa durée d’un an et demi, la plus longue expérience jamais
tentée sur les cycles thermochimiques. Parallélement, le
« Gas Research Institute » américain a conduit un important
programme de recherche au cours duquel plus de deux cents
cycles thermochimiques ont été examinés. Parmi les huit
cycles les plus prometteurs, le cycle iode-soufre a été intensi-
vement étudié par « General Atomics ». Les Soviétiques ont
aussi effectué des recherches sur les cycles thermochimiques.
lIs ont construit une petite boucle de démonstration du cycle
hybride-soufre.

Sur ce méme cycle, le CEA a effectué pour Euratom, dans les
années soixante-dix, des études de génie chimique et de tech-
nico-économie. Enfin, les Japonais ont fait porter leurs efforts
principalement sur le cycle UT-3 (voir ci-dessous) et sur le
cycle iode-soufre. Des boucles de démonstration a I'échelle
du laboratoire ont été mises en ceuvre avec succes pour ces
deux procédés. Les recherches sur les cycles thermochi-
miques, qui avaient pris un essor important aprées le premier
choc pétrolier, furent abandonnées lors de la baisse du prix
du pétrole dans les années quatre-vingt. Seul le Japon a main-
tenu une activité dans ce domaine, jusqu’a aujourd’hui.

La reprise de ces recherches, dans les années 2000, a
conduit a de nouvelles évaluations des cycles thermochi-
miques. Lune des plus récentes [5], effectuée sur la base de
critéres techniques et économiques, a mis quatre cycles en
téte : le cycle hybride soufre ou « cycle Westinghouse », le

cycle hybride brome-soufre d’Ispra, le cycle UT-3 et le cycle
iode-soufre.

Le cycle UT-3

Ce cycle a été développé par 'université de Tokyo dans les
années 1980-1990. Un pilote de laboratoire a pu fonctionner
pendant plusieurs jours. Il comprend quatre réactions entre un
gaz et un solide :

(1) FegO,+8HBr => 3 FeBr, + 4 H,0 + Br, (300 °C)
(2) CaO +Br, => CaBr, + 0.5 0, (600 °C)
(8) CaBr, +H,0 =>CaO + 2 HBr (750 °C)
(4) 3FeBr,+4H,0 =>Fe;O,+6HBr+H, (600 °C)

Les réactions (1) et (3) produisent les réactifs des réactions
(2) et (4). Le procédé consiste donc en une boucle de quatre
réacteurs a lits fixes disposés dans une boucle unique ou sont
véhiculés tous les gaz des réactions. Ce cycle présente I'in-
convénient majeur de fonctionner de fagon discontinue.
Lorsque les réactions sont achevées dans les quatre réac-
teurs, il faut inverser le sens de I'écoulement dans la boucle.
Cette inversion est difficilement compatible avec un couplage
a un RTHT, en raison des demandes de chaleur et de tempé-
rature qui sont différentes selon les réacteurs. En outre, les
colts de fabrication des réactifs et la toxicité du brome font
perdre a ce procédé, assez simple, beaucoup de son intérét.

Les cycles du soufre

Les cycles a base de soufre concernent le cycle hybride
soufre, le cycle hybride brome-soufre et le cycle, essentielle-
ment chimique, iode-soufre. Ces cycles ont en commun la
décomposition de I'acide sulfurique pour reformer le dioxyde
de soufre et le recycler :

H,SO,
SO,

=> 803 + H,0
=>80,+0.50,

(650 °C)
(850 °C)

1000

©
o
o

800

Température (°C)

Fig. 92. La chaleur et la température nécessaires
pour les différentes étapes de la décomposition de

700

H,SO, sont représentées par I'histogramme en 600

trait plein.

500
La chaleur délivrée par un RTHT est représentée

en trait pointillé, pour un débit de caloporteur et 400

une température bien choisis. Pour que la décom-
position fonctionne, il faut que la température de la
source chaude (du caloporteur) soit en tout point

300

200

_|_Evaporation

H,S0,~ SO, + H,0

de H,SO,

S0, S0,+1/20,

Chauffage
Chauffage

supérieure a celle du procédé de décomposition
de H,S0O,. La proximité des deux histogrammes

100

illustre la bonne adéquation entre la chaleur four-
nie par le caloporteur d’'un RTHT et la chaleur
nécessaire aux différentes étapes du procédé.
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La vaporisation de 'acide sulfurique et sa décomposition sont
des réactions endothermiques. Elles ont lieu a haute tempé-
rature et en ambiance corrosive. Le couplage thermique avec
un RHT pour effectuer cette décomposition a été modélisé.
Comme le montre le diagramme du besoin en chaleur-tempé-
rature (fig. 92), la chaleur du RTHT peut étre bien utilisée, ce
qui peut assurer pour cette décomposition un rendement ther-
mique jusqu’a 70 %.

Cycle hybride soufre (ou « cycle Westinghouse »,
aux Etats-Unis)

(1) SO,(gaz) + 2 H,O(liquide) => Hy(gaz) + H,SO, (aqueux)
par électrolyse

(2) H,S0,(gaz) => H,0O(gaz) + SO,(gaz) + 0.5 O, (gaz)

(77 °C)
(850 °C)

Ce cycle hybride comporte une phase d’électrolyse a basse
température pour produire 'hydrogéne. Le dioxyde de soufre
consommeé est alors reconstitué par la décomposition haute
température de I'acide sulfurique. Ce cycle est trés simple
dans son principe. Son facteur principal de progres consiste a
réduire le voltage qui est couramment de 0,6 V, alors que,
théoriquement, 0,17 V suffisent. Bien qu’utilisant de 'énergie
électrique, ce qui est économiquement pénalisant, ce cycle
reste prometteur. Des calculs situent le rendement de ce pro-
cédé entre 37 et 41 % [6].

Cycle hybride soufre-brome d’Ispra

(1) SO,(gaz) + 2 H,O(liquide) + Bry(liquide) => 2 HBr(gaz) + H,SO,

(aqueux) (77 °C)
(2) H,SO,(gaz) => H,0(gaz) + SO,(gaz) + 0.5 O, (gaz) (850 °C)
(3) 2 HBr(aqueux) => Hy(g) + Br, (aqueux) par électrolyse (77 °C)

Dans ce cycle hybride, I'électrolyse ne concerne pas la réac-
tion de formation de I'acide sulfurique, comme pour le cycle
hybride du soufre, mais permet d’effectuer la dissociation du
bromure d’hydrogéene en phase aqueuse pour produire I'hy-
drogéne. Le voltage théorique pour cette dissociation est de
1,066 V a la température ambiante. Comme le rendement
thermodynamique d’une installation est le rapport du travail
récupérable par la recombinaison de H, et O,, aux énergies
apportées (chaleur et travail sous forme électrique), ce haut
voltage est pénalisant pour obtenir de bons rendements.
Cependant, celui-ci peut étre abaissé a condition d’effectuer
I'électrolyse a plus haute température (voir I'électrolyse a
haute température). Lautre inconvénient de ce cycle est la toxi-
cité du brome.

Cycle iode-soufre

Le cycle iode-soufre [7] est aujourd’hui considéré par I'en-
semble des équipes I'ayant étudié comme le cycle thermochi-
mique potentiellement le plus intéressant pour produire de I'hy-
drogene. C’est un cycle essentiellement chimique. Le CEA
étudie ce cycle depuis 2003, afin d’évaluer son efficacité et sa
rentabilité. Ces études sont effectuées en collaboration avec
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des équipes américaines comprenant « General Atomics »,
« Sandia National Laboratory » et I'université du Kentucky.
Des accords de collaboration ont aussi été établis avec des
équipes japonaises du JAEA et, en Europe, grace au projet
de recherche HYTHEC. Ce cycle consiste a effectuer les trois
réactions suivantes :

(1) SO, (gaz) + I, (solide) + 2 H,O (liquide) => H,SO, + 2 HI (120 °C)
(450 °C)
(850 °C)

(2) 2HI (gaz) => H, (gaz) + |, (gaz)
(8) H,SO,(gaz) => H,0(gaz) + SO,(gaz) + 0.5 O, (gaz)

La réaction (1), ou « réaction de Bunsen stoechiométrique »,
n’est pas spontanée, méme a la température de 120 °C pour
laquelle les réactifs et les produits sont tous fluides (tempéra-
ture de fusion de l'iode : 114 °C). Pour rendre favorable ther-
modynamiquement cette réaction et déplacer I'équilibre vers
la droite, il faut ajouter de I'eau pour diminuer I'enthalpie libre
de la réaction par dilution des acides H,SO, et HI. Par ailleurs,
« General Atomics » a démontré, dans les années quatre-
vingt, que 'ajout d’iode entrainait leur démixtion en une solu-
tion aqueuse d’acide sulfurique au-dessus d’une solution
aqueuse d’acide poly-iodhydrique (fig. 93).

Fig. 93. Produits de la réaction de Bunsen : I'acide sulfurique (phase
la plus légere) est au-dessus de I'acide poly-iodhydrique (phase la
plus lourde). Le schéma de principe du procédé est représenté

figure 94.

T-850° H, SO HI .

i

I

H, SO, 0 HI
Chaleur | Distillation i Distillation
% Réaction de Bunsen
T~120°C

16H,0+91,+S0, — (H,S0,+4H,0)+(2HI+10H,0+8l,)

Fig. 94. Schéma de principe du cycle iode-soufre.
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La réaction de Bunsen optimisée par « General Atomics »
(fig. 94) est tres exothermique. Pour limiter cette perte d’éner-
gie, pénalisante pour le rendement, une solution consiste a
diminuer les quantités d’eau et d’iode engagées dans la réac-
tion. Linconvénient de cette solution est qu’elle favorise la for-
mation des produits parasites tels que le soufre et H,S selon
les réactions suivantes :

H,SO, + 6 Hl => S + 3, + 4 H,0
HySO, + 8 HI => H,S + 4 1, + 4 H,0

Aprés séparation des deux acides non miscibles, il est néces-
saire d’extraire HI de la solution aqueuse d’acide poly-iodhy-
drique (2H1+8l,+10H,0) pour effectuer la réaction de décom-
position (2). Ces deux étapes sont encore aujourd’hui mal
maitrisées, du fait de la présence d’'un mélange azéotro-
pique* dans le ternaire Hl-I,-H,O qui complique la séparation
de l'acide iodhydrique et de I'eau, auquel s’ajoute la difficulté
a décomposer Hl en |, et H, en phase vapeur, ce processus
étant trés lent et partiel. Pour remédier a ces difficultés plu-
sieurs solutions ont été proposées :

e La solution préconisée par « General Atomics » consistait a
utiliser de I'acide phosphorique pour permettre la démixtion
de l'iode et déshydrater en partie la solution aqueuse d’acide
iodhydrique. Cette déshydratation partielle permet ainsi de
casser 'azéotrope, rendant possible la séparation de I'acide
iodhydrique et de I'eau. Cet acide est ensuite liquéfié sous
pression pour subir une décomposition catalytique permet-
tant d’obtenir 'nydrogene et 'iode en phase liquide qui sont
ensuite recyclés ;

¢ |a solution proposée par JAEA comporte, avant I'étape de
distillation classique, une étape d’électrodialyse, dont le
résultat est de concentrer I'acide iodhydrique dans la phase
aqueuse d’acide poly-iodhydrique, en espérant dépasser
I'azéotrope. Lhydrogéne est ensuite produit en utilisant une
membrane réactive permettant d’effectuer la dissociation de
HI et la séparation de |, et H, ;

Fig. 95. Le réacteur BO mis en ceuvre au département de physico-
chimie permet de visualiser la séparation des phases produites par
la réaction de Bunsen, ainsi que la quantification de la composition
des phases en équilibre (voir, a titre d’exemple, la figure 96).

Le rendement thermodynamique estimé de ce cycle, a partir
de la réaction de Bunsen optimisée par GA, de la distillation
réactive et de la décomposition de H,SO, présentées plus
haut, est de 35 %.

Pour améliorer ces rendements, le CEA conduit des
recherches sur la stoechiométrie des réactifs initiaux de la
réaction de Bunsen, afin de trouver le meilleur compromis
entre la thermodynamique, la séparation des phases, la perte
d’énergie, et de réduire I'énergie nécessaire a la concentra-
tion de HI par évaporation de 'eau et séparation de I'iode
(fig. 95).

Des efforts importants sont faits pour acquérir des données
expérimentales qui, compte tenu du caractére corrosif de ces
milieux, nécessite des techniques de mesure non intrusives

50

¢ |a solution du RWTH (Aix-la-Chapelle,
Allemagne) consiste a produire de
I’hydrogéne en une seule étape, en
effectuant une distillation réactive de
la solution aqueuse d’acide poly-iod-
hydrique. Cette distillation consiste a
réaliser des équilibres liquide-vapeur
en solubilisant, au fur et a mesure,
I'iode formé par la décomposition de
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Fig. 96. Quantités totales d’iode, soufre, protons et eau mesurées
dans la phase HIx (a gauche) et dans la phase sulfurique (a droite)
obtenues en mélangeant HI/H,SO/I,/H,O = 2/1/2/n (proportions
molaires) a 303°K.
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(UV visible, spectrophotométrie, ICP-AES, spectroscopie
IRTF, diffusion Raman spontanée...) pour déterminer la com-
position des liquides et des gaz.

Les résultats obtenus jusqu’ici semblent indiquer qu'il existe
probablement des marges pour réduire la quantité d’iode ; ces
marges sont plus incertaines pour la réduction de la quantité
d’eau, du fait de I'apparition de réactions parasites conduisant
a des especes réduites et indésirables du soufre.

Par ailleurs, des études portant sur l'utilisation de membranes
réactives, afin d’améliorer la dissociation de HI, sont actuelle-
ment en cours. Elles constituent un facteur de progrées impor-
tant pour le cycle iode-soufre. Grace a ce programme de
recherche, le CEA vise des rendements pouvant aller jusqu’a
50 %.
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Le RNR-G : pour fermer le cycle du combustible

De Péconomie de I’U 235
a Péconomie de I’U 238
et du thorium*, par le recyclage

Les isotopes lourds majoritairement présents dans la nature,
U 238 et Th 232, sont inaptes a entretenir une réaction en
chaine de fission. On peut cependant valoriser le potentiel
énergétique de ces noyaux lourds, car la capture d’'un neutron
sur ces deux noyaux fertiles conduit respectivement au Pu 239
et a I'U 233, fissiles a toute énergie du neutron incident. Ce
processus entretient (isogénération*), voire accroit (surgé-
nération*) I'inventaire de noyaux fissiles, au cours de la com-
bustion, jusqu’a 'épuisement des noyaux lourds. Toute absorp-
tion par fission ou capture sur un noyau fissile faisant
disparaitre ce dernier, il est nécessaire qu’elle produise, en
moyenne, plus de deux neutrons, dont un pour I'entretien de
la réaction en chaine et I'autre pour I'isogénération. Pour
chaque noyau fissile, 'indicateur associé a ces performances
est le paramétre 1 qui mesure le nombre de neutrons produits
par neutron absorbé, a une énergie donnée.

La figure 97 montre que le Pu 239 est l'isotope le plus perfor-
mant selon cet indicateur, a condition d’assurer un spectre
rapide « dur ». LU 233 est moins performant en spectre rapide
mais plus constant en énergie. Cela réduit les exigences de
durcissement du spectre et élargit la gamme des filiéres can-
didates.

Dans les deux cas, uranium et thorium, la condition impéra-
tive est le recyclage* des matieres fissiles. Pour 'uranium, la
ressource ultime est I'U 238, dont plus de la moitié de la
masse peut conduire & une fission. Un gramme d’uranium
naturel équivaut alors a une tep*. Lutilisation du spectre rapide
en recyclage U-Pu évite également la dégradation de la com-
position isotopique du plutonium, au fil des recyclages.

Le plutonium apparait comme un catalyseur totalement
engagé dans la boucle de recyclage, ce qui évite de consti-
tuer un inventaire de matiéres sans emploi. Linventaire total
présent en pile et dans le cycle est trés faible vis-a-vis des res-
sources pratiquement illimitées qu’il permet d’exploiter.

La solution asymptotique, pour un nucléaire durable, est donc
le recyclage avec iso/surgénération et, pour le couple uranium-
plutonium, le recyclage en spectre rapide. Il convient donc
d’organiser le recyclage industriellement optimisé du pluto-
nium et d’utiliser 'amorce que constitue I'U 235 pour assurer
une fin de vie compétitive aux réacteurs a eau ordinaire, plu-
tonigénes, de la Génération Ill et a d’éventuels RHT, et pour
lancer un parc iso- ou sur-générateur, afin d’assurer la transi-
tion vers une économie optimisée et responsable de I'U 238,
intégrant la gestion des déchets.

Les diverses contraintes de mise en
ccuvre d’un recyclage industriellement
optimisé du plutonium
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Certaines contraintes sont d’origine

neutronique. D’une part, la petitesse
des sections efficaces en spectre
rapide (100 fois plus faibles qu’en
spectre thermique) doit étre compen-
sée par une densité élevée de matiére
fissile et par un flux neutronique impor-
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Fig. 97. Nombre de neutrons produits par neutron absorbé, en fonc-
tion de I'énergie du neutron.
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Par ailleurs, les contraintes sont également de nature techno-
logique et technico-économique. Les taux de combustion éle-
vés sont nécessaires a la valorisation des codts de fabrication
et de traitement du combustible. Linventaire en plutonium
(et/ou en U 235) nécessaire pour installer un gigawatt élec-
trique de puissance nucléaire doit étre minimisé, au moins
durant la montée en puissance du parc de réacteurs a neu-
trons rapides. Une telle minimisation suppose, a la fois, une
puissance spécifique élevée en réacteur et un temps de cycle
hors réacteur court. Ces paramétres sont également favo-
rables a des temps de doublement* de la matiére fissile
courts, ainsi qu’a une dégradation minimale du plutonium par
décroissance du Pu 241 en Am 241 (demi-vie de 14,3 ans).

En revanche, la puissance spécifique élevée, jointe a la forte
concentration de noyaux lourds dans le cceur nécessaire a un
spectre dur, implique une puissance volumique élevée qui
joue, par exemple, sur le dimensionnement des systémes de
sauvegarde. En outre, un cycle du combustible hors réacteur
court impose des contraintes fortes sur la conception des
usines du cycle.

Enfin, le flux rapide supérieur a 1 MeV entraine des dom-
mages d’irradiation sur les matériaux de coeur et les structures
sous flux. Le niveau trés élevé de fluence rapide, pour une
quantité d’énergie produite donnée, constitue une contrainte
importante dans la conception du RNR-G.

Finalement, concernant la stratégie de recyclage, plusieurs
critéres doivent étre pris en compte et équilibrés. Il est préfé-
rable, sur le plan de la neutronique, de la fabrication du com-
bustible et de son cycle de vie en et hors réacteur, de recycler
le Pu avec une charge minimale d’Am et de Cm. Par ailleurs,
il parait intéressant d’éviter de remettre sous flux neutronique
des matiéres qui contribuent a faire apparaitre, méme en
quantités limitées, des actinides mineurs supérieurs.

Cependant, la réduction de la radiotoxicité potentielle* des
déchets plaide en faveur de la transmutation* en réacteur de
I’Am. Celle-ci permet également d’envisager la production de
verres allégés et la réduction de I'emprise du stockage des
déchets radioactifs a vie longue. La réflexion sur la résistance
a la prolifération peut suggérer de privilégier certaines options
de regroupement des transuraniens.

Par conséquent, deux options demeurent : un combustible
« allégé » associant uranium et plutonium (et, éventuellement,
neptunium), et un recyclage « intégral » des actinides. La
seconde est actuellement privilégiée, car elle conduit a réduire
la quantité de déchets ultimes.
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Atouts et interrogations pour

le RNR-G, considéré comme

la « chaudiére » moderne de la
fermeture du cycle du combustible

La solution asymptotique précédemment décrite trouve une
premiére mise en ceuvre possible dans une filiére qui dispose
déja d’un retour d’expérience : celle des réacteurs a neutrons
rapides refroidis au sodium, avec un combustible MOX (poten-
tiellement carbure) sous forme d’aiguilles.

Le RNR-G défini dans « Generation |V » a une double ambi-
tion : combiner un haut rendement thermodynamique a tra-
vers les hautes températures et un haut rendement neutro-
nique garant d’'une gestion économe des ressources (dans
le cas du cycle uranium-plutonium), grace au spectre rapide.
A ce titre, il a pu étre également qualifié de « réacteur & hauts
rendements », constituant la seconde vague de RCG
modernes, au-dela du RHT. Il différe en cela d’'un concept tel
que 'EGCR, projet anglais de rapide a gaz de 1400 MWe qui
adopte des solutions plus conventionnelles pour le calopor-
teur, le combustible, 'enceinte et les systémes de sauvegarde,
et qui sacrifie la recherche des hautes températures a celle
du spectre rapide.

Les atouts spécifiques du RNR-G proviennent de I'héritage et
du retour d’expérience des RCG du passé, de la dualité qui
permet de nucléariser des technologies modernes perfor-
mantes développées hors nucléaire, ainsi que de la transition
progressive a partir d’'un parc de RCG thermiques de type
RHT qui les précederaient.

Le double défi du spectre rapide et des hautes
températures

Afin de relever le double défi du spectre rapide et des hautes
températures, le RNR-G dispose d’atouts hérités des
concepts de RHT modernes. Il s’agit essentiellement de la
combinaison d’un caloporteur, I'hélium, transparent aux neu-
trons (pas de capture, peu de diffusion, pas d’activation, méme
a une pression de plusieurs dizaines de bars) et chimique-
ment inerte, et d’'un cceur réfractaire et mécaniquement
robuste, a combustible « froid » et confinant localement les PF
a haute température. Cette combinaison permet de profiter
d’un découplage entre la neutronique et la thermohydraulique
et d’'un découplage entre la thermomécanique et la chimie. Or,
le dimensionnement des réacteurs nucléaires est déterminé
par 'analyse des modes de défaillance intervenant dans le
champ des couplages entre neutronique, thermohydraulique,
matériaux-mécanique et chimie.

Le bénéfice des découplages, associés a un combustible per-

formant, s’exprime aussi bien en fonctionnement normal qu’ en
fonctionnement accidentel.

Le RNR-G : pour fermer le cycle du combustible



La section de passage de I'hélium dans le coeur peut étre
adaptée sans perturber fortement le spectre, les captures, les
fuites, cela au-dela d’'un volume de coeur minimal. Jointe a la
possibilité d’accommoder des élévations de température
importantes dans le cceur, cette propriété permet de réduire la
puissance de pompage en fonctionnement normal et de favo-
riser la convection du gaz dans les situations d’évacuation de
la puissance résiduelle.

Garantir 'exclusion pratique d’accidents de recriticité* engen-
drés par insertion d’'une réactivité supérieure a la fraction de
neutrons retardés* constitue un avantage significatif pour la
conception d’une filiere rapide ou la sensibilité du coeur est
accrue, en particulier en raison du chargement dominé par le
plutonium et conduisant a une fraction de neutrons retardés
peff* réduite, ainsi que du fait des temps de vie courts des
neutrons prompts* en spectre rapide, de 'ordre de la micro-
seconde. Or, le gain de réactivité induit par une dépressurisa-
tion peut étre limité par conception a une valeur inférieure au
p effectif.

Le fait de disposer d’un caloporteur chimiquement inerte per-
met de valoriser les qualités réfractaires et la robustesse méca-
nique du cceur. En situation d’accident grave, une marge com-
plémentaire de quelques centaines de degrés est assurée,
au-dela de la limite du confinement des gaz de fission, avant
une dégradation étendue du coeur conduisant a une perte de
la géométrie empéchant son refroidissement a long terme ou
menant a un effondrement du coeur susceptible d’entrainer un
dégagement important d’énergie di & une recriticité.

L’hélium ne s’active pas sous flux neutronique, est chimique-
ment inerte et, s'il est pur, ne contribue ni a la corrosion ni a
I'activation des structures. Cet avantage vérifié dans les RHT,
combiné a la qualité de confinement de leur combustible, a
conduit a un retour d’expérience tres satisfaisant en terme
de doses. Un tel atout est particulierement intéressant dans
I'hypothése de réacteurs fonctionnant en cycle direct sur des
turbines a gaz.

Il apparait ainsi envisageable de mettre a profit les progrés
accomplis par les centrales a combustibles fossiles qui ont
obtenu, au cours des dernieres décennies, avec des calopor-
teurs industriels conventionnels (gaz et eau-vapeur ou eau
supercritique), des gains remarquables, a la fois en rendement
et en compétitivité. Le cas est particulierement net pour les
turbines a gaz.

Le RNR-G combine les hauts rendements thermodynamique
et neutronique. Il s’'inscrit ainsi dans une ligne technologique
moderne et compétitive, capable de suivre les progres du
thermique fossile et, en particulier, du charbon, identifié
comme concurrent a long terme. |l assure au nucléaire un
développement durable en maximisant I'utilisation des res-
sources d’uranium a travers le recyclage industriellement opti-
misé du plutonium.

Les réacteurs nucléaires
a caloporteur gaz

Les problemes spécifiques au RNR-G.

Ces problemes tiennent a la recherche simultanée des hautes
températures et des spectres rapides, et sont concentrés dans
les domaines suivants : combustible et matériaux des struc-
tures sous flux ; retraitement et fabrication économiques du
combustible ; évacuation de la puissance résiduelle en situa-
tion accidentelle de dépressurisation. lls peuvent étre surmon-
tés par la combinaison de I'innovation technologique et d’une
conception optimisée du réacteur.

Un combustible de type pastilles en aiguilles gainées d’acier,
avec de grands volumes d’expansion des gaz de fission hors
ceeur, tel qu’il a été développé pour les réacteurs rapides
refroidis au sodium, est adaptable a un coeur de RNR-G.
Toutefois, il n'apporte pas le second ensemble de propriétés
recherchées, celui qui caractérise les combustibles microcon-
finants, réfractaires et froids, mécaniquement robustes, tels
que les combustibles a particules en matrice de graphite,
éprouvés jusqu’a des taux de combustion trés élevés en
spectre thermique dans les RHT. En raison des dommages
liés a lirradiation en spectre rapide, et a cause de la densité
de puissance recherchée, ces combustibles ne sont pas utili-
sables tels quels dans les RNR-G. De plus, imposer la réten-
tion des gaz de fission dans le volume méme du cceur conduit
a un coeur dilué et rend plus difficile 'obtention d’'un spectre
dur. Adapter le concept, modifier les matériaux, assurer une
possibilité de retraitement et de fabrication compétitifs, consti-
tue un des plus grands défis a relever pour le RNR-G. Il en est
de méme pour les structures du coeur et, plus généralement,
pour les structures sous flux.

La nécessité d’évacuer la puissance résiduelle, au cours d’'un
accident de dépressurisation avec perte de la convection for-
cée nominale du gaz, contribue au dimensionnement des sys-
temes de sauvegarde. La puissance spécifique élevée visant
a minimiser l'inventaire de plutonium mobilisé pour installer
une puissance donnée, combinée a une concentration élevée
de noyaux fissiles visant a durcir le spectre, impose une
puissance volumique située entre 50 et 100 MWth/m?.
Corrélativement, I'inertie thermique du coeur et des structures
couplées thermiquement est réduite par rapport au RHT. Par
conséquent, le RNR-G ne peut pas copier la solution mise en
ceuvre dans le RHT fondée, en premier lieu, sur l'inertie ther-
mique. Il est nécessaire d’utiliser la convection du gaz, en
maintenant une pression de repli capable d’assurer une effi-
cacité thermique minimale au caloporteur.

Pour un ceceur de puissance unitaire élevée, de puissance
volumique modérée comparable a celle des réacteurs a eau
ordinaire, 'augmentation de la fraction de section du coeur
réservée au caloporteur influence peu la dureté du spectre et
le bilan de réactivité. On peut donc concevoir un ceceur
« poreux », peu résistant hydrauliguement, tout en restant
mécaniquement robuste. Un niveau satisfaisant de convection
du gaz pour I'évacuation de la puissance résiduelle, compte
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tenu des hautes températures admissibles en sortie du cceur,
peut étre assuré pour un coeur de puissance unitaire de I'ordre
du gigawatt électrique avec une centaine de kilowatts de pom-
page par les systémes de sauvegarde, assistés par une
convection naturelle capable de prendre le relais au bout de
plusieurs heures.

