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RESUME

Un €lément combustible ayant 1la configuration d'un émetteur scellé a jupe
type 300 We a été irradié pendant 5 000 heures dans le dispositif Cythere
dans le réacteur Mélusine 2 Grenoble. Le taux de combustion atteint a ét¢é
de 5 000 MWj/tU.

La restructuration du combustible a été suivie en cours d'irradiation par
neutronographie puis étudiée sur des coupes ricrographiques apres irra-
diation, Le jeu combustible-gaine qui subsiste en fonctionnement est comblé
par un processus d'évaporation-condensation puis balayage par des pores
lenticulaires, L'étendue de la zone balayée et dédensifi¢e correspond bien

2 la vitesse de déplacement des porces lenticulaires dans les conditions de
température et de gradient thermique de l'expérience,

Une métrologie de 1'émetteur apres irradiation montre une ovalisation
maximale de¢ la gaine de molybdenc de 0,7 % attribude 3 une interaction
mécanique combustible-gaine. Ces résultats sont en désaccord formel avec
ceux publiés par BMI qui prédisaient dans nos conditions expérimentales un
gonflement catastrophique de l'oxyde,




INTRODUCTION

La conservation de l'espace interi3lectrode ou encore la stabilité
dimensionnelle des é1éments combustibles est un des buts importants de
la mise au point des diodes pour la convercsion thermoélectronique, Un
des principaux sujets d'étude a €té la recherche d'un combustible qui ne
gonfle pas intrinsequement ou qui ne déforme pas la gaine dans les
conditions d'utilisation des émetteurs, c'est-a-dire température de
surface environ 1 600°C, taux de combustion voisin de 10 000 MWj/tU,
durée de vie de 5 000 a 10 000 heures,

Différents types de combustible ont ¢té étudiés et irradiés aux
FEtats-Unis et en Europe, en particulier UC et (U, Zr)C et des cermets
UOZ—MO et UO,-W. En France, un programme d'irradiation de cermets
denses et poreux UOZ-Mo a été developpé | 1, 2]. La voie de l'UO2
massif semblait abandonnée apres les travaux de BMI qui attribuait a
UO2 un important gonflement sous irradiation a haute température et a

faible taux de combustion ['3] Pour vérifier ces résultats, un élément

combustible chargé a l'UO2 massif a été irradié,

I - L' irradiation a été effectuée dans le dispositif Cythere 4 "4] et dans
le réacteur Mélusine & Grenoble. Le schéma de la partic irradiée est
donné figure 1. Le combustible se présente sous forme d'un tube d'UO2
enrichi 2 9,7 %,de diambtre 7,2 X 11,7 mm, de hautenr 9,2 mm et de
densité 10, 62, La gaine est en molybdine Climax fondu i l'arc, de dia-
metre 12 x 16 mm, recouverte de 0,2 mm de tungsténe pyrodéposé, Le
jeu diamétral combustible gaine a froid est de 0,15 nm, La température
centrale est mesurée par un thermocouple W Re 5 % - W Re 26 %.
I'émetteur était primitivement scellé, mais au bout de 300 heures d'irra-

diation une fuite s'est déclarée et il a fonctionné comme un é1lément

combustible ventilé,




2 - Cythtre 4 a €t¢ irradié pendant 5 068 heures et a atteint un taux de
combustion de 5 500 MWj/tU, I1 a subi 48 cyclages thermiques lents
dont 43 par suite du fonctionnement hebdomadaire du réacteur et 4 chocs

-3 -
thermiques. La puissance moyenne a ¢té de 245 W cm ~ ou 160 W cm

L'histoire thermique de 1'irradiation est la suivante :

-de 03 120 h: une température centrale de l'oxyde mesurée de 1 965°C
une température de surface calculée de 1 645°C, un jeu a chaud de
60 um, un coefficient d'échange de 0,1 W c:m—2 °C-1 et une température

de surface d'émetteur de 1 005°C,

- de 120 2 940 h : le jeu combustible-gaine est progressivement rattrap¢,
la température centrale est maintenue autour de 1 850-1 900°C, la
différence de température entre le centre de lfoxyde et la surface du
molybdtne est estiméc a 260°C, la température de gaine varie entre

