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Les ELEMENTS COMBUSTIBLES. URANIUM GAINE de ZIRCONIUM.

OBTENUS par COBXTRUSIOI.

I - INTRODUCTION.

1°/ PROBLEME POSE t

Le Département de Métallurgie et de Chimie

Appliquée du Commissariat à 1*Energie Atomique a

été oonduit à l'étude d'un élément combustible pour

réacteurs à haut flux thermique, et refroidis par

eau pressurisée* Le métal de gaine tout indiqué

pour un tel réacteur étant le Zirconium, il a fallu

envisager une méthode de gainage du combustible sus*

oeptible d'assurer un bon oontact thermique entre

celui-ci et la gaine.
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2°/ DIFFICULTES PARTICULIERES i

Les «éthodes de gainage habituelles,

- soit Mécaniques» par filière,

- soit hydrauliques, par pression de li-

quide ,

risquent de ne pas donner satisfaction*

En effet, par ces deux méthodes la gaine est

simplement appliquée sur le combustible, par écrase-

ment. Le contact thermique entre la gaine et le com-

bustible peut être insuffisant du fait du haut flux

thermique à transmettre, avec un faible gradient de

température entre le combustible et le fluide de re-

froidissement*

En effet, celui-ci étant de l'eau pressurisée,

sa température sera élevée»

II - PRINCIPE de la METHODE.

Hous avons donc oherché à obtenir un oontaot

plus intime entre les deux éléments en réalisant une

soudure•
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Ceci présente, en outre, l'avantage de liaiter

la «one de contact entre la combustible et le fluide

de refroidissement, dans le oas de percement acciden-

tel de la gaine*

La soudure est obtenue par le procédé dit de

"Coextrusion". Il consiste à filer simultanément le

combustible et sa gaine*

Cette tâche a été confiée à Mr. Sauve, Ingé-

nieur au Centre d'Etudes luoléaires de Saolay*

Mr* Buffet, Ingénieur au "Comptoir Industriel

d'Etirage et de Profilage des Métaux", a été chargé de

la mise en oeuvre des filages par le procédé "Ugine-

Séjournet"•

III - DESCRIPTION des OPERATIONS,
B8SS8SeSn33C=3=3==S==33===Sa

1°/ OBTEHTIOH de la BILLETTE COMPOSITE t

Nous déorirona ici l'un des essais de ooex-

trusion que nous avons tentés*
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Mous ayons réalisé uns billstts oomposlts

confone au sohéma suirant (voir Figure 1 ) i

Une billstts d«alliage Uranium-Zirconium

sst fondus sous vide* Ls taux de Ziroonium est ds

1 à 2 #. Gstte billette a uns foras oylindriqus st

ss termine à l'avant par uns partis hémisphérique.

La billstts sst introduits, tras ajustés, dans un

pot sn Zirconium ds mime forms* Houe évitons ainsi

d Emprisonner ds l'air susosptibls d'oxyder 1*Ura-

nium*

Ls tout sst coiffé par une chemise cylindri-

que en Cuivre repoussé. Cette ohemise a pour but i

a) ds protégor le Zirconium de touts pollu-

tion pendant les opérations ds chauffe

st de filage,

b) d1éviter le contaot du pot de Zirconium

chaud avec ls oontainsr froid.

La billstts d'alliage Uranium-Zirconium est

prolongés par un cône, également sn alliage Uranium-

Zirconium* destiné à éviter les rsntréss ds Cuivre

dans 1»élément filé*

Ls o&n* sst. à son tour* coiffé par uns pis*

es sn Bronss dur sur laquelle sst appliqué l'effort

du fouloir ds la presse.
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L'étanchéité de la douille de Cuivre est as-

surée, à l'arriére, par une plaque de Culrre soudée.