Les atouts hérités et importés

Les atouts du RNR-G ont deux origines majeures

D’une part, la généalogie de la filiere RCG et son retour d’ex-
périence sont importants (fig. 98). Au-dela des AGR, on y
trouve, en particulier, TAVR (RHT a boulets) qui a fonctionné
une vingtaine d’années et atteint durablement des tempéra-
tures de sortie du cceur de 950 °C. On y trouve également les
réacteurs du programme de propulsion nucléaire spatiale
NERVA qui ont atteint des performances exceptionnelles en
température de sortie de I'hydrogéne, 2500 °C, et en densité
de puissance, 4 000 MW/m?, car ils étaient exemptés des
contraintes industrielles de co(t, de durée de vie et de sireté.
Le plus puissant réacteur de la série avait une puissance totale
de 4,3 GWth, égale a celle du réacteur EPR.

D’autre part, des progrés en science et technologie ont été
réalisés sur les matériaux a haute température et fluence éle-
vée, et sur la mécanique a haute température. Finalement, au
niveau du systeme, les bénéfices de la dualité permettent de
profiter des technologies a haute température, en particulier
pour les turbines a gaz.

Jean-Baptiste THomaAs,
Direction de la simulation et des outils expérimentaux

RTHT : 300 MWe
1000°C, 7 kw/l

UNGG
1 kW/l, 480 MWe
400 °C

THTR,
2KW/I

RNR-G
100 kWil
1000°C
1200 MWe

NERVA 4.3 GWth
2500°C, 4000 kW/I

AVR (950 °C)
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Fig. 98. La généalogie des réacteurs a caloporteur gaz.
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La transition a partir du parc de réacteurs a eau,
les voies de pénétration des réacteurs rapides a gaz

La transition d’un parc mondial de réacteurs a eau ordinaire
fournissant 90 % de I'énergie électronucléaire vers un parc
constitué de RNR-G assurant la fermeture optimisée du cycle
du combustible pourrait s’'opérer selon trois options distinctes,
en fonction du calendrier des besoins en énergie et de I'évo-
lution du marché des matiéres premiéres.

La premiere option, technologiquement prudente, permettrait
de développer des RNR—G a moyenne température sur la
base des connaissances et du retour d’expérience acquis sur
les AGR, les réacteurs UNGG, sur les prototypes du passé
(Allemagne, USA, Japon), ainsi que sur les RNR refroidis au
sodium (cceur, fabrication et retraitement). Les progres en gain
de régénération seraient alors jugés prioritaires vis-a-vis des
hautes températures.

La deuxieme option consisterait a transposer directement au
spectre rapide les atouts des RHT en y associant le recyclage
compétitif du combustible. C’est la voie suivie dans
« Generation |V ».

Enfin, une approche plus progressive en terme d’évolution
technologie pourrait étre suivie a partir du RTHT. Cette troi-
sieme option consiste en une évolution adaptative du RTHT
vers les hauts taux de conversion, sans renoncer aux hautes
températures. Sile RTHT pénétrait largement le marché, a par-
tir de 2030, par exemple, il devrait affronter, avant la fin de sa

vie, un renchérissement du codt de 'uranium naturel induisant

le besoin général d’augmentation du facteur de conversion*,

donc la marche vers un spectre durci en cycle U-Pu. Le RTHT
disposerait alors de deux atouts :

e Le tremplin d’une filiere compétitive en spectre thermique,
éprouvée et flexible, disposant d’un potentiel élevé d’adapta-
tion aux criteres d’'un développement durable ;

* le découplage entre la fonction caloporteur et le ralentisse-
ment des neutrons, caractéristique des RCG, permettant d’at-
teindre un facteur de conversion supérieur a 0,8.

Tout en accumulant des retours d’expérience sur des systemes
nucléaires précurseurs (réacteurs a neutrons lents et usines),
cette approche permettrait de pratiquer le « grand recyclage »
caractérisé par le maintien, voire 'accroissement, de I'inven-
taire et la préservation de la qualité du plutonium, ainsi que par
la production d’'une part majoritaire de I'énergie a partir des
matieres nucléaires recyclées.

Une condition préalable a '’émergence du RNR-G est la dispo-
nibilité d’un systéme (réacteur et cycle) RHT compétitif. Les
RHT et RTHT, sans doute adaptés et optimisés, doivent étre en
mesure de fournir cette base. L'évolution ultérieure, marquée
par le renchérissement progressif des ressources, doit orien-
ter et nourrir les développements conduisant au recyclage et
a l'iso/surgénération, en spectre rapide pour le cycle uranium-
plutonium.

Les réacteurs nucléaires
a caloporteur gaz
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Conception et comportement du cceur du RNR-G

Conception du cceur RNR-G

En visant un haut rendement au travers d’une température de
I’hélium en sortie du coeur de 850 °C, le cahier des charges du
RNR-G est sélectif vis-a-vis des matériaux de combustible et
de structure, et nécessite des choix de concept en rupture par
rapport aux solutions connues.

On anticipe, a I'image des combustibles au Pu, un combus-
tible de RNR-G vraisemblablement coliteux a produire, d’ou
I'objectif d’extraire un maximum d’énergie a partir d’'un mini-
mum de combustible, & I'aide d’une forte puissance volumique.
Il existe un autre argument d’ordre économique a cette moti-
vation. Lencombrement du coeur impacte le colt de la chau-
diére par le diamétre et la hauteur de cuve, notamment. A I'in-
verse, on congoit aisément qu’une telle démarche a ses
limites, les échanges de chaleur dans le coeur devant rester
compatibles avec les contraintes d’utilisation des matériaux
(gainage, combustible...). Compte tenu du défi que représente
un réacteur a haute température, on vise, pour le RNR-G, une
densité de puissance comparable a celle des cceurs de REP,
de l'ordre de 100 MW/m?.

Lobjectif, en termes de conversion d’'uranium en plutonium,
est particulierement ambitieux : 'isogénération* — objectif qui
pourrait apparaitre comme modeste — mais qui est a resituer
dans le contexte ou I'on s’impose, par ailleurs, de ne pas uti-
liser de couvertures fertiles (le coeur de Superphénix, congu
pour la surgénération, affichait un taux de conversion interne
au coeur de 0,84 et pouvait atteindre 1,24 avec les couvertures
fertiles [1]. Le RNR-G s’inscrit, en effet, dans une perspective
de cycle innovant, non proliférant, évitant la séparation U/Pu,
alimenté par le seul apport d’'uranium naturel ou appauvri et
recyclant les actinides mineurs Np, Am, Cm
avec le Pu, c’est-a-dire un cycle bien adapté
aux opérations de retraitement et de refabri-
cation du combustible, mais qui ne serait pas
applicable a une importante charge de cou-
vertures comme celle utilisée pour
Superphénix.

Lisogénération oriente la conception du coeur
parce qu’elle requiert un combustible peu
enrichi pour un RNR, soit un ratio Pu/U+Pu)
compris entre 15 et 20 %, pour un plutonium
de qualité moyenne issu de combustible usé

significative de matériaux trop absorbants comme les métaux
réfractaires Nb, Mo ou W. Elle oriente vers un combustible trés
dense, comme les céramiques carbure ou nitrure, de préfé-
rence a 'oxyde. Enfin, elle est facilitée par le choix d’'un réac-
teur de grande puissance unitaire.

Au stade des études exploratoires, les recherches du CEA ont
permis de définir un ensemble cohérent d’options de concep-
tion. On imagine ainsi un cceur de grande puissance, délivrant
2400 MW thermique (soit environ 1200 MWe), se présentant
sous la forme d’un cylindre aplati de hauteur H = 1,6 m et de
diametre F = 4,5 m. La zone combustible serait entourée d’un
réflecteur de neutrons. La durée de vie d’un tel cceur serait de
cing a dix ans, suivant le taux de combustion visé. |l serait
constitué d’assemblages de section hexagonale, congus pour
répondre aux exigences d’intégrité mécanique sur le cceur en
fonctionnement. Le cceur est suffisamment poreux pour per-
mettre le passage du caloporteur primaire avec une perte de
charge qui reste modérée (débit ascendant, perte de charge
inférieure a 0,5 bar), donc une fraction volumique du gaz rap-
portée au volume total du coeur de I'ordre de 40 a 50 %. Au
plan neutronique, il est impératif que la fraction volumique du
combustible reste élevée, entre 20 et 25 % du volume du
ceoeur, cela afin d’'assurer la concentration en Pu nécessaire a
la criticité, tout en maximisant la concentration en U. En effet,
plus le ratio Pu/ (U+Pu) sera faible, plus le facteur de conver-
sion* sera grand.

La figure 99 donne une description schématique de 'assem-
blage, dans une configuration ou I'élément combustible se pré-
sente sous la forme d’une plaque plane. La variante avec un
élément combustible de type crayon est également étudiée.
La figure 100 présente le plan de chargement du cceur.

La plaque combustible

Lassemblage de plaques combustibles

en provenance des REP. Cette spécification
écarte, en particulier, I'utilisation en quantité

Les réacteurs nucléaires
a caloporteur gaz
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Fig. 99. Vue schématique de 'assemblage RNR-G avec un combus-
tible en forme de plaque.
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Fig. 100. Plan de chargement du cceur RNR-G 2400 MWth.

Contre-réactions thermiques
et sureté du réacteur

Dans un réacteur nucléaire en régime stationnaire, la produc-
tion de neutrons équilibre trés exactement les disparitions. La
réactivité du coeur permet de traduire un éventuel écart a
I'équilibre : une réactivité* positive conduira a une augmenta-
tion de puissance et, inversement, une réactivité négative
conduira a une diminution de puissance. La conséquence, au
plan des échanges thermiques, sera une hausse/baisse des
températures du cceur, plus ou moins marquée suivant la
réactivité en jeu et l'inertie thermique du cceur. Détaillons le
couplage entre neutronique et thermique :

* « Effet Doppler » : la température influe sur le mouvement
vibrationnel des noyaux, ce qui a pour effet d’élargir leurs
résonnances d’absorption neutronique ; ce phénomene
nommeé « effet Doppler » met en jeu les différents noyaux et
réactions nucléaires (fissions, captures...). En pratique, il est
dominé par la capture de U 238, de sorte qu’a une augmen-
tation de température du combustible correspond une aug-
mentation des captures par U 238 et, par conséquent, une
baisse de réactivité. L« effet Doppler » est donc stabilisant,
piloté par la température du combustible et a effetimmeédiat ;

* Effet de vidange : les conditions de température et de pres-
sion dans le cceur déterminent la densité du caloporteur, qui
elle-méme conditionne la neutronique (effet de spectre et
fuites). Pour un réacteur en pression, le risque d’'une dépres-
surisation brutale justifie de porter une attention accrue a I'ef-
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fet en réactivité correspondant. Dans le cas du RNR-G, I'ef-
fet peut étre tres Iégerement positif : les premiers calculs de
transitoires montrent que I'effet global est faible, dans la
mesure ou la dépressurisation s’accompagne d’un échauffe-
ment du combustible qui active, par ailleurs, I'« effet
Doppler » ;

¢ les dilatations thermiques des structures ou du combustible
conduisent a une variation du volume apparent du cceur.
Leffet en réactivité associé est significatif pour un réacteur a
neutrons rapides. |l s’agit d’effets stabilisants mais qui agis-
sent avec une constante de temps longue : la dilatation
radiale est fonction de la dilatation de la structure supportant
le coeur ; la dilatation axiale est pilotée par la dilatation du
combustible ou de la gaine.

Finalement, et quel que soit l'initiateur, un ensemble de contre-
réactions thermiques assurent le couplage entre neutronique
et thermique. Sous I'effet d’'une perturbation, le cceur rejoint
un nouvel état d’équilibre et une réactivité nulle, pour autant
que les moyens d’évacuation de la puissance s’accommodent
de ce point de fonctionnement. Ces effets stabilisants condi-
tionnent tres directement le pilotage et la slreté des réacteurs.
lls existent dans tous les types de réacteurs nucléaires, avec
des nuances ; I'« effet Doppler », par exemple, est de plus
grande ampleur dans les réacteurs a neutrons lents. Le
tableau ci-apres fournit le niveau de ces effets pour le RNR-G,
comparé au RNR-Na.

Effets en réactivité d’un RNR-G et d’'un RNR-Na

RNR-G RNR-Na
Beff 350 pcm 350 pcm
Doppler -1000 a -1500 pcm -700 & -900 pcm
Vidange <350 pcm <1500 pcm

Dans le cas du RNR-G, I'utilisation de céramiques plutét que
de l'acier, pour les structures en coeur, permet d’accentuer
I'« effet Doppler », en raison d’un spectre neutronique légere-
ment moins rapide. Disposer de marges thermiques impor-
tantes, les combiner & de forts effets de contre-réactions per-
met de relacher les exigences en termes de délai de réaction
des systémes de protection et de conférer au systéme un
caractére de robustesse, face a des transitoires non immédia-
tement protégés par l'arrét d’'urgence. Sur ces principes, le
prototype de petite puissance Rapsodie (RNR-Na), doté de
capacités de convection naturelle et de forts effets de contre-
réaction, a subi en son temps et avec succes un test démons-
tratif d’arrét des pompes primaires, sans chute des barres de
commande.

Au plan de la neutronique, le pilotage d’'un RNR-G sera faci-
lité par 'absence d'« effet Xénon* » et par une faible sensibi-
lité de la nappe de puissance* a d’éventuels effets locaux.
Egalement, la faible variation de réactivité en cours de cycle
d’un coeur isogénérateur* peut étre compensée par le sys-
teme des barres de commande ; la faible insertion minimise
les risques associés a une remontée intempestive de barre.

Conception et comportement du cceur du RNR-G



Systémes de sauvegarde

Les systéemes de sauvegarde proposés doivent respecter les
objectifs techniques de slreté d’un réacteur nucléaire. Pour
chacun d’eux, on indique le principe des solutions retenues
au stade actuel.

Pour la maitrise du confinement, on applique le principe des
trois barriéres : enrobage ou gainage au niveau du combus-
tible, cuves et circuit primaire, enceinte de confinement.
Ladoption d’une enceinte rapprochée pour assurer la pres-
sion de repli constitue une quatrieme barriére qui offre, sur ce
poste, des garanties potentielles supplémentaires.

Les dispositions adoptées pour maitriser la réactivité concer-
nent une conception des assemblages garantissant la stabi-
lité géométrique du cceur en puissance, un combustible offrant
un comportement naturel favorable avec des contre-réactions
neutroniques stabilisantes et, enfin, deux systéemes de barres
de commande diversifiés et redondants agissant selon un
principe de chute gravitaire.

Pour maitriser I'évacuation de la chaleur, on utilise deux sys-
temes d’évacuation de la puissance résiduelle indépendants
et individuellement redondants, dont I'un passif, opérant par
convection naturelle et utilisant une enceinte rapprochée, en

cas de grosse breche du circuit primaire, et 'autre actif, utili-
sant des soufflantes capables de maintenir un débit de gaz
minimal a travers le coeur (fig. 104).

Enfin, pour maitriser les réactions chimiques, on peut envisa-
ger l'inertage de I'enceinte rapprochée en fonctionnement, ce
qui évite d’avoir a gérer 'oxydation des structures liée a une
entrée d’air, en cas de grosse bréche sur le circuit.

L’accident de dépressurisation

La gamme technologique gaz présente une grande sensibi-
lité de principe aux fuites possibles du caloporteur. Un gaz a,
en effet, plus de facilité a fuir qu’un liquide, et sa forte pres-
sion et sa haute température sont des éléments favorisant 'ap-
parition de points de fuite (fissuration des structures de confi-
nement, voire rupture de tuyauteries). En cas de fuite
importante du gaz, la chaleur produite dans le coeur doit étre
évacuée avant que des températures inadmissibles soient
atteintes. Pour évaluer la capacité d’un concept donné de
réacteur capable de réaliser cette fonction de sireté, on étu-
die tout d’abord son comportement, suite a un initiateur consi-
déré comme majorant la plupart des incidents et accidents liés
a la perte du caloporteur. Il s’agit de la dépressurisation rapide
provenant d’une grosse breche sur le circuit.

Réservoir
d’eau

-

rapproché

Enceinte de confinement

A
v Systéme de E
refroidissement [T
principal AE

D O

Réservoir
d’eau

— | Systeme de
refroidissement] ‘ y
d .

Systéme de - Y
refroidissement
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Fig. 104. Schéma de RNR-G avec ses systémes de sauvegarde.
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Apercu des recherches relatives
au cceur du RNR-G

Les études préliminaires de conception constituent un volet
amont tout & fait essentiel du programme de recherche mené
au CEA sur le RNR-G. Par nature multidisciplinaires (neu-
tronique, thermohydraulique, mécanique, sdreté...), elles
permettent d’orienter la R&D et de confirmer les potentialités
du systeme. Spécifiquement pour les études de coeur, on a
procédé en trois étapes successives.

Les études exploratoires

Lobjectif était alors de vérifier I'existence de solutions au tra-
vers de premieres études paramétriques — les parametres
explorés étaient la géométrie et la composition du coeur, mais
aussi la nature du combustible. On a pu confirmer que les
objectifs assignés au cceur RNR-G pouvaient étre atteints ; on
en a tiré des enseignements pour la suite des études, en par-
ticulier une pré-sélection de matériaux et de concepts de
combustible.

Egalement, I’étude a mis en exergue I'importance du para-
metre « puissance volumique du cceur ». Une faible puissance
volumique facilite le refroidissement du combustible, mais, a
contrario, pénalise I'inventaire en plutonium et 'économie du
systéme ; il a donc été décidé de privilégier une valeur élevée,
pour autant que 'on puisse justifier de la faisabilité du com-
bustible et de son refroidissement en toutes circonstances.
La plage allant de 50 a 100 MW/m? a été choisie pour étre
étudiée plus avant.

L’étude de faisabilité

Elle consiste en une analyse des parameétres de conception
neutronique et thermohydraulique du cceur. Une difficulté est
le grand nombre des paramétres (>10) mis en jeu. On a donc
cherché a rationaliser 'approche de conception. La méthodo-
logie est présentée ci-apres, avec un exemple d’application.

Dans la conception neutronique, I'objectif dimensionnant est
la recherche de l'isogénération. Le choix a priori de la puis-
sance unitaire et de la puissance volumique détermine le

Premiére sélection de concepts et de matériaux

volume de ceceur ; a volume de cceur donné, le choix du rap-
port hauteur sur diametre du cceur (H/D) a un impact sur le
niveau des fuites dans le bilan neutronique et constitue un
parameétre d’ajustement pour I'obtention de I'isogénération
(réduire les fuites a pour conséquence de faciliter la conver-
sion de I'uranium, toutes choses égales, par ailleurs).

Dans le méme temps, le bilan neutronique est concerné au
premier chef par la composition du cceur, a savoir les fractions
volumiques de combustible, matériaux de structure et gaz.
Pour un volume de cceur donné, une fraction volumique de
combustible donnée (et donc de gaz, la fraction volumique de
structure sera considérée comme invariante), il existe un rap-
port (H/D) au-dessous duquel I'isogénération ne peut plus
étre atteinte. En réalisant une série de calculs neutroniques
de cceur (a I'aide du logiciel Eranos), on peut construire la
courbe des valeurs (H/D) minimum admissibles en fonction
de la fraction de gaz (z).

Parallelement, on postule des criteres de découplage pour
progresser dans le volet thermohydraulique de 'étude :

e Température maximale du combustible au nominal et en
situation accidentelle (découplage par rapport aux études
fines de conception/dimensionnement de I'élément combus-
tible) ; on choisit 1200 et 1600 °C respectivement ;

* perte de charge (découplage par rapport a la conception des
moyens de sauvegarde et d’évacuation de puissance) ; on
choisit 0,5 bar.

Quel que soit le concept, pour un cceur donné, on cherche a
minimiser la perte de charge du cceur, et on choisit pour cela
le plus grand diametre hydraulique compatible avec le critere
de température maximale du combustible. Pour un diameétre
hydraulique donné, 'augmentation du rapport (H/D) se tra-
duit par une augmentation de la perte de charge du coeur
(diminution de la section de passage, accroissement des
vitesses et de la longueur frottante). On concoit qu'’il existe une
valeur de (H/D) maximale compatible avec le critere de perte
de charge prédéterminé. Loutil logiciel Copernic a été déve-
loppé pour automatiser la réalisation de ces recherches d’op-
timum. On a pu ainsi construire la courbe des valeurs (H/D)
maximales admissibles en fonction de la fraction de gaz.

Concept de combustible Bloc ou Faisceau de plaques

Faisceau d’aiguilles Lit de particules

Matériau du combustible CerCer

(U,Pu)C, et comme solution Idem bloc ou plague

Réf. (U,Pu)C - alternative (U,Pu)N - de repli (U,Pu)O,

et matrice SiC

(+étude sur ZrC et TiC),

Autre possibilité (U,Pu)N

et matrice TiN (+ étude sur ZrN)

Matériau de structure Identique a la matrice
(gaine, boitier d’assemblage)

SiC SiC

Les réacteurs nucléaires (:e:)
a caloporteur gaz
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Combustible CERCER 50/50 (U, Pu)C-SiC

56 MW/m3 AP=0.5 bar 100 MW/m3 AP=0.5, 0.7, 0.8 bar

z % vol. cceur Gaz

o 1,50 . o 1,50 Bloc « Monolithique » (U, Pu)C-SiC 50% vol.

= Bloc CerCer (U, Pu)C-SiC 50% vol. =t Tmaxcomb « irradié » = 1200 °C

£ 1,40 Ap 1ot = 0,5 bar % & Pvol moyenne cceur = 56 MW.m* £ 1,40 GRG 0 Hiigsite/Deceur MIN.

s Pth = 2 400 MW & Pvol. moyenne cceur = 56 MW.m* _-5 Pth = 2 400 MW & Pvol. moyenne cceur = 100 MW.m* pour la neutronique

ﬁ 1,30 TCFmax =10 at. % g 1,30 TCFmax =10 at. % »
g 1,20 21,20 /
a 1,10 Heeur/Deceur MAX. pour E 1,10 /

P la thermoaéraulique = /
1,00 T 1,00 /
0,90 0,90 / Hiissile/Decour MAX.

pour la thermoaéraulique
0,80 0,80 7 / AP tot = -0,8 bar
0,70 0,70 - Hiissite/Decour MAX. pour
0,60 0,60 la thermoaéraulique
0.50 0.50 AP tot = -0,7 bar
’ Hcmur’ Dcaur MIN. ’ Hlissile,Dcceur MAX.
0,40 pour la neutronique 0,40 pour la thermoaéraulique
0,30 0,30 AP tot = -0,5 bar
0,20 0,20
0,10 0,10
0 0
25 30 35 40 45 50 55 60 65 25 30 35 40 45 50 55

4 % vol. ceeur Gaz

Fig. 101. Domaine de faisabilité du coeur RNR-G de 2400 MWth.

La juxtaposition des deux limites neutronique et thermohy-
draulique dans un méme graphe (H/D) vs (fraction de gaz)
définit un domaine de faisabilité (domaine qui peut éventuel-
lement étre inexistant suivant les données initiales de puis-
sance, puissance volumique et composition). La figure 101
illustre 'exemple d’un coeur de 2 400 MWth utilisant un com-
bustible CERCER a phase fissile UPuC dispersé dans une
matrice SiC. A gauche, la puissance volumique est choisie a
56 MW/m?® ; le domaine de faisabilité est trés étendu ; a droite,
la puissance volumique est choisie a 100 MW/m?; les courbes
(H/D) minimum et (H/D) maximum sont affleurantes ; en
admettant de pouvoir relever la limitation de perte de charge
(0.6 bar), les courbes se croisent, le domaine se réduit a
quelques points, correspondants au(x) seul(s) coeur(s) pos-
sible(s).

Au terme de cette étude, on a progressé dans la conception
des cceurs RNR-G : outre une meilleure compréhension des
enjeux, on dispose d’un panorama global des configurations
d’intérét, ce qui permet d’orienter la R&D future.

design du coeur a évolué pour prendre en compte cette limi-
tation et d’autres (voir tableau ci-aprés).

Cceur RNR-G a combustible plaque (été 2004)

RNR-G 2400 MWth

Puissance (MW) 2400
Puissance volumique (MW/m?) 100
Temp. hélium entrée/sortie (°C) 480/850

Type de combustible

CERCER nid d’'abeille

(U,Pu)Csgo01. + (SICHBUX) 4494101,

Technologie de I'assemblage

Plaque dans boitier hexagonal

structures SiC/SiCfibré
Epaisseur de la plaque (mm) 7,00
T max. paroi/combustible T (°C) 1075*/1 210"
Perte de charge cceur (bar) 0,6*
Teneur Pu/U+Pu (%) 15,2
BU noyen / max (31%) 10,1/14,7
Dose,, ., (dpa SiC) 163
« Effet Doppler » (pcm) -1175
Effet de dépressurisation He (pcm) + 253

L’étude de remontage et la caractérisation

Les choix de conception du coeur et du combustible ont été
resserrés autour de quelques configurations d’'intérét. Des
études d’approfondissement sur le combustible (thermomé-
canique) ou le réacteur (sGreté) peuvent étre menées.

L'étape de remontage vise a faire évoluer le concept, afin d’in-
tégrer les enseignements venant de ces études connexes. Par
exemple, I'utilisation de composites SiC/SiC fibré est limitée
a des épaisseurs de structure supérieures a 1 mm. Partant
d’un premier design formulé au début de I'année 2004, le
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*Calcul effectué avec le code Copernic.
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Par ce qu’elle met en ceuvre des processus complexes (pro-
priétés de matériaux, slreté, chainage complexe de calcul),
cette phase de remontage s’étalera dans le temps, en cohé-
rence avec le planning de développement du concept.

L'étude de caractérisation consiste a établir la fiche signalé-
tique du cceur étudié. Il s’agit de réaliser des études supplé-
mentaires sur des points jugés importants pour la faisabilité
du RNR-G. Vis-a-vis du cycle du combustible, on a, par
exemple, réalisé pour le coeur précité la simulation du multire-
cyclage du combustible (irradiation, refroidissement, retraite-
ment-fabrication, nouvelle irradiation, etc.). La composition du
combustible évolue puis se stabilise. On vérifie qu’a I'équilibre,
le cycle peut étre entretenu avec le seul apport d’'uranium
naturel (isogénération). Les caractéristiques du cceur (réacti-
vité de début de cycle, « effet Doppler », dépressurisation
hélium) sont également différentes du calcul lors du 1° cycle ;
on vérifie que ces nouvelles caractéristiques ne posent pas
de probleme particulier.

Concernant les caractéristiques de slreté, des calculs prélimi-
naires ont fait apparaitre un effet limité pour 'entrée d’eau sous
forme de vapeur, I'effet étant méme négatif pour la concentra-
tion attendue. Les calculs de sireté devront étre complétés et
affinés par itérations, au fur et a mesure de 'avancement de
la conception du ceeur.

En cohérence avec les études équivalentes de conception du
combustible et du réacteur, 'étude du cceur vise a produire, a
I'échéance 2007, un dossier préliminaire concernant la faisa-
bilité du RNR-G.

La qualification des outils et données

Des besoins spécifiques de qualification des méthodologies
et des données apparaitront pour réaliser le réacteur de petite
puissance REDT*. Les outils expérimentaux nécessaires a
ces qualifications sont identifiés, et les programmes d’essais
correspondants ont été esquissés ; on peut citer le programme
ENIGMA dans la maquette critique MASURCA (fig. 102)
visant a maitriser la neutronique des cceurs (incidences des
structures en céramique, du réflecteur lourd, effet de fuites,
dépressurisation hélium...) et finalement a justifier les incerti-
tudes associées aux différents parameétres du coeur ; paralle-
lement, on prévoit de mettre en service de nouveaux outils
expérimentaux en thermohydraulique (bancs d’essais analy-
tiques en air, puis en hélium) dont I'objectif sera d’'accompa-
gner la conception par des vérifications expérimentales, puis
de qualifier les corrélations d’échanges thermiques ou de
perte de charge et, enfin, de tester en hélium et dans sa géo-
métrie définitive une maquette de 'assemblage de REDT.

