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Résumé en Français 
 
« OptiŵisatioŶ de l’utilisatioŶ du gadoliŶiuŵ Đoŵŵe poisoŶ ĐoŶsoŵŵaďle daŶs le 
combustible nucléaire : Vers un REP sans bore » 

L͛excès de réactivité neutronique dans les centrales nucléaires est compensé par des sys-
tèmes actifs de contrôle du réacteur : acide borique et barres de contrôle. L͛appoƌt 
d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ peut se faiƌe passivement avec des poisons consommables, c'est-à-dire 
des absorbants de neutrons, en particulier avec du gadolinium (Gd). 

DaŶs le Đadƌe d͛uŶe augŵeŶtatioŶ de l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt eŶ UϸϹϻ et de ƌĠduĐtioŶ de 
l͛utilisatioŶ d͛aĐide ďoƌiƋue, Đette thğse a pouƌ oďjeĐtif d͛optiŵiseƌ la distribution du ga-
dolinium dans des ĐĠƌaŵiƋues d͛UOЇ afiŶ d͛oďteŶiƌ uŶ apport optimisĠ d͛aŶtiréactivité 
dans un Réacteur à Eau sous Pression. 

Dans ce sens, le travail est orienté à trouver des nouveaux matériaux riches en gadoli-
nium. Le diagramme de phase U-O-Gd a donc été exploré dans le domaine des fortes te-
neurs en Gd. Deux phases cubiques ont été trouvées et caractérisées : les phases C1 et 
C2. EŶ ǀue d͛uŶe appliĐatioŶ iŶdustƌielle, la phase Cϭ a ĠtĠ ƌeteŶue Đoŵŵe ĐaŶdidate 
pouƌ l͛ajout du Gd daŶs les pastilles d͛UOЇ. 

La distribution optimale de cette phase C1 dans les assemblages de combustible nucléaire 
a été étudiée avec le code de calcul neutronique APOLLO2.8. Des études paramétriques 
ont été réalisées. Ces études neutroniques ont aboutit à un concept performant de pas-
tille empoisonnée.  

Finalement, des pastilles prototype ont été fabriquées en laboratoire suivant ce concept.  

L͛ensemble des résultats obtenus ŵoŶtƌe Ƌu͛uŶ concept de pastille avec un dépôt super-
ficiel neutrophage de phase C1 est une manière d͛appoƌteƌ de l͛antiréactivité de manière 
optimisée dans le cadre de cycles longs. Ceci pourrait potentiellement être appliquée à 
l͚ĠĐhelle iŶdustƌielle. Un brevet a été déposé en ce sens. 

 
Mots clés : GadoliŶiuŵ, Gd, Cϭ, CϮ, GdЋUOІЇ, GdЇOЈ , UOЇ, UЈOЍ, diagƌaŵŵe de phase U-
Gd-O, antiréactivité, acide borique, bore, poison consommable, réacteur nucléaire, excès 
de réactivité, brevet, EPR™, REP, réacteur à eau sous pression, MEB, EDS, DRX, barbotine, 
enrobage, Đouples d’iŶteƌdiffusioŶ, diffusioŶ, fƌittage, centrale nucléaire. 
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 English Abstract  
 
« Optimizing the use of gadolinium as burnable poison in nuclear fuel: towards a bo-
ron free PWR » 
 
Reactivity excess in Nuclear Power Plants is controlled by ƌeaĐtoƌ͛s active systems: boric 
acid dilution and control rods. Alternatively, negative reactivity insertion can be made in a 
passive way using burnable poisons, i.e. neutron absorbers, this is the case of gadolinium 
(Gd). 

In the industrial framework of UϸϹϻ enrichment increase and boric acid restraint, the goal 
of this thesis is to optimize the distribution of gadolinium in UOЇ ceramics to obtain a 
high-performance provision of negative reactivity in Pressurized Water Reactors. 

In this sense, the work is focus on new gadolinium-rich materials. Thus, U-Gd-O phase 
diagram was explored in the field of high Gd contents. Two cubic phases were found and 
characterized:  the C1 and C2 phases. With the aim of an industrial application, C1 phase 
was selected as candidate for Gd addition into UOЇ pellets. 

The optimal distribution of C1 phase within a nuclear fuel assembly was studied using 
APOLLO 2.8 neutron transport code. Parametrical calculations were performed. These 
neutronic studies have ended in a successful ͞concept of poisoned pellet͟. 

Finally, some prototype pellets following this concept were made in laboratory to proof it 
feasibility. 

All the obtained results shows that the proposed concept of a neutrophage C1-phase 
coating on UOЇ pellets is a convenient way to reduce reactivity excess within the frame-
work of long irradiation cycles. This concept could be potentially applied in industrial 
scale. Consequently a patent application process was initiated. 

 

Keywords : GadoliŶiuŵ, Gd, Cϭ, CϮ, GdЋUOІЇ, GdЇOЈ , UOЇ, UЈOЍ, phase diagƌaŵ, U-Gd-O, 
negative reactivity, boric acid, boron, burnable poison, nuclear reactor, reactivity excess, 
patent application, PWR, EPR™, pressurized water reactor, SEM, EDS, XRD, ceramic slip, 
coating, diffusion couples, diffusion, sintering, nuclear power plant. 
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 Introduction Générale 
 

L͛énergie nucléaire a représenté, en 2012, ϭϭ% de l͛ĠleĐtƌiĐitĠ pƌoduite dans le monde. 
EŶ paƌtiĐulieƌ, ϴϳ% de l͛ĠŶeƌgie ĠleĐtƌiƋue ĐoŶsoŵŵĠe par la France dans la même année 
a ĠtĠ d͛oƌigiŶe atoŵiƋue : elle a été fournie par les 58 Réacteurs à Eau Pressurisé (REP) 
du parc français. 

Comŵe daŶs tout tǇpe d͛iŶdustƌie, la production d͛ĠleĐtƌiĐitĠ nucléaire doit répondre aux 
réalités économiques de rentabilité et aussi de pƌoteĐtioŶ de l͛eŶǀiƌoŶŶeŵeŶt. La concep-
tion et la construction de réacteurs de génération III+, par exemple l͛EPR™ d͛Aƌeǀa NP, 
est un élément de réponse à ces demandes. L͛EP‘™ est uŶ nouveau modèle de centrale 
REP, destiné à remplacer les réacteurs actuels. 

Pour augmenter la rentabilité, il est prévu que l͛EP‘™ fonctionne avec une gestion à 4 
cycles de 18 mois et un enrichissement de 4,9% en UϸϹϻ, au lieu du 4.5% actuel. Ce faisant, 
la durée des ĐaŵpagŶes d͛iƌƌadiatioŶ sera augmentée (augmentation de la disponibilité) 
ainsi que les taux de combustion des assemblages combustibles à la fin de leur vie utile 
(plus de pƌoduĐtioŶ d͛ĠŶeƌgie à paƌtiƌ de la ŵġŵe ƋuaŶtitĠ d͛uƌaŶiuŵ). Cette solution 
conduit cependant à uŶ autƌe pƌoďlğŵe d͛oƌdƌe teĐhŶiƋue : l’eǆĐğs de ƌĠaĐtivitĠ Ŷeutƌo-
nique en début de cycle. 

Les techniques actuelles de contrôle de la réactivité sont basées sur des systèmes de con-
trôle actifs, notamment par dilution d͛aĐide borique daŶs l͛eau du ĐiƌĐuit pƌiŵaiƌe.  

Or, la limite de concentration du bore est déjà atteinte et de plus, la réduction des be-
soiŶs d͛aĐide ďoƌiƋue est uŶ enjeu industriel majeur vis-à-vis de la protection de 
l͛eŶǀiƌoŶŶeŵeŶt et de la ƌadiopƌoteĐtioŶ pouƌ liŵiteƌ la pƌoduĐtioŶ et les ƌejets 
d͛efflueŶts liƋuides ĐoŶteŶaŶt du tƌitiuŵ ƌadioaĐtif. 

L͛utilisatioŶ de techniques passives d’appoƌt d’aŶtiƌĠaĐtivitĠ est donc envisagée, no-
tamment avec l͛eŵploi de poisoŶs ĐoŶsoŵŵaďles, Đ'est-à-dire des absorbants de neu-
trons. Un élément particulièrement ciblé pour cette tâche est le gadolinium. Le rempla-
cement des systèmes actifs de contrôle, par des techniques passives, constitue le pilier de 
la transition technologique des réacteurs de génération III à ceux de génération III+ dans 
laquelle est iŶsĐƌit le Ŷouǀeau ƌĠaĐteuƌ euƌopĠeŶ EP‘™. 

Des solutions industrielles utilisant des pastilles d͛UOЇ dopées en gadolinium de manière 
homogène, ont déjà été déployées mais pourraient être améliorées, notamment en 
terme de leur mauvaise conductivité thermique.  

 

Cette thğse a pouƌ oďjeĐtif d’optiŵiseƌ l’iŶtƌoduĐtioŶ et la distƌiďutioŶ du gadoliŶiuŵ daŶs 
les ĐĠƌaŵiƋues d’UOЇ afiŶ d’oďteŶiƌ uŶ ĐoŶtƌôle passif optiŵisĠ de la ƌĠaĐtiǀitĠ d’uŶ RĠac-
teur à Eau sous Pression (REP). On cherche notamment à réduire, voire supprimer, 
l’utilisatioŶ d’aĐide ďoƌiƋue eŶ ĐoŶditioŶs Ŷoƌŵales de foŶĐtioŶŶeŵeŶt. 

 

Ce mémoire montre la démarche que nous avons adoptée pouƌ l͛optiŵisation de 
l͛iŶtƌoduĐtioŶ et de la distribution du gadolinium daŶs les ĐĠƌaŵiƋues d͛UOЇ. Il est stƌuc-



 

Darío PIECK    

8 

turé de la manière suivante : 

Dans le Chapitre 1, le contexte de la thèse est développé. L͛iŶtƌoduĐtioŶ des concepts de 
ďase suƌ l͛utilisatioŶ des poisoŶs consommables dans un Réacteur nucléaire à Eau sous 
Pression (REP) et l͛oƌieŶtatioŶ de Ŷos Ġtudes sont ainsi présentés.  

Au cours du Chapitre 2, l͛Ġtude des ŵatĠƌiauǆ seƌa abordée. La revue de la littérature 
montrera que l͛iŶĐoƌpoƌatioŶ du gadoliŶiuŵ daŶs le solide UOЇ peut gĠŶĠƌeƌ de Ŷouǀelles 
phases cristallines. Pour mieux connaître ces phases, nous avons exploré le diagramme de 
phase U-Gd-O dans le domaine des fortes teneurs en Gd. Deux phases cubiques sont 
trouvées et caractérisées. EŶ ǀue d͛uŶe appliĐatioŶ iŶdustƌielle, un nouveau matériau est 
ƌeteŶu Đoŵŵe ĐaŶdidat pouƌ l͛ajout du Gd daŶs les pastilles d͛UOЇ. 

Lors du Chapitre 3, une étude neutronique réalisée avec le code APOLLO 2.8 permettra 
de trouver les distributions optimales de cette phase riche en Gd dans les assemblages de 
Đoŵďustiďle ŶuĐlĠaiƌe afiŶ d͛optiŵiseƌ l͛appoƌt d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ et le contrôle passif de la 
ƌĠaĐtiǀitĠ au Ŷiǀeau du Đœuƌ. Cette Ġtude ŶeutƌoŶiƋue aďoutit à uŶ ĐoŶĐept peƌfoƌŵaŶt 
de pastilles empoisonnées hétérogènes.  

Dans le Chapitre 4, la faisabilité du concept proposé est étudiée. Des pastilles prototypes 
ont été fabriquées en laboratoire et caractérisées. Des calculs de la température centrale 
des pastilles ont également été réalisés. Ces deux études montrent que le concept de 
pastille hétérogène est à la fois faisable et performant.  

Finalement, les Conclusions de ce travail sont présentées et les étapes nécessaires avant 
son éventuel déploiement industriel sont envisagées. 
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Abréviations 
  

%at pourcentage atomique 

%DT % de la densité théorique 

%m pourcentage massique 

%m GdЇOЈ %m de GdЇOЈ utilisé lors de la fabrication 

B² buckling géométrique 

barns 10ЁϸϺ cm² 

BSE BaĐk “Đatteƌed EleĐtƌoŶ, tǇpe d͛iŵage oďteŶue aǀeĐ le microscope électronique à balayage 

p
c  capacité calorifique à pression constante 

CEA Coŵŵissaƌiat à l͛EŶeƌgie AtoŵiƋue et aux Energies Alternatives 

d³r différentielle de volume 

DI diffusion intergranulaire 

DT  densité théorique 

EdF Electricité de France 

EDS analyse dispersive en énergie — EDS ou EDX pour Energy Dispersive X-ray Spectrometry 

EN énergie du neutron 

eV électron-Volt ( 1 eV = 1.60217657 × 10ЁϷϿ joules) 

EX Ġpaisseuƌ de zoŶe d͛iŶteƌdiffusioŶ 

F taux de réactions volumique 

Gd/M rapport atomique Gd/(U+Gd) 

Gd/U rapport atomique Gd/U 

GWj/tU Giga Watts paƌ jouƌ pƌoduits paƌ toŶŶe d͛uƌaŶiuŵ ŵĠtalliƋue iŶitiale 
 

I intensité du faisceau de neutrons 

JEPP Jours Equivalent à Pleine Puissance 

keff facteur de multiplication des neutrons en milieu infini 

kinf facteur de multiplication effectif des neutrons (en milieu non infini) 

M²  aire de migration du neutron 

MA DeŶsitĠ d͛atoŵes daŶs uŶe ĐouĐhe ŵoŶoatoŵiƋue ĐŵЁ²]  

MEB Microscopie Electronique à Balayage (ou SEM pour Scanning Electron Microscopy) 

meV mili-éléctron-Volt (ϭ.ϲϬϮϭϳϲϱϳ × ϭϬЁϸϸ joules) 

MeV Mega-électron-Volt (ϭ.ϲϬϮϭϳϲϱϳ × ϭϬЁϷϹ joules) 

mN masse du neutron 

MWj/tU Mega Watts paƌ jouƌ pƌoduits paƌ toŶŶe d͛U métallique initiale (1 MWj = 8.64 × 10Ѐ¹϶ Joules) 

MWth Mega Watts thermique 

N Densité de neutrons 

N densité angulaire de neutrons 

O/M rapport atomique Oxygène sur Métal (par exemple : O/(U+Gd)) 

pcm pour cent mille 

PF produit de fission 
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ppm particule par million 

R taux de réaction par unité de surface 

r  position x,y,z 

REB Réacteur à Eau Bouillante 

REL Réacteur à Eau Légère 

REP Réacteur à Eau sous Pression. 