2°/ OBTBHTIOH du POT de ZIRCOHIÏÏM s

L'élément le plus délicat à réaliser fut le

pot en Ziroonium* Etant donnée l'analogie du problè-

me» nous nous sommes adressés à un fabricant de douil«

les d'obus» les Etablissements Luchaire*

Fartant de billettes de Zirconium de diamè-

tre i 120mm» et de hauteur t 60mm» nous procédâmes à

deux extrusions par le procédé Ugine-Séjournet* Vous

avons obtenu des pots de

- hauteur t 250 mm environ

- diamètre extérieur t 92 mm

- épaisseur i 4 à 4,5 mm

(voir Figure 2).

La première opération se fait en matrice ou-

verte.

Aiguille et container sont fixes*

Le fouloir d'une presse Horane de 350 tonnes

pousse la billette entre l'aiguille et le container*
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Le produit filé sort sous le container.

Par des rérins, on dégage ensuite celui-ci.

La billette de Zirconium arait été préalable-

ment chauffée au four à bain de sel Holden à la tem-

pérature de 750°C*

La deuxième opération consiste en une passe

d'allongement effectuée sur une presse mécanique

Schuler de 600 tonnes. (Voir Figura 3).

3°/ COEITRUSIOI s

Arant montage, la billette d'alliage Uranium*

Zirconium et le pot de Zirconium sont soigneusement

nettoyés, sablés et traités dans un four sous vide à

400«C.

La soudure finale de la plaque arrière en

CuiTre est effectuée à l'argonarc.

La billette composite ainsi obtenue est chauf-

fée à 620*C dans un four à bain de sel Holdenf puis

filée par le procédé Ugine-Séjournet sur une presse

horisontale Morane de 1500 tonnes* La durée de l'o-

pération de filage est de s 1 à 3 secondes*
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La résistanoe à la déformation du métal que

fait apparaîtra la pression ds filage est de 25 à

30 k«/ M2.

Le produit coextrudé obtenu a un diamètre

extérieur de i 28 u .

L'épaisseur de la gaine de Zirconium est

di i i ii environ.

IT - RESULTATS.

Examinons les résultats obtenus*

1•/ AHALTSB RADIOCR1STALLOGRAPHIQUE» -

MICR03C0PIE ELECTRONIQUE.

Des échantillons d'éléments coextrudés ont

été confiés à Mr. Vinogradski, chargé au Centre

d'Etudes Nucléaires de Saolay des études radioeris-

tallographiques et de la microsoopie électronique.

Du point de rus "Mécanique", 1* liaison en-

tre la gaine et le barreau est excellente.

On n1arrive que rarement et avec difficulté

à déooller la gaine du barreau. (Voir Figure 4)*
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Les micrographies optiques montrent que la

couche de contact est très mince* (Voir Figure 5).

Les micrographies électroniques montrent que

l'épaisseur de cette couche de contact est de 1 m,

seulement. Le profil de cette couche est irrégulier*

Des analyses radiocristallographiques ont été

effectuées, en particulier sur les éléments de gai-

nes et de barreaux qui ont pu être décollés.

La couche de contact des barreaux contient

la phase $ du système Uranium-Zirconium. Il y au-

rait donc début de diffusion Uranium-Zirconium au

cours de la coextrusion.

Préalablement, des essais de diffusion avaient

été effectués par contact de pastilles de Zirconium

et d'alliage Uranium-Zirconium, chauffées à 600°C.

Nous avions constaté la formation de la phase £ du

système Uranium-Zirconium*
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2°/ IHFLUEICE des TRAITBMEHTS THERMIQUES

aur la COUCHE de CONTACT.

Mous avons fait quelques essais de traitements

thermiques sur des éléments coextrudés, à des tempé-

ratures différentes et pendant des temps différents,

pour étudier l'influence de ces traitements sur la

couche de contact.

Le problème est complexe, du fait de l'exis-

tence de 3 phases solides pour l1Uranium et de 2 pha-

ses solides pour le Zirconium.

Nous avons constaté qu'après traitement à

600°C la liaison devient plus fragile.

Mais si on traite ensuite l'échantillon à

900°C la fragilité disparaît.