Les réacteurs nucléaires
a caloporteur gaz

Fig. 102. Maquette critique MASURCA a Cadarache.
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La sareté du RNR-G

Approche de sireté

Les objectifs techniques que I'on vise pour le RNR-G, comme

pour les autres systemes sélectionnés par « Generation |V »,

sont globalement cohérents avec ceux indiqués par 'autorité

de slreté francaise [1] :

» Maitrise des réactions nucléaires et chimiques ;

* maitrise de I'évacuation de I'énergie produite ;

* maitrise du confinement des produits dangereux ;

* maitrise de la protection du personnel ;

* maitrise des effluents et des déchets, assurant la protection
des populations et de 'environnement.

Ces objectifs fonctionnels sont complétés par des objectifs a
caractére probabiliste. A titre indicatif, on retient une probabi-
lité globale (initiateurs internes et externes) de dégradation du
ceeur, assortie d’'un relachement significatif de produits de fis-
sion, de 'ordre de 10°/réacteur/an et une probabilité de rela-
chement significatif a I'extérieur de la derniéere barriére de
lordre de 10°/réacteur/an. Le seul but de ces chiffres est d’ai-
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du débit de
refroidissement
dans le cceur

Réduction de la
chaleur évacuée -
du ceeur
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de la tempé-
rature d’entrée
du caloporteur

Fig. 103. Arbre simplifié des événements qui conduisent a une élévat
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der le concepteur a sélectionner de maniére pertinente le
nombre de redondances fonctionnelles qu'’il y a lieu de mettre
en ceuvre pour la réalisation des fonctions ci-dessus.

La liste des initiateurs d’accidents se rapportant a un projet de
nouveau réacteur dépend du degré de détail auquel on est
arrivé dans la conception du réacteur et d’'une compréhension
intuitive des scénarios qui vont en résulter. Les initiateurs se
classent eux-mémes selon leur fréquence d’occurrence qui
est, par ailleurs, peu facile a déterminer pour des projets de
réacteurs sans retour d’expérience. On en propose ci-aprés
(fig. 103) une premiére liste non exhaustive, mais en rapport
avec 'évacuation de puissance résiduelle. Il s’agit des grands
initiateurs qui conduisent a une élévation anormale de la tem-
pérature du combustible.

On retrouve, par exemple, en septieme position la fuite de gaz
qui entraine une dépressurisation. Le scénario de cet accident
sera développé par la suite, a titre d’exemple.
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Sur les RHT modulaires, dont le GT-MHR ou le PBMR sont
des exemples, les solutions de conception destinées a limiter
les conséquences de 'accident consistent, d’'une part, a utili-
ser une faible puissance unitaire qui limite le volume du coeur
et une faible puissance volumique qui dilue le combustible, et,
d’autre part, a compenser la perte de capacité calorifique du
gaz par l'inertie thermique d’'un grand volume de graphite qui
sert, par ailleurs, de modérateur.

Sur les RNR-G ou les RHT de grande puissance unitaire, les
solutions consistaient, dans le passé, a utiliser une cuve en
béton afin de limiter la taille des bréches, d’une part, et, d’autre
part, a utiliser un gaz lourd, généralement le gaz carbonique,
mais & moyenne température.

Pour les RNR-G du futur, le spectre rapide entraine I'élimina-
tion du graphite du coeur et une augmentation significative de
la puissance volumique. Enfin, la recherche d’'un
haut rendement nécessite la haute température

de moyens lourds externes, la température maximale de com-
bustible en transitoire ne doit pas dépasser 1 600 °C a
1 800 °C ; la température maximale sur les structures externes
au ceeur ne doit pas dépasser environ 1 200 °C, sur une durée
limitée.

Pression de repli

Les calculs de thermohydraulique du coeur effectués au CEA,
a l'aide du code CATHARE, montrent que la pression de repli
doit étre située dans la gamme des 0,7 a 2,5 MPa, selon les
criteres retenus et le gaz utilisé, si on veut que la convection
naturelle suffise a évacuer la puissance résiduelle.

L'établissement d’une telle pression nécessite donc une
enceinte étanche dite « rapprochée », permettant de confiner
le gaz qui a fui.

d’'un gaz inerte. Leur conception passe alors par
de nouvelles solutions pour limiter les consé-

quences d’'une dépressurisation rapide. (bar)

Pression de repli
H =15 m 100 MW/m*Tmax Comb = 1 600 °C
Approche stationnaire

2mn 4mn 20 mn 4h 2j 12j

30 @ Fin capacité
Scen’arlo o ) 25 ~ o meeo
de dépressurisation rapide 20 \\\
Une grosse breche induit une dépressurisation 15 \ \\ N,
rapide du circuit, typiquement en 5 a 40 \ \\  Ar
secondes, jusqu’a une pression de repli impo- 10 — S He
sée dans une enceinte rapprochée externe 5 — Co,
étanche. Les barres chutent et le coeur passe
en puissance résiduelle. 0 * * ‘ * *

5,0% 4,0% 3,0% 2,0% 1,0% 0,0%

La puissance fournie par le cceur, en fonction

(PIPn)

du temps, suit approximativement la courbe
P/PN = 0,15*t°%, ou PN est la puissance thermique nominale
du réacteur (voir tableau ci-apres).

Puissance résiduelle relative a la puissance nominale

en fonction du temps, apreés Parrét du réacteur

Temps imn 2mn 4mn 10mn 20mn 1h 4h
P/PN 5% 4% 3% 25% 2% 1,5% 1%

Dans le méme temps, le gaz évacue sa chaleur en convec-
tion naturelle ou forcée, via un échangeur gaz/gaz ou gaz/eau
situé en partie haute de la cuve. La transition entre le régime
nominal de circulation du caloporteur et le nouveau régime de
convection a la pression de repli se fait dans un temps tres
court.

On cherche a savoir si la convection naturelle du gaz suffit a
évacuer la puissance fournie par le coeur, et a dimensionner
les systemes de secours. Les criteres a respecter sont mul-
tiples. Avec un refroidissement sans intervention pendant les
premiers instants (typiguement 30 mn) et un refroidissement
assuré a moyen terme (quelques jours), sans mise en ceuvre

Fig. 105. Pression de repli nécessaire a I'’évacuation de la puissance
résiduelle par convection naturelle du gaz, en fonction de la nature
du gaz injecté. La quantité P/Pn en abscisse est le rapport entre la
puissance résiduelle a évacuer et la puissance nominale du réacteur.
Le point vert sur chaque courbe correspond a la pression atteinte
dans 'enceinte de repli, aprés injection de 50 m® de gaz.

Les valeurs obtenues en fonction du gaz et du niveau de puis-
sance a évacuer sont données dans la fig. 105, pour une puis-
sance volumique du cceur de 103 MW/m?q.

Pour I'hélium seul, une pression de repli de 1,5 a 2,5 MPa est
nécessaire dans les premieres minutes. Largon ne fait pas
gagner grand chose. En revanche, 'azote et le gaz carbonique
réduisent cette pression a des valeurs inférieures a 1,0 MPa.

Capacité de la convection naturelle

Les mémes calculs permettent de fixer les ordres de grandeur
de la capacité de la convection naturelle a évacuer la puis-
sance résiduelle du cceur. Cette capacité dépend de nom-
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breux paramétres, principalement de la puissance volumique
du ceeur, de la température maximale admissible en sortie du
cceur, de la hauteur d’implantation de la source froide (voir
tableau ci-apres), de la pression de repli ; mais aussi des
pertes de charge dans la boucle de convection et, principale-
ment, dans le coeur.

Hauteur de convection naturelle nécessaire
pour atteindre une température donnée, en sortie

du cceur (hélium a 2,0 MPa), pour deux cceurs de RNR-G
de caractéristiques différentes

Cceur robuste
(50 MW/m?®), 3 % PN

Cceur performant
(100 MW/m3), 2 % PN

Hauteur T° sortie coeur Hauteur T° sortie coeur
25m 850°C 15m 1000°C
10m 1500°C 10m 1500°C

La figure 106 donne une idée de I'évolution de la température
en fonction du temps, si la convection naturelle est seule a
I'ceuvre aprés I'accident de dépressurisation.

Les systémes passifs

Les systemes passifs retenus pour I'évacuation de la puis-
sance résiduelle par convection naturelle sont constitués d’un
premier circuit, qui utilise le gaz du réacteur, et d'un échan-
geur de chaleur avec un fluide secondaire, gaz ou liquide, qui
constitue la source froide ou qui circule lui-méme dans un cir-
cuit secondaire vers la source froide ultime.

Des ébauches de circuits ont été utilisées pour évaluer les
grandes caractéristiques de tels composants : dimensions
du circuit, volume des échangeurs de chaleur, température
moyenne en transitoire. On retiendra finalement les points
suivants :

e échangeur de chaleur gaz/gaz en convection naturelle est
le composant a développer pour mettre au point un circuit
d’évacuation par convection naturelle ;

e des clapets seront nécessaires pour isoler ces circuits en
fonctionnement normal ;

* une source froide est nécessaire a I'extrémité du circuit,
béche a eau ou tour de réfrigération.

En conclusion, les systemes passifs suffiraient donc pour éva-
cuer la puissance résiduelle, a condition de savoir maintenir
une pression de repli suffisante. Cela ne sera possible que
grace a une enceinte « renforcée » autour du réacteur. Le colt
important d’'une telle enceinte conduit a envisager des sys-
temes actifs d’évacuation de la puissance.

Les systémes actifs

La convection forcée suppose que des systemes actifs sont
opérationnels. Un systeme actif d’évacuation de la puissance
résiduelle est, en général, composé du fluide caloporteur, 'hé-
lium par défaut, d’un circulateur et d’'une source d’évacuation
de la chaleur. Pour peu qu’on dispose d'une source froide sur
le circuit du gaz, un débit de 3 % du débit nominal, pour une
pression atmosphérique (0,1 MPa), permet de refroidir le
ceeur.

Un tel débit peut étre obtenu avec
une puissance de soufflage de

(°C)

Evolution des températures
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Fig. 106. Evolution de la température lors d’un transitoire pour le
coeur « performant » sous hélium a 2,5 MPa en convection naturelle.
Le maximum de température est atteint au bout de 240 s ; la fraction
de puissance nominale est alors de 3,1%. La décroissance des tem-
pératures est lente, bien que la pression soit maintenue a un niveau
constant.

150 kWe/GWth environ. Pour une
pression de repli de 0,2 MPa, la puis-
sance de soufflage nécessaire est
de 75 kWe/GWth d’installation avec
un ceeur a faibles pertes (quelques
dizaines de kilos-Pascal). Sous
0,5 MPa cette puissance tombe a
17 kWe/GWih. Ces puissances sont
faibles et permettent d’utiliser des
systemes de soufflage diversifiés,
avec des alimentations électriques
autonomes.

Les systemes de refroidissement

recensés sont :

¢ La (ou les) turbomachine(s) du cir-
cuit primaire. Tant que le couplage
avec l'alternateur a lieu, la turboma-
chine évacue de la puissance. Une
rupture guillotine du circuit de liai-
son la rend inopérante ;

* des systemes compacts de refroidissement a I'image du
« Shutdown Cooling System » du GT-MHR : soufflante et
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échangeur gaz/eau avec circulation d’eau au secondaire. De
tels systemes pourraient étre diversifiés ;

* e réservoir injecteur de gaz, dont le systeme d’ouverture est
a étudier. Linjection doit se faire a proximité de I'entrée du
coeur pour étre opérationnelle en toutes circonstances.

Des systemes d’alimentation électriques autonomes possibles
sont le diesel, comme sur les REP actuels, mais avec un pro-
bléme de fiabilité au démarrage ; les batteries, en « floating »
comme dans les sous-marins, peuvent atteindre 200 W/kg
pendant 1 heure et permettent une activation automatique
simple ; les volants d’inertie, dont la capacité est typiquement
de 2 kW/kg pendant quelques minutes, pourraient également
étre utilisés.

Les accidents de réactivité

Les variations anormales de réactivité du cceur constituent
également un point important pour la conception du cceur du
réacteur. Notamment, on doit craindre 'entrée d’eau dans un
ceceur de réacteur a neutrons rapides, puisque 'eau, en modé-
rant 'énergie des neutrons, fait augmenter les sections effi-
caces de fission du plutonium et augmente donc la réactivité
du ceoeur.

Des calculs effectués sur un coeur de 600 MWth montrent un
comportement particulier des cceurs a neutrons rapides refroi-
dis au gaz. Une arrivée d’eau limitée en volume fait baisser la
réactivité du coeur. En effet, les sections efficaces de capture
dans les résonances* d’absorption augmentent plus vite que
celles de fission aux faibles teneurs en eau. Ce n’est qu’avec
de tres fortes quantités, typiquement pour un pourcentage en
volume supérieur a 70 %, que le coeur devient sur-réactif et
que I'eau peut entrainer une excursion de puissance (fig. 107).

Ces résultats doivent néanmoins étre considérés avec beau-
coup de précaution, car le calcul de la situation correspon-
dante est un des plus difficiles qui soient pour les outils de
simulation. La forte variation du spectre neutronique entre la
situation initiale du coeur sec et la situation noyée, I'absence
au stade actuel de données précises sur la géométrie exacte
du ceeur et sur 'arrangement des différents matériaux susci-
tent de fortes incertitudes qui seront levées au fur et a mesure
des progres de la conception du réacteur.

La conception du réacteur doit prendre en compte ce phéno-
mene en éliminant les risques d’entrée massive d’eau par une
disposition adaptée des circuits qui en contiennent et, éven-
tuellement, en introduisant un poison neutronique dans ces
circuits d’eau afin que celle-ci soit sans danger.

Enfin, 'entrée d’air n’a pas de conséquence neutronique
directe, mais un effet chimique éventuel sur les matériaux du
ceeur. Labsence de graphite en quantité significative est un
atout du RNR-G, comparé au RHT. Cependant, les matériaux
retenus devront étre capables de résister a ce type d’accident.

» Références
[1] M. Laverig, Clefs CEA, n° 45 (automne 2001).
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Fig. 107.Réactivité du coeur en Pour cent mille (pcm), en fonction du
volume occupé par la vapeur d’eau a pression nominale (7,0 MPa).
Calcul effectué avec le code Tripoli du CEA.
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Les matériaux de cceur doivent
remplir un ensemble de conditions
draconiennes

Les matériaux constitutifs des composants inertes du coeur
des réacteurs rapides a gaz, barrieres de confinement des
produits de fission (enveloppes et gaines de combustibles) et
structures internes, devront satisfaire a une combinaison de
conditions particulierement séveres. En effet, ces composants
seront exposés simultanément a des températures tres éle-
vées et a une tres forte irradiation, neutronique entre autres :
ils doivent donc posséder, d’'une part, une grande résistance
a 'endommagement par l'irradiation, qui détériore la plupart
des propriétés des matériaux, et, d’autre part, des caractéris-
tigues mécaniques a chaud suffisantes pour résister aux
contraintes de fonctionnement, notamment en situation inci-
dentelle ou accidentelle. lls doivent, en outre, étre transparents
aux neutrons, afin de ne pas dénaturer le spectre d’énergie
des neutrons rapides, présenter une radiotoxicité apres irra-
diation aussi basse que possible, c’est-a-dire une activation
faible, une conductivité thermique élevée et une faible perméa-
bilité aux produits de fission. Ces exigences restreignent
encore le choix des matériaux satisfaisant aux deux premiéres
conditions, température et fluence* d’irradiation, déja beau-
coup plus sévéres que pour les autres réacteurs haute tempé-
rature de « Generation IV » et, a fortiori, que pour les réac-
teurs REP et, dans une moindre mesure, RNR actuels (voir
tableau ci-aprées).

Les matériaux candidats
présélectionnés

Les seuls matériaux envisageables sont donc des métaux
réfractaires, des céramiques et des matériaux composites

Matériaux pour le réacteur rapide a gaz:
nouvelles céramiques et nouveaux alliages
a la frontiéere des « hautes fluences »

céramique-céramiques (CerCer) et céramiques-métal
(CerMet), pour lesquels il n’existe pas de retour d’expérience
industrielle en milieu nucléaire. La présélection qualitative sur
la base de ces critéres a conduit a retenir une gamme assez
large de matériaux que les programmes en cours et a venir
auront pour but de qualifier, sélectionner et améliorer :

¢ Métaux : le niobium, le molybdéne et leurs alliages durcis
par précipitation, en particulier le TZM, alliage de Mo conte-
nant une dispersion de carbures de zirconium et de titane ;
les autres métaux réfractaires présentent un point de fusion
trop bas (V) ou une absorption neutronique trop forte (Ta,
Re, W, Hf) ;

céramiques : essentiellement le carbure de silicium, com-
posé covalent, les carbures de métaux réfractaires zirconium
et titane®, composés interstitiels a caractere métallique, et
les nitrures de Zr et de Ti ; tous ces matériaux sont étudiés
a la fois dans la perspective d’une utilisation a I'état massif,
sans doute nanostructuré, et comme constituants de maté-
riaux composites ;

composites CerMet : des recherches exploratoires ont
commence sur le systeme Nb-30% ZrC, constitué d’'une
matrice métallique de Nb contenant des particules de
(Zr,Nb)C et sur des multicouches métal (Nb ou Mo) — céra-
mique (carbure, siliciure) ;

composites CerCer* : les SiCf-SiC sont constitués d’'une
matrice de carbure de silicium renforcée par des fibres de
SiC tissées en réseaux 2D ou 3D ; on a ainsi étudié récem-
ment une solution innovante de gaine permettant d’assurer
une résistance mécanique élevée couplée a une bonne étan-
chéité aux produits de fission : elle est constituée d’un tube
métallique de Zr, qui assure I'étanchéité, enveloppé de tis-
sus SiC imprégné de SiC par dép6t CVD ou PVD, autrement
dit un composite SiCf-SiC qui garantit la résistance méca-
nique a chaud.

Conditions de fonctionnement (température et dose intégrée) des matériaux internes de cceur de RCG-R

comparées a celles des matériaux des REP et RNR actuels

Filiere Composant Conditions Dose intégrée (dpa*) Température (°C)

RCG-R Nominales 480 — 1000

(GFR) Gainage et structures de coeur Incidentelles 100-200 1000 — 1200

Accidentelles 1600

REP Internes . Normales 10-80 ~ 300
Gaine combustible 20

RNR Internes . Normales 150 ~ 550
Gaine combustible

23. Les carbures des autres métaux réfractaires Ta, W, Hf sont bannis
pour les mémes raisons de neutronique.
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Le carbure de silicium et les composites SiCf-SiC font, pour
le moment, I'objet des études les plus systématiques, compte
tenu de I'avance dont ils bénéficient grace aux recherches qui
leur ont été consacrées dans l'industrie aéronautique et spa-
tiale ; cependant, leurs limitations, en ce qui concerne la tem-
pérature maximale d’utilisation et la résistance a 'endomma-
gement sous irradiation, ont conduit a prendre aussi en
considération des carbures plus réfractaires, notamment ZrC.
Leurs caractéristiques mécaniques, en particulier de ténacite,
sont encore inférieures a celles du SiC (fig. 108), mais elles
sont extrémement sensibles au mode d’élaboration par métal-
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Fig. 108. Comparaison des caractéristiques de rupture en flexion
quatre points des carbures réfractaires TiC et ZrC actuels fabriqués
par métallurgie des poudres (courbes statistique de Weibull). On
améliore considérablement la ténacité de TiC par des additions de
W qui en accroissent la compacité, aprés pressage isostatique a
chaud (HIP) : la probabilité de rupture sous une contrainte donnée
est trés abaissée. Le ZrC étudié, dont la porosité est encore élevée,
apparait aussi fragile que le TiC sans additif : la marge de progres
sur le procédé de fabrication est encore large !
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lurgie des poudres : la porosité résiduelle encore trés forte
détériore considérablement la ténacité. Mais une méthode
plus raffinée récemment développée de préparation des
poudres par broyage a haute énergie a permis d’atteindre une
compacité de 99,7% par simple frittage sous faible charge,
tout en conférant au matériau une structure nanocristalline
intrinsequement bénéfique pour son comportement méca-
nique.

Quels sont les risques encourus
par les matériaux sous irradiation ?

Les propriétés macroscopiques d’'usage des matériaux
solides, métaux, alliages, céramiques et verres, sont, en géné-
ral, tres fortement affectées par l'irradiation, du fait de la créa-
tion de défauts ponctuels*, lorsque les atomes du solide sont
déplacés par les collisions et des modifications de microstruc-
ture auxquelles leur élimination conduit. Les céramiques,
notamment les carbures, ont été beaucoup moins étudiées
que les métaux. Elles présentent la plupart des syndromes
rencontrés dans les métaux, notamment la fragilisation, le
fluage d’irradiation et le gonflement, mais dans des gammes
de température plus élevées, compte tenu de leur point de
fusion généralement plus élevé.

Lirradiation détériore le comportement mécanique. Les
métaux durcissent et se fragilisent, c’est-a-dire que leurs
caractéristiques de traction aprées irradiation, notamment la
limite d’élasticité, augmentent, alors que la ductilité* et la
ténacité* diminuent. En outre, l'irradiation peut y provoquer
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Fig. 109. Comparaison de la résistance a la rupture de composites
SICf-SiC de 1%, 2° et 3° générations avant et aprés irradiation [1].
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une localisation de la déformation plastique qui se manifeste
par une inversion de la consolidation globale et conduit a la
rupture prématurée. Dans les deux types de matériaux,
métaux et céramiques, l'irradiation fragilise parfois les inter-
faces, joints de grains et interphases. Dans les composites,
en particulier, la cohésion de l'interface fibre-matrice est évi-
demment cruciale pour la tenue du matériau et fait 'objet d’une
attention soutenue. On a récemment réussi a renforcer consi-
dérablement cette résistance a la perte de cohésion sous irra-
diation, a l'aide d’'un dép6t interfacial de carbone pyrolytique
(fig. 109). La résistance au fluage* thermique apres irradia-
tion est aussi fortement modifiée : le durcissement (augmen-
tation de la contrainte de fluage) s’accompagne d’une réduc-
tion de la ductilité. Le comportement en fluage sous irradiation
est plus complexe. Un phénomene spécifique, le « fluage d’ir-
radiation », se superpose au fluage thermique classique et
provoque des effets inverses : sous irradiation, le matériau se
déforme beaucoup plus vite et son allongement a la rupture
augmente considérablement.

Lirradiation affecte également les caractéristiques dimen-
sionnelles des solides.

* Le volume des solides augmente sous irradiation. Ce « gon-
flement » a pour origines possibles 'accumulation de défauts
ponctuels a basse température, 'amorphisation du matériau,
ou encore I'agglomération des lacunes en cavités ou bulles
lorsqu’elles sont mobiles. Dans les métaux d’usage courant,
la premiére source est négligeable, la deuxieéme inopérante,
et sous l'effet de la troisiéme, le gonflement présente en tem-
pérature un maximum dont la position, de 0,5 a 0,6 fois le
point de fusion, dépend du flux. Dans le SiC, le gonflement
de basse température est di a 'amorphisation et peut
atteindre 10 % environ. A plus haute température, celle-ci ne
se produit pas ; le gonflement di a 'accumulation des
défauts ponctuels diminue jusqu’a = 0,2 % quand la tempé-
rature augmente jusqu’a 1 000 °C, du fait de la recombinai-
son des défauts ponctuels, et se sature pour une dose faible
(1 dpa SiC). Au-dela de 1 000 °C, il est di a 'agglomération
de lacunes et croit avec la fluence et la température, sans
saturation apparente en fonction de la fluence (fig. 110)%.
La germination et la croissance de tres petites cavités (2 nm
a 625 °C, 5nm a 1000 °C), sans doute favorisées, comme
dans les métaux, par la présence de gaz, sont a I'origine du
gonflement. Tous ces phénoménes sont trés sensibles au
spectre d’énergie des particules incidentes, ainsi qu’a la pré-
sence de gaz ou d'impuretés.

Si le matériau est sous contrainte pendant I'irradiation, le
fluage d’irradiation conduit & une déformation qui augmente
avec le flux, la fluence et la température. Dans le SiC, il est
faible et peu dépendant de la température en dessous de
900 °C mais augmente au-dela.

24. Voir également fig. 116, p. 136.
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* Enfin, les solides cristallins anisotropes, par exemple le zir-
conium ou le graphite, se déforment spontanément sous irra-
diation, en I'absence de contrainte, s’allongeant dans une
direction et rétrécissant dans les deux autres : c’est la « crois-
sance ». La question pourrait se poser également pour le
SiC, dont certains modes de fabrications (CVD ou PVD)
conduisent a une texture effective.

La résistance a la corrosion peut étre réduite par l'irradia-
tion. Les aciers inoxydables austénitiques* sont sensibles a
la « corrosion sous contrainte induite par I'irradiation »
qui se manifeste par une fissuration intergranulaire en milieu
primaire des réacteurs a eau. Dans les réacteurs a gaz, des
formes nouvelles de corrosion se manifesteront dans le gaz
caloporteur, du fait du tres faible potentiel chimique de I'oxy-
gene, conduisant a la déstabilisation des oxydes, a la réaction
avec les carbures des traces d’oxygéne ainsi introduites, a la
carburation des métaux par le monoxyde de carbone.

La conductibilité thermique est altérée par l'irradiation. Dans le
SiC, elle diminue sous irradiation et semble se saturer en des-
sous de 25 dpa SiC et 1 000 °C, sans doute par le méme
mécanisme d’accumulation de défauts ponctuels qui est a I'ori-
gine du gonflement de moyenne température, mais le com-
portement des carbures métalliques (ZrC, TiC) conducteurs
n’évolue pas de fagon identique a celui des isolants comme
le SiC ; dans les céramiques conductrices, en effet, le méca-
nisme de conduction électronique de la chaleur 'emporte sur
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Fig. 110. Evolution du gonflement du carbure de silicium sous irra-
diation en fonction de la température [2].
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la conduction par les vibrations du réseau (phonons) qui pré-
vaut dans les isolants. Comme toutes les propriétés, la
conductibilité thermique est extrémement sensible a la com-
position chimique, stoechiométrie et impuretés, ainsi qu'a la
microstructure (taille de grains).

Mesurer les propriétés pertinentes
des matériaux candidats et leur
évolution sous irradiation

Dans la phase actuelle des recherches sur les matériaux pour
le RCG, les travaux ont pour but premier d’établir les données
génériques concernant les propriétés thermophysiques et
mécaniques initiales des matériaux candidats en cours de
développement et leur stabilité sous irradiation a forte fluence
de neutrons rapides, dans une large gamme de températures,
et de commencer l'investigation de la sensibilité de ces pro-
priétés aux parametres jugés aujourd’hui pertinents : mode de
fabrication, pureté, stoechiométrie, taille de grains, porosité.
Le programme d’irradiations expérimentales comporte plu-
sieurs campagnes :

*Dans le réacteur Phénix, les programmes d’irradiation
FUTURIX et MATRIX, respectivement a haute et basse tem-
pérature, sont en cours, avec pour objectif d’atteindre la
fluence intégrée maximale avant I'arrét du réacteur et de
mesurer I'évolution de densité (gonflement), microstructure
et phases constitutives, activation, conductibilité, diffusivité
et dilatation thermiques, capacité calorifique, résistivité élec-
trique, propriétés mécaniques a froid et a chaud (modules
d’Young et de Poisson, dureté, résistance et ténacité).