1 600 et 1 650°C,

- de 940 a 1 900 h : le rattrapage de jeu se continue, Desc déplacements
de matitre par évaporation condensation s'effectuent, la cavité centrale
de 1'oxyde se réorganise morphologiquement ainsi qu'on le voit sur les

neutronographies,

-de 19002 5058 h:lec combustible évolue lentement vers la géométrie
et la température d'équilibre. Le thermocouple central cesse de fonc-
tionner au bout de 3 000 heures. Les températures moyennes sont :

T centrale UO2 ' 850°C, T gaine 1 660°C,

3 - Unc métrologie aprés irradiation imontre une ovalisation de la gaine,
Les valeurs extrémes de diamétre sont 16,03 mm et 16,14 mm, soit une

déformation maximale de 0,6 %,




L'UO‘2 se présente sous forme d'une zone corticale épousant §
stricterment les irrégularistés de la gaine, zone poreuse formée de grains
basaltiques dont les pores lenticulaires dessinent une frontiere circulaire
tres irrégulicre. Une zone interne dont les grains sont orientés dans le
gradient thermique et doat les joints sont soulignés par de petits pores

alignés,

La zone corticale d'environ 0,75 mm d'épaisseur s'est formée
grace au jeu combustible-gaine au début de l'irradiation de la manitre
suivante : l'UO2 s'évapore de la surface du combustible et se dépose sur
la gaine plus froide, puis il se forme des ponts de matiere entre 1'UO2
déposé sur la gaine et la surface du tube d'oxyde., Il se crée une zone
tres poreuse et tres fragile, Cette couche évolue en cavités fermées qui
produisent des pores lenticulaires qui balayent cette zone corticale et
sc propagent vers le centre, Ce processus est tout a fait semblable 2
celui qui produit 1o guérison de fissures dans l'UOZ. On a calculé la
vitesse de déplacement des pores lenticulaires dans les conditions de

9
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I'expérience. Si cette vitesse est en moyenne de 4, 10 " cm s , la

distance balayée de 0, 75 mm 1% été en 5 2C0 h, ce qui est en bon accord
avec la durée de 1'expérience. Nous avons 12 un phénomene de rattrapage

de jeu par évaporation qui cst particulier aux €léments combustibles

fonctionnant a haute température,

4 - HILBERT et al [3] avaient développé un modele de gonflement de
l'UO2 basé sur l'augmentation de volume due a de petites bulles de gaz

de fission qui sont balayées par des pores lenticulaires qui géntrent

des grains basaltiques purifiés et denses. Ce phénomene est répétitif,
Appliqué 3 ..otre expérience, ce mécanisme dcvrait donner un gonflement
d'environ 10 % pour 1, 5, 1020 fisgiong c:m_3 et une température de surface
d'oxyde de 1 650°C, En fait, comme nous l'avons montré, le balayage par

les pores lenticulaires est un phénomene lent qui n'affecte qu'une faible
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zone du combustible et dont 1'origine est le rattrupage du jeu. Nous

n'observons aucun gonflement du combustible et la faible ovalisation de
la gaine nous l'attribuons a une déformation mécanique liée aux cyclages
thermiques, Les déformations des gaincs observées par BMI ne nous
paraissent pas liées au gonflement du combustible, xr'lais vraisemblable -

ment a3 un rochet radial,

En conclusion, contrairement a certaines idées, l'UO2 reste un
combustible tres valable pouvr la conversion thermodlectronique., Un
émetteur fonctionnant 2 une température de surface de 1 650°C et
subissant de nombrecux cvclages thermiques peut dépasser 5 000 heures

de durée de vie sans Jdéforimation catastrophique.
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