A titre d'exemple, citons le traitement à

900°C pendant 60 heures. Nous constatons une augmen-

tation énorme de l'épaisseur de la couche de contaot.

Cette épaisseur atteint 0,6 ma environ.

loua apercevons, d'ailleurs, plusieurs couches

superposées d'aspects différents. (Voir Figure 6).
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L*analyse radiocriatallographique a révélé

que la phase & du système Uranium-Zirconium est

toujours présente, mais que sa répartition dans la

couche de diffusion n'est pas uniforme. Il existe

une couche particulièrement riche en phase 8t dont

l'épaisseur est t 0,2 mm environ* /

3°/ ANALYSE MICROGRAPHIQU5.

Madame Laniesse, Ingénieur au Centre d'Etu-

des Nucléaires de Saclay, a procédé à l'analyse mi-

crographique de la gaine et du combustible.

La gaine est recristallisée en grains fins,

d'épaisseur comprise entre 2 JJL et 10 JL . (Voir Fi-

gure 7).

Le combustible est recristallisé.(Voir Figu-

re 8). A 1*interface les grains sont fins. Leur di-

mension est d'environ 3 JJI •

Par contre, au centre les grains sont plus

gros. Leur dimension est de 10 à 15 p.. (Voir Fi-

gure 9)»

.•./• • •
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Sur certains échantillons (Voir Figure 10)

la dimension des grains atteint 80 }*. et meae à

600 pi • On constate alors une orientation des

grains dans la direction du filage* La variation

importante de la grosseur des grains peut provenir

des conditions de filage qui, au cours des premiers

essais, n'ont pu être suffisamment définies*

4°/ ESSAIS de CYCLACE THERMIQUES des

ELEMENTS EXTRUDES.

Mr* Thome, Ingénieur au Centre d'Etudes Nu-

cléaires de Saclay, a fait subir a des éléments de

210 mm de longueur, bruts de filage, 2000 cycles

thermiques entre 20°C et 520°C* Le refroidissement

s*effectuait dans un courant d'air* On observe un

raccourcissement de l'élément, de 6 à 11 $, après

ce traitement* Au cours des cyclages thermiques

d'éléments combustibles, il est inhabituel d'obser-

ver un raccourcissement. La gaine suit les déforma-

tions du barreau, ce qui prouve la bonne liaison mé-

canique entre combustible et gaine*

Un traitement thermique fb nous semble néces-

saire, dans le cas d'emploi de tels éléments combus-

tibles, du fait des déformations constatées au cours

des cyclages thermiques*
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5°/ ESSAIS de TRACTION.

Mr* Boudouresques, Ingénieur au Centre d'Etu-

des Nucléaires de Saclay, a effectué deux essais de

traction sur des éléments coextrudés, avec une pres-

se de 25 tonnes.

Le premier essai, exécuté à froid, n'a pu abou-

tir à la rupture, la presse étant trop faible*

Le deuxième essai fut effectué à 400°C sur un

élément de longueur 260 mm*

La charge de rupture fut de i 37»2 kg/mm2*

L'allongement à la rupture fut de s 19 %•

La striction à la rupture fut de 64 %•

La cassure effectuée au milieu de l'élément

montre qu'il n'y a aucune discontinuité entre la

gaine et le combustible* (Voir Figure 11)*
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V - CONCLUSION.

En conclusion, je dirai que nos

essais se poursuivent, mais que, d'ores

et déjà, ce procédé de gainage nous sea-

ble particulièrement intéressant.
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- I J è m e P A R T I S -

ELEMENTS COMBUSTIBLES DISPERSES.

Noua avons envisagé la réalisation d'éléments

combustibles dispersés, constitués par un noyau d1al-

liage U-Al gainé extérieurement et intérieurement d'A-

luminium, L'utilisation d1Uranium enrichi à 20 # a été

prévue avec une teneur de 30 # en poids*

Nous allons décrire les résultats obtenus sur

une première série d'éléments préparés avec de l'Ura-

nium naturel pour en déterminer les conditions de fabri-

oation et les propriétés autres que les propriétés nu-

cléaires. Les essais ont été faits en collaboration

avec le centre de recherches d'Antony des Tréfileries

et Laminoirs du Havre au titre d'un contrat d'étude.