FUTURIX :irradiations a 800°- 1 000 °C, jusqu’a une fluence
de 40 dpa, de métaux réfractaires (TZM, Nb-1 %Zr, Nb-1 %
Zr-0,06 %C), de céramiques binaires massives fabriquées
par métallurgie des poudres : carbures (SiC, ZrC micro et
nanostructuré, TiC), nitrures (TiN, ZrN), et de composites :
CerMet (Nb-ZrC) et CerCer (SiCf-SiC).

MATRIX : irradiations entre 400° et 525 °C, jusqu’a une
fluence de 70 dpa, de céramiques massives (SiC, ZrC, TiC)
et composites (SiC-SiC). Cette campagne comprend aussi
de nombreux aciers et superalliages pour composants de
structures extérieures au coeur du réacteur.

¢ Dans OSIRIS : la campagne FURIOSO, lancée dans le
cadre des programmes concernant les réacteurs de fusion,
comporte des irradiations a 1 000 °C de composites SiC-SiC.

Malgré la montée en puissance des investigations expérimen-
tales consacrées a ces nouveaux matériaux, il n’est pas pos-
sible d’en tester toutes les combinaisons possibles et encore
moins d’extrapoler avec certitude leurs propriétés jusqu’aux
conditions réelles de service, notamment les flux et les durées
(ou les doses cumulées), par la seule voie de 'empirisme : il

est donc nécessaire de se doter de modeles prédictifs de leur
évolution dans les conditions visées. Pour cela, il est indispen-
sable de connaitre les mécanismes physiques précis des alté-
rations de la microstructure aux échelles les plus fines des
matériaux et les mécanismes par lesquels cette évolution
microstructurale affecte les propriétés d’usage des matériaux.
Lexemple de la figure 109 illustre bien la nécessité de la
modélisation numérique, calibrée sur les résultats a faibles
doses. Ces résultats vont au plus a 80 dpa pour les matériaux
les plus anciens (1 et 2° générations), et seulement a 22 dpa
pour la 3°. Obtenir les 200 dpa visés demande des années, a
multiplier par le nombre de matériaux visés, sans que pour
autant I'expérience donne a elle seule la totalité des éléments
permettant de comprendre le phénomene et d’extrapoler les
mesures a d’autres conditions (flux, température...).

Comprendre les mécanismes
physiques d’endommagement
et d’évolution sous irradiation
et les modéliser

L'altération des propriétés d’usage des matériaux résulte direc-
tement des modifications de leur intégrité chimique, cristallo-
graphique et microstructurale. Dans les solides, l'irradiation
provoque trois catégories de phénomenes, correspondant a
trois échelles de temps, dont les mécanismes sont beaucoup
plus complexes encore dans les céramiques, notamment les
isolants, que dans les métaux.

* Les transmutations* modifient I'identité chimique des
atomes. Elles produisent des espéces chimiques nouvelles
qui alterent la composition du matériau. Parmi les espéces
formées, I'hélium a une importance particuliere. Déja produit
dans les internes de REP par réaction (n, a), il 'est en bien
plus grande quantité sous flux de neutrons rapides (gaines
de combustibles RNR, parois de réacteurs de fusion,
fenétres de spallation).

e Les collisions nucléaires induisent des déplacements ato-
miques qui modifient la position et I'ordre des atomes, créent
des défauts ponctuels (DP), lacunes et interstitiels, ainsi que
des petits amas de DP ; sous irradiation par les neutrons,
ces déplacements se produisent par cascades, qui durent
quelques picosecondes ; en revanche, les électrons ne pro-
duisent, dans les métaux, que des paires de Frenkel (une
lacune et un interstitiel par collision). Dans certains isolants,
les excitations électroniques induisent de tres petits dépla-
cements atomiques, qui peuvent aller jusqu’a la création de
DP, et des modifications importantes de la structure électro-
nique qui affectent profondément la mobilité des défauts,
généralement dans le sens d’une tres forte accélération.

Enfin, certains matériaux, alliages métalliques ou céramiques,
s’amorphisent, soit directement dans le cceur des cascades,
soit par accumulation de défauts ponctuels. La dynamique
moléculaire a récemment montré que les oxydes présentaient

130

C@ Matériaux pour le réacteur rapide a gaz : nouvelles céramiques

et nouveaux alliages a la frontiére des « hautes fluences »



HMENENNENNNENENN NN
» ® & ® ®» ®» ®» De®
HMENNENENNEN XK
HMENNMNNENNEN NN
A N N I W N N N N |
» ® D ® PP » = »
" HEMENNENENENNN N 0

ke L1 ) - i e ) r =

Fig. 111. Diversité des modes d’endommagement primaire des céra-
miques sous irradiation : simulation par dynamique moléculaire de
cascades de déplacements dans deux oxydes, le zircon et 'oxyde
d'uranium [3].
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Fig. 112. Simulation par dynamique moléculaire d’'une cascade de
déplacements dans le carbure de zirconium (atomes de Zr en jaune,
de C en bleu).
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toute la gamme de mécanismes d’endommagement primaire
sous irradiation, depuis 'amorphisation totale du coeur des
cascades, comme dans le Zircon (ZrSiO,) [fig. 111a], jusqu’a
la création de défauts isolés sans aucune amorphisation,
comme dans I'oxyde d'uranium (fig. 111b), en passant par
'amorphisation du cceur avec création de défauts ponctuels
isolés en périphérie. Le carbure de zirconium (figure 112),
conducteur électrique et thermique, présente un endomma-
gement typique des métaux mais aussi de... 'oxyde d’ura-
nium qui est un isolant !... Les causes physiques de ces dif-
férences de comportement restent a comprendre.

e Enfin, la microstructure du matériau ainsi endommageé subit,
sur toute la durée de l'irradiation, une lente évolution, régie
par la diffusion, qui adopte des formes multiples : agglomé-
ration de défauts ponctuels (boucles interstitielles, amas
lacunaires) et de solutés jusqu’a la précipitation de parti-
cules, de cavités (gros amas de lacunes), de bulles de gaz,
ségrégation intergranulaire, transformations de phases
(« radiolyse », amorphisation / cristallisation), etc. Ces évo-
lutions sont soit induites, soit simplement accélérées par l'ir-
radiation. Linjection permanente d’énergie empéche le sys-
teme d’atteindre I'équilibre thermodynamique : son état et
son évolution sont régis par la compétition entre sauts ato-
miques balistiques et sauts thermiquement activés. Il s’agit
de comprendre et de prévoir les chemins cinétiques et les
éventuels états stationnaires vers lesquels il peut tendre
(« diagrammes de phases dynamiques »).

Nécessité de la modélisation
et de son couplage avec
Pexpérimentation

Compte tenu de la complexité de ces phénomenes et de la
durée, ou de la dose cumulée, pour lesquelles la prévision doit
étre capable d’extrapoler, la modélisation prédictive ne peut
pas se contenter de I'approche phénoménologique. Pour
garantir leur robustesse, les modéles doivent étre fondés sur
la physique et, autant que faire se peut, aux échelles ou cette
derniére est la plus slre, qui est souvent, mais pas exclusive-
ment, celle de 'atome, d’autant plus que les mécanismes de
production et d’évolution du dommage d’irradiation sont pré-
cisément produits a cette échelle.

¢ || est d’abord indispensable de connaitre et de prévoir les
mécanismes exacts de la diffusion et de sa modification par
lirradiation : le calcul ab initio des structures électroniques
donne acces aux propriétés élémentaires, structure, forma-
tion, migration, des défauts ponctuels. Il a rendu possible la
modélisation compléete de I'autodiffusion [4] et des effets cru-
ciaux des impuretés. Dans les céramiques, et notamment les
isolants, les effets considérables de la stoechiométrie®, de la

25. On sait, par exemple, que dans le SiC, la présence de Si libre favo-
rise la diffusion des produits de fission du combustible (Cs, Sr, Ba, Eu,

AQ).
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charge électrique, des excitations électroniques ne peuvent
étre compris et rendus prévisibles que par ce type d’ap-
proche.

La dynamique moléculaire est I'outil de base de I'étude de
’endommagement balistique, mais son efficacité est tribu-
taire de la qualité des potentiels interatomiques utilisés. Dans
les isolants, en outre, 'approche ab initio, c’est-a-dire fondée
sur la prise en compte rigoureuse du caractére quantique de
la physique a I'échelle de 'atome, est indispensable pour trai-
ter les effets électroniques, et en particulier 'endommage-
ment par les particules autres que les neutrons, électrons et
photons de haute énergie.

La prévision des cinétiques d’évolution a long terme de la
microstructure mentionnées ci-dessus repose sur des
modeles déja tres développés et performants pour les
métaux, mais dont I'application aux céramiques ne fait que
commencer : méthodes Monte Carlo Cinétiques diverses
(sur réseau rigide ou relaxé, sur événements, sur objets),
Cinétique Chimique Homogéne (ou Dynamique d’Amas),
techniques de Champ Moyen, de Champs de Phases... [5]

La compréhension et la modélisation du comportement
mécanique, notamment a la suite des altérations de micro-
structure dues a l'irradiation, sont, elles aussi, beaucoup plus
avancées pour les métaux que pour les céramiques, mais
'approche multi-échelle partant de I'échelle atomique n’en
est encore qu’a ses débuts. L'étude de la fracture devrait
bénéficier grandement du développement de cette approche,
comme le montre la découverte du caractere localement
ductile de la rupture des verres de silicates [6]. La
Dynamique des Dislocations Discrétes (DDD) [7], constitue
aujourd’hui l'interface la plus robuste entre les approches
atomiques (Dynamique Moléculaire) et mésoscopiques (Elé-
ments Finis) du comportement mécanique des solides cris-
tallins, mais elle attend encore sa mise en ceuvre dans les
céramiques.

La modélisation doit étre étroitement couplée a I'expérimenta-
tion. Outre I'acquisition des données pertinentes du compor-
tement aprés irradiation neutronique des matériaux sélection-
nés, décrite plus haut, il est indispensable de mettre en ceuvre
une expérimentation ciblée visant a déterminer les propriétés
et comportements physiques élémentaires, de paramétrer et
de valider les modeéles.

Lirradiation par des particules chargées, ions et électrons,
offre la possibilité de reproduire et d’analyser en détail les
mécanismes d’endommagement dans des échantillons de
petite taille, non activés, qui se prétent donc a toute une
gamme de mesures et d’observations depuis I'échelle ato-
mique, tant in situ que ex situ. Lirradiation par les électrons
crée essentiellement des défauts ponctuels isolés, alors que
le bombardement par des ions produit des cascades de dépla-
cements, et leur comparaison est indispensable pour discri-

miner les effets des divers types de défauts. Le microscope
électronique a 1 MV du Département des matériaux pour le
nucléaire permet de réaliser les irradiations aux électrons et
d’observer in situ I'évolution microstructurale résultante. Avec
le projet JANNUS, la Direction de I'énergie nucléaire a entre-
pris de se doter, dans le cadre d’un Groupement d’Intérét
Scientifique en collaboration avec le CNRS-IN2P3, d’un
ensemble d’accélérateurs d’ions a faisceaux multiple, avec
observation in situ par microscopie électronique en transmis-
sion. Cette plate forme (fig. 113) permettra de soumettre simul-
tanément le matériau a 'endommagement balistique et a I'im-
plantation ionique simulant la production par transmutation
d’une ou deux espéces, notamment 'hélium et 'hydrogéne.

On sait, en effet, que la synergie entre ces deux types de dom-
mage conduit & une évolution microstructurale du matériau
différente de celle obtenue par implantation et endommage-
ment balistique successifs. Enfin, les faisceaux d’ions lourds
de haute énergie du GANIL produisent des excitations électro-
niques.

Tandétron 2,25 MV

| rs—
5m

) Irradiation triple
@ Irradiation mono

© Analyse par faisceaux

Yvette 2,5 MV
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source ECR
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() Analyse par faisceaux d’ion
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Irma 190 kV

MET 200 kV

Fig. 113. Schéma de principe de la plate forme d’irradiation
JANNUS : ensemble de trois accélérateurs linéaires sur le site de
Saclay (a) et deux accélérateurs avec microscope électronique a
transmission in situ sur le site CNRS-IN2P3 d’Orsay (b).
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Nous sommes aujourd’hui en mesure d’associer l'irradiation,
la modélisation et 'observation a la méme échelle. Parmi les
techniques utilisées, outre la microscopie électronique analy-
tique en transmission, la sonde atomique tomographique
(SAT) occupe une place éminente, car elle permet I'analyse
atome par atome, en 3D, de volumes de matiere identiques a
ceux des boites de calcul, avec une résolution spatiale qui a
pratiquement atteint la résolution atomique vraie®. La carac-
térisation du comportement mécanique est elle aussi possible
a I'échelle de la modélisation, grace a I'essai ex situ de nano-
indentation sur des échantillons irradiés en accélérateurs, qui
affecte une largeur et une profondeur de I'ordre de la centaine
de nm, et a des expériences dédiées, telle MECASIC, qui vise
a soumettre des fibres de carbures de silicium a des essais
de traction et de fluage in situ, sous faisceau d’ions.

Seul ce couplage de I'expérimentation et de la modélisation
peut fonder la représentativité des irradiations expérimentales
et la validité des extrapolations aux conditions de service.
C’est, en outre, un outil précieux pour concevoir et optimiser
les expériences d’'irradiation en réacteurs les plus pertinentes
et les plus économiques, et interpréter leurs résultats.

26. Cet instrument, développé par le Groupe de métallurgie physique de
I'université de Rouen, avec lequel la Direction de I'énergie nucléaire col-
labore, n’est utilisable, pour le moment, qu’avec des matériaux conduc-
teurs, mais une nouvelle génération d’instruments a excitation laser,
capable de traiter les isolants, est en cours de développement dans ce
méme laboratoire.

Les réacteurs nucléaires
a teur gaz
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Combustibles pour réacteurs rapides a gaz

es RNR sont, a I'évidence, des réacteurs attractifs pour le
futur sur tous les aspects du cycle des matieres. Cependant,
leur réalisation nécessite la mise au point d’'un combustible
adapté a leurs spécificités. La principale des difficultés tient au
fait que le gaz, en l'occurrence I'hélium, est un caloporteur a
faible densité, qui limite dans le cceur le volume dévolu au
combustible et a ses barriéres de confinement, et impose, de
fait, de réaliser une forte densité globale de matiere fissile, ou
une forte puissance volumique qui en soit une mesure. Cette
derniére devrait rester de I'ordre de quelques dizaines a une
centaine de MW/m?, soit dix a trois fois moins qu’en calopor-
teur métal liquide. A taux de combustion et temps caractéris-
tiques du cycle (refroidissement avant traitement) donnés, ce
parametre est déterminant sur l'inventaire en matiére fissile
dans le cycle du combustible et sur les temps de séjour en
réacteur, parametres qu’il convient de contenir dans des four-
chettes raisonnables.

Les autres exigences relatives au combustible du RNR-G sont
les suivantes :

Tout d’abord, une capacité a incorporer le plutonium a hau-
teur de 15 a2 20 %, avec des écarts possibles selon la concep-
tion du coeur (zonage, importance des couvertures), et les
actinides mineurs a hauteur de 2 a 5 % environ pour couvrir
les besoins de transition entre les différents types de réacteurs
du parc ; Ensuite, une capacité a étre retraité et re-fabriqué en
télé-opération, dans le cadre du cycle fermé de tous les acti-
nides, avec une génération maitrisée et minimisée de
déchets ; son comportement dans la gamme des tempéra-
tures du cceur, de 400° a 850 °C en régime nominal, doit
garantir, au-dela du maintien de la géométrie, un haut niveau
de confinement des éléments radiotoxiques ; au-dela et jus-
gu’a des températures de I'ordre de 1 600 °C, ce comporte-
ment peut étre faiblement dégradé, mais doit assurer le confi-
nement des radionucléides dans le cceur, lors d’'un accident
de dépressurisation ; Il doit, enfin, avoir la capacité d’atteindre
des taux de combustion* garants, a terme, d’'une économie
convenable du cycle, 5 at. % FIMA*, dans un premier temps,
vers 10 at. % et au-dela, ultérieurement.

Les conséquences sur les matériaux du combustible ou de
son entourage immédiat découlent des contraintes ci-dessus.
Le matériau fissile doit étre le plus dense possible en atomes
lourds ; les matériaux inertes doivent étre peu capturants et
peu modérateurs pour les neutrons ; tous les matériaux doi-
vent avoir un caractere réfractaire et étre les meilleurs conduc-

Les réacteurs nucléaires Ce:j
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teurs thermiques possibles ; tous les matériaux doivent avoir
un comportement acceptable sous irradiation par les neutrons
rapides, et, pour certains d’entre eux, sous l'effet de l'irradia-
tion par les produits de fission et les particules alpha ; enfin, les
matieres fissiles et inertes doivent avoir un minimum d’interac-
tion chimique entre elles, afin de minimiser la mobilité des
radiotoxiques et la formation de phases indésirables, notam-
ment & bas point de fusion.

Plusieurs pistes ont été identifiées
pour satisfaire au mieux ensemble
de ces conditions

Le matériau fissile est, de préférence, un carbure ou un nitrure
multiple d’actinides, de densité supérieure a 'oxyde (augmen-
tation de densité de 23 et 29,5 % respectivement, a porosité
de fabrication égale pour les carbures et nitrures mixtes U-
Pu), conduisant mieux la chaleur (facteur 6,5 et 7,2 respecti-
vement sur la conductibilité), autorisant un combustible
« froid » plus apte a retenir ses produits de fission et sollici-
tant donc moins les barriéres. Ainsi, un maintien de la tempé-
rature de point chaud du combustible dans la gamme 1 050°-
1 200 °C est de nature a maintenir le gonflement de la phase
fissile en dessous du régime thermiquement activé, régime
dans lequel la croissance et la coalescence des bulles de gaz
de fission seraient exacerbées (figure 114), tout en mainte-
nant 'essentiel de l'inventaire dans la matrice (figure 115).
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Fig. 114. Gonflement libre du monocarbure mixte (U, Pu)C en fonc-
tion de la température et du taux de combustion.
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Fig. 115. Proportion des gaz de fission retenue dans le monocarbure
mixte, en fonction du taux de combustion et de la température, et par
rapport a la quantité produite.

Les thémes des recherches sur ces composés d’actinides
candidats, qui sont moins connus que les oxydes, sont les sui-
vants :

* La vérification des caractéristiques physiques et thermochi-
miques (stabilité sous différents types d’atmosphére, sys-
teme fermé ou non) ;

e 'étude du gonflement et de la densification, des effets de
rétention et de relachement des différents produits de fis-
sion/capture /décroissance et de 'amélioration des qualités
de rétention par action sur la porosité, la microstructure et le
dopage. Tout cela sera fonction des conditions aux limites de
I’élément combustible (atmosphére, confinement méca-
nigue), tout en tenant compte de la présence d’actinides
mineurs en dilution.

Ces types de composés imposent, en outre, de gérer des
contraintes de pyrophoricité* dans les situations du cycle et
en réacteur dans certaines situations de perte de confinement
et d’entrée d’air dans le coeur. Des études précises du
domaine de non-inflammation sont donc également entre-
prises.

Le nitrure est a priorilégerement supérieur, du point de vue de
ses propriétés physiques et de sa capacité de rétention des
produits de fission. Cependant, a cause de I'effet capturant du
N 14 naturellement présent en son sein, il imposerait pratique-
ment un enrichissement au moins partiel de I'azote naturel en
N 15 pour obtenir des coeurs avec de bonnes performances
neutroniques.

Un enrichissement partiel (50 %) permettrait de travailler a
azote perdu et améliorerait déja sensiblement les perfor-
mances du coeur, tout en restant acceptable économique-
ment. En revanche, un enrichissement plus élevé imposerait
de recycler 'azote, option qui nécessite une évaluation plus
poussée en termes techniques et de rentabilité. Lemploi du

nitrure naturel ou partiellement enrichi souléve, en outre, la
question de la gestion des déchets de C 14. Probablement,
pour aboutir a un codt supportable, faudra-t-il, la aussi, déve-
lopper de la R&D.

Les matériaux inertes associés a la matiére fissile sont des
céramiques. En alternative, ou plus probablement en complé-
ment, des métaux réfractaires peuvent aussi étre envisagés.

Les principales céramiques identifiées sont des carbures et
des nitrures. Ces céramiques sont essentiellement covalentes
comme le SiC, ou de type interstitiel fortement non stoechio-
métrique a base de métaux de transition comme le TiN, le ZrC,
le TiC ou le ZrN, associées, en I'état actuel, soit au carbure,
soit au nitrure d’actinides. Un oxyde d’actinides serait proba-
blement associé a un autre oxyde comme le MgO.

Le carbure de silicium attire beaucoup I'attention. Connu dans
le monde nucléaire (RHT, fusion), il montre un comportement
acceptable et un gonflement faible aux températures envisa-
gées et sous flux de neutrons jusqu’a 80 dpa SiC, soit prati-
quement la moitié de la gamme souhaitée (figure 116). C’est
un composé défini dont la stoechiométrie ne risque donc pas
d'évoluer au cours de sa vie en coeur. A haute densité, réali-
sée par dépot en phase vapeur, il constitue une trés bonne
barriere aux produits de fission, & quelques rares exceptions
pres (palladium et argent). Il peut, enfin, étre mis en ceuvre de
nombreuses maniéres par extrusion-frittage, par frittage réac-
tif, par dép6t en phase vapeur ou par décomposition de pré-
curseur polymere liquide.

1,6 % 1,6 %

1,4 % 1,4 %

Gonflement (%)

1.2% 12%
1500°C _

/}/—

1,0 % 1,0 %

0,8% . 0,8 %
./
0,6 % 0,6 %
0,4 % 800°C 0,4 %
/
//
02% 0,2%
1000 °C
0,0% 0,0 %
(1] 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 1

10% fluence (n/m?)

Fig. 116. Gonflement du carbure de silicium, en fonction de la
fluence neutronique et de la température d’irradiation.
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Fig. 117. Irradiations au GANIL (Kr 86, 86 MeV, 5.10™ ions/cm?) et
Vivitron (1 127, 250 MeV, 1 10" ions/cm?) : dissipation d’énergie dans
des céramiques d'intérét pour le combustible RCG.

Les carbure et nitrure de titane semblent avoir un bon poten-
tiel. lls sont de trés bons conducteurs de la chaleur et ont des
coefficients de dilatation trés voisins des composés d’acti-

nides. De nombreuses données complémentaires restent
cependant a acquérir sur les techniques de fabrication, la sta-
bilité thermique, le comportement sous irradiation...

Toutes ces céramiques sont soumises a des vérifications de
leurs caractéristiques physiques et de leur comportement
sous irradiation. Des expériences d’irradiation aux ions lourds
sont en cours au Ganil pour simuler le dommage qui serait
induit par les produits de fission (fig. 117) et en évaluer les
effets (fig. 118). Un programme d’irradiation aux neutrons
rapides, avec un dispositif chauffant permettant de reconsti-
tuer des températures représentatives, sera réalisé dans
Phénix (fig. 119). Les effets des impuretés, de la stoechiomé-
trie, de la microstructure et de la mise en forme (en mono-
lithes, en fibres, en couches minces...), en liaison forte avec
les méthodes de fabrication, les mécanismes et vitesses de
diffusion des principaux produits de fission, ainsi que le com-
portement chimique (produits de réaction et cinétique) en pré-
sence des composés fissiles envisagés, viennent compléter
ce programme.
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Fig. 118. Examen au microscope thermique a balayage de céra-
miques irradiées. La sonde thermorésistive permet de mesurer la
topographie (figures du haut), ainsi que le contraste de conductivité
thermique en surface (figures du bas).

Ici : TiC irradié avec des ions Kr de 86 MeV sous une fluence de
5.10" ions.cm?, profondeur d'implantation des ions : 8 um. Seule la
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moitié gauche de I'échantillon a été irradiée. La topographie n’est
pas modifiée par lirradiation (pas de gonflement significatif) ; en
revanche, la conductivité thermique est altérée (ce qui n'est pas le
cas pour les expériences sur le SiC).

[Collaboration avec le CETHIL de 'INSA de LYON.]
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de puissance gamma
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de température

Porte-échantillons

Fig. 119. Irradiation aux neutrons rapides d’échantillons chauffés a
haute température dans Phénix.

Les métaux réfractaires, W, Mo et Nb, sont des absorbants
neutroniques et ne peuvent guére étre envisagés qu’en faible
quantité ou appauvris en isotopes absorbants. Dans une
moindre mesure, c’est le cas de certains semi-réfractaires
comme Zr ou Ti qui, par ailleurs, ne réservent pas de marge
suffisante en température, en situation accidentelle. Compte
tenu, cependant, de leurs caractéristiques propres et, notam-
ment, de leur potentiel de ductilité, une partie des thématiques
de la R&D sur les céramiques sera aussi appliquée a ces
métaux, complétée par la technologie des interfaces
métal / céramique.

Les objets combustibles étudiés sur ces bases ne permettent
pas tous de réaliser les mémes coeurs. Le combustible a par-
ticules, adapté au spectre rapide, réalise un confinement des
produits de fission au plus prés des noyaux fissiles ou ils sont
émis, grace a un enrobage multicouches. Mais méme si on
diminue le ratio volume des couches sur volume du noyau a
la limite technologique basse, ce type de combustible ne peut
s’envisager que dans les coeurs de grande taille, a faibles
fuites neutroniques et dans la gamme basse des densités de
puissance, cela a cause de la faible performance des sphéres
pour remplir 'espace. Par ailleurs, certains matériaux, les car-
bones pyrolytiques*, en particulier, doivent étre remplacés
par de nouveaux matériaux mieux adaptés aux contraintes
imposées par les neutrons rapides. La R&D a donc pour objet
la recherche de ces matériaux de substitution a comportement
graphitique, mais a cinétique de densification et de fluage d'ir-
radiation adaptées a la fluence rapide, et I'optimisation des
géométries.

Laiguille (pastilles gainées) ouvre, au contraire, sur des coeurs
plus denses, plus petits également, le combustible étant une
pure solution solide de composés d’actinides. La mise au point
de la gaine est alors le principal theme de R&D. Objet de grand
élancement, devant étre réfractaire sans employer de grandes
quantités de métaux, elle doit aussi rester hermétique en

toutes circonstances et, pour ce faire, présenter une bonne
résistance mécanique et une ductilité maximale. Des solutions
a base de composites fibres/céramiques et avec des revéte-
ments métalliques appropriés sont a I'étude.

Enfin, le combustible dispersé a haute densité d’actinides
(haute par rapport a celle de la particule) fait 'objet de
recherches. Il pourrait, en conservant une rétention au plus
prés des produits de fission, conduire a des cceurs plus per-
formants que ceux utilisant des combustibles a particules. Les
études conduisent a des amas d’actinides de forme allongée,
mieux & méme de remplir 'espace. Ces amas seraient de
forme réguliere et également régulierement répartis dans l'es-
pace, de fagon a ce que le recul des produits de fission dans
la matrice qui les isole les uns des autres n’endommage pas
cette derniére de facon excessive. Il y va, en effet, du main-
tien de 'intégrité mécanique de cette matrice, premiére condi-
tion pour qu’elle assure un confinement correct des produits
radiotoxiques. Dans ce but, elle est elle-méme complexe, de
fagon a apporter une réponse sur 'ensemble des fonctionna-
lités :

e Herméticité,

* accommodation des gaz de fission et de I'expansion du com-
posé d’actinides,

e résistance mécanique mais aussi capacité a se déformer
|égérement,

* barriere chimique, accommodation des dommages d’irradia-
tion.

La figure 120 illustre les différents concepts et leur domaine
d’application a la conception des cceurs. Pour tous ces
concepts, I'incorporation d’actinides mineurs dans les propor-
tions indiquées plus haut semble accessible, sans trop
contraindre le dimensionnement. Au fur et @ mesure que I'on
se rapprocherait d’'un taux d’irradiation de 5 % FIMA, les
limites précises resteraient a évaluer, 'aiguille se prétant sans
doute mieux aux taux les plus élevés. Cette incorporation a,
par contre, des conséquences sensibles sur les procédés du

[RHT | —

Dispersés a haute densité
de noyaux lourds

Pastilles gainées

1 .
Particules avancées

% vol. de composé d’actinides
dans le volume dédié au combustible

0 25 50 75 100

Fig. 120. Concepts candidats pour le combustible du RNR-G.
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cycle et exige que la fabrication des
combustibles fasse appel a des procé-
dés robustes, téléopérables, en forte
synergie, enfin, avec les procédés de
retraitement (forme physique, voire
nature des produits de la co-conver-
sion).