SE Secondary Electrons, tǇpe d͛iŵage oďteŶue aǀeĐ le ŵiĐƌosĐope ĠleĐtƌoŶiƋue à ďalaǇage 

SS surface spécifique [m²/g] 

T température [°C] 

t  Temps 

T½ semipériode de désintégration 

TG  tube guide 

V Volume 

α HeϺ 

β dĠĐƌoissaŶĐe paƌ ĠŵissioŶ d͛uŶ ĠleĐtƌoŶ ;β-Ϳ ou d͛uŶ positoŶ ;β+Ϳ 

ɷ densité [g Đŵ ̄³] 
σ section efficace microscopique [barns] 

Σ section efficace macroscopique [cm¯¹] 

  facteur de fuite de neutrons du réacteur.    fraction massique [%] 

  diffusivité thermique [mm²/s] 

  conductivité thermique [W/ m °C] 

  contribution négative à la réactivité due aux fuites de neutrons [pcm] 

in f


 réactivité en milieu infini [pcm] 

eff


 réactivité effective [pcm] 

ΠT pénalités totales 

ΠL pénalité sur la longueur de cycle 

ΠM pénalité sur la matière fissile 

ΠL
U pĠŶalitĠs dues à l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt 

τ température du neutron 

  vitesse du neutron 

  eŶƌiĐhisseŵeŶt eŶ UϸϹϻ 

  rendement de fission [neutrons/fission] 

  flux de neutrons 

   flux angulaire de neutrons 

  direction du neutron (vecteur unitaire) 
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 Chapitre 1 - Introduction 
 

Dans ce chapitre, on présente les notions de base suƌ l’utilisatioŶ des poisons consom-
mables dans un Réacteur nucléaire à Eau sous Pression (REP). Après avoir présenté le 

réacteur, eŶ paƌtiĐulieƌ l’EPR™ 1, et avoir introduit le concept de facteur de multiplication 
et d’aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ ŶeutƌoŶiƋue, les différentes méthodes de contrôle de la réactivité seront 

présentées en se focalisant particulièrement suƌ la ŵise eŶ œuǀƌe du gadoliŶiuŵ daŶs la 
céramique nucléaire.  

Ce paŶoƌaŵa ŵoŶtƌeƌa Ƌu’il eǆiste un besoin industriel pour trouver une utilisation plus 
performante des poisons consommables à base de gadolinium, ce à quoi cette thèse 

s’attaĐheƌa à répondre. 

.1. Le Réacteur Nucléaire : Notions de Base 
Un réacteur nucléaire est un dispositif technologique dans lequel se produisent des réac-
tions de fission nucléaire. Ces réactions nucléaires sont initiées, modérées et contrôlées 
afin de produire des neutrons. Leur effet sur la matière permet la production de chaleur, 
d͛isotopes d͛iŶtĠƌġt ou d͛oŶdes ĠleĐtƌoŵagŶĠtiƋues. Les caractéristiques des neutrons et 
du réacteur déterminent leur utilisation. 

Parmi les principales applications, on peut citer la production de vapeur à haute pression 
utilisée pouƌ la gĠŶĠƌatioŶ d͛ĠleĐtƌiĐitĠ, la propulsion navale, la production de radio-
isotopes médicaux et l͛utilisatioŶ des ŶeutƌoŶs pouƌ le dopage de seŵi-conducteurs em-
ployés pour l͛iŶdustƌie ĠleĐtƌoŶiƋue. 

Depuis que le premier réacteur nucléaire de puissance, le AM-1, a été construit à Obninsk 
(Russie) en 1954, différentes technologies et filières de réacteurs pour la production 
d͛ĠŶeƌgie ont été développées. Cependant, dans le cadre de cette thèse seule la filière 
des Réacteurs à Eau Pressurisée (REP

2) sera considérée (section §.2.) car elle englobe la 
totalité des réacteurs électrogènes du parc Français. Ce type de réacteur a été originale-
ment conçu pour la propulsion des sous-marins ; le premier prototype, le MARK 1, a été 

                                                      
1 RĠaĐteuƌ PƌessuƌisĠ EuƌopĠeŶ, EPR™ ;iŶitialeŵeŶt EuƌopeaŶ Pƌessuƌized ReaĐtoƌ, puis EǀolutioŶaƌǇ Poǁeƌ ReaĐtoƌͿ – Construits par 
AREVA NP. 
2 PWR, en anglais. 
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construit en 1953 à Idaho. Cela fut la base pour la construction du premier Réacteur à Eau 
Pressurisée pouƌ la pƌoduĐtioŶ d͛ĠleĐtƌiĐitĠ : le réacteur de Shippingport en 1957 [Bebin, 
1979]. Tous les exemples concernant le réacteur nucléaire illustrant cette thèse se réfère-
ront au cas particulier du réacteur EP‘™, qui sera décrit dans la section §.2, page 20.  

.1.1. La Fission Nucléaire 

Une fission nucléaire est uŶ tǇpe de ƌĠaĐtioŶ paƌ laƋuelle le ŶoǇau d͛uŶ atoŵe est diǀisĠ 
pour former des atomes plus légers. Dès le commencement de la physique nucléaire, au 
début du XXème siècle, deux types de fissions ont été observées :  

— les fissions spontanées, et 

— les fissions induites. 

Les fissions spontanées, découvertes par Antoine Becquerel en 1896, sont observables 
dans la nature ; ainsi certains isotopes lourds deviennent plus stables en fissionnant spon-
taŶĠŵeŶt, Đ͛est le Đas de l͛uƌaŶiuŵ 238. Loƌs d͛uŶe fissioŶ spoŶtaŶĠe deuǆ ou tƌois pƌo-
duits de fissioŶ soŶt ĐƌĠĠs et de l͛ĠŶeƌgie est liďĠƌĠe sous foƌŵe d͛ĠŶeƌgie ĐiŶĠtiƋue em-
portée par les fragments de fission et aussi sous foƌŵe d͛oŶdes ĠleĐtƌoŵagŶĠtiƋues. 

En revanche, une fission induite est provoquée paƌ l͛aĐtioŶ d͛uŶe paƌtiĐule iŶĐideŶte.  

Ce type de fission, schématisée sur la Figure .1.1, a été découvert en 1938 par Otto Hahn, 
Lise Meitner et Fritz Straβmann. Pour ce qui nous concerne, une fission peut être causée 
par un neutron incident sur un noyau atomique dit « fissile» (1). Pendant la fission (2), le 
noyau fissile capture le neutron, devient instable et se scinde en plusieurs fragments plus 
légers. Pouƌ le ŶoǇau d͛uƌaŶiuŵ Ϯϯϱ, Đet événement libère en moyenne 202.5 MeV 
d͛ĠŶeƌgie3. 

 

Figure .1.1. “ĐhĠŵa d’uŶe fissioŶ ŶuĐlĠaiƌe iŶduite pouƌ l’UϸϹϻ. 1-Captuƌe d’uŶ ŶeutƌoŶ, Ϯ-Désintégration, 
3-CƌĠatioŶ des pƌoduits de fissioŶ et d’autƌes ŶeutƌoŶs. 

Les fragments sont des nouveaux atomes, dits « produits de fission » (PF) et très souvent 

                                                      
3 ϭ eV = ϭ,ϲϬϮϭϵ × ϭϬЁϷϿ joules. 
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ils sont produits avec des neutrons libres (3). L͛ĠŶeƌgie liďĠƌĠe se répartit approximative-
ment sous la forme suivante [Herer, 1999] : 

— Energie cinétique des fragments de fission : 83.5% ;  

— Energie des particules émises instantanément (neutrons et gamma prompts) : 5.8 % ; 

— Energie des décroissances radioactives β des produits de fission, des rayons ɶ retardés 
de dĠseǆĐitatioŶ, et d͛aŶtiŶeutƌiŶos : 10.7 %. 

 

Figure .1.2 Bande de stabilité isotopique, d’apƌğs [Diop, 2006] 

La plupart de cette énergie est récupérée sous forme de chaleur, car les fragments de 
fissioŶ ĐğdeŶt leuƌ ĠŶeƌgie loƌsƋu͛ils eŶtƌeŶt eŶ ĐollisioŶ aǀeĐ les atoŵes du ŵilieu Ƌui les 
entoure. L͛oƌdƌe de gƌaŶdeuƌ de l͛ĠŶeƌgie des ŶeutƌoŶs ĐƌĠés est en moyenne proche de 2 
MeV, ŵais le speĐtƌe d͛ĠŵissioŶ est assez large, de quelques meV à 10 MeV. L͛ĠŶeƌgie 
emportée par les antineutrinos ne peut pas être récupérée, elle représente 4.3% du to-
tal4. 

.1.2. La Réaction en Chaîne 

La fissioŶ iŶduite, paƌ la Đaptuƌe d͛uŶ ŶeutƌoŶ paƌ l͛UϸϹϻ, peut ġtƌe dĠĐƌite paƌ :  

nYXUnU  236

92

235

92  Équation .1.1 

Où X et Y représentent deux produits de fission (il peut y en avoir plus),   est le nombre 

                                                      
4 C'est-à-diƌe Ƌue ϭϴϰ MWth du ƌĠaĐteuƌ ĐoŵŵeƌĐial EPR™ ;ϰ ϮϳϬ MWthͿ soŶt peƌdus sous foƌŵe d’aŶtiŶeutƌiŶos  
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de neutrons libérés, cette dernière quantité étant généralement comprise entre 2 et 3.  

La pƌoduĐtioŶ de ŶeutƌoŶs loƌs d͛uŶe fissioŶ d͛uŶ ŶoǇau louƌd ǀieŶt du fait que la propor-
tion de neutrons (N) par rapport aux protons (Z) est moins importante pour les noyaux 
plus légers, comme on peut constater en observant la bande de stabilité isotopique sur la 
Figure .1.2. Ainsi, pour que les produits de fission soient stables, il est nécessaire que 
quelques neutrons restent « seuls ».  

Ces ŶeutƌoŶs additioŶŶels soŶt aloƌs Đapaďles d͛iŶduiƌe d'autƌes fissioŶs eŶ iŶteƌagissaŶt 
aǀeĐ d͛autƌes ĠlĠŵeŶts fissiles du ŵilieu et de libérer plus de chaleur : c'est le principe de 
la réaction en chaîne, Figure .1.3.  

Le milieu fissile est en général appelé le « combustible » du réacteur par analogie avec 
d͛autƌes souƌĐes de puissance thermique. Le combustible se consomme au fur et à me-
sure que les réactions de fission ont lieu. En général le taux de combustion est exprimé 
en termes de [GWj/tU]5. Il iŶdiƋue la ƋuaŶtitĠ d͛ĠŶeƌgie pƌoduite paƌ le Đoŵďustiďle en 
Giga Watts par jouƌ et paƌ toŶŶe d͛UƌaŶiuŵ ŵĠtalliƋue iŶitialeŵeŶt pƌĠseŶt daŶs le Đom-
bustible. 

 

Figure .1.3. La ƌĠaĐtioŶ eŶ ĐhaîŶe, d’apƌğs [Duderstadt, 1976] 

.1.2.1. Thermalisation des Neutrons 
La probabilité Ƌu͛uŶ ŶeutƌoŶ iŶteƌagisse aǀeĐ uŶ ŶoǇau fissile et pƌoǀoƋue uŶe fissioŶ 
dĠpeŶd foƌteŵeŶt de sa ǀitesse ;Đ͛est-à-dire de son énergie cinétique). Cette probabilité 
est décrite par la section efficace de fission (traitée avec plus de détail au Chapitre 3). La 

seĐtioŶ effiĐaĐe de fissioŶ de l͛UϸϹϻ,  E
f

  est présentée dans la Figure .1.4 en fonction de 

l͛ĠŶeƌgie ĐiŶĠtiƋue du Ŷeutron incident. Pour toute énergie, il existe une probabilité non 
Ŷulle d͛aďoutiƌ à uŶe fissioŶ. Il est paƌtiĐuliğƌeŵeŶt iŵpoƌtaŶt de Ŷoteƌ l͛augŵeŶtatioŶ de 
plusieurs ordres de grandeur de la probabilité de fission pour les basses énergies. 

En pratique, uŶ ŶeutƌoŶ issu d͛uŶe fissioŶ aǀeĐ uŶe foƌte ĠŶeƌgie ĐiŶĠtiƋue, peut at-
teindre l͛ĠƋuiliďƌe theƌŵiƋue aǀeĐ la ŵatiğƌe après quelques dizaines de chocs élastiques 
avec les noyaux légers du milieu ; Đ͛est la ƌaisoŶ pouƌ laƋuelle oŶ appelle les neutrons 

                                                      
5 1 GWj = 8.64x1013 joules 
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ralentis des « neutrons thermiques 
6
 ».  

 

 

Figure .1.4. σ f ;EͿ de l’uƌaŶiuŵ Ϯϯϱ d’apƌğs ENDF/B.VII [Chadwick, 2011]. 

Les neutrons thermiques sont de grande importance pour le fonctionnement des REP car 
la pƌoďaďilitĠ de ƌĠaliseƌ uŶe fissioŶ de l͛UϸϹϻ est plus iŵpoƌtaŶte pouƌ les ŶeutƌoŶs ther-
miques que pour les neutrons rapides. En conséquence, pour les réacteurs REP le ralen-
tissement des neutrons, aussi nommé « thermalisation » ou encore « modération », est 
une condition sine qua non pour que la réaction en chaîne soit entretenable. Cette condi-
tion a amené les concepteurs des premiers réacteurs à employer des matériaux légers 
comme « modérateurs » pouƌ aŵĠlioƌeƌ l͛ĠĐoŶoŵie ŶeutƌoŶiƋue. EŶ effet, afiŶ Ƌue le 
ŶeutƌoŶ aƌƌiǀe à l͛ĠƋuiliďƌe theƌŵiƋue aǀeĐ le ŵilieu il doit faiƌe plusieuƌs ĐhoĐs Ġlas-
tiques, ceux-Đi soŶt d͛autaŶt plus effiĐaĐes Ƌue les ŶoǇauǆ Ƌui paƌtiĐipeŶt à la collision ont 
uŶe ŵasse pƌoĐhe de Đelle des ŶeutƌoŶs. D͛où l͛oŶ peut ƌĠaliseƌ l͛iŵpoƌtaŶĐe d͛utiliseƌ 
des ŵatĠƌiauǆ ŵodĠƌateuƌs aǀeĐ gƌaŶde deŶsitĠ d͛atoŵes lĠgeƌs Đoŵŵe d͛hǇdƌogğŶe, 
l͛eau, ou ďieŶ du deutĠƌiuŵ, sous foƌŵe d͛eau louƌde ;DЇOͿ, paƌ exemple.  

.1.3. Le Facteur de Multiplication, k 

Pour que la puissance thermique produite dans un réacteur soit constante, le taux de fis-
sions doit être constant lui aussi. Toutefois, chaque fission génère en moyenne une quan-
tité   de ŶeutƌoŶs d͛eŶǀiƌoŶ Ϯ.ϱ. “i tous les ŶeutƌoŶs ĐƌĠĠs pƌoduisaieŶt des fissioŶs, aloƌs 
la puissaŶĐe du ƌĠaĐteuƌ Ŷe Đesseƌait d͛augŵeŶteƌ.  

Ce raisonnement nous amène à estimer que, pour que le taux de fission soit constant 
dans le temps, seul 40% des neutrons produits doivent contribuer à entretenir la réaction 
en chaîne (1/2.5).  

Le facteur de multiplication, k , est défini comme étant le nombre moyen de neutrons 
émis loƌs d͛uŶe fissioŶs Ƌui ǀoŶt par la suite induire une autre fission dans le système. 
Ainsi, la réaction en chaîne se perpétue à un rythme constant si 1k . k  est une grandeur 
adimensionnelle.  