Pour cette première série d'éléments, les dimen-

sions suivantes ont été fixées t

- longueur du noyau s 300 mm

- diamètre extérieur du tube t 30 mm

- diamètre intérieur du tube t 24 mm

- épaisseur de la gaine intérieure et

extérieure t 4/10 ma*
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La structure désirée est une dispersion homogène

de particules arrondies d«UAl4 dans une matrice d'Alumi-

nium (43,5 # pds d

Les tubes obtenus ont été contrôlés par radio-

graphie et micrographie»

I - PREPARATION de 1"ALLIAGE.

L1obtention de 1*alliage U-Al par fusion a

été jusqu'à présent écartée. Il est très difficile

d'obtenir simultanément une homogénéité et une struc-

ture convenables.

Par métallurgie des poudres, il y a plusieurs

possibilités 1

- mélange de poudre d'UA^ et de poudre d*Al

- mélange de poudre d'U et de poudre d'Àl, et

formation de 1>UA14 avant ou pendant I1extrusion. Ces

trois méthodes ont été suivies.

La poudre d*Al utilisée est de la poudre la-

mellaire de 8^f d*épaisseur, contenant moins de 4 f>

d'oxyde. Bile a été choisie pour ses propriétés mé-

caniques satisfaisantes à chaud, la faible teneur en

oxyde et l'épaisseur des lamelles garantissant cepen-

dant une certaine capacité de déformation.
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La poudre (PUAI4 a été préparée t

- par fusion sous vide du composé

- par diffusion sous vide à l'état solide
d'un mélange stoeohiométrique de poudres U+Al. La
diffusion se fait rapidement vers 620°Ct aveo réao-
tion exothermique très facile à mettre en évidence.
Avec un peu d'Aluminium en excès, nous n'avons ja-
mais constaté d'arrêt aux composés UA12 ou UAI3 pen-
dant la diffusion. Le composé obtenu, bien que py-
rophorique, est facilement broyé et ramisé.

D'autres essais ont été faite par diffusion

à l'état solide dans le mélange définitif des pou-

dres U+Al comprimées, immédiatement avant 1'extru-

sion (ou pendant). La granulométrie des particules

d'UAl4 formées, proportionnelle à celle de la pou-

dre d'Uranium, est alors très facilement contrôlable.

Cette méthode est la plus rapide, puisqu'elle réduit

au maximum la manipulation de poudre*

II - FABRICATION des ELEMENTS.

Lea éléments ont été obtenus par "frittage

extrusion" du mélange de poudres, à l'intérieur d'u-

ne boite d'Aluminium. Tous les essais ont été faits

sur une presse vertioale de 150 i. La fabrication de

chaque élément oomporte plusieurs opérations t
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Ç£££SEîîi2S-âî-i5--^2ÎÎ£11 («enema de 1» en-
semble, voir Figure 12).

Les caractéristiques géométriques ont été déter-

minées de façon à obtenir une gaine d'épaisseur régu-

lière, et un noyau tubulaire présentant une extrémité

peu effilée au début de filage. Le rapport de fila-

ge S doit être suffisant pour assurer un bon soudage
8

des différentes particules entre elles, oe qui déter-

mine les dimensions de la boite.

2)

dans la boîte.

3) P22£ du couvercle.

Le couvercle est constitué par une rondelle d'A-

luminium coulé serti sous pression dans la boîte. Une

variante intéressante consiste à remplacer la rondel-

le d'Aluminium par de la poudre d'Aluminium oxydée.

Le choix de la granulométrie influe sur les caracté-

ristiques d'écoulement.