Actuellement, 'obtention des amas fis-
siles (noyaux sphériques, amas allon-
gés ou pastilles) est étudiée par des
voies solides comme la métallurgie des
poudres ou I'agglomération par voie
seche, semi-solides avec un liant et par
extrusion et frittage, ou liquides par sol-
gel, capture sur support carboné
échangeur d’ions et calcination. Les

Fig. 121. Combustible a haute densité
obtenu par incorporation de nitrure mixte
d’uranium et de plutonium dans une struc-
ture creuse en carbure de silicium extrudé
et fritté.

Le procédé le plus étudié de sépara-
tion* des actinides, en vue de leur
recyclage, est celui de la séparation
groupée en milieu aqueux par extrac-
tion par solvant (GANEX*) qui, associé
a la co-conversion par calcination d’un
composé sous atmosphere controlée,
a le potentiel de permettre I'obtention
des actinides sous la forme chimique
voulue sans séparation des espéces. Il
devrait donc apporter une contribution
déterminante au caractére non prolifé-
rant du cycle. La recherche d’un taux
de récupération élevé des actinides
(99,9 %) est un objectif important, de
méme que celui du traitement des rési-
dus et effluents et du conditionnement

parties inertes peuvent également étre

mises en ceuvre par voie solide ou semi-solide, liquide a par-
tir de précurseurs polymeéres liquides pyrolysés, ou gazeux par
dépbt ou imprégnation a partir de précurseurs gazeux. La
figure 121 montre un combustible dispersé a haute densité, a
base de nitrure mixte d’'uranium et de plutonium, dans une
matrice alvéolaire préfabriquée en carbure de silicium.

Le retraitement du combustible du RNR-G fait également I'ob-
jet d’études. La premiere étape ou téte du procédé consiste
en une déstructuration des éléments combustibles permettant
au solvant d’accéder a la matiére combustible. Diverses tech-
niques de déstructuration sont étudiées : technique méca-
nique, par courants pulsés, par ondes acoustiques ou par
pyrochimie*. Apres déstructuration, la séparation des acti-
nides et des inertes est envisagée par des procédés exploitant
les particularités physiques ou chimiques des deux types de
matériaux. La dissolution du composé d’actinides est aujour-
d’hui considérée dans divers milieux, aqueux, sel ou métal
fondu.

E

Fig. 122. Noyaux d’oxycarbure de néodyme obtenus par fixation en
milieu aqueux sur une résine échangeuse d’ions.

des déchets ultimes.

La R&D devra mettre en avant les schémas de procédés de
fabrication les plus cohérents, en se concentrant sur les objets
combustibles qui se révéleront les plus prometteurs et qui se
dégageront progressivement d’'un programme d'’irradiations
adapté. Parmi ces procédés, on peut penser, par exemple, a
extraire directement 'ensemble des actinides du milieu de dis-
solution en les fixant sur un support adapté a la production
directe des objets fissiles utilisables pour le combustible de la
charge suivante. A titre d’exemple, le CEA a développé récem-
ment un procédé de fixation des actinides sur des billes de
résines échangeuses d’ions (figure 122), qui pourrait per-
mettre de les conditionner sous forme de noyaux sphériques
de carbure directement a partir du milieu de dissolution.
Jusqu’ici, l'essai a été réalisé en milieu aqueux avec des billes
de résine polycarboxylate. Le néodyme a été utilisé comme
simulant des actinides.

Philippe MARTIN,
Département d’étude des combustibles
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technologique (REDT)

Un précurseur des réacteurs
rapides refroidis au gaz

Au-dela de sa contribution au développement d’'une filiere de
RHT modulaires, disponible a partir de 2015, le CEA a pro-
posé un systeme a caloporteur gaz, a neutrons rapides et a
cycle du combustible intégré (le GFR de « Generation IV »).Le
développement de ce systéme passe par des innovations en
matiere de combustible, matériaux, systemes de sareté et pro-
cédés du cycle, et s’appuiera sur des moyens expérimentaux,
partagés au niveau international et structurés dans le plan de
R&D élaboré dans le cadre de « Generation 1V » (fig. 123).

Lobjectif de ce plan est de construire un prototype de RNR-G
d’environ 600 MWth, producteur d’électricité et permettant
d’acquérir une expérience d’exploitation du réacteur et du
cycle intégré associé pour le combustible, afin d’étre ainsi en
mesure de fournir les éléments indispensables au déploiement
de la filiere.

Une étape essentielle pour le développement de ce prototype
est la réalisation d’un réacteur expérimental, afin d’évaluer et
de développer les technologies de base : ce sera le réacteur
d’essai et de développement technologique (REDT).

Cceur démarrage Cceur démonstration
> >

7 REDT

Le projet de réacteur d’essai et de développement

Les objectifs du REDT

Lobjectif général de ce réacteur expérimental est, d’'une part,
d’établir la faisabilité du RNR-G et de son cycle de combus-
tible, dans une politique de déploiement sur le long terme, et,
d’autre part, de faire les démonstrations nécessaires a la qua-
lification des choix retenus pour le prototype.

Ainsi, le REDT doit principalement répondre aux besoins de
qualification sur le comportement des différents types d’as-
semblages (combustible, absorbant, réflecteur...), dans des
conditions de flux neutronique représentatives ; sur le fonc-
tionnement d’ensemble du cceur, des systemes de sur-
veillance, régulation et protection ; sur les options de sdreté
pour la filiere et sur la manutention du combustible.

Sur cette base, il se différencie d’un réacteur expérimental de
type MTR (Material Testing Reactor), comme le réacteur
Jules Horowitz* (RJH) dont I'objectif est I'irradiation d’échan-
tillons de combustible et de matériaux de structure. Le déve-
loppement de la filiere des RNR-G nécessitera des irradiations
dans les réacteurs de type MTR comme Osiris, HFR puis le
RJH, ou dans des réacteurs expérimentaux a neutrons
rapides comme Phénix, Joyo puis Monju.

Le REDT couvre les besoins compris entre cette phase d’irra-
diation d’échantillons et la mise au point du prototype indus-
triel, avec la souplesse nécessaire pour permettre d’étudier
les différents concepts de coeurs et d’'assemblages combus-

2005 2010 2015 2020 2025 tibles envisageables pour la filiére et son prototype. Il pourra
! ! ! ! ! . " ‘ . e - .
\ \ \ \ \ aussi, grace a des dispositifs de modération locale du spectre,
B réaliser des expériences d'irradiation de combustibles des dif-
« Faisabilité » Sélection férents concepts de la gamme des RCG, avec un fort flux neu-
préliminaire concept . . . . .
tronique et, par conséquent, une réduction notable de la durée
l par rapport aux réacteurs a gaz existants.
Décision
Décision sur de construction
le REDT démo RNR-G
* Les principales options
Expérience de conception
Boucles He cycle

Le REDT aura une puissance d’environ 50 MW et ne produira
pas d’électricité ; il sera refroidi par de I'hélium sous pression
(de I'ordre de 7 MPa), avec un circuit isobare équipé de souf-

R&D
Conception/sareté
Combustible, cycle
Matériaux, composants
Conversion d’énergie

flantes ; la température de sortie pourra atteindre 850 °C ; le
refroidissement du circuit primaire sera assuré par un échan-
geur (fig. 124).

\ Proto RNR-G

Fig. 123. le REDT dans le plan de développement du RNR-G.
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Trois options de conception du premier
ceceur ont été examinées :

La premiére est fondée sur un coeur de
technologie RHT, fonctionnant en
spectre thermique, poussé jusqu’a une
puissance volumique de 20 MW/m?
(soit plus du triple de la puissance volu-
mique usuelle des RHT) qui nourrit en
neutrons une zone centrale de la tech-
nologie a tester, fonctionnant en
spectre rapide a une puissance volu-

. L. N Cuve
mique supérieure a 100 MW/m?. réacteur
et bras de
manipulation

Il s’est avéré que l'interfagage entre les du combustible

Vers I’échangeur de secours

Echangeur de chaleur

]

8

3
1

Circulateur

Le systéme primaire du REDT

deux zones était délicat a réaliser et
conduisait a une réduction du volume
expérimental utile. De surcroit, c’est le
contenu de la zone a tester qui fixe son propre spectre neutro-
nique, ce qui nécessite de forts enrichissements non repré-
sentatifs. Enfin, la transition de ce concept de coeur a un
concept homogeéne en spectre rapide, nécessaire pour la qua-
lification du fonctionnement du cceur, ne peut pas étre réali-
sée progressivement.

La deuxieme option repose sur une extrapolation de la tech-
nologie des RHT, consistant a réduire trés significativement la
fraction volumique du graphite dans 'assemblage combus-
tible. Il en résulte un spectre quasi rapide, permettant d’at-
teindre, dans la zone centrale d’expérimentation dépourvue
de graphite, les performances d’irradiations visées. Cette
deuxieme option correspond donc a un cceur relativement
homogeéne en spectre mais hétérogéne vis-a-vis de la tech-
nologie des assemblages. Linconvénient d’une telle solution
est un combustible a particules fortement enrichi, dont la tenue
sous irradiation en flux rapide reste a qualifier. Limportante
R&D pour justifier le bien-fondé de cette option serait a lancer
sans délai. Par ailleurs, cette R&D ne serait « utile » que dans
la mesure ou le concept « particule » resterait durablement
une option d’étude pour le RNR-G.

Enfin, la troisieme option est fondée sur un concept a aiguilles
(pastilles de combustible gainées), utilisant des technologies
éprouveées sur les réacteurs rapides a sodium. Cette option
permet de réaliser un coeur parfaitement homogéne du point
de vue du spectre rapide et susceptible d’intégrer des assem-
blages de technologie évoluant progressivement vers les tech-
nologies a qualifier. En contrepartie, il faut prévoir une limita-
tion en température dont le niveau dépendra des
caractéristiques de l'acier de gainage.

C’est cette troisieme option qui a été retenue, car elle présente
a la fois les meilleures garanties de faisabilité a court terme et
une grande souplesse d’évolution vers un coeur homogéne
représentatif des technologies a tester (voir tableau ci-apres).

Fig. 124. Vue du REDT.

Le dimensionnement du coeur doit prendre en compte la petite
taille qui accroit le taux de fuites neutroniques. Pour maintenir
la réactivité, on est conduit a augmenter la teneur en éléments
fissiles (plutonium, en I'occurrence). Or, la puissance volu-
mique varie, au premier ordre et toutes choses égales, par
ailleurs, comme le produit de la teneur en éléments fissiles par
le flux. On cherchera donc, pour garder un flux représentatif du
prototype, a augmenter la puissance volumique. Le résultat
de cette optimisation est indiqué dans le tableau ci-aprés.

Les principales caractéristiques du réacteur rapide

refroidi au gaz et du REDT

RNR-G REDT

référence démonstration
P Vol. (MW/m?) 103 210
Vol. coeur (L) 5800 238
% fissile /matrice 25/10 15/35
% gaz / structure 55/10 40/10
Delta P coeur (bar) 0,4 0,7
Gestion (JEPN) 3 x 441 6 x 180
Pu/ (U + Pu) % 16 30
¢ Max (n.cm?.s™) 1,6 10 1,810
% du ¢ > 0,1 MeV 49 60
Doppler (pcm) -1136 -473
Dépressurisation He (pcm) 356 0

La qualification du combustible
et évolution des cceurs

Le REDT divergera donc avec un coeur constitué, pour l'es-
sentiel, d’assemblages a aiguilles de technologie maitrisée.
Ce cceur est appelé « coeur de démarrage ». [l comportera
quelques assemblages expérimentaux précurseurs uranium-
plutonium, éventuellement représentatifs de technologies dif-
férentes. Lhomogénéité du spectre donnera une grande sou-
plesse, sous réserve de compatibilité géométrique, pour

142

€S9

Le projet de réacteur d’essai
et de développement technologique (REDT)



Cceur de démonstration

Cceur de démarrage

Technologie éprouvée
Aiguilles, He a ~ 650 °C
Assemblages U - Pu
de technologie RNR-G

Technologie GFR

He 2 850 °C
Assemblages chargés
en actinides mineurs

Fig. 125. Evolution prévue pour le coeur du REDT.

augmenter progressivement, en fonction de leur qualification,
le nombre d’assemblages des technologies avancées a tester.

Dans une seconde phase, le cceur sera constitué d’assem-
blages de la technologie retenue pour le RNR-G. Ce sera le
« cceur de démonstration ». La température de sortie pourra
alors atteindre 850 °C et on pourra, sur ce cceur homogeéne,
acquérir des données de qualification sur le comportement
neutronique d’ensemble du coeur et sur le fonctionnement.
Des assemblages contenant des actinides mineurs, visant la
pleine représentativité vis-a-vis d'un RNR-G recyclant l'inté-
gralité des actinides, seront alors progressivement introduits.
Cette démarche est illustrée sur la figure 125.

La contribution aux démonstrations
concernant le cycle du combustible

A terme, 'amont (la fourniture du combustible) et 'aval du
cycle (le retraitement et la re-fabrication du combustible recy-
clant les actinides) seront parties intégrantes de la démarche
de qualification des procédés du cycle du combustible du
RNR-G, a I'échelle d’un cceur.

2005 2010 2015

Faisalbilité

En ce qui concerne la fabrication du combustible, la technolo-
gie sera validée, dans un premier temps, avec des assem-
blages uranium-plutonium dont la fabrication peut étre réali-
sée en boite a gants*, puis avec des assemblages contenant
des actinides mineurs qui devront étre fabriqués par télé-opé-
ration en cellules blindées.

La figure 126 présente I'échelonnement des besoins des dif-
férents types de combustible pour le REDT et pour le proto-
type de réacteur industriel. Les outils de fabrication devront
étre développés rationnellement, en gérant au mieux le pas-
sage des installations de R&D aux installations industrielles.

Une expérience de cycle intégré portant sur environ 1 kg d’ac-
tinides (une fraction d'assemblage du REDT) sera un point clé
du programme de développement de la filiere. Le retraitement
suivi de la re-fabrication pourrait permettre de réaliser dans le
REDT une expérience de fermeture du cycle. Ainsi, au-dela
de la démonstration de la maitrise des procédés, un objectif
sera I'étude du comportement en pile de 'assemblage ainsi
fabriqué avec, en particulier, la réintroduction dans le combus-
tible de tous les actinides mineurs, mais aussi la présence d’'un
taux résiduel d’impuretés et de produits de fission issus du
recyclage.

Les options de sireté

Créer et valider le référentiel de sareté de la filiere sera 'un
des objectifs majeur du prototype industriel. Lévacuation de
la puissance résiduelle nécessitera des systemes spécifiques.
Ce référentiel intégrera les objectifs de slreté accrue atten-
dus de la filiére, ainsi que les exigences et impositions parti-
culieres des autorités de sireté.

Les options de sireté du REDT ne seront pas, pour certains
aspects, transposables a celles du réacteur standard de la
filiere. Par exemple, la part des éléments actifs pourrait étre
plus importante que dans le prototype. Néanmoins, ces
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Fig. 126. Les besoins de fabrication de combustible RNR-G.
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options constitueront une étape en termes de définition et de
validation d’options de slreté d’un réacteur rapide a calopor-
teur gaz, et les impositions éventuelles des autorités de slreté
constitueront, a I'évidence, une référence pour les réacteurs
qui suivront.

Le fonctionnement du cceur,
la qualification des logiciels

On cherchera a pouvoir déterminer expérimentalement sur le
REDT :

* Les effets de couplage entre la neutronique, la thermique et
la thermo-aéraulique : contre-réactions neutroniques consé-
cutives a des augmentations de température d’entrée, de
I’échauffement coeur ou encore de la puissance. Ces phéno-
menes font intervenir tous les aspects de la physique du
réacteur : supportage et équilibre mécanique du coeur, sup-
portage des mécanismes de barres, échanges thermiques
structures/gaz, thermique du combustible, « effet Doppler »
et dilatation de I'élément combustible... lls gouvernent le
comportement naturel du coeur et, a ce titre, représentent
des parametres majeurs de I'analyse de sireté.

¢ La puissance résiduelle du cceur et les conditions de son
évacuation, en complément des essais qui seront faits en
boucle inactive : la gestion du début des transitoires de perte
de refroidissement sera, en effet, un point clé de la slreté
des ceceurs, dont l'inertie thermique est faible.

Les grandeurs précédentes seront calculées préalablement
aux essais, avec des modélisations qualifiées, avec des
plages d’incertitudes de calcul significatives, soit sur maquette
critique, réacteur expérimental a puissance quasi nulle comme
Masurca, soit lors d’essais en boucle inactive. Lobjectif des
expérimentations dans le REDT sera la réduction des incerti-
tudes, la qualification globale des études et simulations cou-
plées et, par la méme, la consolidation de la qualification des
outils logiciels de conception.

Systémes de surveillance
et de protection

Les concepts de RNR-G nécessiteront, par rapport aux RHT,
des dispositifs différents de surveillance, de régulation et de
protection du cceur : mesure a faible temps de réponse des
échauffements et de la puissance, surveillance et détection
d’éventuelles ruptures de la premiere barriére...

Le REDT constituera un outil de qualification en conditions
réelles (champs de vitesse et de température, flux de neu-
trons) des matériels correspondants, lesquels devront faire
I'objet d’un développement technologique dans une optique
de déploiement de la filiere.

Une démarche évolutive

La version rapide des réacteurs a caloporteur gaz constitue
une évolution radicale par rapport aux réacteurs thermiques
utilisant le méme caloporteur, en particulier sur le plan du com-
bustible et des systemes de sireté. Un réacteur expérimental
précurseur est donc indispensable afin de développer et de
qualifier les technologies de base. Le REDT correspond a cet
objectif, sur la base d’une démarche évolutive permettant, en
s’appuyant sur les technologies existantes, d’évaluer diffé-
rentes technologies innovantes et d’accompagner leur déve-
loppement et leur qualification jusqu’au niveau requis pour leur
mise en ceuvre dans le prototype industriel.

Jean-Louis CARBONNIER,
Direction du développement et de 'innovation nucléaires
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1- Combustible Plaque

2. Combustible Aiguille

De nouveaux défis pour
le combustible

Les objectifs fixés au RNR-G, en termes de gestion des
déchets radioactifs a vie longue et de résistance a la prolifé-
ration, se traduisent par plusieurs exigences sur le cycle du
combustible associé.

Le nombre d’atomes lourds par unité de volume dévolu au
combustible et a sa barriere de confinement devra étre le plus
élevé possible pour pouvoir disposer d’'un coeur de réacteur
économiquement compétitif ; les taux de combustion*
devront atteindre de I'ordre de 10 a 15 at. % pour étre garants
de I'économie du cycle ; le combustible devra étre capable

Element combustible

Combustible d’actinides

Pastille
* Diamétre : 11,18 mm
* Hauteur : 4,9 mm

Plaque gainée
« Epaisseur totale : 7 mm
(dont épaisseur gainage = 1 mm)
e Largeur : ~ 130 mm
* Longueur : ~250 mm

Pastilles disposées en réseau
régulier dans une structure
de type plaque

Pastille
* Diamétre : ~ 6 mm
* Hauteur : 10 mm

Aiguille
* Diameétre externe : ~ 9 mm

(dont 1 mm d’épaisseur de gainage)
¢ Hauteur colonne fissile : ~ 1,10 m

.

Fig. 127. Image des deux concepts de combustible RNR-G en cours
d’évaluation.
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d’incorporer de 15 & 25 % de plutonium, de l'ordre de 70 a
80 % d’'uranium et de 2 a 5 % d’actinides mineurs pour assu-
rer, d'une part, la puissance et 'isogénération* en Pu et,
d’autre part, la transmutation des actinides mineurs a vie
longue ; la rétention des radiotoxiques devra étre réalisée au
plus prés de la source de production pour un meilleur confine-
ment des radionucléides ; le cycle du combustible devra étre
fermé en privilégiant un traitement-recyclage global des acti-
nides, afin de faciliter la gestion des déchets ultimes et pour
rendre le cycle aussi peu proliférant* que possible.

Ces exigences et les fonctions a assurer par le combustible et
son cycle ont conduit & définir des concepts de combustibles
innovants se différenciant fortement du concept actuel de
combustible industriel des REP, et au choix d’un cycle fermé
du combustible recyclant intégralement tous les actinides [1]
et [2], a la différence du cycle actuel fondé sur la seule récu-
pération de flux séparés d’'uranium et de plutonium.

Comme nous I'avons vu dans la partie de cet ouvrage consa-
crée au combustible?, les choix d’éléments combustibles sont
actuellement toujours ouverts, dans I'attente des résultats
d’évaluation des couples possibles composé fissile/matrice
inerte : (U, Pu)C/SiC, (U, Pu)C/zrC, (U, Pu)C/TiC, (U,
Pu)N/ZrN et (U, Pu)N/TiN... Deux concepts d’assemblage
(voir schémas de la figure 127) font actuellement I'objet
d’études mécaniques et thermochimiques : les pastilles plates
disposées en réseau régulier dans une matrice en forme de
plaque et les pastilles de forme plus allongée empilées dans
une gaine cylindrique réfractaire. Ces choix : nature, compo-
sition, constitution et géométrie des assemblages de combus-
tible, vont orienter les procédés de traitement a mettre en
ceuvre en aval du cycle du combustible.

Les procédés de traitement

Lobjectif de recycler a moindre co(t, intégralement, 99,9% des
actinides du combustible usé nécessite le développement de
procédés de traitement efficaces a rendement de récupéra-
tion élevé, compacts avec la minimisation du nombre d’opéra-
tions et de la taille des appareils, compatibles avec les opéra-
tions en aval du cycle pour une industrialisation en ligne des
opérations de traitement et de refabrication, et gérant leurs
propres déchets. Suivant ces considérations et les images
conceptuelles des combustibles a traiter, un schéma général

27. Voir supra, p. 135-139.
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Traitement des rejets gazeux

Destruction
du combustible

Séparation
solide/liquide

Solubilisation

Séparation groupée > Co-conversion
du composé fissile

des actinides des actinides

Traitement additionnel (si perte d’actinides dans les déchets > 0,1 %)  ——»  RECUpération Refabrication

des actinides
des déchets

Fig. 128. Schéma général de traitement du combustible des RNR-G.

de traitement a été établi (figure 128), et une trentaine de pro-
cédés hydrométallurgiques et pyrochimiques* ont été iden-
tifiés pour les différentes opérations a mettre en ceuvre,
sachant qu’une des difficultés principales réside, au moins
pour le premier concept, dans la séparation entre la matrice
inerte et le composé fissile, en amont de la séparation des
actinides.

Dans I'attente d’un choix du combustible de référence, les
études menées en laboratoire sont réalisées essentiellement
soit a titre exploratoire, afin de vérifier 'absence de points réd-
hibitoires, au moins pour les procédés a fort potentiel comme,
par exemple, la déstructuration des éléments combustibles par
courants pulsés, soit a des fins de démonstration de la faisa-
bilité scientifique des étapes clés du procédé de traitement
comme, par exemple, la séparation groupée des actinides par
extraction liquide/ liquide et la co-conversion des actinides par
voie oxalique ou sol gel, soit, enfin, pour évaluer les potentia-
lités de procédés innovants pour le recyclage des actinides du
RNR-G, comme les procédés pyrochimiques, par exemple.

Un zoom est effectué ci-apres sur la R&D conduite dans l'ins-
tallation ATALANTE* sur les procédés a fort potentiel ou inno-
vants.

Procédeés hydrométallurgiques

La déstructuration des éléments combustible
par courants pulsés

Des solides exposés a des énergies de quelques kilojoules
produites a partir d’impulsions de haute tension, de I'ordre de
200 a 500 kV, et des courants de décharge de 10 a 20 kA,
subissent localement, en quelques microsecondes, des trans-
ferts de densité d’énergie de 10 a 100 J/cm. Cet apport d’éner-
gie provoque des élévations locales de température pouvant
atteindre 10 000 K et des pressions de I'ordre de 10" Pa qui
vont fragmenter instantanément le solide et le réduire a I'état
de débris plus ou moins fins.

Les premiers essais de déstructuration par courants pulsés
de matériaux constitutifs d’'un combustible de RNR-G, une
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plaque de SiC avec des alvéoles remplies de SiC simulant le
compose fissile (concept 1), ont été réalisés récemment.
Lobjet est visible avant et apres traitement par les courants
pulsés sur la figure 129. Les résultats de déstructuration
observés sont encourageants. lls permettent d’envisager 'ap-
plication de ce procédé pour accéder au composé fissile des
combustibles de type plaque, sans avoir recours a une disso-
lution de 'ensemble composé fissile-matrice inerte. Il est prévu
de poursuivre cette étude de déstructuration sur des objets
plus représentatifs, avec un combustible a plaque fermée, par
exemple, ou des particules enrobées dispersées (combustible
type RHT) dans un liant de matrice inerte.

Générateur de Marx
(U:2002500kV etl:10 a20 kA)

?
i
N
£
3
]
i
Y
B
:
§
a

\

Fig. 129. Schéma de principe de déstructuration par courants pulsés
(a) et vue d’'une structure alvéolaire SiC remplie de SiC (combustible
plagque), avant traitement par courants pulsés (b) et apres 30 impul-
sions (c).

Lextraction groupée des actinides

Partant, d’une part, du principe que la dissolution nitrique des
carbures d’actinides est pratiquement acquise par retour d’ex-
périence des années 1960-1970 et que la technologie de I'ex-
traction liquide/liquide est bien adaptée au domaine du
nucléaire, d’autre part, le schéma de I'extraction groupée des
actinides a été congu sur ces principes (voir procédé GANEX
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Combustible irradié

¢ Recyclage
Dissolution
Séparation v
préliminaire >
¢ U+ Pu+AM
i Extraction —>» Désextraction An —3 Désextraction Ln f
PF | | Ln

Déchets

Fig. 130. Schéma de principe du procédé GANEX pour I'extraction
groupée des actinides.

donné en figure 130). Ce schéma comprend une étape préli-
minaire de séparation de I'uranium suivie d’'une extraction
groupée des transuraniens et de I'uranium résiduel du raffi-
nat [3]. Pour réaliser cette séparation, deux voies sont en cours
d’examen :

1. Aménagement du procédé existant développé pour la
séparation poussée des actinides mineurs

Le procédé DIAMEX-SANEX de séparation de 'américium et
du curium d’une solution de raffinat d’un premier cycle d’extra-
ction peut, moyennant des aménagements, étre adapté a I'ex-
traction groupée des actinides U-Pu-Np-Am-Cm. Des études
sont en cours en laboratoire pour I'acquisition de données de
partage des actinides U, Pu et Np entre 'acide nitrique et les
extractants diamide seul et en mélange avec un acide dialkyl-
phosphorique. Ces données sont nécessaires pour adapter le
schéma DIAMEX-SANEX a la séparation groupée des acti-
nides. Par ailleurs, I'obligation de disposer dans le coeur du
RNR-G en début de vie, pour diminuer les fuites neutroniques,
de deux couronnes d’actinides présentant un ratio U/actinides
de 0,78 pour la couronne interne et de 0,81 pour la couronne
externe, impose, pour le cycle, une pré-séparation partielle de
I'U en téte, de maniere a pouvoir ajuster ensuite les flux d’'U
aux bonnes teneurs, lors des étapes suivantes de co-conver-
sion ou de fabrication. Dans ce cadre, un schéma monoamide
est en cours de définition. Sur la base des connaissances
actuelles, la séparation groupée des actinides serait donc réa-
lisée en deux cycles, comme schématisé dans la figure 132,
(page suivante). La démonstration scientifique de ce procédé
est prévue en 2008 dans ATALANTE, sur une solution réelle.