                                                      
6 Leuƌ ĠŶeƌgie ĠtaŶt de l’oƌdƌe de ϭ/ϰϬ d’eV. 
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Dans le cas où 1k  on dit que le système est critique, si 1k  il est sous-ĐƌitiƋue ;Đ͛est à 
dire que le nombre de fissions diminue) et si 1k  il est supercritique (le nombre de fis-
sions augmente) [Duderstadt, 1976]. 

NotoŶs iĐi, Ƌu͛il Ǉ a deuǆ tǇpes de faĐteuƌ de ŵultipliĐatioŶ : le Kinf et le Keff. 

Le Kinf est le facteur de multiplication infini, il ƌepƌĠseŶte l͛ĠǀolutioŶ des ŶeutƌoŶs daŶs 
uŶ sǇstğŵe idĠal où il Ŷ͛Ǉ a pas de ŶeutƌoŶs Ƌui s͛ĠĐhappeŶt du ƌĠaĐteuƌ7. 

Cependant, dans la réalité, un réacteur présente des fuites de neutrons (normalement, 
tout ŶeutƌoŶ Ƌui s͛ĠloigŶe de plus de ϭϮ Đŵ du Đœuƌ peut ġtƌe ĐoŶsidĠƌĠ Đoŵŵe peƌdu 
pour la réaction en chaîne), aussi pour les systèmes finis la notion de Keff doit être intro-
duite. 

Le « k effectif » dit Keff, est le facteur de multiplication effectif dans un milieu non infini, 
en considérant les fuites de neutrons du système. Dans un réacteur on a Keff < Kinf.  

.1.4. La RĠaĐtivitĠ, ρ 

DaŶs l͛eǆploitatioŶ des ƌĠaĐteuƌs, le ĐoŶĐept de réactivité présente des unités plus adap-
tées que le facteur de multiplication. Réactivité et facteur de multiplication sont liés par 
l͛ĠƋuatioŶ, 
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][ 

k

k
pcm

 
 Équation .1.2 

Où ρ est la réactivité exprimée en « pcm » (pour cent mille). Cette grandeur mesure 
l͛ĠĐaƌt du faĐteuƌ de ŵultipliĐatioŶ paƌ ƌappoƌt à l͛Ġtat ĐƌitiƋue.  

La réactivité peut être interprétée comme la dérivée de la puissance du réacteur8, de la 
manière suivante :  

— Si la réactivité est égale à zéro, la puissance ne change pas dans le temps, 

— Si la réactivité est négative, la puissance se réduit, 

— Si la réactivité est positive, la puissance augmente. 

Enfin, si la réactivité est négative on peut parler d’aŶtiréaĐtivité. 

.2. FoŶĐtioŶŶeŵeŶt d’uŶ RĠaĐteuƌ à Eau PƌessuƌisĠe 
Après avoir introduit certains concepts neutroniques qui permettaŶt d͛eǆpliƋueƌ l͛oƌigiŶe 
de l͛ĠŶeƌgie theƌŵiƋue d͛uŶ ƌĠaĐteuƌ ŶuĐlĠaiƌe, nous examinons maintenant comment ils 
soŶt ŵis eŶ œuǀƌe daŶs uŶ ‘ĠaĐteurs à Eau Pressurisée, REP. Le terme « réacteur » fait 
référence uniquement au « Đœuƌ » d͛uŶe ĐeŶtƌale ŶuĐlĠaiƌe, là où la ƌĠaĐtioŶ eŶ ĐhaŠŶe 
est entretenue.  

Dans le cadre de cette filière oŶ s͛iŶtĠƌesse au ƌĠaĐteuƌ EP‘™. L͛EP‘™ est uŶ tǇpe paƌtiĐu-

                                                      
7 Parce que le réacteur est considéré comme infini. 
8 Il faut toutefois gaƌdeƌ à l’espƌit ƋuelƋues ŶotioŶs ; il est physiquement évident, par exemple, que si le réacteur à une réactivité posi-
tiǀe ŵais Ƌue daŶs le ŵilieu il Ŷ’Ǉ eŶ a pas de ŶeutƌoŶs, aloƌs le ƌĠaĐteuƌ ĐoŶtiŶueƌa à puissaŶĐe zĠƌo : Đ’est la ƌaisoŶ pouƌ laquelle on 
utilise des souƌĐes de ŶeutƌoŶs pouƌ la pƌeŵiğƌe ŵoŶtĠe eŶ puissaŶĐe d’uŶe ĐeŶtƌale. De ŵġŵe, si la puissaŶĐe est Ŷulle et la réactivité 
négative, alors le réacteur continuera avec une puissance nulle. Un autre aspect à ne pas oublier est que, dans un réacteur souscritique, 
il peut eŶĐoƌe Ǉ aǀoiƌ uŶe pƌoduĐtioŶ de puissaŶĐe theƌŵiƋue du fait des ƌĠaĐtioŶs de dĠĐƌoissaŶĐe β de ĐeƌtaiŶs pƌoduits de fission 
instables : Đ’est la « puissance résiduelle ». 
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lier de REP. Ce réacteur, conçu par AREVA NP [Areva Group, 2009], s͛iŶsĐƌit daŶs la GĠŶé-
ration 3+ de centrales nucléaires, c'est-à-dire, des réacteurs qui prennent en compte le 
ƌetouƌ d͛eǆpĠƌieŶĐe des ƌĠaĐteuƌs plus aŶĐieŶs et intègrent des combustibles optimisés, 
un rendement thermique amélioré, des systèmes passifs de sûreté et une construction 
standardisĠe. L͛EP‘™ est uŶe ƌĠpoŶse à l͛ĠǀolutioŶ des eǆigeŶĐes de sûƌetĠ daŶs le do-
ŵaiŶe du ŶuĐlĠaiƌe et auǆ ďesoiŶs d͛uŶe peƌfoƌŵaŶĐe ĠĐoŶoŵiƋue aŵĠlioƌĠe [Py, 2007]. 

.2.1. PƌiŶĐipauǆ CiƌĐuits d’uŶ REP 

Le réacteur d͛uŶ REP se ĐaƌaĐtĠƌise paƌ l͛utilisatioŶ d͛eau lĠgğƌe à l͛Ġtat liƋuide Đoŵŵe 
modérateur (pour le ralentissement des neutrons) et comme caloporteur pour 
l͛ĠǀaĐuatioŶ de la Đhaleuƌ pƌoduite paƌ le Đoŵďustiďle Ƌui est, pouƌ sa paƌt, de l͛oǆǇde 
d͛uƌaŶiuŵ eŶƌiĐhi isotopiƋueŵeŶt en UϸϹϻ. A la diffĠƌeŶĐe d͛autƌes tǇpes de ƌĠaĐteuƌs, paƌ 
eǆeŵple d͛uŶ ‘EB9, un REP a un cycle thermique indirect. Ainsi, ce type de réacteur pos-
sède deux circuits principaux : d͛uŶe paƌt la chaudière, ou circuit primaire, et d͛autƌe paƌt 
le circuit secondaire, où l͛ĠŶeƌgie theƌŵiƋue est tƌaŶsfoƌŵĠe eŶ ĠleĐtƌiĐitĠ. Ces deuǆ Đir-
cuits sont respectivement indiqués sur la Figure .2.1 en rouge et bleu.  

 

Figure .2.1. Schéma du principe de foŶĐtioŶŶeŵeŶt d’uŶ REP, d’apƌğs [Boiron, 1985] (avec modifications). 
A gauche en rouge, le circuit primaire, à droite, en bleu, le système secondaire.  

La réaction en chaîne se produit dans le réacteur, libérant de la chaleur qui doit être éva-
ĐuĠe paƌ le ĐiƌĐuit pƌiŵaiƌe. Le ĐiƌĐuit pƌiŵaiƌe d͛uŶ EP‘™ Đoŵpte ϰ ďouĐles de ƌefƌoidis-
seŵeŶt, Ƌui peƌŵetteŶt l͛eǆtƌaĐtioŶ de ϰ.Ϯ GWth de Đhaleuƌ [Areva Group, 2009] (une 
seule boucle est représentée sur la figure ci-dessus). Cette puissance thermique, issue des 
réactions de fissions, est transférée vers le ĐiƌĐuit seĐoŶdaiƌe paƌ l͛utilisatioŶ d͛eau lé-
gère10 comme réfrigérant.  

AfiŶ de ĐoŶstitueƌ uŶe ďaƌƌiğƌe eŵpġĐhaŶt Ƌue l͛eau du ĐiƌĐuit seĐoŶdaiƌe Ŷe soit ƌadioac-

                                                      
9 REB, Réacteur à Eau Bouillante. 
10 Eau dite « légère » pouƌ la diffĠƌeŶĐieƌ de l’eau « lourde », D2O. 
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tiǀe, les deuǆ ĐiƌĐuits soŶt ĠtaŶĐhes. AiŶsi le tƌaŶsfeƌt d͛ĠŶeƌgie doit se faiƌe paƌ 
l͛iŶtermédiaire des générateurs de vapeur (GV). La fonction de ces derniers est de trans-
fĠƌeƌ la Đhaleuƌ de l͛eau du ĐiƌĐuit pƌiŵaiƌe à l͛eau du ĐiƌĐuit seĐoŶdaiƌe eŶ la tƌaŶsfor-
ŵaŶt eŶ ǀapeuƌ à haute pƌessioŶ. C͛est Đette ǀapeuƌ Ƌui aliŵeŶteƌa le tuƌďogĠŶĠƌateur 
pouƌ pƌoduiƌe de l͛ĠleĐtƌiĐitĠ. EŶfiŶ, uŶe fois dĠpƌessuƌisĠe à la soƌtie de la tuƌďiŶe, la ǀa-
peur est condensée dans le condenseur. Celui-ci refroidit le caloporteur du circuit secon-
daiƌe afiŶ d͛aŵĠlioƌeƌ l͛effiĐaĐitĠ du ĐǇĐle theƌŵiƋue paƌ ĠĐhaŶge aǀeĐ une source froide 
qui peut être une rivière, une tour aéroréfrigérante, etc.  

.2.2. Description du Réacteur 

Le réacteur est le composant principal du circuit primaire. Il comprend la cuve du réac-
teur, les assemblages combustibles, les grappes de contrôle et tous les internes. Les prin-
cipaux éléments du réacteur sont indiqués dans la Figure .2.2.  

La cuve (A) est une enceinte construite avec plus de 500 toŶŶes d͛aĐieƌ faiďleŵeŶt alliĠ du 
type Mn-Mo-Ni. “oŶ diaŵğtƌe est d͛eŶǀiƌoŶ ϱ.ϰ m. Elle comporte un couvercle amovible 
(B) sur sa partie supérieure. Ce couvercle doit être retiré, lors des arrêts du réacteur afin 
de pouvoir réaliser le rechargement de combustible. La hauteur de la cuve avec son cou-
ǀeƌĐle est de ϭϯ ŵğtƌes. L͛ĠtaŶĐhĠitĠ eŶtƌe la Đuǀe et le ĐouǀeƌĐle est assuƌĠe paƌ plu-
sieurs goujons (J).  

  

Figure .2.2. Bloc réacteur. 
Figure .2.3. “ĐhĠŵa d’uŶ asseŵďlage Đoŵďus-

tible (E), [Guérin, 2008](avec modifications) 

Sur la Figure .2.2, on observe aussi les grappes de contrôle (C), les barres 
d͛iŶstƌuŵeŶtatioŶ du Đœuƌ (D) et les assemblages combustibles (E), dont on parlera dans 
la section suivante. Ceux-ci constituent le « Đœuƌ » du réacteur. Plusieurs brides forgées 
peƌŵetteŶt l͛eŶtƌĠe (F) et la sortie (G) du caloporteur. Celui ici entre par la bride (F) dans 
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la cuve et descend au plenum inférieur du réacteur (I) en passant entre la cuve et la che-
mise qui cloisonne les assemblages combustibles (H). Le réfrigérant traverse alors les as-
semblages qui lui transfèrent leur puissance thermique (E). Une fois chaud, mais encore à 
l͛Ġtat liƋuide, le ƌĠfƌigĠƌaŶt soƌt de la Đuǀe paƌ la ďƌide (G) en direction des générateurs de 
vapeur. Pouƌ ĐoŶseƌǀeƌ l͛eau à l͛Ġtat liƋuide, la Đuǀe et tout le sǇstğŵe pƌiŵaiƌe foŶĐtion-
neŶt à uŶe pƌessioŶ d͛eŶǀiƌoŶ ϭϱϱ bars et une température voisine de 300°C [Py, 2007]. 
Le passage à l͛Ġtat gazeuǆ doit ġtƌe ĠǀitĠ pouƌ des ƌaisoŶs de ƌĠaĐtiǀitĠ ŶeutƌoŶiƋue et 
pour un transfert de la chaleur correct. 

.2.2.1. Assemblages Combustibles 

A l͛iŶtĠƌieuƌ de la Đuǀe, se tƌouǀeŶt ĐloisoŶŶĠs les asseŵďlages combustibles de dioxyde 
d͛uƌaŶiuŵ, Figure .2.3, page 22. DaŶs la plupaƌt des ‘EP, l͛asseŵďlage Đoŵďustiďle est uŶ 
ensemble de plusieurs crayons ou tubes arrangés sur une grille rectangulaire11 de, par 
exemple, 17x17 positions (289 positions par assemblage). Le Đœuƌ de l͛EP‘™ a ĠtĠ ĐoŶçu 
pour employer 241 assemblages [Py, 2007]. 

Plusieurs crayons et tubes forment un assemblage. Ces éléments peuvent être de 3 
types à savoir : ĐƌaǇoŶs Đoŵďustiďles, tuďes guides et tuďes d͛iŶstƌuŵeŶtatioŶ.  

Par « crayon combustible», on désigne, de manière conventionnelle, un élément tubu-
laire, de faible diamètre, fermé à ses deux extrémités. Les crayons combustibles, contien-
ŶeŶt la ŵatiğƌe fissile et ƌepƌĠseŶteŶt pƌesƋue la totalitĠ des ĐƌaǇoŶs de l͛asseŵďlage 
(pouƌ uŶ EP‘™ : 265/289 crayons). Un crayon est plus paƌtiĐuliğƌeŵeŶt foƌŵĠ d͛uŶ en-
semble de « pastilles » céramiques de combustible empilées les unes sur les autres, et 
d͛uŶe « gaine » eŶtouƌaŶt l͛eŵpileŵeŶt de pastilles, Figure .2.4. Les pastilles sont cylin-
driques et constituées d'oǆǇde d͛uƌaŶiuŵ fƌittĠ ou d͛oǆǇde ŵiǆte d͛uƌaŶiuŵ et de pluto-
nium ;MOXͿ. Leuƌs diŵeŶsioŶs gĠoŵĠtƌiƋues soŶt d͛eŶǀiƌoŶ ϴ mm de diamètre et 10-
12 mm de hauteur, comme indiqué sur la Figure .2.5.  