4) Extrusion*

La boîte fermée préchauffée à 500°C est filée à

la mime température entre une filiëre et une aiguille

solidaire du poussoir. La régularité de l'épaisseur

de la gaine dépend du profil de la filière et de la

forme du raccord entre l'aiguille et le poussoir.



- 18 -

Un centrage parfait de l1aiguille et une bonne

lubrification sont nécessaires pour obtenir la pla—

néité de 1*extrémité du noyau au début de filage*

(Schéma du tube extrude obtenu t TOir Figure 13)

III - RESULTATS.

Un contrôle non destructif de la géométrie des

tubes a été effectué par radiographie, pour vérifier

l'épaisseur de la gaine* et pour s'assurer de la forme

du noyau en début de filage. (Voir Figure 14)

L'épaisseur de la gaine obtenue estJLmm*
10

Pour étudier les variations d'épaisseur» on a mesuré

d'une manière systématique sur 25 barreaux la pério-

dicité et l'amplitude des accidents au contact noyau-

gaine* Les mesures sont en cours*

La forme du noyau en début de filage est très

satisfaisante t L'extrémité très arrondie permet de

garder le gainage obtenu directement par extrusion*

ce qui évite la soudure d'un bouchon* (Figure 15)

Pour l'autre extrémité, il est plus facile de couper

à longueur désirée et de souder un bouchon en Al

en forme de couronne* (Figure 16)
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La structure obtenue est une dispersion de

particules diUAl^ dans l'Aluminium* La première

micrographie montre la structure obtenue à partir

de poudre d»UAl4 tamisât 325 « 0 43 A • (Figure 17)

Les deux autres montrent la structure obtenue a par

tir de poudre d'Uranium t (Figures 18 et 19)

U 0 < 43 fi donne UA14 i £ 66 Ji

Dans tous les cas» la porosité et la teneur

en oxyde sont très faibles» Le contact noyau-gaine

est parfait. (Figure 20)

Hous arons fait différents essais sur ces

tubes t

- un traitement de 100b. à 500°C n'a pas d'in-

fluence sur la structure,

- des essais de cyclage thermique (20-520°C ;

un cycle en une heure) sont actuellement en cours»

- des essais mécaniques de traction* de flam-

bage et de compression de 20 à 500°C sont en cours*
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IV - CONCLUSION.

Les essais ont vérifié la possibilité de

fabriquer par coextrusion des tubes d'alliage U-Al

à 30 % U en poids» gainé intérieurement et exté-

rieurement d'Aluminium. L'emploi des poudres per-

met le contrôle exact de la structure du noyau et

évite des opérations d'usinage. La méthode em-

ployée est rapide et permet d'obtenir des toléran-

ces tout à fait satisfaisantes.

Pour la première série d'essais, les dimen-

sions ont été fixées à 300 mm de longueur, 30 mm

de diamètre extérieur, 3 mm d'épaisseur totale

comprenant deux gaines de _£ mm* II n'y a auoune

limitation de longueur, de diamètre ou d'épaisseur,

autre que celle provenant de la puissance de la

presse.

Bien entendu, cette méthode est également

applicable à d'autres composés d'Uranium, à d'au-

tres métaux de matrioes et de gaines.
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FIG. 15

macro - x 2,5. Coupe
transTersale et coupe
longitudinale mise en
évidence de la forme
du noyau en début de
filage.
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FIG. 16

•acro z K . Soudure du
bouchon en aluminium.



FIG. 17

Z 450
Structure du noyau
UA14 + Al, à partir de
poudre d'UA^ inférieure
à 43 ii. (une inclusion
d'U02).

FIG. 18

z 150
Structure du noyau
UAI4 + Al, à partir de
poudre d'U.



FIG. 19

x 450 - lumière ordi-
naire. Structure du
noyau, UAI4 + Al, à
partir de pondre d'U.

FIG. 19 bis

x 450 - lumière polari-
sée. Structure du noyas
UAI4 -1- Al mise en évi-
dence de la recristalli-
sation de l'UAl4.

FIG. 20

x 150
Contact noyau-gaine
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