2. Recherche de nouvelles molécules extractantes

La recherche de molécules extractantes plus performantes en
sélectivité, en capacité de charge et en robustesse, et la syn-
thése de molécules pouvant contenir ou supporter différents
sites de coordination (extractants bitopiques) pour la coextra-
ction d’actinides portés a des degrés d’oxydation différents

(par exemple, mélanges An(IV) — An (Ill) et An(VI) — An(lll))
ont été engagées sur la base du développement des molé-
cules de la famille BisTriazinesPyridines (BTP). Ces molécules
ont été testées dans le cadre de la démonstration scientifique
des procédés de séparation poussée de I'américium et du
curium des effluents de haute activité du cycle PUREX. En
effet, ces molécules ont la particularité d’extraire les actinides
d’'un effluent de forte acidité et d’étre sélectives vis-a-vis des
lanthanides*. Leur pouvoir de séparation actinides/lantha-
nides est excellent. Les tests des premieres molécules ont
montré une sensibilité importante a la radiolyse*. Pour ren-
forcer la tenue, lors de la radiolyse, de nouvelles molécules
ont été synthétisées, la Bis(cyclo hexyl-tétraméthyl)-BTP et la
Bis(benzo-cyclo hexyl-tétraméthyl)-BTP, par greffage de motifs
triazines en position alpha. Une représentation de ces molé-
cules BTP est donnée dans la figure 131. Avec ces molécules,
les performances d’extraction et de séparation des actinides
restent excellentes, et la tenue a la radiolyse est nettement
améliorée. En contrepartie, une dégradation des cinétiques
d’extraction et de désextraction a été observée. Les études se
poursuivent pour y remédier et disposer au plus tét de molé-
cules plus performantes.

Bis(benzo-cyclo hexyl-tétraméthyl)-BTP

Fig. 131. Architecture des molécules de la famille
BisTriazinesPyridines testées pour la séparation en un cycle des
actinides.
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Fig. 132. Schémas de procédé envisagés pour la gestion groupée
des actinides : (a) séparation partielle de I'U ; (b) séparation des acti-
nides restants.

La co-conversion des actinides

La co-conversion des actinides est une étape clé entre le trai-
tement et la refabrication du combustible. Deux procédés de
co-conversion sont en cours de développement afin de pro-
duire, a 'entrée de la chaine de fabrication, un composé solide
d’actinides pratiquement a la bonne préforme recherchée. Ce
sont le procédé sol-gel par gélification interne, pour la forma-
tion de noyaux sphériques d’actinides, et la co-précipitation
oxalique, pour la formation de solution solide d’actinides.
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1. La voie sol-gel

La gélification externe, en particulier par le procédé Nukem,
est souvent privilégiée pour la fabrication industrielle de
noyaux d’uranium. Son adaptation a la cogestion des actinides
présenterait néanmoins deux difficultés : une production
notable d’effluents ammoniaqués concentrés et un ajustement
complexe des conditions de gélification pour une hydrolyse
homogéne, simultanée et globale, de tous les actinides pré-
sents a des degrés d’oxydation divers.

Un autre procédé, développé a moindre échelle pour la fabri-
cation de noyaux, fondé sur le principe de la gélification
interne, devrait pallier au moins partiellement ces difficultés.

Lhydrolyse des actinides est initiée au sein de la goutte de
« s0l » par décomposition thermique d’un précurseur d’am-

Le cycle du combustible du réacteur rapide a gaz :
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moniac : 'hexaméthylenetétramine, solubilisé dans le sol.
Ainsi, d’'une part, la co-condensation d’actinides, méme a dif-
férents degrés d’oxydation, est favorisée, et, d’autre part, le
marissement des billes de gel peut étre réalisé dans des bains
ammoniaqués plus dilués. Ce procédé permet également 'ob-
tention de noyaux d’actinides de diametre plus important. Un
schéma du principe de gélification interne est donné dans la
figure 133. Ce procédé, qui s’applique aussi bien aux états
d’oxydation stables des actinides qu’aux états réduits, a été
développé a partir d’essais en présence de Ce(lll) et d’'U(IV)
puis testé dans le cadre d’'une co-conversion U-Pu dans un
rapport 85-15, selon deux modes : gélification d'un mélange
U(VI)-Pu(lV) et gélification d’'un mélange U(IV)-Pu(lll). Dans
le cadre de la refabrication du combustible, le premier mode
correspondrait a une co-conversion U(VI)-Pu(IV)-Np(V,VI)-
Am(I11)-Cm(lll) présentant 'avantage de considérer des états
d’oxydation initiaux stables en milieu nitrique mais laissant
entrevoir une limitation prévisible pour I'hydrolyse compléte
des actinides mineurs, en particulier le Np.

Le second mode correspondrait a une co-conversion U(IV)-
Pu(ll1)-Np(IV)-Am(lIl)-Cm(lll), en milieu réducteur, avec des
optimisations nécessaires au niveau des conditions de mise
en ceuvre pour gélifier simultanément et de maniére homo-
géne les actinides (V) et (lll), ce qui a été tres peu étudié jus-
qu’ici. On a reporté, dans la figure 134, a titre démonstratif,
une vue des essais dans ATALANTE de formation de goutte-
lettes d’hydroxydes d’uranium et de plutonium, aussit6t apres
leur injection dans le support chauffé, et les microspheres de
gel d’hydroxydes U(VI)-Pu(lV) et U(IV)-Pu(lll) formées. Ces
essais se poursuivent par I'étude des conditions de traitement
thermique de ces microspheéres, afin d’obtenir des noyaux
d’oxyde d’actinides mécaniquement résistants. Les essais réa-
lisés ont permis de cerner un domaine de conditions optimales
pour les deux actinides « majeurs ». Les tests visant a étudier
le comportement des actinides mineurs, Np(V,VI) et Am(lll),
sont en cours.

+ Carbone
Carbure/ nitrure

Concentration
dénitrification

Dispersion
Injecteur
vibrant

Traitements thermiques

. N
Séchage g&zﬁ
Microgouttes
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Transition sol-gel pHA Inerte

~
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i .IW Formation >1500°C >1500°C
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(hydrolyse)
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¢ Carbure . Nitrure
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Fig. 133. Schéma de principe du procédé de co-conversion
des actinides par gélification interne.
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4 Hydrolyse
des microsphéres
d’actinides.

4 Microsphéres de gel d’hydroxydes U(VI)-Pu(IV) (85/15).

~ Microsphéres de gel d’hydroxydes U(IV)-Pu(lll) (85/15)

Fig. 134. Co-conversion d’uranium et de plutonium dans un rapport
85/15 par gélification interne.
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2. La voie oxalique

Les cations métalliques aux degrés d’oxydation Il et IV inter-
agissent avec les anions oxalate pour former des complexes
peu solubles en solution nitrique. Lutilisation de cette propriété,
déja retenue industriellement pour la conversion du nitrate de
plutonium en oxyde, a été envisagée d’abord pour les opéra-
tions de co-conversion U-Pu puis, récemment, pour la co-
conversion groupée des actinides U-Pu-Np-Am-Cm [4] selon
la réaction chimique globale suivante :

B . om+n
An"" ,n,NO;” + An,"" ,n,NO,” + ——=2

H,C,0,+nH,0 —

— An, An, (C,0,) ,nH ,0+ (n, +n,)HNO,

ny+ny

2

Les conditions de précipitation (concentration, acidité, hydro-
dynamique...) par lot ou en continu et de traitement thermique
sous atmospheére controlée ont été définies pour divers acti-
nides, d’abord séparément avec I'uranium et le plutonium, puis
en mélange (U-Pu, Pu-Np, Pu-Am et U-Pu-Np) avec diffé-
rentes proportions, afin d’obtenir des rendements de précipi-

Pu(IV) U(IV)-Pu(ill)

Pu(lll) Pu(lll)-Np(1V)

Fig. 135. Vue d’essais de co-conversion d’actinides réalisés dans
ATALANTE.

tation supérieurs a 99 %. Quelques-uns des essais de co-
conversion des actinides conduits au laboratoire sont repré-
sentés dans la figure 135.

Les résultats des essais sont encourageants, car les rende-
ments de précipitation sont excellents, et 'analyse structurale
des solides formés indique bien la formation de solution solide
d’actinides. Par exemple, des lots de plusieurs dizaines de
grammes de (Pu, Am)O, a des teneurs en américium com-
pris entre 20 et 80 % ont été produits par cette technique, pour
les expériences FUTURIX.

En ce qui concerne I'optimisation du procédé, I'implication de
tous les actinides nécessite des acquisitions expérimentales
ciblées et pertinentes. La modélisation du procédé fondé sur
un couplage entre le génie chimique (appareillage et hydro-
dynamique) et la chimie de précipitation est une étape indis-
pensable. Actuellement, grédce aux expérimentations
conduites sur ATALANTE, au retour d’expérience du fonction-
nement des appareils industriels et au progrés des modéles
numériques, un premier modele complet de la précipitation
oxalique a été finalisé. Une vue de la simulation numérique
associée a I'expérience de précipitation oxalique d’actinides
est donnée dans la figure 136.

Fig. 136. Simulation numérique de la précipitation oxalique
d’actinides menée dans un réacteur a effet vortex (a) et mise en
ceuvre expérimentale (b) associées a un suivi de la granulométrie
du précipité. (L5 désigne le diametre moyen volumique

des agglomérats d’oxalate uraneux.)

Parallelement a cette étude, en vue de fournir quelques élé-
ments de slreté indicatifs, associés a la mise en ceuvre de la
co-conversion oxalique, I'étape de calcination des oxalates
mixtes en oxyde a également été suivie par I'analyse, en par-
ticulier, des gaz de la réaction de décomposition par micro-
chromatographie en phase gazeuse et spectrométrie de
masse.
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Globalement, les mécanismes sont relativement complexes
et dépendent tres fortement de la structure oxalate, des
métaux présents dans le précipité et de 'atmosphére de cal-
cination utilisée. Les gaz identifiés sont principalement H,O,
CO, et CO,, et, en quantités moindres, N,, NH; et H,.

Les perspectives d’études du développement du procédé de
co-conversion oxalique concerneront prochainement la chimie
de la co-précipitation groupée des actinides, le génie des pro-
cédés, 'adaptation des traitements thermiques pour I'obten-
tion de composés oxyde, carbure ou nitrure, et I'obtention des
données suffisantes pour les démonstrations de sdreté en vue
d’une mise en ceuvre industrielle.

Procédés pyrométallurgiques

Les qualités généralement attribuées aux sels d’halogénures
fondus, attaque et dissolution de composés généralement
réfractaires a I'acide nitrique, haute résistance a la radiolyse et
faible pouvoir de modération vis-a-vis des neutrons permet-
tant de travailler a la fois sur des combustibles tres irradiants
et fortement enrichis, conferent potentiellement aux procédés
de traitement pyrochimiques* une compacité de mise en
ceuvre, offrant ainsi une alternative intéressante aux procédés
hydrométallurgiques. Comme pour ces derniers, 'enjeu réside
dans la séparation et la récupération quantitative intégrales
des actinides du bain du sel, en amont de la refabrication. Le
procédé offrant le plus fort potentiel pour réaliser cette opéra-
tion est I'extraction réductrice chimique par un métal fondu. Un
des systemes binaires d’intérét pour cette séparation est le
systéme aluminium-fluorures LiF-AIF4/Al-Cu. Ce systéme pos-
sede une forte sélectivité pour I'extraction des actinides vis-a-
vis des produits de fission et une solubilité élevée des acti-
nides dans I'aluminium [5].

Des essais de séparation d’actinides conduits dans ATA-
LANTE ont été réalisés a 830 °C, a partir d’'un bain de sel LiF-
AlF, (85/15) chargé en lanthanides (lanthane, cérium, sama-
rium et europium) dans un rapport Pu/Ln de 3, par l'alliage
métallique Al-Cu (78/22). Les coefficients de distribution (D
massique) mesurés des différents éléments métalliques entre
le sel et l'alliage métallique sont donnés dans le tableau ci-
apres, ainsi que les facteurs de séparation actinides/lantha-
nides (Sp,,\) obtenus apres le contact et la mise en équilibre
des phases. On a reporté, dans la figure 137, une vue du
contacteur batch utilisé pour les essais et des vues du sel
avant et aprés extraction des actinides.

Les réacteurs nucléaires
a caloporteur gaz

Fig. 137. (a) et (b) : vue du contacteur batch nucléarisé ; (c) et (d)
du sel avant contact (couleur bleue caractéristique du Pu(lll)
et apres contact (couleur marron caractéristique des lanthanides).

Premiers résultats des essais de séparation

sélective des actinides mineurs des lanthanides
d’un sel de fluorures par Paluminium fondu

Métal Coefficient* Coefficient
de distribution de séparation
(D massique) (Spum)

Pu 197+30 1

Am 14420 1,4+0,4

Ce 0,14+0,01 1307+308

Sm 0,06+0,1 3177+760

Eu <0,013 >15000

La <0,06 >3 000

* Le coefficient de distribution D d’un élément est défini ici par le rapport de sa concen-
tration massique dans le métal a sa concentration massique dans le sel a I'équilibre
thermodynamique. Il représente I'affinité de I'élément pour le milieu considéré (plus la
valeur de D est élevée, plus I'affinité de I'élément pour le milieu est forte). Le coefficient
de séparation est donné par le rapport de deux coefficients de distribution.

Ces résultats confirment 'excellente extraction des actinides
du sel par I'aluminium et les potentialités de ce systeme
binaire pour la séparation des actinides et des lanthanides.
Dans les conditions des essais, il suffirait pratiquement de
deux ou trois contacts du sel avec 'aluminium pour atteindre
des rendements d’extraction des actinides > 99,9 %. En pers-
pective, pour finaliser la démonstration de la faisabilité de ce
procédé, deux voies d’études sont menées en parallele. La
premiéere concerne les essais d’extraction groupée des acti-
nides a partir d’'un sel riche en produits de fission. Pour cette
démonstration, un contacteur par lot sel fondu/métal liquide
nucléarisé a été développé et fabriqué pour des essais en
2005 dans la chaine blindée C10 d’ATALANTE. La seconde
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concerne les études hydrodynamiques de phases et le déve-
loppement de contacteurs multiétagés, afin de disposer d’'une
technologie permettant, d’'une part, de tester en conditions
réelles de schémas de séparation des actinides d’un bain de
sel de dissolution de combustibles irradiés, et, d’autre part, de
disposer d’une technologie qui pourrait étre représentative
d’appareils transposables a I'échelle industrielle.

Technologie et mise en ccuvre
industrielle

La spécificité du combustible du RNR-G cumulée au choix du
multirecyclage intégral des actinides et & une gestion amélio-
rée des déchets ultimes impose de repenser profondément
les opérations de traitement, tout en s’attachant a conserver
une excellente compétitivité économique du cycle du combus-
tible. Le premier travail réalisé au CEA a consisté a recenser
les procédés de traitement et a identifier les procédés clés ou
a fort potentiel sur lesquels des efforts importants de R&D sont
portés pour la démonstration de la faisabilité de la fermeture
du cycle. Ces démonstrations sont mises en ceuvre dans ATA-
LANTE, et les premiers résultats obtenus sur la faisabilité des
procédés clés en hydrométallurgie (déstructuration des élé-
ments combustibles par courants pulsés, extraction groupée
des actinides et co-conversion...) et en pyrométallurgie (extra-
ction groupée des actinides...) sont encourageants. lls néces-
sitent de maintenir I'effort, au moins jusqu’a la démonstration
scientifique de ces derniers. Le développement de procédés
est certes important, mais la technologie de sa mise en ceuvre
industrielle I'est tout autant (taille des appareils et des bati-
ments d’accueil...). C’est certainement dans ce domaine que
I'innovation technologique sera la plus importante, voire pri-
mordiale, pour développer et maitriser un cycle du combus-
tible RNR-G économiquement compétitif.
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durable et propre

ujourd’hui, I'électronucléaire représente respectivement
6,5 %, 34 % et 78 % des consommations d’électricité mon-
diale, européenne et francaise. Le simple examen de la
vitesse actuelle de consommation de I'uranium par le parc
électronucléaire existant, et des ressources conventionnelles
en uranium, estimées a 3,2 Mt pour I'uranium extractible a
moins de 130 $/kg, montre qu'il faut s’attendre, a I'échéance
de quelques dizaines d’années, a des tensions dynamiques
importantes sur le marché de 'uranium. Une augmentation de
la puissance nucléaire installée accélererait encore le proces-
sus. Le recours a des réacteurs a neutrons rapides, qui utili-
sent tout 'uranium naturel et non plus uniquement son isotope
fissile, permettrait de surmonter cette limitation.

Les réacteurs a caloporteur gaz (RCG) pourraient aussi per-
mettre I'utilisation durable du thorium, voie historiquement
choisie par les concepteurs des RHT en Allemagne. Des
synergies entre cycles U-Pu et Th-U 233 seraient alors & déve-
lopper, sur un parc de RCG ou un parc hybride associant RCG
et réacteurs a eau.

Une étude de scénario appliquée
au cas de la France

Des réacteurs rapides a gaz pour un nucléaire

cés par des systemes de 4° génération, soit des RNR-G, soit
des RNR-Na*, a partir de 2080.

Ces dates pourraient permettre de rationaliser les investisse-
ments dans les usines du cycle, qui auront besoin d’'un bain de
jouvence a partir de 2025, pour l'usine de retraitement, et
2030, pour l'usine de fabrication de combustible MOX*.

Selon le scénario étudié ici, le plutonium est monorecyclé en
REP jusqu’a 2025, dans la continuité de la stratégie actuelle.
De 2025 a 2035, les combustibles usés UOX et MOX sont
entreposés et traités. De 2035 & 2050, les systemes a neu-
trons rapides recyclent 'ensemble des actinides et résorbent
le stock et la production du parc REP de 2° génération en
quinze ans. Enfin, en 2080, s’opere une deuxieme phase de
renouvellement du parc ; les REP ayant soixante ans de durée
de vie sont remplacés par des RNR.

Les matieres fissiles et fertiles du combustible des RNR intro-
duits en 2035 proviennent du traitement des combustibles
REP MOX ou UOX usés entreposeés. Le plutonium et les acti-
nides mineurs en sont extraits de maniere groupée. Les acti-
nides mineurs entreposés, issus de la séparation mise en

De nombreux scénarios d’évolu-

tion du parc nucléaire sont étu- 70

diés au CEA. On se contentera
60

ici d’en décrire un seul, restreint
au cas de la France. Selon ce
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Fig. 138. Un scénario de renouvellement du parc francais (de 2010
a2100). Les REP actuels sont progressivement remplacés par
des réacteurs de 3° génération (EPR), puis de 4° génération.

La puissance installée est maintenue constante.
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ceuvre a partir de 2020, sont alors recyclés dans la limite des
teneurs acceptables : 5 % pour le RNR-G ou 3 % pour le RNR-
Na. Cette masse d’actinides mineurs sera résorbée progres-
sivement, en fonction du taux de consommation et des teneurs
limites effectives.

Un parc composé uniqguement de RNR est atteint en 2095.
Lintroduction des RNR-G dans le parc demandera le main-
tien, voire I'extension, des capacités de retraitement exis-
tantes. Les usines pour le cycle spécifique du combustible sont
a introduire en 2030 pour la fabrication du combustible, puis en
2040 pour le traitement du combustible usé en chaine blindée,
date correspondant a peu pres au renouvellement des usines
UP2 et UP3 de La Hague. Lanalyse du calendrier du renou-
vellement ou de la prolongation des ateliers de traitement du
combustible usé ou de la fabrication du combustible MOX
montre donc que ce dernier est compatible avec le phasage
d’introduction des RNR dans le parc.

Le lancement d’'une filiere de troisieme génération (type EPR),
a partir de 2020, pour une durée d’au moins soixante ans,
ainsi que la décision de minimiser les actinides mis aux
déchets, imposent de toute fagon de maintenir une capacité a
traiter le combustible UO, de ces réacteurs, et donc, a minima,
de renouveler les usines sur le schéma actuel, ainsi que toutes
leurs servitudes.

Lusine de 4° génération permettrait de traiter, a partir de 2030-
2040, a la fois les combustibles UOX usés et ceux issus des
systémes de 4° génération, sur la base d’une extraction grou-
pée de I'ensemble des actinides (moyennant une extraction
préalable d’'une partie de I'uranium). Deux ateliers de
cisaillage-dissolution spécifiques a chaque combustible

seraient nécessaires en téte de procédé. Latelier de sépara-
tion serait transformé pour étre adapté a un procédé de type
GANEX*, aprés réduction partielle du flux de matiére en ura-
nium. Les produits sortants seraient alors un mélange d’ura-
nium et de transuraniens, complétés par de I'uranium a la hau-
teur nécessaire pour la fabrication des combustibles de
4° génération. Cette conception modulaire se fonde sur le pro-
cédé GANEX qui fait I'objet d’'un programme de recherches et
d’expériences a grande échelle au CEA devant aboutir d’ici
2012.

Les résultats du scénario ci-dessus sont présentés dans le
tableau ci-apres. Linventaire en Pu disponible en France se
stabilise a 800 tonnes environ, quantité suffisante a la fois pour
les RNR-Na et les RNR-G. Dans une situation de recyclage
homogene a I'équilibre, le combustible contient de I'ordre de
1,2 % d’AM (Np + Am + Cm) et 20 % de Pu. Toutefois, la
résorption du stock accumulé pendant la période transitoire
peut s’envisager avec une teneur maximale de 2,5 % a 3 %
en AM, dans un RNR-Na.

Lintroduction de RNR-G pouvant accepter une teneur limite
de 5 % permet d’accroitre la consommation instantanée d’ac-
tinides mineurs et, par conséquent, d’en réduire l'inventaire
plus rapidement. La durée de reprise des inventaires d’AM en
provenance des REP, séparés et entreposés a partir de 2020,
est de quinze ans avec un recyclage en RNR-G ou RNR-Na,
a partir de 2035 ; les inventaires en actinides mineurs, en
2100, c’est-a-dire apres cing ans de fonctionnement du parc
en RNR, sont assez proches des inventaires en 2035, date
d’introduction des RNR pour une couverture a 50 % du parc
sur la période 2050-2080, a I'exception de celui du curium.

Selon ce scénario, les systémes a neu-
trons rapides auront permis de réduire

#’nat. de moitié environ le besoin en uranium
o naturel au xxi° siecle. Ce niveau est
Déchets B <——— Tétedeprocédé o REP - En;:a%':f:::r::m directement lié & leur part dans la pro-
RER REP/UOxX B

duction électrique totale du parc.
v.Pu Les deux systemes de réacteurs a neu-
AM, PF trons rapides, gaz ou sodium, peuvent
S — sEPOU étrfe introduits dans un parc francais a
RNR — >  Geaex — = FF puissance constante, en prenant en
compte un cycle du combustible dyna-
u,mf mique, avec un temps réduit des
Cycle RNR Actinides Déchets C matiéres hors du réacteur de l'ordre de
deux a trois ans. Dans tous les cas, la
¢ mise en ceuvre de la séparation-trans-
RNR Fabrication mutation, inhérente aux systémes de 4°
. SEm il génération, permet de réduire significa-

Fig. 139. Schéma de traitement-recyclage envisageable pour un
parc transitoire composé de REP et de réacteurs de 4° génération.
Les procédés de séparation poussée SEPOU et de séparation
groupée des actinides GANEX sont actuellement en cours de
développement au CEA.

tivement les inventaires de déchets
ultimes.
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Inventaire des actinides pour un parc mixte REP-RNR*

Inventaires (t) Mono MOX en REP et multirecyclage global

(Pu, Np, Am, Cm...) en RNR-Na

Mono MOX en REP et multirecyclage global
(Pu, Np, Am, Cm...) en RNR-G a aiguilles,

avec une rangée de couverture radiale
pour 25% du parc de RNR-G

2035 2050 2070 2100 2035 2050 2070 2100

Pu (Total)* 448 567 682 809 454 577 698 815
Np 24 31 33 25 23 26 19 11

Am 53 71 75 63 50 56 45 39

Cm 4 7 10 18 4 7 12 14

AM (Total) 82 109 118 106 77 89 76 64

* Selon le scénario décrit plus haut. La comparaison entre RNR-G et RNR-Na montre que la résorption de cet inventaire en actinides est plus efficace avec
le RNR-G.

Consommation annuelle d’'uranium dans le parc francais a puissance installée constante (60 GWe)*

Consommation annuelle Mono MOX en REP et multirecyclage global

d’uranium (en tonne) (Pu, Np, Am, Cm, ...) en systeme « Gen. IV » Mono MOX en REP UOX en REP
de type RNR (Scénario décrit dans le texte)
2035 2050 2080 2100 2035 a 2080 2035 a 2080
Uranium naturel 6 900 3450 3450 0 6 900 7 900
Uranium appauvri 0 20 20 40 0 0

* Comparaison entre le scénario du texte (colonne de gauche) et deux situations sans introduction de RNR dans le parc : 'une avec monorecyclage MOX
dans des REP (colonne du milieu) ; 'autre, sans aucun recyclage (colonne de droite).

Comme le montre le tableau ci-dessus, les besoins en uranium
naturel sont également fortement réduits avec l'introduction du
cycle fermé des systemes de 4° génération.

Finalement, la mise en service de systémes nucléaires de
4° génération a neutrons rapides, au cours du xxI° siecle, per-
mettrait a la fois d’économiser les ressources naturelles et
de minimiser la production de déchets radioactifs a vie
longue. Les réacteurs a neutrons rapides refroidis au gaz
sont particulierement aptes a atteindre ces buts dans des
délais raisonnables.

Marc DELPECH
Direction du développement et de I'innovation nucléaires

28. Total = entreposages, réacteurs, usines, stockage.
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Glossaire - index

Actinide : élément terre rare de numéro atomique compris entre
89 et 103. Ce groupe correspond au remplissage de la sous-
couche électronique 5f et 6d. Les actinides sont dotés de proprié-
tés chimiques trés voisines entre elles. 45-47, 61-68, 110, 115, 135-
139, 146-155.

Actinides majeurs : noyaux lourds d'uranium et de plutonium pré-
sents ou formés dans le combustible nucléaire.

Actinides mineurs (AM) : noyaux lourds formés dans un réacteur
a partir des noyaux du combustible par capture* successive de
neutrons*. Ces isotopes* sont principalement le neptunium (237),
Faméricium (241, 243) et le curium (243, 244, 245).

Activation : action tendant a rendre radioactifs* certains
nucléides*, en particulier au sein des matériaux de structure des
réacteurs, par bombardement de neutrons* ou d’autres particules.
35, 69, 70, 81, 98, 110, 111, 127.

Activité : nombre de désintégrations* par unité de temps au sein
d’un radionucléide* ou d’'un mélange de radionucléides. Elle est
exprimée en becquerels (Bq), unité de mesure qui correspond a
une désintégration par seconde.

Adiabatique : se dit d'un systeme dont les transformations se font
sans échange de chaleur avec le milieu extérieur.

Aérosol : suspension de particules solides ou liquides trés fines
dans un gaz

Aire de migration : exprimée en m?, I'aire de migration représente
le carré moyen de la distance parcourue par les neutrons dans le
ceoeur du réacteur, depuis leur émission jusqu’a leur absorption. 50.

Allotropique : un solide est sous une forme allotropique s'’il a une
structure cristalline thermodynamiquement stable dans certaines
conditions de température et de pression. Une transformation allo-
tropique est la transformation d’un solide d’une structure cristalline
stable en une autre. 27.

ANTARES : voir chapitre « La conversion d’énergie dans les sys-
temes de 4° génération a caloporteur gaz » (p. 89). 91.

Antiréactivité : baisse de réactivité* que peut produire un absor-
bant neutronique (barre de commande, par exemple) quand il est
introduit dans le coeur d’'un réacteur.

ATALANTE : voir chapitre « Le cycle du combustible du réacteur
rapide a gaz : les procédés innovants de traitement* » (p. 145).
146-151.