   

Figure .2.4. SĐhéŵa d’uŶ crayon combus-

tible, [Guérin, 2008] 
Figure .2.5. Pastilles d’oǆǇdes d’uraŶiuŵ, [Blanpain, 2011] 

La gaine eŶtouƌe les pastilles fissiles eŵpilĠes, elle est ĐoŵposĠe d͛uŶ alliage à ďase pƌin-
cipalement de zirconium12. Au commencement de la filière REP, les gaines étaient faites 
avec des aciers inoxydables, cependant, le zirconium les a rapidement remplacés du fait 
de sa faible probabilité de capture des neutrons. Cette caractéristique notable lui confère 

                                                      
11 Pas toujours ; pour les WER russes, les assemblages sont hexagonaux.   
12 UŶ alliage à ϵϵ%ŵ )ƌ aǀeĐ d’autƌes ŵĠtauǆ pouƌ aŵĠlioƌeƌ ses pƌopƌiĠtĠs theƌŵoŵĠĐaŶiƋues et ĐhiŵiƋues. Paƌ eǆeŵple, l’alliage 
ĐoŵŵeƌĐialeŵeŶt ĐoŶŶu Đoŵŵe Mϱ™ eŵploie du Ŷioďiuŵ et d’autƌes additifs pouƌ aŵĠlioƌeƌ la ƌĠsistaŶĐe à la fƌagilisatioŶ paƌ l'hy-
drogène (hydruration), corrosions, oxydations, etc. [Garner, 2006].   
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la capacité d͛aŵĠlioƌeƌ l͛ĠĐoŶoŵie ŶeutƌoŶiƋue du ƌĠaĐteuƌ.  

Si une des extrémités du crayon Ŷ͛est pas feƌŵĠe, aloƌs oŶ paƌle de « tube ». Les tubes 

guides (TG) sont des crayons sans matière fissile et qui constituent des éléments structu-
raux. Ceux-ci donnent la rigiditĠ auǆ asseŵďlages et peƌŵetteŶt aussi l͛eŶtƌĠe des barres 

de commande au sein des assemblages (cf. § .3.2.1). En conséquence, leur diamètre est 
légèrement supérieur à celui des crayons combustibles. Enfin, les tubes guides peuvent 
être utilisés comme tuďes d’iŶstruŵeŶtatioŶ. EŶ effet,  ils peƌŵetteŶt l͛eŶtƌĠe de soŶdes 
mobiles capables de mesurer le taux de réaction neutronique (cf. Chapitre 3), ou la tem-
pérature [Mourlevat, 2005]. 

.3. Contrôle de la Réactivité  
Les réacteurs nucléaires doivent être chargés avec des quantités de combustible supé-
rieures à celles requises pour atteindre seulement la criticité (§.1.3), car la réactivité du 
Đœuƌ s͛aŵeŶuise loƌs du foŶĐtioŶŶeŵeŶt du ƌĠaĐteuƌ au fuƌ et à ŵesuƌe Ƌue la ŵatiğƌe 
fissile est consommée et que les produits fissions sont créés. Ainsi, un « excès de matière 

fissile » est nécessaire afin que le réacteur puisse travailler pendant un temps raison-
nable. Cependant la réserve de matière fissile fait augmenter fortement la réactivité du 

réacteur, Đ͛est l͛oƌigiŶe de la pƌoďlĠŵatiƋue de l͛eǆĐğs de ƌĠaĐtiǀitĠ13. 

.3.1. Bilan Neutronique 

Dans la section §.1.3, il avait été évoqué que seul ~40% des neutrons crées lors de la fis-
sion doivent produire une nouvelle fission afin de maintenir le réacteur en état critique. 
Que ce passe-t-il donc avec les 60% des neutrons restants ?  

Dans un combustible « frais », c'est-à-diƌe, Ŷ͛aǇaŶt pas ĠtĠ dĠjà utilisé, les neutrons qui ne 
produisent pas de fission sont en grand partie perdus, en effet, la plupart participent à 
d͛autƌes ƌĠaĐtioŶs ŶuĐlĠaiƌes différentes de la fission (42%) et quelques uns parviennent 
ŵġŵe à s͛ĠĐhappeƌ du ƌĠaĐteuƌ ;Ϯ%Ϳ, Figure .3.1.  

 

Figure .3.1. Les autƌes ƌĠaĐtioŶs, d’apƌğs [Duderstadt, 1976] (avec modifications).  

CepeŶdaŶt, ƋuaŶd le Đoŵďustiďle ǀieŶt d͛ġtƌe iŶstallĠ daŶs le Đœuƌ, il eǆiste uŶ eǆĐĠdeŶt 

                                                      
13 CepeŶdaŶt, Đet eǆĐğs de ƌĠaĐtiǀitĠ Ŷ’est pas ĐoŵplğteŵeŶt iŶdĠsiƌaďle, Đaƌ il est ĠgaleŵeŶt ŶĠĐessaiƌe afiŶ de ĐoŵpeŶseƌ 
l’aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ due auǆ effets de teŵpĠƌatuƌe, pouƌ pouǀoiƌ dĠŵaƌƌeƌ le ƌéacteur et monter en puissance. 
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important de neutrons (autour de 16%)14. Cet excédent dépend de plusieurs facteurs, 
paƌŵi lesƋuels l͛eŶƌiĐhisseŵent en UϸϹϻ. Sur la Figure .3.2, on observe que le maximum 
d͛eǆĐğs de ƌĠaĐtiǀitĠ d͛uŶ ‘EP situe eŶ dĠďut du ĐǇĐle de ǀie des Đoŵďustiďles, ƋuaŶd il 
Ŷ͛Ǉ pas eu de consommation de la matière fissile. 

Les neutrons en excès doivent être éliminés pour maintenir le réacteur à puissance cons-
tante, et donc le facteur de multiplication égal à 1. 

CepeŶdaŶt, l͛eǆĐğs de ƌĠaĐtiǀitĠ peut ġtƌe ǀoulu, paƌ eǆeŵple au ŵoŵeŶt du démarrage 
et de la montée en puissance de la centrale. Inversement, un défaut de réactivité est re-
Ƌuis afiŶ d͛aƌƌġteƌ le ƌĠaĐteuƌ, ou ďieŶ pouƌ ƌĠduiƌe sa puissaŶĐe.  

 

Figure .3.2. Diminution du facteur de ŵultipliĐatioŶ d’uŶ ƌĠaĐteuƌ REP ;§.1.3) en fonction du taux de 
combustion.  

Toutes Đes situatioŶs soŶt gĠƌĠes peŶdaŶt le foŶĐtioŶŶeŵeŶt d͛uŶ ‘EP paƌ uŶ sǇstğŵe de 
contrôle actif de la réactivité. Le contrôle de la réactivité se fait par plusieurs voies, no-
tamment : grappes de commande (§.3.2.1) ou dilutioŶ d͛aĐide ďoƌiƋue dans le calopor-
teur (§0). 

Au-delà du ĐoŶtƌôle aĐtif, la ŵaitƌise de la ƌĠaĐtiǀitĠ peut ġtƌe faĐilitĠe paƌ d͛autƌes teĐh-
ŶiƋues, Ƌue l͛oŶ appelleƌa passives, Đaƌ elles Ŷe ŶĠĐessiteŶt pas l͛iŶteƌǀeŶtioŶ eŶ ĐoŶtiŶu 
d͛uŶ sǇstğŵe paƌtiĐulieƌ, ŵais dĠpeŶdeŶt uŶiƋueŵeŶt de la ĐoŶĐeptioŶ du Đoŵďustiďle et 
de la gestioŶ des asseŵďlages loƌs des pĠƌiodes de ƌeĐhaƌge du Đœuƌ. Deuǆ ŵĠthodes 
seront expliquées : la gestioŶ du Đœuƌ paƌ ĐǇĐles ;§.3.3.1) et l͛utilisatioŶ de poisoŶs Đon-
sommables (§.3.3.2).  

Dans la suite chaque technique sera décrite. 

.3.2. Contrôle Actif de la Réactivité 

OŶ eŶteŶd paƌ ĐoŶtƌôle aĐtif, uŶ sǇstğŵe Ƌui ǀeille eŶ ĐoŶtiŶu suƌ la ĐƌitiĐitĠ du Đœuƌ et 
qui intervient en conséquence à tout moment afin de stabiliser le facteur de multiplica-
tion à des valeurs proches de 1.00. Dans les REP, deux des systèmes utilisés présentent 
cette caractéristique : les grappes de commande et la dilution de bore. 

                                                      
14 Ces pourcentages dépendent beaucoup du réacteur et de ses caractéristiques. 
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.3.2.1. Grappes de Commande 
Les grappes de contrôle, aussi nommées grappes de commande, sont un ensemble de 
crayons construits avec des matériaux de grande section efficace de capture de neutrons, 
dit « matériaux absorbants », Ƌui peuǀeŶt ġtƌe ƌapideŵeŶt iŶtƌoduits ou ƌetiƌĠs du Đœuƌ 
du ƌĠaĐteuƌ. Les ŵatĠƌiauǆ gĠŶĠƌaleŵeŶt utilisĠs soŶt des ŵĠlaŶges d͛aƌgeŶt, iŶdiuŵ et 
cadmium (AIC15) mais aussi de hafnium et des carbures de bore, [Duderstadt, 1976]. En 
général, ce sont des éléments qui, suite à une capture neutronique, continuent à être des 
éléments absorbants, comme le montre la Figure .3.3 pour le Hf, où la probabilité 
d͛aďsoƌptioŶ de ŶeutƌoŶs theƌŵiƋue ƌeste ĠleǀĠe eŶ suiǀaŶt la ĐhaŠŶe de transmutation 
HfϷϽϼ, HfϷϽϽ, HfϷϽϾ, HfϷϽϿ et HfϷϾ϶. 

 

Figure .3.3. Sections efficaces de capture neutronique du HfϷϽϼ, HfϷϽϽ, HfϷϽϾ, HfϷϽϿ et HfϷϾ϶ d’apƌğs 
ENDF/B.VII.  

La dispositioŶ et la gĠoŵĠtƌie des ďaƌƌes de ĐoŶtƌôle ǀaƌieŶt d͛uŶ tǇpe de ƌĠaĐteuƌ à 
autƌe. DaŶs uŶ ‘EP, les gƌappes se tƌouǀeŶt à l͛iŶtĠƌieuƌ de la Đuǀe, suƌ le Đœuƌ du réac-
teuƌ ŵais soŶt ŵĠĐaŶiƋueŵeŶt ĐoŵŵaŶdĠes depuis l͛eǆtĠƌieuƌ, Đf. Figure .2.2 (C), page 
22.  

                                                      
15 80% Ag, 15% In et 5%Cd, température de fusion = 800°C [Bailly, 1996], des ajouts de Fe sont faits pour augmenter la température de 
fusion. 

Hf180
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Figure .3.4. IŶtƌoduĐtioŶ d’uŶe gƌappe de 
commande dans un assemblage REP. 

Figure .3.5. Effet suƌ le fluǆ de l’iŶseƌtioŶ paƌ la paƌtie 
supérieure du Đœuƌ d’uŶe ďaƌƌe de ĐoŶtƌôle [Duderstadt, 

1976]. 

DaŶs le Đas de l͛EP‘™, une grappe de commande est constituée par 24 crayons absor-
bants unis en haut par une « tête de grappe », Figure .3.4. Ces crayons absorbants 
s͛iŶtƌoduiseŶt daŶs l͛espaĐe ǀide Ƌui se tƌouǀe à l͛iŶtĠƌieuƌ des Ϯϰ tuďes guides de cer-
tains assemblages avec un mouvement vertical. Notons, que cette action de commande 
Ŷ͛est faite Ƌue suƌ ŵoiŶs d͛uŶ Ƌuaƌt des asseŵďlages Đoŵďustiďles pƌĠseŶts daŶs le ƌĠac-
teur.  

Un grand nombre de facteurs déterminent la conception de ces éléments de contrôle. En 
général, quand on introduit des ĠlĠŵeŶts tƌop aďsoƌďaŶts daŶs le Đœuƌ, il Ǉ a uŶe iŵpor-
tante diminution de la population de neutrons à leur proximité qui conduit à une forte 
perturbation de la distribution de puissance, comme le montre la Figure .3.5. 

AfiŶ de ƌĠduiƌe Đet effet iŶdĠsiƌaďle de l͛appoƌt d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ, ĐeƌtaiŶes gƌappes pƌĠsen-
teŶt des ƌappoƌts suƌfaĐe/ǀoluŵe optiŵisĠs. C͛est d͛ailleuƌs la ƌaisoŶ pouƌ laƋuelle il 
existe des grappes avec des sections en forme de croix.  

Dans un réacteur il peut y en avoir plusieurs types de grappes, certaines plus absorbantes 
Ƌue d͛autƌes ;cf. [DOE, 2008] pour plus de détails). Les grappes plus absorbantes (de B4C), 
dites « noires », soŶt eŵploǇĠes pouƌ l͛aƌƌġt iŵŵĠdiat du ƌĠaĐteuƌ, taŶdis Ƌue les gƌappes 
ŵoiŶs aďsoƌďaŶtes ;d͛AICͿ, « grises », servent pour le pilotage du réacteur au long du 
ĐǇĐle et pouƌ la ĐoƌƌeĐtioŶ de la distƌiďutioŶ de puissaŶĐe daŶs le Đœuƌ. Les ĐƌaǇoŶs des 
barres de contrôle peuvent aussi présenter du zonage, avec la partie inferieure en AIC et 
la partie supérieure en B4C [Gosset, 2006]. 

.3.2.2. DilutioŶ d’AĐide BoƌiƋue  
Comme il a été dit, les barres de commande perturbent la distribution de puissance dans 
le Đœuƌ. Cet effet peut ġtƌe ƌĠduit aǀeĐ l͛utilisatioŶ d͛uŶ aďsoƌďaŶt ŵieuǆ ƌĠpaƌti daŶs le 
Đœuƌ, ŶotaŵŵeŶt daŶs le Đalopoƌteuƌ liƋuide. Cette ĐoŶsidĠƌatioŶ Ŷous aŵğŶe à 
l͛utilisatioŶ de l͛aĐide ďoƌiƋue. 
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Figure .3.6. Sections efficaces du B10 pouƌ plusieuƌs ƌĠaĐtioŶs ŶuĐlĠaiƌes eŶ foŶĐtioŶ de l’ĠŶeƌgie du Ŷeu-
tƌoŶ iŶĐideŶt, d’apƌğs ENDF/B.VII. 

L͛iŶtĠƌġt de l͛aĐide ďoƌiƋue Đoŵŵe poisoŶ ŶeutƌoŶiƋue ƌepose suƌ l͛isotope BϷ϶ Ƌui a uŶe 
section efficace de capture des neutrons très élevée pour la réaction 710

LinB   , de 
l͛oƌdƌe de ϭϬϬϬ ďaƌŶs à ϭ eV (Figure .3.6.). AiŶsi, l͛iŶtƌoduĐtioŶ du ďoƌe peƌŵet d͛ĠliŵiŶeƌ 
des neutrons en excès. 

.3.2.2.1. Effet du Bore sur le Facteur de Multiplication du Réacteur 

Le ďoƌe est iŶtƌoduit daŶs le Đœuƌ sous foƌŵe de HЈBOЈ, dissous dans le caloporteur du 
circuit primaire. Les concentrations de bore dans le caloporteur sont corrigées en perma-
ŶeŶĐe au fuƌ et à ŵesuƌe Ƌue la ƌĠaĐtiǀitĠ du ƌĠaĐteuƌ dĠĐƌoŠt. L͛effet du ďoƌe suƌ le fac-
teur de multiplication du réacteur est montré sur la Figure .3.7 pour différentes concen-
trations. 

 

Figure .3.7. Effet du bore sur le facteur de multiplication infini réacteur tǇpe EPR™, aveĐ de l’aĐide ďo-
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rique dissous dans le caloporteur, calculé avec le code APOLLO 2.8. 

De Đette façoŶ l͛eǆĐğs de ƌĠaĐtiǀitĠ peut ġtƌe, eŶ paƌtie et ŵġŵe totaleŵeŶt daŶs ĐeƌtaiŶs 
réacteurs, géré avec du bore. Dans ce dernier cas on dit que le réacteur fonctionne en 
« bore-critique ».  

.3.2.2.2. Les Principales Limitations du Bore 

Il est iŵpoƌtaŶt de ĐoŶstateƌ Ƌue l͛aĐide ďoƌiƋue foŶĐtioŶŶe tƌğs ďieŶ daŶs les ƌĠaĐteuƌs 
du parc EdF actuel dans les limites des spécifications de fonctionnement. Néanmoins, dès 
Ƌue l͛oŶ s͛ĠloigŶe de Đes spĠĐifiĐatioŶs de foŶĐtioŶŶeŵeŶt, des liŵitatioŶs daŶs l͛usage 
peuvent apparaître telles que : 

— Problèmes de sûreté en cas de dilution intempestive, autrement dit RIA16.  

En effet, une injection accideŶtelle d͛eau dĠďoƌĠe pouƌƌait se pƌoduiƌe eŶ Đas de disfoŶc-
tioŶŶeŵeŶt du ĐiƌĐuit de ĐoŶtƌôle de la Đhiŵie de l͛eau du ĐiƌĐuit pƌiŵaiƌe. Cette diŵiŶu-
tion de la concentration de bore aurait pour conséquence une augmentation de la réacti-
vité du réacteur et une excursion de puissance.  

— L͛ajout d͛aĐide ďoƌiƋue ƌeŶd plus diffiĐile le ĐoŶtƌôle de la ƌadioaĐtiǀatioŶ du ĐiƌĐuit 
primaire.  

EŶ jouaŶt suƌ la Đhiŵie de l͛eau, la soluďilitĠ des pƌoduits de ĐoƌƌosioŶ est ƌĠduite et aiŶsi, 
il est possible de diminuer le relâchement et le dépôt des produits radioactifs dans tout le 
circuit primaire. Le pH optimal pour le contrôle de la radioactivation du circuit primaire 
est égal à 7.2. A Đette fiŶ, il est ŶĠĐessaiƌe d͛ajouteƌ de la lithiŶe, LiOH, dans le calopor-
teur. Le lithium employé doit être enrichi à 99.9% en Li7, l͛isotope Li6 étant lui un produc-
teur de tritium par la réaction 36

HnLi   . Or, cet élément alcalin doit d͛aďoƌd com-
peŶseƌ le pH de l͛eau à ϯϬϬ°C ;d͛eŶǀiƌoŶ ϱ.ϲϱͿ et sa concentration maximale autorisée 
Ŷ͛est Ƌue de Ϯ.Ϯ ppŵ afiŶ d͛Ġǀiteƌ la ĐoƌƌosioŶ des gaiŶes, [Nordmann, 2005].  

— Problèmes de corrosion. 

Il faut noter aussi que l͛aĐide ďoƌiƋue est uŶ aĐide faiďle Ƌui Ŷe pose pas de pƌoďlğŵe 
pour les aciers. En effet, il entraine uŶe peƌte d͛Ġpaisseuƌ qui reste négligeable pour 
l͛iŶtĠgƌitĠ ŵĠĐaŶiƋue des ĐoŵposaŶts conçus pour supporter des pressions supérieures 
au nominaux (155 bars). Malgré cela, en 2002, le réacteur Davis-Besse (Ohio, Etats-Unis) a 
connu une importante corrosion produite sur l'épaisseur des traversées du couvercle de 
la cuve : l͛aĐide ďoƌiƋue aǀait dissous eŶǀiƌoŶ ϭϱ Đŵ du ĐouǀeƌĐle. La Đause fut l͛utilisatioŶ 
d͛uŶ ŵauǀais alliage au Ŷiǀeau des tuďes tƌaǀeƌsaŶt le ĐouǀeƌĐle pouƌ l͛utilisatioŶ des 
barres de contrôle. Cet incident à été classé par la NRC17 comme le 5ème le plus grave 
depuis 1979 aux Etats-Unis [U.S. NRC, 2004][U.S. NRC, 2008] et de Ŷiǀeau ϯ daŶs l͛ĠĐhelle 
INES18 selon [ASN, 2013]. L͛iŶĐideŶt a ĐoutĠ ϲϬϬ ŵillioŶs de U“-dollaƌs pouƌ l͛eǆploitaŶt de 
la centrale et 33 millions US$ supplémentaires en poursuites légales [U.S. NRC, 2002][U.S. 
NRC, 2005].  

— La concentration en bore dans le caloporteur ne peut pas dépasser les 1500-2000 ppm 
car le coefficient de température du modérateur (CTM) devient positif.  

                                                      
16 RIA, Reactivity Insertion Accident. 
17 Autorité de Sureté Nucléaire Nord-Américaine 
18 International Nuclear Event Scale 
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Le coefficient de température modérateur (CTM) est la variation de réactivité en fonction 
de la température du modérateur, c'est-à-diƌe, CTM =  ∂ρ/∂Tmodérateur , et doit toujours 
ƌesteƌ ŶĠgatif eŶ eǆploitatioŶ Ŷoƌŵale, de ŵaŶiğƌe à Đe Ƌue le Đœuƌ soit autoƌĠgulĠ Ŷeu-
troniquement par rapport aux effets de température. Le CTM est lié à la variation de den-
sité du fluide (eau et bore) quand sa température évolue. On peut décomposer cet effet 
en deux parties :  

Effet sur l'eau (modérateur) : si la température du modérateur augmente, sa densité 
diminue. Pour un même volume d'eau, il y aura moins de noyaux d'hydrogène donc une 
moins bonne modération neutronique. La résultante de cet effet est une baisse de la 
réactivité. 

Effet sur le bore (poison soluble) : de même, si la température du modérateur aug-
mente, la densité de noyaux de bore sera plus faible. Il y aura donc moins d'absorption, 
d'où une augmentation de la réactivité. 

Dans la pratique, la concentration de bore est limité à ~1500 ppm [Marsault, 2009]. 

DaŶs tous les Đas, l͛utilisatioŶ de l͛aĐide ďoƌiƋue ŶĠĐessite des ĐoŶditioŶs opĠƌatoiƌes par-
ticulières à cause de : 

— La production de tritium due à la capture neutronique 2
310  HnB , ces effluents 

radioactifs sont difficiles à gérer, en particulier la courte vie moyenne du tritium 
(T½ = 12.32 aŶsͿ Ƌui lui ĐoŶfğƌe uŶe gƌaŶde aĐtiǀitĠ β. “elon [Fiorini, 1999], ⅓ de la pƌo-
duction de tritium vient des REP utilisant du bore. CeĐi est ĐoŶtƌaigŶaŶt paƌĐe Ƌu͛il est 
pƌoduit daŶs l͛eau du ĐiƌĐuit primaire des centrales. En conséquence, le tritium contribue 
à l͛augŵeŶtatioŶ des doses ƌadiologiƋues ƌeçues paƌ le peƌsoŶŶel peŶdaŶt les opĠƌatioŶs 
de maintenance. 

— Les systèmes de contrôle de la concentration du bore sont couteux et compliquent la 
conceptioŶ et l͛eǆploitatioŶ des ƌĠaĐteuƌs, Figure .3.8. Le changement de quelques ppm 
de ďoƌe daŶs le sǇstğŵe pƌiŵaiƌe, ĐoŶteŶaŶt lui plusieuƌs toŶŶes d͛eau est difficile, et 
pƌĠseŶte uŶe gƌaŶde iŶeƌtie ĐiŶĠtiƋue se Ƌui ƌĠduit la ŵaŶœuǀƌaďilitĠ du ƌĠaĐteuƌ. A 
Đette pƌoďlĠŵatiƋue s͛ajoute la diffiĐultĠ supplĠŵeŶtaiƌe Ƌue tout le sǇstğŵe pƌiŵaiƌe 
travaille à très haute pression et 300°C [Bebin, 1979]. 
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Figure .3.8. Système de ĐoŶtƌôle du voluŵe et de la Đhiŵie de l’eau du sǇstğŵe pƌiŵaiƌe, d’apƌğs [Areva 
Group, 2009]. 

Finalement, dans le cas des combustibles MOX, le bore est un absorbant moins efficace 
du fait du durcissement du spectre énergétique des neutrons.  

.3.3. Contrôle Passif de la Réactivité 

OŶ eŶteŶd paƌ ĐoŶtƌôle passif, uŶe ĐoŶĐeptioŶ du Đœuƌ paƌ laƋuelle l͛eǆĐğs de réactivité 
est réduit, partiellement, au long du cycle de combustion sans le recours à des systèmes 
aĐtifs. DaŶs Đette ĐlassifiĐatioŶ peuǀeŶt ġtƌe iŶĐluses la gestioŶ des ĐǇĐles et l͛utilisatioŶ 
de poisons consommables. 

.3.3.1. Stratégies de Recharge de Combustible  

La ƌĠaĐtiǀitĠ d͛uŶ ƌĠaĐteuƌ peut ġtƌe seŶsiďleŵeŶt ƌĠduite eŶ eŵploǇaŶt uŶe stƌatĠgie de 
rechargement de combustible optimisée. 

.3.3.1.1. Gestion par Cycles 

Pour expliquer ceci, nous allons nous servir de la Figure .3.9. Supposons un réacteur initia-
leŵeŶt ĐhaƌgĠ aǀeĐ des asseŵďlages fƌais d͛UOЇ, la ƌĠaĐtiǀitĠ du ƌĠaĐteuƌ est à Đe ŵo-
ŵeŶt tƌğs ĠleǀĠe du fait d͛uŶe deŶsitĠ iŵpoƌtaŶte de ŶoǇauǆ fissiles ;A). En fonctionne-
ment, le réacteur consomme son combustible et perd de la réactivité, pour arriver au 
point B de la Figure .3.9. A Đe ŵoŵeŶt oŶ dit Ƌu͛il a Đomplété un cycle. 

Le réacteur a fonctionné entre les points A et B eŶ Ġtat ĐƌitiƋue, gƌąĐe à l͛iŶteƌǀeŶtioŶ 
d͛uŶ sǇstğŵe effiĐaĐe de ĐoŶtƌôle. AiŶsi, la ƌĠaĐtiǀitĠ ŵoŶtƌĠe daŶs la Figure .3.9, repré-
seŶte la ƌĠaĐtiǀitĠ du Đœuƌ saŶs pƌeŶdƌe eŶ Đoŵpte les sǇstğŵes de gƌappes de Đom-
mandes ni la présence de bore. 

A partir du point B, le Đœuƌ deǀieŶt sous ĐƌitiƋue. Il Ŷ͛est plus Đapaďle d͛eŶtƌeteŶiƌ la ƌĠac-
tion en chaîne entre B et C, même en retirant les barres de contrôle et en réduisant à zéro 
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la concentration de bore, eŶ ĐoŶsĠƋueŶĐe le ƌĠaĐteuƌ s͛ĠteiŶt (cf. § .1.3). 

 

Figure .3.9. Evolution de la réactivité en fonction de la stratégie de rechargement de combustible 

Loƌs de l͛aƌƌġt d͛uŶ ƌĠaĐteuƌ Ƌui a ĠpuisĠ soŶ Đoŵďustiďle, la ĐeŶtƌale eŶtƌe eŶ aƌƌġt pour 
la recharge de combustible afin de pouvoir démarrer un nouveau cycle. Notons ici deux 
stratégies possibles afin de redémarrer le réacteur. Dans un premier cas, on peut rempla-
cer tous les assemblages combustibles épuisés par des nouveaux combustibles frais. Ce 
faisant, le réacteur récupérera toute la réactivité initiale (point D) et pourra redémarrer et 
travailler pendant un temps tІ, égal à celui entre les points A et B.  

UŶe alteƌŶatiǀe est de ƌeŵplaĐeƌ, ŶoŶ pas tout le Đœuƌ ŵais, seuleŵeŶt ƋuelƋues assem-
blages épuisés. De cette manière le réacteur aura récupéré une réactivité suffisante 
(point E) pour arriver à remonter en puissance et fonctionner pendant en temps tЇ avant 
de redevenir souscritique (point J). 

Il est clair, que dans le premier cas, le ƌĠaĐteuƌ pƌoduiƌa de l͛ĠŶeƌgie peŶdaŶt uŶ teŵps tІ 
plus grand que le temps tЇ du deuxième cas. Afin de faire fonctionner le réacteur plu-
sieurs recharges de combustibles seront nécessaires, indiquées par les points F, G, H, I. 
L͛aǀaŶtage de Đette deƌŶiğƌe stƌatĠgie est uŶe diŵiŶutioŶ iŵpoƌtaŶte de l͛eǆĐğs de ƌĠac-
tivité, par contre, le réacteur est obligé de faire plusieurs arrêts, économiquement pénali-
sants, pour la recharge du combustible.  

DaŶs le Đas de l͛EP‘™ la duƌĠe d͛uŶ ĐǇĐle est de 18 mois19, tandis Ƌu͛uŶ aƌƌġt peut 
s͛ĠteŶdƌe suƌ ϭϲ jouƌs [Py, 2007]. En particulier, il est prévu que chaque assemblage devra 
ġtƌe utilisĠ au total peŶdaŶt ϰ ĐǇĐles d͛iƌƌadiatioŶ. 

NotoŶs Ƌu͛à paƌtiƌ de Đe ŵoŵeŶt le ƌĠaĐteuƌ est ĐoŶstituĠ d͛uŶe pluƌalitĠ d͛asseŵďlages 
avec des taux de combustion différents. Chaque assemblage a un facteur de multiplica-
tion qui lui est propre en fonction de son taux de combustion. Logiquement une question 

                                                      
19 C'est-à-dire, le temps entre chaque recharge. 
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se pose : quel est exactement le facteur de multiplication du réacteur ? Et d͛autƌe paƌt, 
Ƌuelle est la loŶgueuƌ d͛uŶ ĐǇĐle ?   

.3.3.1.2. ApproxiŵatioŶ du FaĐteur de MultipliĐatioŶ d’uŶ RéaĐteur 

La ƌelatioŶ eŶtƌe l͛ĠǀolutioŶ du Kinfini d͛uŶ asseŵďlage ; inf

assemblage
K Ϳ aǀeĐ l͛ĠǀolutioŶ du Kinfini 

d͛uŶ ƌĠaĐteuƌ ; inf

coeur
K ), avec une gestion de N ĐǇĐles est doŶŶĠe paƌ l͛appƌoǆiŵatioŶ ci-

dessous ; elle est déduite en faisant une moyenne des facteurs de multiplication infinis de 
ĐhaƋue asseŵďlage daŶs le Đœuƌ, 

  


 1

0

infinf
 

1
)(

Ni

i

cycleassemblagecoeur
iLxK

N
xK    

Équation .3.1. AppƌoǆiŵatioŶ du faĐteuƌ de ŵultipliĐatioŶ d’uŶ Đœuƌ. 