Austénitique (structure) : une structure cristalline cubique a faces
centrées rencontrée dans certains alliages métalliques, en parti-
culier certains aciers. 129.

Autoprotection : phénoméene d’absorption préférentielle des neu-
trons par les atomes lourds en périphérie d'une masse de com-
bustible. Selon la géométrie du combustible, cette absorption peut
réduire plus ou moins la pénétration des neutrons a lintérieur du
combustible. 61.

AVR : voir chapitre « Le passé récent et le futur proche des réac-
teurs a caloporteur gaz : les RHT » (p. 33). 37-39, 66, 85, 112.
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Azéotrope : mélange de liquides dont la température d’ébullition
est constante, comme dans un liquide pur. Les composants d’un
mélange azéotropique ne peuvent donc pas étre séparés par une
distillation simple. 107.

Barn : unité utilisée pour mesurer une section efficace (1 barn =
102 cm?). 49, 72.

Barre de commande : barre ou ensemble de tiges solidaires
mobiles contenant une matiere absorbant les neutrons et qui, sui-
vant sa position dans le coeur d’un réacteur nucléaire, influe sur sa
réactivité. 52, 116, 122.

Barriéres : dans un réacteur nucléaire, ensemble des éléments
physiques qui isolent les radionucléides* du combustible de I'en-
vironnement. Dans un réacteur a eau sous pression*, il s’agit
successivement de la gaine de I'élément combustible, de I'enve-
loppe du circuit primaire (qui comprend la cuve) et de I'enceinte du
réacteur. 22, 34, 46.

Béta effectif : fraction de neutrons retardés, exprimée générale-
ment en pcm* (pour cent mille). Certains produits de fission pro-
duits dans le coeur du réacteur émettent des neutrons, parfois avec
un retard allant jusqu’a quelques dizaines de secondes apres la
fission. Ces neutrons contribuent de fagon marginale au bilan neu-
tronique, mais c’est grace a eux que la réaction en chaine peut étre
pilotée et stabilisée.

Bilan neutronique : résultante des productions et des pertes de
neutrons en réacteur. 22, 49, 50, 117.

Boite a gant : enceinte dans laquelle du matériel peut étre mani-
pulé, tout en étant isolé de 'opérateur. La manipulation se fait au
moyen de gants fixés de fagcon étanche a des ouvertures dispo-
sées dans la paroi de I'enceinte. Lenceinte est, en général, mise
sous faible dépression pour confiner les substances radioactives.
143.

Brayton (cycle de) : voir chapitre « La conversion d’énergie dans
les systémes de 4° génération a caloporteur gaz » (p. 89).

Burn-up : (voir Combustion massique*).

Calcul déterministe* (de grandeurs neutroniques) : résolution
numeérique de I'équation régissant le transport* des neutrons*
dans la matiere aprés avoir « discrétisé », c’est-a-dire transformé
en quantités distinctes, les variables (espace, énergie des neutrons
et temps). 52.

Calcul probabiliste (de grandeurs neutroniques) : utilisation de la
méthode de Monte-Carlo* pour simuler des « histoires » de neu-
trons*, de leur naissance a leur absorption. 52.

Caloporteur : fluide (gaz ou liquide) utilisé pour extraire la chaleur
produite par les fissions*. 7, 24.

Capture (radiative) : capture d’un neutron par un noyau (suivie
par une émission immédiate d’un rayonnement gamma). 27, 35,
36, 49, 53, 61, 70, 109, 116, 136.

CerCer : matériaux composites céramique-céramique. 127.

CO, : voir chapitre « Les premiers réacteurs graphite-gaz : histo-
rigue et performances » (p. 21).
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Coefficient de réactivité : variation du facteur de multiplication*
résultant du fonctionnement d’un réacteur, c’est-a-dire des change-
ments de température et de composition dus au dégagement
d’énergie et a lirradiation neutronique* (voir aussi Réactivité). 35,
36.

Coefficient de température : coefficient qui traduit la variation du
facteur de multiplication* dans un réacteur, lorsque sa tempéra-
ture change. 36.

Coefficient de vide : coefficient qui traduit la variation du facteur
de multiplication* dans un réacteur, lorsque le caloporteur*
forme plus de vides (zones de moindre densité telles que des
bulles de vapeur dans I'eau) que la normale. Si ce coefficient est
positif, un excés de vapeur se traduira par une augmentation de la
réactivité* et, par conséquent, une augmentation de la puissance.
S'il est négatif, 'excés de vapeur tendra, au contraire, a arréter le
réacteur. 61.

Cceeur : région d'un réacteur nucléaire dans laquelle peut se pro-
duire une réaction nucléaire en chaine. 22, 49.

Cogénération : utilisation de I'énergie thermique du réacteur pour
plusieurs applications conjointes, par exemple la production d’élec-
tricité, d’hydrogene, d’eau potable par dessalement et de frigories
pour la climatisation des batiments. 41, 91, 94.

Combustible : substance constitutive du cceur* d’un réacteur
nucléaire contenant les éléments fissiles* qui entretiennent la
réaction en chaine* en son sein. 45, 61, 85, 109, 135.

Combustible a particules : voir chapitre « Le combustible a par-
ticules » (p. 45).

Combustion massique (ou « burn-up » ou encore « taux de com-
bustion ») : énergie totale libérée par unité de masse dans un com-
bustible nucléaire. Généralement exprimé en mégawatts x jours
par tonne. 33, 46, 61, 110, 135, 145.

Conditionnement (des déchets) : opération par laquelle les
déchets nucléaires sont mis sous une forme stable et durable. 37,
65, 66, 69, 139.

Conduit chaud : dans un réacteur a gaz, le conduit chaud désigne
la branche des tuyauteries qui relie le coeur du réacteur au sys-
téme de conversion d’énergie et qui transporte le gaz a haute tem-
pérature. 77, 80, 97.

Crayon : tube de faible diametre, fermé a ses deux extrémités,
constituant du coeur d'un réacteur nucléaire, quand il contient une
matiere fissile, fertile ou absorbante. Lorsqu'il contient de la matiere
fissile, le crayon est un élément combustible*. 49, 115.

Critique : un systeme est qualifié de critique lorsque le nombre de
neutrons* émis par fission* est égal au nombre de neutrons dis-
paraissant par absorption et par fuite. Dans ce cas, le nombre de
fissions observé pendant des intervalles de temps successifs reste
constant. La criticité* est 'expression d’un équilibre exact entre
les productions de neutrons par fission et les disparitions par
absorption et par fuite. 52, 119.

Cuve : récipient contenant le coeur d’un réacteur et son fluide calo-
porteur. 38, 41.

Cycle du combustible : ensemble des étapes suivies par le com-
bustible de I'extraction du minerai jusqu’au stockage des déchets.
61,109, 145.

Cycle thermochimique : dans le contexte de cette monographie,
ensemble de réactions chimiques tirant parti d’une source de cha-
leur nucléaire et dont le bilan global est la production d’hydrogéne
par cassure de la molécule d’eau. 72, 103, 104, 106.

Défaut ponctuel : défaut localisé en un point d’'un réseau cristal-
lin, résultant soit d’'un atome manquant (lacune), soit d’'un atome
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supplémentaire situé entre les positions atomiques normales (inter-
stitiel), soit d’'un atome étranger substitué a un des atomes du
réseau. 28-30, 67, 128.

Dessalement (de I'eau de mer) : voir chapitre « Le réacteur a trés
haute température : monter en température, c’est gagner sur plu-
sieurs points » (p. 71).

Divergence : démarrage du processus de réaction en chaine*
dans un réacteur. 21, 37, 52.

dpa : nombre de Déplacements Par Atome induits dans un maté-
riau sous irradiation. Cette unité est bien adaptée pour quantifier
les irradiations dans les métaux. 77, 81, 127-130.

Ductilité : capacité d’'un matériau a subir des déformations plas-
tiques. 77, 81,128, 129, 138.

Eau légeére : eau ordinaire par opposition a eau lourde*.
Eau lourde : protoxyde de deutérium (D,0). 21.

Echangeur (de chaleur) : dispositif dans lequel un fluide chaud
cede sa chaleur a un fluide froid. 9-10, 22, 23, 39-42, 77-80, 90, 91,
101, 102, 124, 125, 141, 142.

Effet xénon : le xénon est un puissant absorbant neutronique. Sa
formation dans le coeur d'un réacteur comme produit de désinté-
gration d’un autre produit de fission (I'iode) perturbe avec retard le
comportement neutronique du cceur lors d’un transitoire* de puis-
sance. 21, 58, 116.

EHT (Electrolyse a Haute Température). 103, 104.

Electronvolt (eV) : unité d’énergie utilisée en physique nucléaire
(1eV=1,6-10"joule).

Enrichissement : processus qui, dans le cas de l'uranium, per-
met d’augmenter par divers procédés (diffusion gazeuse, ultracen-
trifugation, excitation sélective par laser) la concentration de I'iso-
tope* 235 par rapport a l'isotope 238 prédominant dans I'uranium
naturel. 21.

Epithermiques (neutrons) : neutrons situés dans la gamme
d’énergie de 10 eV a 20 keV environ et ayant ainsi une vitesse
supérieure a celle des neutrons thermiques. 49.

Excursion de criticité : évolution rapide du nombre de fissions*
produites au sein d’un milieu fissile*, encore appelée « excursion
de puissance* ». 36, 125.

Facteur de conversion : rapport entre le nombre de noyaux fis-
siles produits et détruits dans un coeur ou une portion de cceur de
réacteur. Un réacteur est isogénérateur* quand son facteur de
conversion vaut 1. Si celui-ci est supérieur a 1, il est surgénéra-
teur*. 113, 115.

Facteur de multiplication k : valeur moyenne du nombre de nou-
velles fissions* induites par les neutrons* issus d’une fission ini-
tiale. Pour évaluer le facteur de multiplication, si les fuites des neu-
trons vers les assemblages de combustible voisins ou hors du
réacteur ne sont pas prises en compte, celui-ci est qualifié d’infini
etnoté k, ; dans le cas contraire, il est qualifié d'effectif et noté k.

Fertile : se dit d’une matiére dont les noyaux, lorsqu’ils absorbent
des neutrons, donnent des noyaux fissiles*. C’est le cas de 'ura-
nium 238 qui conduit au plutonium 239. Une matiere est dite « sté-
rile* » dans le cas contraire. 34, 61, 109.

Filiere : voie possible de réalisation de réacteurs nucléaires
capables de produire de I'énergie dans des conditions industrielles.
34.

FIMA (Fission per Initial Metallic Atom) : le FIMA est une unité de
taux de combustion d’'un combustible nucléaire, exprimée en
termes de proportion de fissions réalisées dans une population
d’atomes de métal lourd. 46, 135, 136, 138.
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Fissile (noyau) : noyau pouvant subir la fission* par absorption
de neutrons*. En toute rigueur, ce n’est pas le noyau appelé « fis-
sile » qui subit la fission mais le noyau composé formé, suite a la
capture d’un neutron. 7, 33-36, 45, 46, 61-63, 109-111, 118, 135-139,
145, 146.

Fluage : déformation progressive d’un solide sous I'effet d’'un
champ de contraintes appliqué pendant des durées longues. Le
fluage peut étre activé par la chaleur (on parle alors de « fluage
thermique ») et/ ou par l'irradiation. 31, 35, 77-82, 100, 128, 129, 133,
138.

Fluence : la fluence est une unité de dose utilisée pour quantifier
l'irradiation des matériaux. C’est le nombre de particules (par
exemple, des neutrons) arrivant par unité de surface durant l'irra-
diation. 29-31, 81, 127-138.

Flux de neutrons : nombre de neutrons qui traversent une unité
de surface par unité de temps. 130, 136, 144.

Fort Saint Vrain : voir chapitre « Le passé récent et le futur proche
des réacteurs a caloporteur gaz : les RHT » (p. 33).

Frittage : opération consistant a souder les grains d’une poudre
compactée de métal ou de céramique, en chauffant cette poudre
au-dessous de la température de fusion du matériau. 47, 69, 82,
83, 136, 139, 149.

Gaine : enveloppe entourant la matiere combustible, destinée a
assurer son isolation et sa tenue mécanique dans le coeur du réac-
teur. 22, 23, 116, 117, 127, 130, 145.

GANEX : procédé chimique d’extraction groupée des actinides*.
139.

Génération (de réacteurs) : voir « Avant-propos » (p. 7).

GIF ou « Gen. IV » : noms courants pour désigner la collaboration
internationale (Generation IV International Forum) visant a déve-
lopper des systemes nucléaires de quatrieme génération. 7, 13.

Graphite : voir chapitre « Un matériau fascinant : le graphite »
(p. 27).
Grappe de commande : voir Barre de commande*.

Groupe : dans les calculs neutroniques, la variation en énergie des
sections efficaces est, en général, prise en compte de fagon sim-
plifiée en moyennant ces derniéres dans quelques domaines en
énergie, appelés « groupes ». 54.

GTHTR 300 : voir chapitre « Le passé récent et le futur proche des
réacteurs a caloporteur gaz : les RHT » (p. 33).

GT-MHR (Gas-Turbine Modular Helium-cooled Reactor). 33.

GWe : puissance électrique fournie par une centrale, exprimée en
gigawatts.

GWth : puissance thermique fournie par la méme centrale, expri-
mée en gigawatts.

Heélium : voir chapitre « Les premiers réacteurs graphite-gaz : his-
torique et performances » (p. 21). 25.

HTR-Modul : voir chapitre « Le passé récent et le futur proche des
réacteurs a caloporteur gaz : les RHT » (p. 33).

HTTR : voir chapitre « Le passé récent et le futur proche des réac-
teurs a caloporteur gaz : les RHT » (p. 33).

HTR10 : voir chapitre « Le passé récent et le futur proche des réac-
teurs a caloporteur gaz : les RHT » (p. 33).

Hydrogéne : voir chapitre « Faire de I'’hydrogene nucléaire ? »
(p. 108).

Inventaire en radionucléides : quantités de produits de fission et
d’actinides* contenus dans un combustible irradié exprimées
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généralement en Bg/gMLi (becquerel par gramme de métal lourd
initial) ou en g/tMLi (gramme par tonne de métal lourd initial). Ces
quantités et les spectres isotopiques associés dépendent de plu-
sieurs parameétres tels que la nature du combustible et les condi-
tions d'irradiation (taux de combustion...). 154, 155.

Isogénérateur / Isogénération : qui produit autant de combus-
tible fissile* qu'il en consomme (voir Surgénérateur*). 116.

Isotopes : formes d’'un méme élément dont les noyaux possédent
un nombre de protons identique et un nombre de neutrons diffé-
rent.

JEPP : unité de temps de fonctionnement d’un réacteur, exprimée
en « Jours Equivalents Pleine Puissance ». 38.

k., : voir Facteur de multiplication™.
kqy : voir Facteur de multiplication™.
Labile : voir Relachement labile*.

Lanthanide : élément* terre rare de numéro atomique compris
entre 57 et 71. Ce groupe correspond au remplissage de la sous-
couche électronique 4f. Les lanthanides sont dotés de propriétés
chimiques trés voisines entre elles et trés voisines de celles des
actinides*. La séparation actinides / lanthanides dans le combus-
tible nucléaire usé est un enjeu important. 147, 151.

Lixiviation : dissolution d’un corps solide. 66, 67.

Magnox : alliage d’aluminium et de magnésium employé comme
matériau de gainage, en particulier dans certains réacteurs britan-
niques a caloporteur CO,, appelés également « Magnox ». 21.

Martensitique (structure) : une structure cristalline cubique cen-
trée rencontrée dans certains alliages métalliques, en particulier
certains aciers. 77, 78.

Matériaux a haute température : voir chapitre « Matériaux pour
le réacteur a trés haute température (RTHT) » (p. 77).

Matériaux sous irradiation : voir chapitre « Matériaux pour le
réacteur a tres haute température (RTHT) » (p. 77). 127.

Méthode de Monte-Carlo : méthode statistique d’approximation
de la valeur d’'une intégrale en utilisant un ensemble de points aléa-
toirement distribués selon une certaine probabilité. Elle consiste a
répéter I'attribution d’'une valeur numérique dépendant du déroule-
ment d’un processus ou le hasard intervient, puis a calculer une
moyenne et sa dispersion statistique (traduisant sa précision) sur
I'ensemble des valeurs obtenues. En théorie du transport* des
particules dans la matiere, cette méthode consiste a simuler le che-
minement d’un trés grand nombre de particules en tenant compte
exactement de la géométrie et des interactions nucléaires, puis a
comptabiliser les résultats auxquels on s’intéresse. 50-55, 132.

MeV (« méga électron-volt ») : cette unité d’énergie est générale-
ment utilisée pour exprimer I'énergie dégagée par les réactions
nucléaires. 1 MeV correspond a 1.6 10™ joule.

Modérateur : matériau formé de noyaux légers qui ralentissent les
neutrons* par diffusions élastiques. Il doit étre peu capturant afin

de ne pas « gaspiller » les neutrons et étre suffisamment dense
pour assurer un ralentissement efficace. 21.

MOX (« Mixed Oxides ») : mélange d’oxydes d’uranium (naturel ou
appauvri) et de plutonium. 36, 45, 62, 67, 110, 153-155.

Multigroupe : voir Groupe*.

Nappe de puissance : représentation en trois dimensions de la
répartition de la puissance d'un cceur de réacteur en ses différents
points (pour chaque assemblage combustible, par exemple). 116.

Neutron : particule fondamentale électriquement neutre, de masse
1,675.10% . La nature de ce nucléon a été découverte en 1932 par
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le physicien britannique James CHADWICK. Les neutrons constituent,
avec les protons, les noyaux des atomes. lls peuvent provoquer la
fission de certains noyaux dits « fossiles ».

Neutronique : étude du cheminement des neutrons* dans les
milieux fissiles* et non fissiles et des réactions qu'’ils induisent
dans la matiere, en particulier dans les réacteurs nucléaires sous
Iangle de leur multiplication, de I'établissement et du contrdle de la
réaction en chaine*. 49.

Neutrons prompts : neutrons* émis directement au moment
méme de la fission*. 111.

Neutrons rapides : neutrons* libérés lors de la fission, se dépla-
cant a trés grande vitesse (20 000 km/s). Leur énergie est de I'ordre
de 2 millions d’électronvolts*. 10.

Neutrons retardés : neutrons* émis par les fragments de fission*
avec un retard de quelques secondes en moyenne aprés la fission.
Bien que représentant moins de 1 % des neutrons émis, ce sont
eux qui, par ce décalage dans le temps, permettent in fine le pilo-
tage des réacteurs. Voir aussi Béta effectif*. 111.

Neutrons thermiques : également appelés neutrons* lents, neu-
trons en équilibre thermique avec la matiere dans laquelle ils se
déplacent avec une vitesse de l'ordre de 2 a 3 km/s. Leur énergie
est inférieure a 1 électronvolt*. 10.

NGNP (Next Generation Nuclear Plant) : prototype de réacteur a
gaz (RTHT*) en projet sur le site d’'Idaho (USA). 74.

Noyaux lourds : dénomination donnée aux isotopes* des élé-
ments dont le nombre de protons (numéro atomique) est égal ou
supérieur a 80. Tous les actinides* et leurs produits de filiation figu-
rent dans ce groupe. 7.

Nucléide : espéce nucléaire caractérisée par son nombre de pro-
tons Z, son nombre de neutrons* N et par son nombre de masse
A, égal a la somme du nombre de protons et du nombre de neu-
trons (A = Z + N) ; radionucléide* : isotope radioactif*, appelé
aussi, parfois, « radio-isotope ». 57, 59, 67, 69, 135.

PBMR (Pebble Bed Modular Reactor) : voir chapitre « Le passé
récent et le futur proche des réacteurs a caloporteur gaz : les
RHT » (p. 33).

Pcm (« Pour cent mille ») : unité de réactivité. 50, 52, 55, 116, 118,
125, 142.

Peach Bottom : voir chapitre « Le passé récent et le futur proche
des réacteurs a caloporteur gaz : les RHT » (p. 33).

Période : durée au bout de laquelle la moitié des atomes radioac-
tifs* initialement présents a disparu en se désintégrant* naturel-
lement. 70.

Phénix : prototype de réacteur a neutrons rapides* refroidi au
sodium. 10, 130, 137, 138, 141.

Plutonium : élément formé par capture de neutrons par 'uranium
dans le cceur des réacteurs nucléaires. Les isotopes* impairs du
plutonium sont fissiles*, ce qui fait du plutonium une matiere
nucléaire valorisable, par exemple sous forme de combustible
MOX*. 7, 61-63, 145, 153.

Produits de fission : nucléides* produits soit directement par la
fission* nucléaire, soit indirectement par la désintégration* des
fragments de la fission. 7, 34-36, 45, 46, 65-68, 85-87, 135-138.

Prolifération : dissémination incontrolée des technologies
nucléaires militaires ou des matieres utilisées par ces technologies.
7,13-15,17-19, 68, 110, 145.

Puissance résiduelle : puissance thermique développée par un
réacteur nucléaire a I'arrét, provenant essentiellement de 'activité*
des produits de fission*. 36, 39, 40, 57, 59, 111, 112, 121-124.
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Pyrocarbone (ou « carbone pyrolytique ») : carbone amorphe pro-
duit par décomposition a haute température d’un hydrocarbure
gazeux. Le pyrocarbone est utilisé comme couche d’enrobage
dans la composition du combustible a particules. 46, 48, 85.

Pyrochimie : chimie a haute température (plusieurs centaines de
degrés C). La pyrochimie ne fait pas intervenir d’eau ni de molé-
cules organiques, mais des métaux liquides et des sels fondus.
139.

Pyrophorique : se dit d’'un matériau capable de s’enflammer spon-
tanément a I'air. 136.

Radioactivité : propriété que possedent certains éléments natu-
rels ou artificiels d’émettre spontanément des particules alpha,
béta ou un rayonnement gamma. Est plus généralement désignée
sous ce terme I'émission de rayonnements accompagnant la
désintégration* d’'un élément instable ou la fission*. 7.

Radiolyse : décomposition de matiere par des rayonnements ioni-
sants. 23, 35, 67, 131, 147, 151.

Radiotoxicité potentielle (d’'une certaine quantité de radionu-
cléides, par exemple dans des déchets) : la radiotoxicité poten-
tielle, définie comme étant le produit de I'inventaire en radionu-
cléides par le facteur de dose « ingestion » desdits radionucléides,
est un indicateur du pouvoir de nuisance de cette quantité de radio-
nucléides en situation accidentelle. 7, 65, 68, 110, 127.

Rapport de modération : dans un réacteur, rapport entre le
volume de modérateur (eau, en ce qui concerne notamment les
REP*) et le volume de combustible. Ce rapport regle I'énergie
moyenne des neutrons. 36, 49, 50, 61.

Réacteur a eau bouillante (REB) : réacteur dans lequel 'ébullition
de 'eau se fait directement dans le coeur. 33.

Réacteurs a eau légére : famille de réacteurs regroupant les réac-
teurs a eau sous pression* et les réacteurs a eau bouillante*.
44.

Réacteur a eau sous pression (REP) : réacteur dans lequel la
chaleur est transférée du coeur a I'échangeur de chaleur par de
'eau maintenue sous une pression élevée dans le circuit primaire
afin d’éviter son ébullition. 19, 33.

Réacteur a neutrons rapides (RNR) : réacteur sans modérateur*
dans lequel la majorité des fissions sont produites par des neu-
trons* présentant des énergies du méme ordre de grandeur que
celle qu'ils possédent lors de leur production par fission. 19, 153-
155.

Réacteur Jules Horowitz (RJH) : voir chapitre « Le projet de réac-
teur d’essai et de développement technologique (REDT) » (p. 141).

Réacteur surgénérateur : voir Surgénérateur*.

Réactivité : quantité sans dimension permettant d’évaluer les
petites variations du facteur de multiplication k* autour de la
valeur critique et définie par la formule v = (k- 1)/k. Sa valeur étant
tres petite, elle est généralement exprimée en cent milliémes, en
prenant pour unité le pcm (pour cent mille). Dans un réacteur, la
réactivité est nulle lorsqu'’il est critique*, positive s'il est surcri-
tique* et négative s'il est sous-critique* (voir Critique*). 35, 36,
50, 52-55, 58, 59, 62, 63, 111, 116, 119, 122, 125, 142.

Recyclage : rédutilisation en réacteur de matiéres nucléaires issues
du traitement* du combustible usé. 10, 61, 109, 145.

REDT : « Réacteur d’Etude et de Développement Technolo-
giques », en projet au CEA pour 'étude de réacteurs a caloporteur
gaz. Voir chapitre « Le projet de réacteur d’essai et de développe-
ment technologique (REDT) » (p. 141).

Relachement labile : fraction de l'inventaire en radionucléides sus-
ceptible d’étre relachée instantanément lorsque I'eau arrivera au
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contact du combustible irradié. Il concerne essentiellement les pro-
duits de fission solubles en solution et ne dépend pas des proprié-
tés de confinement des différentes couches du combustible irra-
dié. Il dépend essentiellement de I'accessibilité de I'eau et des
quantités de PF ségrégées ou sorbées a I'extérieur du combus-
tible. 67.

Réfrigérant : fluide caloporteur* chargé d’évacuer la chaleur du
ceeur. 67.

Résonance : terme utilisé en physique nucléaire pour désigner un
état excité du noyau composé, formé par I'addition d’'un noyau cible
et d'un neutron incident. Dans certains domaines d’énergie inci-
dente, les sections efficaces d’interaction neutron-noyau dépen-
dent fortement de I'énergie du neutron, du fait de I'existence de ces
résonances. 49, 50, 125.

Revenu : traitement thermique qu’on fait subir a certains matériaux,
en particulier aux métaux et alliages trempés, pour en controler la
microstructure cristalline et les caractéristiques mécaniques. 77.

RNR-G : réacteur a neutrons rapides refroidi au gaz. Voir chapitre
« Le RNR-G : pour fermer le cycle du combustible » (p. 109).

RTHT (« Réacteur a Trés Haute Température ») : terminologie fran-
caise pour le VHTR (Very High Temperature Reactor).\Voir chapitre
« Le réacteur a tres haute température : monter en température,
c’est gagner sur plusieurs points » (p. 71).

Section efficace : mesure de la probabilité d’interaction d’'une par-
ticule avec un noyau cible, exprimée en barns* (1 barn = 10 cm?).
Dans le cas du neutron*, par exemple, elle définit sa probabilité
d’interaction avec les noyaux de la matiere des différents consti-
tuants du coeur. La section efficace mesure la probabilité d’occur-
rence d’'une réaction donnée entre des particules incidentes (par
exemple, des neutrons) et une cible (par exemple, des noyaux
d’uranium). Pour les réacteurs nucléaires, on distingue principale-
ment les réactions induites par les neutrons : fission, capture et dif-
fusion élastique. 27, 49, 51, 70, 86.

Séparation : procédé chimique faisant partie des opérations de
traitement*, par lequel les différents éléments constituant le com-
bustible usé sont séparés. Le procédé PUREX isole 'uranium et le
plutonium ; d’autres procédés chimiques plus avancés (DIAMEX,
SANEX, GANEX) sont a I'étude pour séparer les actinides* des
lanthanides, ou les actinides* entre eux. 68, 115, 139, 146-148, 151,
152, 154.

Spectre neutronique : distribution en énergie de la population des
neutrons* présents dans le cceur d’un réacteur. 46, 49, 51, 61, 69,
116, 125.

Stérile : nucléide non fissile*, qui produit par capture neutronique
un nucléide également non fissile. 21, 36, 49, 109.

Stockage direct : le stockage direct consiste a envoyer en stoc-
kage le combustible usé, sans passer par les étapes de traitement
et de recyclage. 65, 67.

Streaming : fuite de neutrons dans certaines directions préféren-
tielles dues a des hétérogénéités du cceur d’un réacteur (par
exemple, des canaux de gaz). 50-53.

Sdreté nucléaire : ensemble de mesures destinées a assurer une
protection, a éviter un danger liée aux activités et / ou aux installa-
tions nucléaires, en mesurant et contrélant le risque associé. Voir
chapitres p. 57 et p. 121.

Sur(ré)générateur / sur(ré)génération : qui produit plus de com-
bustible fissile* qu’il n’en consomme. Les nouveaux noyaux fis-
siles sont créés par la capture de neutrons* de fission* par des
noyaux fertiles* (non fissiles sous I'action de neutrons ther-
miques*) aprés un certain nombre de désintégrations radioac-
tives*.

Les réacteurs nucléaires
a caloporteur gaz
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Taux de combustion : au sens propre, il correspond au pourcen-
tage d’atomes lourds (uranium et plutonium) ayant subi la fission*
pendant une période donnée. Couramment utilisé pour évaluer la
quantité d’énergie thermique par unité de masse de matiére fis-
sile* obtenue en réacteur entre le chargement et le déchargement
du combustible, il s’exprime en mégawatts-jour par tonne (MW-j/t).
Le taux de combustion de rejet* est le taux auquel 'assemblage
combustible, aprés plusieurs cycles d’irradiation, doit étre définiti-
vement déchargé. 22, 33, 46, 61, 110, 135, 145.

Temps de doublement : un paramétre souvent utilisé pour décrire
quantitativement les capacités de déploiement d’une filiere est son
temps de doublement, c’est-a-dire le temps mis par un réacteur
surgénérateur pour produire autant de matiere fissile qu'il en avait
lui-méme au départ. C’est aussi le temps au bout duquel le parc de
réacteur peut étre multiplié par deux, grace a la matiére fissile sur-
générée. 110.

Ténacité : quantité caractéristique d’un matériau, exprimée en
MPa.m", mesurant sa résistance a la propagation de fissures. 77,
81, 128, 130.

TEP : unité d'énergie correspondant a une Tonne d’Equivalent
Pétrole. 109.

Terme source : utilisé dans le contexte de la gestion des déchets
radioactifs, le terme source est la quantité et la qualité des matieres
radioactives susceptibles de migrer vers la biosphéere. 67.

Thermaliser : ralentir les neutrons* afin de les mettre progressi-
vement en équilibre thermique avec la matiere du réacteur dans
lequel ils diffusent.

Thermohydraulique : branche de la physique consacrée aux
transferts de chaleur et a la mécanique des fluides. 94, 110, 117-
119, 123.

Thorium : élément fertile*, assez abondant dans la nature, dont
I'utilisation est envisageable dans les réacteurs nucléaires, selon un
cycle du combustible* assez analogue a celui de I'uranium 238.
19, 25, 38, 109, 153.

THTR-300 : voir chapitre « Le passé récent et le futur proche des
réacteurs a caloporteur gaz : les RHT » (p. 33).

TIG : procédé de soudage a I'arc a électrode réfractaire sous atmo-
sphere inerte, utilisé lorsque I'on doit obtenir une tres haute qua-
lit¢ de soudage (appareils a pression). 78.

Traitement (du combustible usé) : opération consistant a séparer
dans le combustible usé les matiéres valorisables du reste, qui est
alors considéré comme un déchet et regoit un conditionnement
approprié. Voir chapitre « Le cycle du combustible du réacteur
rapide a gaz : les procédés innovants de traitement* » (p. 145).

Transitoire : évolution lente ou rapide, programmeée ou fortuite, de
I'état de fonctionnement d’une installation. Dans le cas d’un réac-
teur nucléaire sont distingués les transitoires normaux, lors des-
quels les valeurs des parametres physiques restent a lintérieur des
spécifications techniques d’exploitation, et les transitoires acciden-
tels qui entrainent I'action de systemes de protection puis de sau-
vegarde. 38, 40, 59, 94, 102, 116, 123, 124.

Transmutation : transformation par une réaction nucléaire induite
par des neutrons* (capture, fission*) d’un isotope* en un autre et,
plus particulierement, d’un isotope radioactif* a vie longue en un
isotope a vie courte ou en un isotope stable. 10, 14, 45, 110, 130,
132, 145, 154.

Transport (des neutrons) : terme décrivant la migration des neu-
trons dans le réacteur, depuis leur émission jusqu’a leur dispari-
tion par absorption ou fuite. 52-54.

Transuraniens : tous les éléments dont le numéro atomique est
supérieur a celui de 'uranium. En réacteur, noyaux lourds issus de
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I'uranium par capture neutronique* ou désintégrations radioac-
tives* autres que la fission*. lls se répartissent en sept familles
d’isotopes* : uranium, neptunium, plutonium, américium, curium,
berkélium et californium. 7, 110, 147, 154.

Tribologie : étude des frottements solides, de 'usure et de la lubri-
fication. 97, 98.

TRISO : type de combustible a particules formé d’un noyau de
matiere fissile ou fertile enrobé de quatre couches successives :
pyrocarbone poreux ; pyrocarbone dense ; SiC ; pyrocarbone
dense. 34, 45, 47, 48, 68, 74, 85, 87.

Turbine, turbomachine : voir chapitre « La conversion d’énergie
dans les systémes de 4° génération a caloporteur gaz » (p. 89).

UNGG : filiére de réacteurs a uranium naturel, modérés au gra-
phite et refroidis au gaz (CO,). Voir chapitre « Les premiers réac-
teurs graphite-gaz : historique et performances » (p. 21).

UOX : combustible standard des réacteurs a eau légére* consti-
tué d’oxyde d’uranium. 45, 61, 62, 66, 67, 153-155.
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	Plutonium: Plutonium : élément formé par capture de neutrons par l’uranium dans le coeur des réacteurs nucléaires. Les isotopes* impairs du plutonium sont fissiles*, ce qui fait du plutonium une matière nucléaire valorisable, par exemple sous forme de combustible MOX*.
	Transuranien: Transuraniens : tous les éléments dont le numéro atomique est supérieur à celui de l’uranium. En réacteur, noyaux lourds issus de l’uranium par capture neutronique* ou désintégrations radioactives* autres que la fission*. Ils se répartissent en sept familles d’isotopes* : uranium, neptunium, plutonium, américium, curium, berkélium et californium.
	Produits de fission: Produits de fission : nucléides* produits soit directement par la fission* nucléaire, soit indirectement par la désintégration* des
fragments de la fission.
	Bouton1: 
	Radioactivite: Radioactivité : propriété que possèdent certains éléments naturels ou artificiels d’émettre spontanément des particules alpha, bêta ou un rayonnement gamma. Est plus généralement désignée sous ce terme l’émission de rayonnements accompagnant la désintégration* d’un élément instable ou la fission*.
	Neutrons rapides: Neutrons rapides : neutrons* libérés lors de la fission, se déplaçant à très grande vitesse (20 000 km/s). Leur énergie est de l’ordre de 2 millions d’électronvolts*.
	Neutrons thermiques: Neutrons thermiques : également appelés neutrons* lents, neutrons en équilibre thermique avec la matière dans laquelle ils se déplacent avec une vitesse de l’ordre de 2 à 3 km/s. Leur énergie est inférieure à 1 électronvolt*.
	Reacteur a eau sous pression: Réacteur à eau sous pression (REP) : réacteur dans lequel la chaleur est transférée du coeur à l’échangeur de chaleur par de l’eau maintenue sous une pression élevée dans le circuit primaire afin d’éviter son ébullition.
	Reacteur a neutrons rapides: Réacteur à neutrons rapides (RNR) : réacteur sans modérateur* dans lequel la majorité des fissions sont produites par des neutrons*
présentant des énergies du même ordre de grandeur que celle qu’ils possèdent lors de leur production par fission.
	Caloporteur: Caloporteur : fluide (gaz ou liquide) utilisé pour extraire la chaleur produite par les fissions*.
	Eau lourde: Eau lourde : protoxyde de deutérium (D2O).
	Enrichissement: Enrichissement : processus qui, dans le cas de l’uranium, permet d’augmenter par divers procédés (diffusion gazeuse, ultracentrifugation, excitation sélective par laser) la concentration de l’isotope* 235 par rapport à l’isotope 238 prédominant dans l’uranium naturel.
	Moderateur: Modérateur : matériau formé de noyaux légers qui ralentissent les neutrons* par diffusions élastiques. Il doit être peu capturant afin de ne pas « gaspiller » les neutrons et être suffisamment dense
pour assurer un ralentissement efficace.
	Sterile: Stérile : nucléide non fissile*, qui produit par capture neutronique
un nucléide également non fissile.
	Capture: Capture (radiative) : capture d’un neutron par un noyau (suivie par une émission immédiate d’un rayonnement gamma).
	Divergence: Divergence : démarrage du processus de réaction en chaîne* dans un réacteur.
	Barriere: Barrières : dans un réacteur nucléaire, ensemble des éléments
physiques qui isolent les radionucléides* du combustible de l’environnement. Dans un réacteur à eau sous pression*, il s’agit successivement de la gaine de l’élément combustible, de l’enveloppe du circuit primaire (qui comprend la cuve) et de l’enceinte du réacteur.
	Gaine: Gaine : enveloppe entourant la matière combustible, destinée à assurer son isolation et sa tenue mécanique dans le coeur du réacteur.
	Echangeur de chaleur: Échangeur (de chaleur) : dispositif dans lequel un fluide chaud cède sa chaleur à un fluide froid.
	Allotropique: Allotropique : un solide est sous une forme allotropique s’il a une structure cristalline thermodynamiquement stable dans certaines
conditions de température et de pression. Une transformation allotropique est la transformation d’un solide d’une structure cristalline stable en une autre.
	Adiabatique: Adiabatique : se dit d’un système dont les transformations se font sans échange de chaleur avec le milieu extérieur.
	Taux de combustion: Taux de combustion : au sens propre, il correspond au pourcentage d’atomes lourds (uranium et plutonium) ayant subi la fission* pendant une période donnée. Couramment utilisé pour évaluer la quantité d’énergie thermique par unité de masse de matière fissile* obtenue en réacteur entre le chargement et le déchargement du combustible, il s’exprime en mégawatts·jour par tonne (MW·j/t). Le taux de combustion de rejet* est le taux auquel l’assemblage combustible, après plusieurs cycles d’irradiation, doit être définitivement déchargé.
	Filiere: Filière : voie possible de réalisation de réacteurs nucléaires capables de produire de l’énergie dans des conditions industrielles.
	Fertile: Fertile : se dit d’une matière dont les noyaux, lorsqu’ils absorbent des neutrons, donnent des noyaux fissiles*. C’est le cas de l’uranium 238 qui conduit au plutonium 239. Une matière est dite « stérile* » dans le cas contraire.
	Puissance residuelle: Puissance résiduelle : puissance thermique développée par un réacteur nucléaire à l’arrêt, provenant essentiellement de l’activité* des produits de fission*.
	Coefficient de temperature: Coefficient de température : coefficient qui traduit la variation du facteur de multiplication* dans un réacteur, lorsque sa température
change.
	Transitoire: Transitoire : évolution lente ou rapide, programmée ou fortuite, de l’état de fonctionnement d’une installation. Dans le cas d’un réacteur nucléaire sont distingués les transitoires normaux, lors desquels les valeurs des paramètres physiques restent à l’intérieur des spécifications techniques d’exploitation, et les transitoires accidentels qui entraînent l’action de systèmes de protection puis de sauvegarde.
	JEPP: JEPP : unité de temps de fonctionnement d’un réacteur, exprimée en « Jours Équivalents Pleine Puissance ».
	HTR-Modul: HTR-Modul : voir chapitre « Le passé récent et le futur proche des réacteurs à caloporteur gaz : les RHT » (p. 33).
	GT-MHR: GT-MHR (Gas-Turbine Modular Helium-cooled Reactor).
	PBMR: PBMR (Pebble Bed Modular Reactor) : voir chapitre « Le passé récent et le futur proche des réacteurs à caloporteur gaz : les RHT » (p. 33).
	HTTR: HTTR : voir chapitre « Le passé récent et le futur proche des réacteurs à caloporteur gaz : les RHT » (p. 33).
	GTHTR 300: GTHTTR 300 : voir chapitre « Le passé récent et le futur proche des réacteurs à caloporteur gaz : les RHT » (p. 33).
	Reacteur a eau legere: Réacteurs à eau légère : famille de réacteurs regroupant les réacteurs à eau sous pression* et les réacteurs à eau bouillante*.
	Isotope: Isotopes : formes d’un même élément dont les noyaux possèdent un nombre de protons identique et un nombre de neutrons différent.
	Fissile: Fissile (noyau) : noyau pouvant subir la fission* par absorption de neutrons*. En toute rigueur, ce n’est pas le noyau appelé « fissile » qui subit la fission mais le noyau composé formé, suite à la capture d’un neutron.
	Section efficace: Section efficace : mesure de la probabilité d’interaction d’une particule avec un noyau cible, exprimée en barns* (1 barn = 10-24 cm2).
Dans le cas du neutron*, par exemple, elle définit sa probabilité d’interaction avec les noyaux de la matière des différents constituants du coeur. La section efficace mesure la probabilité d’occurrence
d’une réaction donnée entre des particules incidentes (par exemple, des neutrons) et une cible (par exemple, des noyaux
d’uranium). Pour les réacteurs nucléaires, on distingue principalement les réactions induites par les neutrons : fission, capture et diffusion élastique.
	Epithermique: Épithermiques (neutrons) : neutrons situés dans la gamme d’énergie de 10 eV à 20 keV environ et ayant ainsi une vitesse supérieure à celle des neutrons thermiques.
	Bilan neutronique: Bilan neutronique : résultante des productions et des pertes de neutrons en réacteur.
	Rapport de moderation: Rapport de modération : dans un réacteur, rapport entre le volume de modérateur (eau, en ce qui concerne notamment les REP*) et le volume de combustible. Ce rapport règle l’énergie moyenne des neutrons.
	Coeur: Coeur : région d’un réacteur nucléaire dans laquelle peut se produire une réaction nucléaire en chaîne.
	Monte Carlo: Méthode de Monte-Carlo : méthode statistique d’approximation
de la valeur d’une intégrale en utilisant un ensemble de points aléatoirement distribués selon une certaine probabilité. Elle consiste à
répéter l’attribution d’une valeur numérique dépendant du déroulement
d’un processus où le hasard intervient, puis à calculer une
moyenne et sa dispersion statistique (traduisant sa précision) sur
l’ensemble des valeurs obtenues. En théorie du transport* des
particules dans la matière, cette méthode consiste à simuler le cheminement d’un très grand nombre de particules en tenant compte
exactement de la géométrie et des interactions nucléaires, puis à
comptabiliser les résultats auxquels on s’intéresse.
	Aire de migration: Aire de migration : exprimée en m2, l’aire de migration représente le carré moyen de la distance parcourue par les neutrons dans le
coeur du réacteur, depuis leur émission jusqu’à leur absorption.
	Pcm: Pcm (« Pour cent mille ») : unité de réactivité.
	Reactivite: Réactivité : quantité sans dimension permettant d’évaluer les petites variations du facteur de multiplication k* autour de la valeur critique et définie par la formule η = (k - 1)/k. Sa valeur étant très petite, elle est généralement exprimée en cent millièmes, en prenant pour unité le pcm (pour cent mille). Dans un réacteur, la réactivité est nulle lorsqu’il est critique*, positive s’il est surcritique* et négative s’il est sous-critique* (voir Critique*).
	Autoprotection: Autoprotection : phénomène d’absorption préférentielle des neutrons par les atomes lourds en périphérie d’une masse de combustible. Selon la géométrie du combustible, cette absorption peut réduire plus ou moins la pénétration des neutrons à l’intérieur du combustible.
	Streaming: Streaming : fuite de neutrons dans certaines directions préférentielles dues à des hétérogénéités du coeur d’un réacteur (par exemple, des canaux de gaz).
	Critique: Critique : un système est qualifié de critique lorsque le nombre de neutrons* émis par fission* est égal au nombre de neutrons disparaissant par absorption et par fuite. Dans ce cas, le nombre de fissions observé pendant des intervalles de temps successifs reste constant. La criticité* est l’expression d’un équilibre exact entre les productions de neutrons par fission et les disparitions par absorption et par fuite.
	Multigroupe: Multigroupe : voir Groupe*.
	Effet xenon: Effet xénon : le xénon est un puissant absorbant neutronique. Sa formation dans le coeur d’un réacteur comme produit de désintégration d’un autre produit de fission (l’iode) perturbe avec retard le comportement neutronique du coeur lors d’un transitoire* de puissance.
	Taux de combustion2: Taux de combustion : au sens propre, il correspond au pourcentage d’atomes lourds (uranium et plutonium) ayant subi la fission* pendant une période donnée. Couramment utilisé pour évaluer la quantité d’énergie thermique par unité de masse de matière fissile* obtenue en réacteur entre le chargement et le déchargement du combustible, il s’exprime en mégawatts·jour par tonne (MW·j/t). Le taux de combustion de rejet* est le taux auquel l’assemblage combustible, après plusieurs cycles d’irradiation, doit être définitivement déchargé.
	Coefficient de vide: Coefficient de vide : coefficient qui traduit la variation du facteur de multiplication* dans un réacteur, lorsque le caloporteur* forme plus de vides (zones de moindre densité telles que des bulles de vapeur dans l’eau) que la normale. Si ce coefficient est positif, un excès de vapeur se traduira par une augmentation de la réactivité* et, par conséquent, une augmentation de la puissance. S’il est négatif, l’excès de vapeur tendra, au contraire, à arrêter le réacteur.
	Radiotoxicite potentielle: Radiotoxicité potentielle (d’une certaine quantité de radionucléides, par exemple dans des déchets) : la radiotoxicité potentielle, définie comme étant le produit de l’inventaire en radionucléides par le facteur de dose « ingestion » desdits radionucléides, est un indicateur du pouvoir de nuisance de cette quantité de radionucléides en situation accidentelle.
	Lixiviation: Lixiviation : dissolution d’un corps solide.
	Inventaire en radionucleide: Inventaire en radionucléides : quantités de produits de fission et d’actinides* contenus dans un combustible irradié exprimées généralement en Bq/gMLi (becquerel par gramme de métal lourd initial) ou en g/tMLi (gramme par tonne de métal lourd initial). Ces quantités et les spectres isotopiques associés dépendent de plusieurs paramètres tels que la nature du combustible et les conditions d’irradiation (taux de combustion…).
	Labile: Labile : voir Relâchement labile*.
	Terme source: Terme source : utilisé dans le contexte de la gestion des déchets radioactifs, le terme source est la quantité et la qualité des matières radioactives susceptibles de migrer vers la biosphère.
	Terme source2: Terme source : utilisé dans le contexte de la gestion des déchets radioactifs, le terme source est la quantité et la qualité des matières radioactives susceptibles de migrer vers la biosphère.
	Stockage direct: Stockage direct : le stockage direct consiste à envoyer en stockage le combustible usé, sans passer par les étapes de traitement et de recyclage.
	mbam: Barn : unité utilisée pour mesurer une section efficace (1 barn = 10-24 cm2).
	Fluage: Fluage : déformation progressive d’un solide sous l’effet d’un champ de contraintes appliqué pendant des durées longues. Le fluage peut être activé par la chaleur (on parle alors de « fluage thermique ») et / ou par l’irradiation.
	Conduit chaud: Conduit chaud : dans un réacteur à gaz, le conduit chaud désigne la branche des tuyauteries qui relie le coeur du réacteur au système de conversion d’énergie et qui transporte le gaz à haute température.
	Martensitique: Martensitique (structure) : une structure cristalline cubique centrée rencontrée dans certains alliages métalliques, en particulier certains aciers.
	Revenu: Revenu : traitement thermique qu’on fait subir à certains matériaux, en particulier aux métaux et alliages trempés, pour en contrôler la microstructure cristalline et les caractéristiques mécaniques.
	Dpa: dpa : nombre de Déplacements Par Atome induits dans un matériau sous irradiation. Cette unité est bien adaptée pour quantifier les irradiations dans les métaux.
	Tenacite: Ténacité : quantité caractéristique d’un matériau, exprimée en MPa.m1/2, mesurant sa résistance à la propagation de fissures.
	Frittage: Frittage : opération consistant à souder les grains d’une poudre compactée de métal ou de céramique, en chauffant cette poudre au-dessous de la température de fusion du matériau.
	TRISO: TRISO : type de combustible à particules formé d’un noyau de matière fissile ou fertile enrobé de quatre couches successives : pyrocarbone poreux ; pyrocarbone dense ; SiC ; pyrocarbone dense.
	Pyrocarbone: Pyrocarbone (ou « carbone pyrolytique ») : carbone amorphe produit par décomposition à haute température d’un hydrocarbure gazeux. Le pyrocarbone est utilisé comme couche d’enrobage dans la composition du combustible à particules.
	Cogeneration: Cogénération : utilisation de l’énergie thermique du réacteur pour plusieurs applications conjointes, par exemple la production d’électricité, d’hydrogène, d’eau potable par dessalement et de frigories pour la climatisation des bâtiments.
	Thermohydraulique: Thermohydraulique : branche de la physique consacrée aux transferts de chaleur et à la mécanique des fluides.
	Tribologie: Tribologie : étude des frottements solides, de l’usure et de la lubrification.
	Cycle thermochimique: Cycle thermochimique : dans le contexte de cette monographie, ensemble de réactions chimiques tirant parti d’une source de chaleur nucléaire et dont le bilan global est la production d’hydrogène par cassure de la molécule d’eau.
	Azeotropique: Azéotrope : mélange de liquides dont la température d’ébullition est constante, comme dans un liquide pur. Les composants d’un mélange azéotropique ne peuvent donc pas être séparés par une distillation simple.
	Thorium: Thorium : élément fertile*, assez abondant dans la nature, dont l’utilisation est envisageable dans les réacteurs nucléaires, selon un cycle du combustible* assez analogue à celui de l’uranium 238.
	Surgeneration: Sur(ré)générateur / sur(ré)génération : qui produit plus de combustible fissile* qu’il n’en consomme. Les nouveaux noyaux fissiles sont créés par la capture de neutrons* de fission* par des noyaux fertiles* (non fissiles sous l’action de neutrons thermiques*) après un certain nombre de désintégrations radioactives*.
	Recyclage: Recyclage : réutilisation en réacteur de matières nucléaires issues du traitement* du combustible usé.
	Tep: TEP : unité d’énergie correspondant à une Tonne d’Équivalent Pétrole.
	Temps de doublement: Temps de doublement : un paramètre souvent utilisé pour décrire quantitativement les capacités de déploiement d’une filière est son temps de doublement, c’est-à-dire le temps mis par un réacteur surgénérateur pour produire autant de matière fissile qu’il en avait lui-même au départ. C’est aussi le temps au bout duquel le parc de réacteur peut être multiplié par deux, grâce à la matière fissile surgénérée.
	Neutron retarde: Neutrons retardés : neutrons* émis par les fragments de fission* avec un retard de quelques secondes en moyenne après la fission. Bien que représentant moins de 1 % des neutrons émis, ce sont eux qui, par ce décalage dans le temps, permettent in fine le pilotage des réacteurs.Voir aussi Bêta effectif*.
	Neutron prompt: Neutrons prompts : neutrons* émis directement au moment même de la fission*.
	Beta effectif: Bêta effectif : fraction de neutrons retardés, exprimée généralement en pcm* (pour cent mille). Certains produits de fission produits dans le coeur du réacteur émettent des neutrons, parfois avec un retard allant jusqu’à quelques dizaines de secondes après la fission. Ces neutrons contribuent de façon marginale au bilan neutronique, mais c’est grâce à eux que la réaction en chaîne peut être pilotée et stabilisée.
	Isogeneration: Isogénérateur / Isogénération : qui produit autant de combustible fissile* qu’il en consomme (voir Surgénérateur*).
	Facteur de conversion: Facteur de conversion : rapport entre le nombre de noyaux fissiles produits et détruits dans un coeur ou une portion de coeur de réacteur. Un réacteur est isogénérateur* quand son facteur de conversion vaut 1. Si celui-ci est supérieur à 1, il est surgénérateur*.
	Nappe de puissance: Nappe de puissance : représentation en trois dimensions de la répartition de la puissance d’un coeur de réacteur en ses différents points (pour chaque assemblage combustible, par exemple).
	REDT: REDT : « Réacteur d’Étude et de Développement Technologiques », en projet au CEA pour l’étude de réacteurs à caloporteur gaz. Voir chapitre « Le projet de réacteur d’essai et de développement technologique (REDT) » (p. 141).
	Resonance: Résonance : terme utilisé en physique nucléaire pour désigner un état excité du noyau composé, formé par l’addition d’un noyau cible et d’un neutron incident. Dans certains domaines d’énergie incidente, les sections efficaces d’interaction neutron-noyau dépendent fortement de l’énergie du neutron, du fait de l’existence de ces résonances.
	Fluence: Fluence : la fluence est une unité de dose utilisée pour quantifier l’irradiation des matériaux. C’est le nombre de particules (par exemple, des neutrons) arrivant par unité de surface durant l’irradiation.
	Defaut ponctuel: Défaut ponctuel : défaut localisé en un point d’un réseau cristallin, résultant soit d’un atome manquant (lacune), soit d’un atome supplémentaire situé entre les positions atomiques normales (interstitiel), soit d’un atome étranger substitué à un des atomes du réseau.
	Ductilite: Ductilité : capacité d’un matériau à subir des déformations plastiques.
	Austenitisation: Austénitique (structure) : une structure cristalline cubique à faces centrées rencontrée dans certains alliages métalliques, en particulier certains aciers.
	Transmutation: Transmutation : transformation par une réaction nucléaire induite par des neutrons* (capture, fission*) d’un isotope* en un autre et, plus particulièrement, d’un isotope radioactif* à vie longue en un isotope à vie courte ou en un isotope stable.
	FIMA: FIMA (Fission per Initial Metallic Atom) : le FIMA est une unité de taux de combustion d’un combustible nucléaire, exprimée en termes de proportion de fissions réalisées dans une population d’atomes de métal lourd.
	Separation: Séparation : procédé chimique faisant partie des opérations de traitement*, par lequel les différents éléments constituant le combustible usé sont séparés. Le procédé PUREX isole l’uranium et le plutonium ; d’autres procédés chimiques plus avancés (DIAMEX, SANEX, GANEX) sont à l’étude pour séparer les actinides* des lanthanides, ou les actinides* entre eux.
	Carbone pyrolitique: Pyrocarbone (ou « carbone pyrolytique ») : carbone amorphe produit par décomposition à haute température d’un hydrocarbure gazeux. Le pyrocarbone est utilisé comme couche d’enrobage dans la composition du combustible à particules.
	Reacteur Jules Horowitz: Réacteur Jules Horowitz (RJH) : voir chapitre « Le projet de réacteur d’essai et de développement technologique (REDT) » (p. 141).
	Proliferant: Prolifération : dissémination incontrôlée des technologies nucléaires militaires ou des matières utilisées par ces technologies.
	Pyrochimie: Pyrochimie : chimie à haute température (plusieurs centaines de degrés C). La pyrochimie ne fait pas intervenir d’eau ni de molécules organiques, mais des métaux liquides et des sels fondus.
	ATALANTE: ATALANTE : voir chapitre « Le cycle du combustible du réacteur rapide à gaz : les procédés innovants de traitement* » (p. 145).
	Lanthanides: Lanthanide : élément* terre rare de numéro atomique compris entre 57 et 71. Ce groupe correspond au remplissage de la souscouche électronique 4f. Les lanthanides sont dotés de propriétés chimiques très voisines entre elles et très voisines de celles des actinides*. La séparation actinides / lanthanides dans le combustible nucléaire usé est un enjeu important.
	Radiolyse: Radiolyse : décomposition de matière par des rayonnements ionisants.
	MOX: MOX (« Mixed Oxides ») : mélange d’oxydes d’uranium (naturel ou appauvri) et de plutonium.
	GANEX: GANEX : procédé chimique d’extraction groupée des actinides*.
	Cercer: CerCer : matériaux composites céramique-céramique.
	Pyrophorique: Pyrophorique : se dit d’un matériau capable de s’enflammer spontanément à l’air.