Où : 

x  le taux de combustion des assemblages en 1er cycle, 

N  le nombre total de cycles que les assemblages seront utilisés dans le réacteur.  

 xK
coeur

inf  Le Kinfini d͛uŶ ƌĠaĐteuƌ, aǀeĐ uŶe gestioŶ à N cycles, en fonction du taux de combustion x, 

 xK
assemblage

inf  le Kinfini d͛uŶ asseŵďlage, eŶ foŶĐtioŶ d͛uŶ tauǆ ĐoŵďustioŶ, 

cycle
L  la loŶgueuƌ d͛uŶ ĐǇĐle ;eŶ unités de taux de combustion). 

Notamment, cycle
L  vérifie que   025.1

inf 
cyclecoeur

LK , afin de que le réacteur soit critique à la 

fin du cycle (cf. Chapitre 3).  
Cette appƌoǆiŵatioŶ est totaleŵeŶt justifiĠe pouƌ uŶ Đœuƌ hoŵogğŶe, daŶs leƋuel, tous 
les asseŵďlages soŶt seŵďlaďles, daŶs le Đas ĐoŶtƌaiƌe il est ǀĠƌifiĠ Ƌue l͛appƌoǆiŵatioŶ 
peut entraîner une erreur de 10% sur la longueur du cycle.  
EŶfiŶ, ƋuaŶd les asseŵďlages soŶt utilisĠs uŶ total de N fois daŶs uŶ Đœuƌ, oŶ dit Ƌue le 
réacteur fonctionne avec une gestion par 1/N.   

.3.3.1.3. Effets de la Gestion par Cycles sur le Réacteur  

AfiŶ de ĐoŵpƌeŶdƌe l͛effet de la gestioŶ paƌ ĐǇĐles du ƌĠaĐteuƌ, ƌepƌeŶoŶs l͛Équation .3.1 
daŶs le Đas d͛uŶ ƌĠaĐteuƌ fiĐtif aǀeĐ uŶ eŶƌiĐhisseŵeŶt de ϰ.ϵ% UϸϹϻ. Au fuƌ et à ŵesuƌe 
que le nombre de cycles N augmente le Kinfini du réacteur diminue comme illustré sur la 
Figure .3.10. 
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Figure .3.10. Effet de la stƌatĠgie de ƌeĐhaƌgeŵeŶt d’uŶ Đœuƌ eŶ foŶĐtioŶ du Ŷoŵďƌe de ĐǇĐles eŶ em-
ploǇaŶt l’appƌoǆiŵatioŶ doŶŶĠe paƌ l’ĠƋ. ϯ.ϭ, pouƌ uŶ ƌĠaĐteuƌ aveĐ ϰ.ϵ% UϸϹϻ.  

NotoŶs iĐi uŶe deuǆiğŵe ĐoŶsĠƋueŶĐe de la gestioŶ paƌ ĐǇĐles, seloŶ l͛Équation .3.1, le 

taux de combustion des assemblages à la sortie de N cycles est NL
cycle

 . Bien que la lon-

gueuƌ de ĐhaƋue ĐǇĐle soit plus Đouƌte aǀeĐ l͛augŵeŶtatioŶ de N, le produit NL
cycle

  

augmente, comme représenté dans la Figure .3.11. Ceci entraîne une augmentation de 
l͛ĠŶeƌgie totale fouƌŶie à ŵġŵe ƋuaŶtitĠ de ŵatiğƌe fissile iŶitiale. Cette deƌŶiğƌe ĐoŶsta-
tation explique en partie un des intérêts des réacteurs avec recharge en ligne, c'est-à-dire 
aǀeĐ la possiďilitĠ de ƌeĐhaƌgeƌ du Đoŵďustiďle saŶs ŶĠĐessitĠ d͛aƌƌġteƌ la ĐeŶtƌale20. 
 

 

Figure .3.11. Augmentation du taux de combustion total des assemblages en fonction du nombre de 
ĐǇĐles ;RĠaĐteuƌ fiĐtif, ϰ,ϵ% UϸϹϻͿ 

Actuellement, la plupart des centrales REP françaises de 1300 MWe ont une stratégie de 
ƌeĐhaƌge d͛uŶ tieƌs du Đœuƌ, Đ'est-à-diƌe Ƌu͛elles foŶĐtioŶŶeŶt aǀeĐ uŶe gestioŶ paƌ ⅓. 
L͛EP‘™ eŶ ƌeǀaŶĐhe, foŶĐtioŶŶeƌa aǀeĐ uŶe gestion par ¼. Cependant, afin de conserver 
                                                      
20 Par exemple, les réacteurs CANDU, ATUCHA, etc. 
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la longueur des cycles d͛uŶe gestion paƌ tieƌs de Đœuƌ, uŶe augŵeŶtatioŶ de 
l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt est ŶĠĐessaiƌe. AiŶsi, daŶs la suite tous Ŷos ĐalĐuls seƌoŶt faits suƌ la ďase 
d͛uŶe gestioŶ à ϰ ĐǇĐles21 (cf. Chapitre 3).  

.3.3.2. Les Poisons Consommables 
Dans le but d͛oďteŶiƌ plus d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ, eŶ paƌtiĐulieƌ eŶ dĠďut de ĐǇĐle, oŶ peut iŶtƌo-
duire des poisons neutroniques consommables, encore appelés « absorbants ou captu-
rants neutroniques temporaires ».  

On emploie le terme « poison neutronique consommable » pour désigner un matériau 
neutrophage22 qui disparaît progressivement au cours du fonctionnement du réacteur 
nucléaire. Ces poisons sont généralement à base de gadolinium, d'erbium, de samarium, 
d'euƌopiuŵ ou d͛autƌes isotopes Ƌui, suite à uŶe Đaptuƌe ŶeutƌoŶique, transmutent en 
des isotopes de faible section efficace d'absorption (cf. la définition de la section efficace 
en Chapitre 3).  

Que ces absorbants soient consommables implique, à la différence des éléments absor-
bants des grappes de commande (le Hafnium par exemple, cf. §.3.2.1) que leur efficacité 
va décroître rapidement. En effet, du fait de leur taux de rĠaĐtioŶ iŵpoƌtaŶt et d͛uŶ do-
page maitrisé il est possible de consommer tout les poisons introduits dans un assem-
blage vers la fin du premier cycle. Cet aspect de la fin de vie des poisons neutroniques est 
très important, car il permet, si nécessaire, de disposer de réactivité à la fin du cycle. 

.3.3.2.1. Principe de Fonctionnement  

A la différence du bore dilué dans le caloporteur, la concentration en poisons consom-
mables à l'état solide dans le combustible ne peut pas être contrôlée par un système ex-
terne. C͛est doŶc une technique passive de contrôle de la réactivité. Ces absorbants 
s'amenuisent et disparaissent avec la consommation du combustible23.  

Comme la densité de ses matériaux solides ne varie que très faiblement avec la tempéra-
tuƌe, ils Ŷ͛iŶduiseŶt pas de contribution positive au coefficient de réactivité du modéra-
teur.  

En ajustant les quantités initiales de poison consommable dans les assemblages lors de la 
faďƌiĐatioŶ et leuƌ distƌiďutioŶ daŶs le Đœuƌ peŶdaŶt les ĐaŵpagŶes de ƌeĐhaƌge, il est 
possiďle d͛appoƌteƌ uŶe ƋuaŶtitĠ tƌğs pƌĠĐise d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ au long du cycle, comme 
l͛illustƌe la Figure .3.12, pour des assemblages dopés avec du gadolinium sur plusieurs 
crayons. 

 

                                                      
21 Toutefois, le Đhoiǆ de la duƌĠe de ĐǇĐle ƌeste du ƌessoƌt de l͛optiŵisatioŶ pƌopƌe à ĐhaƋue pƌoduĐteuƌ d͛ĠleĐtƌiĐitĠ et de ses con-
traintes [Gosset, 2006]. 
22 GƌaŶde pƌoďaďilitĠ de Đaptuƌe de ŶeutƌoŶs, σc.  
23 La forte section efficace de capture neutronique a pour conséquence que ces éléments ont un taux de réaction, F, très important. 
Ainsi, une quantité importante de neutrons est capturée et retirée de la réaction en chaîne ; ceci permet de réduire la réactivité.  
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Figure .3.12. Effet de poisons consommables (ĐƌaǇoŶs d’UOЇ aveĐ ϴ%ŵ GdЇOЈͿ sur le facteur de multipli-
ĐatioŶ iŶfiŶi des asseŵďlages, ĐoŵpaƌaisoŶ aveĐ UOЇ eŶƌiĐhi 4.9% UϸϹϻ. 

.3.3.2.2. Pénalités Neutroniques  

La Figure .3.13 pƌĠseŶte l͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ appoƌtĠe paƌ le gadoliŶiuŵ daŶs les asseŵďlages 
de l͛eǆeŵple de la Figure .3.12. OŶ ĐoŶstate Ƌue l͛appoƌt d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ diŵiŶue au fuƌ 
et à mesure que le combustible est utilisĠ. AiŶsi, l͛eǆĐğs du faĐteuƌ de ŵultipliĐatioŶ ĐausĠ 
par les assemblages combustibles neufs est écrêté, principalement au début de cycle. 

Cependant, il est très important de noter que l͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ Ŷe ƌedeǀieŶt daŶs auĐuŶ des 
3 cas égale à 0.0 pĐŵ. L͛eŵpoisoŶŶeŵeŶt ĐoŶduit doŶĐ à uŶe aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ ƌĠsiduelle et 
en conséquence à des pénalités, car une réactivité plus faible à la fin du cycle implique 
des cycles plus courts. 

 

Figure .3.13. DiŵiŶutioŶ de l’appoƌt d’aŶtiƌĠaĐtivitĠ. 

OŶ dĠfiŶit la pĠŶalitĠ totale, ПT, comme le ƌappoƌt eŶtƌe l͛ĠŶeƌgie eǆtƌaite du Đoŵďustiďle 
loƌs d͛uŶ ĐǇĐle d͛iƌƌadiatioŶ ;EͿ suƌ l͛ĠŶeƌgie Ƌui seƌait pƌoduite paƌ uŶ  réacteur non em-
poisoŶŶĠ aǀeĐ uŶe gestioŶ paƌ ¼ et uŶ eŶƌiĐhisseŵeŶt de ϰ.ϵ% UϸϹϻ ;Ecycle référence), 
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Équation .3.2 

La pénalité totale peut être décomposée en plusieurs contributions,  

) [%]1 )( [%]1 (1[%]
MLT

  Équation .3.3 

Où l͛oŶ ǀieŶt d͛iŶtƌoduiƌe la pĠŶalitĠ suƌ la loŶgueuƌ de ĐǇĐle, ПL et la pénalité sur la ma-
tiğƌe fissile, ПM.  

DaŶs Đe ŵaŶusĐƌit oŶ dĠfiŶit la pĠŶalitĠ suƌ la loŶgueuƌ de ĐǇĐle, ПL, comme la réduction 
de l͛ĠŶeƌgie eǆtƌaite paƌ toŶŶe d͛uƌaŶiuŵ ŵĠtalliƋue iŶitialeŵeŶt pƌĠseŶt daŶs 
l͛asseŵďlage, 

%100
L

L
[%] 

référence cycle

L
  

Équation .3.4 

Où Lcycle référence est, dans cette thèse, la longueur du cycle, tandis que L est la longueur du 
cycle dont on veut déterminer la pénalité (en unité de taux de combustion : GWj/tU). Ce 
teƌŵe pƌeŶd eŶ Đoŵpte l͛effet de la ĐhaiŶe de tƌaŶsŵutatioŶ du poisoŶ ĐoŶsoŵŵaďle et 
tous les effets liés aux changements isotopiques.  

La pĠŶalitĠ suƌ la ŵatiğƌe fissile, ПM, pƌeŶd eŶ Đoŵpte le fait Ƌue l͛iŶtƌoduĐtioŶ de poisoŶs 
ĐoŶsoŵŵaďles daŶs la ĐĠƌaŵiƋue d͛UOЇ iŵpliƋue, paƌ ĐoŶseƌǀatioŶ du ǀoluŵe, uŶe diŵi-
ŶutioŶ des ƋuaŶtitĠs d͛uƌaŶiuŵ dans les pastilles. Le taux de combustion représente 
l͛ĠŶeƌgie pƌoduite paƌ toŶŶe d͛uƌaŶiuŵ iŶitialeŵeŶt pƌĠseŶt daŶs le Đoŵďustiďle. Oƌ, 
daŶs des ĐƌaǇoŶs dopĠs il Ǉ a ŵoiŶs d͛uƌaŶiuŵ Ƌue daŶs les pastilles staŶdaƌds, aiŶsi ПM 
se calcule au premier ordre comme,  

%100
 M

[%] 

référence 

U

M


U
M

 
Équation .3.5 

Où MU référence est, daŶs Đette thğse, la ƋuaŶtitĠ d͛uƌaŶiuŵ daŶs uŶ asseŵďlage EP‘ stan-
dard non dopé, tandis que MU est la ƋuaŶtitĠ d͛uƌaŶiuŵ daŶs l͛asseŵďlage sur lequel on 
ǀeut dĠteƌŵiŶeƌ la pĠŶalitĠ. DĠfiŶis de Đette façoŶ, ПL considère les pertes en GWj/tU 
taŶdis Ƌue ПM les pertes en matière, c'est-à-diƌe des toŶŶes d͛U. 

Ces pénalités neutroniques ont des conséquences économiques. Le prix du MWh nu-
cléaire est encadré en France par la loi NOME (Nouvelle Organisation du Marché de 
l͛Electricité [« Loi n°1488 », 2010]) et fixé à 42 €. Pouƌ uŶ ƌĠaĐteuƌ EP‘™ de ϭϲϬϬ MWe 
[Areva Group, 2009], une journée de pleine puissance équivaut donc à 1 613 ϬϬϬ €. “i le 
réacteur a des gestions à 18 mois24, 1% de pénalité totale sur le cycle représenterait envi-
ron 8.84 M€. 

.3.3.2.3. Principales Voies d’Inclusion des Poisons Consommables 

Les absorbants peuvent être distribués sous plusieurs formes dans les crayons. Ils peu-
vent être introduits dans le réacteur à titre temporaire ou permanent.  

Les poisons consommables à titre temporaire sont plus souvent des poisons semi-
ĐoŶsoŵŵaďles, d͛où la ŶĠĐessitĠ de les ƌetiƌeƌ à uŶ ŵoŵeŶt doŶŶĠ. C͛est le Đas des 

                                                      
24 18 mois = 548 jours  
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verres borosilicatés (Pyrex). Ces verres sont des crayons enfoncés dans les tubes guides 
des assemblages et qui peuvent être retirés lors des campagnes de recharge de combus-
tibles. Le Pyrex est introduit dans les assemblages pendant leur premier cycle 
d͛iƌƌadiatioŶ.  

Ce tǇpe d͛eŵpoisoŶŶeŵeŶt pƌĠseŶte uŶ aǀaŶtage : un bon contrôle de la distribution de 
puissance dans le réacteur [Secker, 1994][Secker, 2010]. En revanche, il génère plus de 
déchets volumineux, toutes les grappes de verre borosilicaté sont activées, notamment 
paƌ la pƌĠseŶĐe de tƌitiuŵ, pƌoduit paƌ la ƌĠaĐtioŶ BϷ϶ ;Ŷ,TͿϮα. 

En général, les poisons sont mis dans les assemblages de façon permanente. Ce type 
d͛eŵpoisoŶŶeŵeŶt est plus aǀaŶtageuǆ, du poiŶt de ǀue de l͛eǆploitaŶt, Đaƌ il gĠŶğƌe 
moins de déchets.  

Il Ǉ a plusieuƌs ŵaŶiğƌes d͛iŶtƌoduiƌe Đes aďsoƌďaŶts, gĠŶĠƌaleŵeŶt des teƌƌes ƌaƌes ; par 
eǆeŵple eŶ les dispeƌsaŶt daŶs les ĐĠƌaŵiƋues Đoŵďustiďles d͛UOЇ de façoŶ hoŵogğŶe 
ou bien sous forme de composite CER-CER25. Une autre possibilité consiste à ajouter les 
poisons consommables dans les matériaux de gainage, gainage avec erbium métallique26, 
par exemple. 

Il est aussi possiďle d͛eŵploǇeƌ plusieuƌs teĐhŶiƋues à la fois. EŶ jouaŶt sur le nombre de 
crayons empoisonnés, les éléments absorbants, les teneurs, leurs distributions il est pos-
siďle d͛aŵĠlioƌeƌ l͛appoƌt d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ et de l͛optiŵiseƌ. BieŶ Ƌu͛il eǆiste uŶe laƌge ǀa-
riété de poisons consommables, parmi lesquelles on peut citer le bore et les terres rares, 
le gadolinium a une place particulière. 

.4. Le Gadolinium 
Parmi les poisons consommables, le gadolinium à l'état 
solide diluĠ daŶs l͛UOЇ est le plus employé. Le gadolinium 
(Z=64) est une terre rare et fait partie du groupe des lan-
thanides. Des 25 isotopes connus du gadolinium (du 
GdϷϺϸ au GdϷϼϺ), seuls sept sont stables et se trouvent 
dans la nature avec les abondances indiquées sur le Ta-
bleau .4.1. Parmi eux, les plus absorbants sont le GdϷϻϻ et 
le GdϷϻϽ, ces deux isotopes représentant presque 100 % 
de la ĐapaĐitĠ d͛aďsoƌptioŶ ŶeutƌoŶiƋue liée au gadoli-
nium naturel. 

Isotope GdϷϻϸ GdϷϻϺ Gd¹⁵⁵ GdϷϻϼ Gd¹⁵⁷ GdϷϻϾ GdϷϼ϶ 

Abondance 

 isotopique 
0.20(1)% 2.18(3)% 14.80(12)% 20.47(9)% 15.65(2)% 24.84(7)% 21.86(19)% 

 

Tableau .4.1. Vecteur isotopique du gadolinium naturel [Hess, 1948][Leland, 1950][de Laeter, 2003]. Les 
chiffres entre parenthèses présentent des incertitudes. 

.4.1. Le Gd et ses Propriétés Neutroniques 

Suite à la capture neutronique (Ŷ,ɶͿ, les isotopes ϭϱϱ et ϭϱϳ du gadoliŶiuŵ se tƌaŶsŵu-

                                                      
25 Céramique-Céramique 
26 La qualification de cette solution nécessite néanmoins une validation approfondie des propriétés thermomécaniques du matériau 
[Gosset, 2006] 

 

Figure .4.1. Gadolinium métallique. 
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tent en isotopes 156 et 158 respectivement, ces deux isotopes ayant en revanche de très 
faibles sections efficaces  –entre 4 et 5 ordres de grandeur plus petites pour les neutrons 
thermiques- comme le montrent les figures .4.2 et .4.3. Cette propriété fait du gadoli-
nium un poison consommable de choix. 

 

Figure .4.2. Comparaison des sections efficaces de capture microscopiques des isotopes GdϷϻϻ et GdϷϻϼ. 

 

 

Figure .4.3. Comparaison des sections efficaces de capture microscopiques des isotopes GdϷϻϽ et GdϷϻϾ. 

La Đaptuƌe d͛uŶ ŶeutƌoŶ paƌ uŶ ŶoǇau de gadoliŶiuŵ liďğƌe de l͛ĠŶeƌgie, Đette ĠŶeƌgie 
dĠpeŶd de l͛isotope de gadolinium considéré :  

 GdnGd
155154

 MeV 44.6E
27 Équation .4.1 

 GdnGd
156155

 MeV 54.8E  Équation .4.2 

                                                      
27 1 MeV = 1,602·10-13 J  
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 GdnGd
157156  MeV 36.6E  Équation .4.3 

 GdnGd
158157  MeV 94.7E  Équation .4.4 

 GdnGd
159158  MeV 94.5E  Équation .4.5 

UŶe paƌtie de l͛ĠŶeƌgie pƌoduite est liďĠƌĠe eŶ foƌŵe de ƌaǇoŶŶeŵeŶt gaŵŵa. En parti-
culieƌ, l͛isotope GdϷϻϽ contribue pour sa part à une importante création de rayons gamma 
ĠŶeƌgĠtiƋues suite auǆ ƌĠaĐtioŶs de Đaptuƌe ;Ŷ,ɶͿ. 

.4.2. Voies d’IŶĐlusioŶ du Gd daŶs les CĠƌaŵiƋues NuĐlĠaiƌes 

MĠlaŶgĠ eŶ pƌopoƌtioŶs adĠƋuates aǀeĐ de l'oǆǇde d'uƌaŶiuŵ UOЇ, le gadoliŶiuŵ est gé-
ŶĠƌaleŵeŶt utilisĠ sous foƌŵe d'oǆǇde, GdЇOЈ. De ŵaŶiğƌe iŶdustƌielle oŶ utilise les distƌi-
ďutioŶs hoŵogğŶes taŶdis Ƌue le ĐoŶĐept de distƌiďutioŶ hĠtĠƌogğŶe a fait l͛oďjet 
d͛Ġtudes au CEA. Des distƌiďutioŶs diffĠƌeŶtes foŶt l͛oďjet de ďƌeǀet saŶs appliĐations 
connues. Dans la suite on décrira chaque concept. 

.4.2.1. Inclusions Homogènes 

Il s͛agit de la solutioŶ iŶdustƌielle aĐtuelleŵeŶt utilisĠe, Đe soŶt des pastilles hoŵogğŶes 
constituées d'une solution solide de (U,Gd)OЇ, Figure .4.4. Cette technique ďĠŶĠfiĐie d͛uŶ 
ƌetouƌ d͛eǆpĠƌieŶĐe depuis les années 1970, par son utilisation dans les REB, et plus tard 
dans les REP [Gosset, 2006]. Toutefois, les teŶeuƌs eŶ GdЇOЈ de Đes pastilles Ŷ'eǆĐğdeŶt 
pas 20%m de GdЇOЈ pouƌ ƌesteƌ daŶs le doŵaiŶe de la solutioŶ solide fluoƌiŶe ;ĐuďiƋue à 
faĐes ĐeŶtƌĠesͿ du sǇstğŵe UOЇ-GdЇOЈ. GĠŶĠƌaleŵeŶt les teŶeuƌs eŶ GdЇOЈ soŶt de ϴ%ŵ.  

 

 

Figure .4.4. Pastilles 
industrielles ϴ%ŵ GdЇOЈ, 

Ϯ.ϱ% UϸϹϻ ;Laďo UOЇ - 
CEA Cadarache). 

Figure .4.5. Consommation du GdϷϻϻ daŶs uŶe pastille d’UOЇ ;Ϯ.ϱ% UϸϹϻͿ dopĠe 
iŶitialeŵeŶt à ϴ%ŵ eŶ GdЇOЈ [Pieck, 2013]. 
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.4.2.1.1. Effet d’AutoproteĐtioŶ 

La Figure .4.5 illustre la consommation du gadolinium dans une pastille dopée de manière 
homogène en gadolinium. En périphérie de pastille (r/R = 1), le GdϷϻϻ se consomme rapi-
dement, tandis qu͛au ĐeŶtƌe la pastille sa ĐiŶĠtiƋue d͛ĠpuiseŵeŶt est plus leŶte. 

Cet effet est connu sous le nom de « autoprotection » ou « effet d͛auto-écran » et il est 
dû à la forte probabilité de capture du Gd. Ainsi, les neutrons ayant été thermalisés dans 
le modérateuƌ, soŶt foƌteŵeŶt aďsoƌďĠs dğs Ƌu͛ils rentrent dans la pastille dopée28. Cet 
effet d͛autopƌoteĐtioŶ géométrique, réduit la cinétique de consommation des poisons 
mais aussi celle des matières fissiles dans le milieu dopé.  

Notons sur la Figure .4.5 Ƌue le gadoliŶiuŵ pƌĠseŶt au Đœuƌ de la pastille est eŶ gƌaŶd 
partie consommé vers 12.7 GWj/tU. Cette cinétique de consommation est bien adaptée 
pour son utilisation dans les REP (cf. Chapitre 3Ϳ. CeĐi est dû à l͛autopƌoteĐtioŶ. EŶ effet, 
pour les pastilles dopées de manière homogène, la cinétique de consommation est con-
tƌôlĠe paƌ l͛autopƌoteĐtioŶ Ƌui dĠpeŶd de la teŶeuƌ eŶ Gd. Cela iŵpose l͛utilisation de 
teneurs relativement faibles : de l͛oƌdƌe de ϴ%ŵ GdЇOЈ. 

De ŵġŵe, l͛autopƌoteĐtioŶ est tƌğs iŵpoƌtaŶte pouƌ le diŵeŶsioŶŶeŵeŶt de tout Đom-
bustible dopé en poisons consommables. 

.4.2.1.2. Fabrication des Pastilles Dopées Gadolinium  

La méthode de fabricatioŶ des pastilles ĐĠƌaŵiƋues d͛UOЇ dopé Gd est très liée à la mé-
thode de faďƌiĐatioŶ iŶdustƌielle d͛UOЇ standard. Des poudƌes d͛UOЇ et de GdЇOЈ sont 
mélangées, puis sont mises en forme et frittées sous Ar H2 5% (optionnellement, 
l͛atŵosphğƌe peut ġtƌe lĠgğƌeŵeŶt huŵidifiĠeͿ peŶdaŶt ϰh daŶs uŶ fouƌ ĐoŶtiŶu à eŶǀi-
ron 1700°C. Plus de détails à propos de la fabrication de ce type de combustible sont 
donnés dans le brevet du CEA : [François, 1984].  

Cependant, la fabrication des céramiques nucléaires avec ajout de gadolinium est bien 
plus difficile que celle des pastilles standards. Ceci est dû premièrement à une taille de 
grain plus petite et à la distribution inhomogène du Gd [Song, 2001]. Ce problème dans la 
distribution et dans les densités obtenues a été nommé « blocage diffusionnel ». 
L͛appaƌitioŶ d͛aŵas de GdЇOЈ dans les pastilles céramiques est aussi observée par 
quelques chercheurs. Ce phénomène est indésirable puisque le GdЇOЈ est à l͛oƌigiŶe de 
fissures internes et de porosités [Pagano Jr., 2008]. 

D͛autƌe paƌt, la diffusioŶ theƌŵiƋue et la deŶsitĠ des pastilles dopĠes eŶ Gd ĐhaŶgeŶt paƌ 
ƌappoƌt à l͛UOЇ standard [Minato, 2001]. Plusieurs chercheurs ont essaǇĠ d͛eǆpliƋueƌ Đes 
phénomènes importants pour le développement et la conception de ce type de combus-
tible. Depuis les années 80 plusieurs concepts théoriques ont donc vu le jour ; malgré les 
efforts pour maîtriser la fabrication, le sujet se prête encore au débat et certaines ques-
tions restent sans consensus. Quelques éléments seront présentés au du Chapitre 2. Pour 
plus d͛iŶfoƌŵatioŶ suƌ le ĐoŵpoƌteŵeŶt sous iƌƌadiatioŶ de Đe tǇpe de Đoŵďustiďle ǀoiƌ 
[Delorme, 2013].   

                                                      
28 Car étant donné la grande magnitude de la section efficace (

t
 Ϳ, la pƌoďaďilitĠ Ƌu’uŶ ŶeutƌoŶ ďouge suƌ uŶe distaŶĐe dǆ saŶs auĐuŶe 

interaction, 
xte


, devient très faible (cf. §. Chapitre 3) 
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.4.2.1.3. Conception du Crayon Gd  

UŶ aspeĐt ŵatĠƌiau tƌğs iŵpoƌtaŶt des solutioŶs solides ;U,GdͿOЇ est Ƌue la ĐoŶduĐtiǀitĠ 
theƌŵiƋue de l͛oǆǇde dĠĐƌoŠt aǀeĐ l͛ajout de gadoliŶiuŵ en fonction de la température. 
Les données expérimentales de plusieurs chercheurs sont présentées sur la Figure .4.6 
pour des teŶeuƌs jusƋu͛à ϭϱ%m GdЇOЈ. Toutefois la conductivité thermique dépend non 
seulement de la composition, mais également de la structure des grains ainsi que de la 
taille et de la distribution des pores, [Ho, 1986]. Aussi elle dĠpeŶd de la ƋuaŶtitĠ d͛UϻЀ et 
UϼЀ présente dans le sous réseau cationique. Ces cations seraient créés par un ou plu-
sieuƌs ŵĠĐaŶisŵes de ĐoŵpeŶsatioŶs de Đhaƌge du fait de la pƌĠseŶĐe de GdϹЀ [Ho, 1986].  

D͛autƌe paƌt, les deƌŶiğƌes Ġtudes ƌĠalisĠes au CEA ŵoŶtƌeŶt Ƌue le ‘IM29 se développe 
plus rapidement dans ce type de pastilles [Delorme, 2012] ce qui contribuerait d͛aǀaŶtage 
à la dégradation de la conductivité thermique.  

 

Figure .4.6. Diminution de la conductivité des solutions solides ;U,GdͿOЇ eŶ foŶĐtioŶ de la teŶeuƌ eŶ 
GdЇOЈ. ;D’apƌğs [Hirai, 1990], [Fukushima, 1982] et [Iwasaki, 2009]).  

.4.2.1.4. Pénalités Dues à la Conductivité Thermique 

La drastique réduction de la conductivité thermique des solutions solides (U,Gd)OЇ oďlige 
à uŶe ƌĠduĐtioŶ de l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt eŶ UϸϹϻ. CeĐi est fait dans le but de réduire la généra-
tioŶ de puissaŶĐe à l͛iŶtĠƌieuƌ de la pastille et de faiƌe aiŶsi ďaisseƌ la teŵpĠƌatuƌe Đen-
trale des pastilles dopées. De cette façon, le fonctionnement des crayons dopés en Gd est 
compris dans les limites du crayon dimensionnant pour la sûreté.  

CeĐi iŵpose des pĠŶalitĠs ŶeutƌoŶiƋues iŵpoƌtaŶtes suƌ la loŶgueuƌ du ĐǇĐle ;ПL) qui 
s͛ajouteŶt à Đelles dues à la pƌĠseŶĐe de Gd. Ces pĠŶalitĠs dues à l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt peu-
vent être estimées en première approximation comme : 







NC

)(NCD
-1 = 

U

L

NCDNCD  Équation .4.6 

                                                      
29 Zone de restructuration en périphérie de pastille. 
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Avec,  
NC le Ŷoŵďƌe de ĐƌaǇoŶs total ;Ϯϲϱ pouƌ l͛EP‘™Ϳ, 
  l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt des ĐƌaǇoŶs staŶdaƌds ;ϰ.ϵ% UϸϹϻ pouƌ l͛EP‘™Ϳ, 
NCD le nombre de crayons dĠtiŵďƌĠs ;à eŶƌiĐhisseŵeŶt eŶ UϸϹϻ ƌĠduitͿ, 

D
  l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt eŶ UϸϹϻ des ĐƌaǇoŶs dĠtiŵďƌĠs. 
 
AiŶsi, pouƌ des asseŵďlages à ϭϮ ĐƌaǇoŶs dopĠs et uŶ eŶƌiĐhisseŵeŶt de Ϯ.ϱ% UϸϹϻ, la 
pénalité sur la longueur de cycle, uniquement imputable au détimbrage, représente envi-
ron 2.5% de la longueur de cycle (soit 13 JEPP30 pour un cycle de 18 mois31) ; à cela faut 
ajouteƌ les pĠŶalitĠs du teƌŵe ПM. 

.4.2.2. Inclusions Hétérogènes 

Pour diminuer la pénalité due à la faible conductivité thermique des solutions solides, le 
gadolinium peut aussi être distribué dans les pastilles de combustible nucléaire sous 
forme de macromasses, ou encore y être présent selon une distribution radiale spécifique 
[Gosset, 2006]. 

.4.2.2.1. Le Concept Macromasse 

Le CEA a mené dès les années 70 des Ġtudes suƌ le ĐoŶĐept d͛aŵas ĐoŶĐeŶtƌĠs eŶ gadoli-
Ŷiuŵ daŶs le ďut d͛aŵĠlioƌeƌ la conductivité thermique des pastilles dopées.  

UŶe distƌiďutioŶ du tǇpe ŵaĐƌoŵasses de GdЇOЈ32 daŶs uŶe ŵatƌiĐe d͛UOЇ , telle Ƌue dé-
crite par [Balestrieri, 1995] et [Asou, 1994], présente l'avantage d'une conductivité ther-
ŵiƋue plus ĠleǀĠe Ƌue Đelle oďteŶue aǀeĐ uŶe solutioŶ solide UOЇ-GdЇOЈ ŵeŶtioŶŶĠe Đi-
dessus, à quantité équivalente de Gd. La distribution du type « macromasses de GdЇOЈ », 
Figure .4.7, pƌĠseŶte les pƌopƌiĠtĠs d͛uŶ Đoŵďustiďle à poisoŶ ĐoŶsoŵŵaďle de stƌuĐtuƌe 
composite.  

Le fait d͛aǀoiƌ des ǀoluŵes eŵpoisoŶŶĠs plus petits aŵĠlioƌe la theƌŵiƋue saŶs Ƌue la 
cinétique de consommation du poison soit fortement perturbée : au contraire, la concen-
tration plus importante du Gd dans les macromasses permet une évolution du kinf plus 
monotone. CeĐi est dû à l͛effet d͛autopƌoteĐtioŶ33 du poisoŶ et à l͛usuƌe des ŵaĐƌo-
masses en « peluƌe d͛oigŶoŶ ».  

Même si les pénalités neutroniques sont les mêmes que pour les solutions solides [Asou, 
1994], la conductivité thermique est moins touchée (gain de 10% à 1000°C) ce qui per-
ŵettƌait ĠǀeŶtuelleŵeŶt de ĐoŶseƌǀeƌ l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt [Iwasaki, 2009]. 

De plus, les ŵaĐƌoŵasses de GdЇOЈ iŶflueŶt suƌ l͛aptitude au fƌittage des pastilles et la 
ŵiĐƌostƌuĐtuƌe de la ŵatƌiĐe d͛UOЇ [Balestrieri, 1995]. En particulier, une transformation 
de phase du GdЇOЈ de ĐuďiƋue à monoclinique est très importante (cf. Chapitre 2) car elle 
entraine un changement du comportement thermique du matériau ; contrairement à sa 
forme allotƌopiƋue ĐuďiƋue, GdЇOЈ monoclinique présente une dilatation thermique ani-
sotrope. Cette anisotropie est source de fissuration dans les amas.   

                                                      
30 JEPP : Jours Equivalent Pleine Puissance.  
31 Quelques 23 M€. 
32 Les ĐoŶditioŶs de fƌittage iŵposeŶt Ƌue Đes aŵas soieŶt d’oǆǇde de gadoliŶiuŵ. 
33 Effet d͛autopƌoteĐtioŶ : la vitesse de consommation des noyaux absorbants est moins importante ; la présence de noyaux absor-
bants voisins empêchant les neutrons de les atteindre.  
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Cependant, les ŵaĐƌoŵasses de GdЇOЈ oŶt deux grands problèmes. Tout d͛aďoƌd, la diffé-
rence du coefficient de dilatatioŶ theƌŵiƋue paƌ ƌappoƌt à UOЇ. PeŶdaŶt le ƌefƌoidisse-
ŵeŶt suite au Đofƌittage, Đette diffĠƌeŶĐe ;αUOЇ > αGdЇOЈ), induit des fissurations radiales 
autour des macromasses dans la matrice combustible34.  

L͛autƌe gƌaŶd pƌoďlğŵe a ĠtĠ dĠĐouǀeƌt suite à des essais en autoclave, dans l͛eau à uŶe 
température de 350°C sous une pression de 155 bars. En effet, les pastilles de GdЇOЈ se 
dĠliteŶt ĐoŵplğteŵeŶt pouƌ foƌŵeƌ l͛hǇdƌoǆǇde Gd;OHͿ3 de structure hexagonale, trans-
formation qui s'accompagne d'un fort gonflement qui détruit les pastilles [Balestrieri, 
1995] : 

   
3232 23 OHGdOHOGd

uemonocliniq
  Équation .4.7 

Ce même type d'essais, effectué sur des pastilles d'UOЇ avec des macromasses de GdЇOЈ 
(billes de GdЇOЈ de ϯϲϬ ʅŵͿ, aboutit également à un délitage de la pastille d'UOЇ : le gon-
flement dû à la réaction des macromasses situées en surface engendre une fracturation 
complète de la pastille et, progressivement, une réaction de toutes les macromasses dé-
truisant la pastille, Figure .4.8 [Guérin, 2004]. 

 

  

Figure .4.7. Aspect macroscopique  
d’uŶe Đoupe de pastille Đoŵposite UOЇ -

GdЇOЈ. 

Figure .4.8. Pastille composite UOЇ - GdЇOЈ dĠlitĠe suite au 
test en autoclave [Balestrieri, 1995]. 

FiŶaleŵeŶt, à Đause de tous Đes phĠŶoŵğŶes pĠŶalisaŶts, l͛utilisatioŶ de ŵaĐƌoŵasses de 
GdЇOЈ Ŷe pƌĠseŶte pas suffisaŵŵeŶt d͛aǀaŶtages par rapport aux solutions solides de 
;U,GdͿOЇ. Ainsi le concept fut abandonné35. 

                                                      
34 Problème qui peut être résolu en conservant un jeu entre la macromasse et la matrice. 
35 [Balestrieri, 1995] a pƌoposĠ doŶĐ d͛utiliseƌ des ŵaĐƌoŵasses d͛uŶ autƌe ĐoŵposĠ iŶsoluďle daŶs l͛eau et à foƌte teŶeuƌ eŶ Gd : 
l͛oƌthoaluŵiŶate de gadoliŶiuŵ –AlGdOЈ– aǀeĐ ϳϴ%ŵ de GdЇOЈ. CepeŶdaŶt Đe ĐoŵposĠ pƌĠseŶte uŶe température de fusion relati-
vement basse : aux environs de 1720°C – 1750°C, [Lakiza, 2006].  
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.4.2.2.2. Distributions Radiales 

Plusieurs variantes de distribution radiale de gadolinium dans des pastilles de combus-
tible, en association ou non avec d'autres poisons consommables, ont déjà été proposées 
à l͛ĠtƌaŶgeƌ, notamment dans des brevets. 

Ainsi, [Alsop, 1987] décrit l'utilisation, dans des pastilles pour crayon de combustible nu-
cléaire, d'un mélange hybride de GdЇOЈ ;de ϭ à ϮϬ % massique) et de particules de car-
bure de bore. 

[Radford, 1986] propose quant à lui des pastilles de combustible nucléaire comprenant un 
Đœur en matériau fissile, par exemple en oxyde d'uranium, enrobé d'une première 
couche comprenant principalement du bore, éventuellement en association avec d'autres 
poisons consommables, et d'une seconde couche de matériau hydrophobe formée prin-
cipalement de niobium. 

[Iskenderian, 1964] ŵet eŶ œuǀƌe pouƌ sa paƌt, uŶe ĐouĐhe de Đadŵiuŵ, gadoliŶiuŵ ou 
samarium en surface de plaques d'UOЇ ;tǇpe MT‘36). 

Egalement, [Santucci, 1987] pƌopose la ŵise eŶ œuǀƌe, daŶs ƋuelƋues ĐƌaǇoŶs de l'as-
semblage, de pastilles présentant un empoisonnement radial suivant différentes va-
riantes de distribution, de manière à minimiser la quantité de poison neutronique néces-
saire au contrôle de la réactivité. Il décrit plus particulièrement des pastilles comportant, 
soit au niveau de leur zone intérieure, soit au niveau de leur zone extérieure, un mélange 
homogène de gadolinium et d'uranium enrichi.  

De même, [Popa, 1987], propose des pastilles présentant une partie intérieure cylin-
drique comprenant de 4 à 8 % massique en GdЇOЈ ŵĠlaŶgĠ aǀeĐ de l'uƌaŶiuŵ Ŷatuƌel ou 
appauvri, et une partie extérieure annulaire formée d'UOЇ eŶƌiĐhi eŶ UϸϹϻ. 

Il Ǉ a aussi des ĐoŶĐepts de gaiŶage eŵpoisoŶŶĠs aǀeĐ d͛autƌes ĠlĠŵeŶts, ŶotaŵŵeŶt 
l͛eƌďiuŵ [Brachet, 2009].  

Coŵŵe il a ĠtĠ dĠjà dit, daŶs l'eŶseŵďle des ǀaƌiaŶtes de ŵise eŶ œuǀƌe l'oǆǇde de gado-
liŶiuŵ GdЇOЈ n'excède pas 20%m du ŵĠlaŶge d'UOЇ et de GdЇOЈ, ou ďieŶ utiliseŶt du 
GdЇOЈ saŶs ĐoŵďiŶaisoŶ ĐhiŵiƋue aǀeĐ l'UOЇ. Toutes ces formes d'inclusion deviennent 
des phases connues du système U-Gd-O : UOЇ, solutioŶs solides ;U,GdͿOЇ et GdЇOЈ (cf. 
Chapitre 2).  

.5. Besoin Industƌiel d’AďsoƌďaŶts PeƌfoƌŵaŶts 
Bien que les techniques actuelles de contrôle de la réactivité soient satisfaisantes, 
l͛ĠǀolutioŶ des eǆigeŶĐes suƌ les sǇstğŵes de ĐoŶtƌôle augŵeŶte et oďlige à ƌeǀoiƌ les 
ŵĠthodes d͛appoƌt d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ. 

.5.1. Cadre : Réduction du Bore et BesoiŶ AĐĐƌu d’AŶtiƌĠaĐtivitĠ 

DaŶs uŶ ĐoŶteǆte d͛augŵeŶtatioŶ de l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt eŶ UϸϹϻ des Đoŵďustiďles de ϰ.ϱ% à 
ϰ.ϵ%, le sujet du ĐoŶtƌôle de la ƌĠaĐtiǀitĠ ƌeǀieŶt à l͛oƌdƌe du jouƌ. Cette augŵeŶtatioŶ 
suit le passage d͛uŶe gestioŶ de Đœuƌ paƌ ⅓ ;paƌĐ ŶuĐlĠaiƌe aĐtuelͿ à ¼ ;futuƌ paƌĐ EP‘Ϳ 
tout eŶ ĐoŶseƌǀaŶt la duƌĠe des ĐaŵpagŶes d͛iƌƌadiatioŶ de ϭϴ ŵois.  

                                                      
36 Materials Testing Reactor (type de réacteur de recherche). 
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JusƋu͛à pƌĠseŶt l͛utilisatioŶ d͛aĐide ďoƌiƋue est la teĐhŶiƋue de ƌĠfĠƌeŶĐe pouƌ le pilotage 
de la réactivité. Cependant, comme cela a ĠtĠ ŵoŶtƌĠ, daŶs Đe ĐoŶteǆte l͛utilisatioŶ du 
bore atteint ses limites techniques (solubilité maximale atteinte, coefficient de tempéra-
ture modérateur dégradé, contrôle du pH et de la radioactivation difficiles, §.3.2.2.2) et 
l͛utilisatioŶ siŵultaŶĠe de poisoŶs ĐoŶsoŵŵaďles s͛iŵpose, ŶotaŵŵeŶt sous foƌŵe de 
pastilles hoŵogğŶes ;U,GdͿOЇ à ϴ%ŵ GdЇOЈ, §.4.2.1. Ces pastilles présentent une conduc-
tiǀitĠ theƌŵiƋue dĠgƌadĠe et aiŶsi, uŶ dĠtiŵďƌage eŶ UϸϹϻ est ŶĠĐessaiƌe. Cette solutioŶ 
comporte des pénalités économiques, §.3.3.2.2.    

De plus, suite à l͛ĠǀolutioŶ de la lĠgislatioŶ euƌopĠeŶŶe37, EDF souhaite liŵiteƌ l͛usage du 
bore dans ses réacteurs REP. Cette liŵitatioŶ ǀise à ƌĠduiƌe la pƌoduĐtioŶ d͛effluents li-
quides de tritium.   

C͛est pourquoi un programme de recherche a été initié dans le cadre du projet ICOMB 
(Innovation COMBustible), projet tripartite entre le CEA, EDF et AREVA. L'objectif de ce 
projet est de « rechercher, puis de développer des innovations de combustibles des réac-
teurs à eau légère (REL) de générations III et III+ et des moyens de contrôle de réactivité 
associés conduisant à une amélioration des performances et de la compétitivité » [Durin, 
2010]. 

.5.2. Orientation des Etudes 

Cette thèse, réalisée au sein du Laboratoire des Lois de Comportement des Combustibles 
;LLCCͿ du DĠpaƌteŵeŶt d͛Etudes des Coŵďustiďles ;DECͿ38, se situe dans ce cadre de la 
réduction, voire suppression, du bore dans les REP du parc français et des réacteurs futurs 
de type EPR. Elle s͛iŶtĠƌesse plus paƌtiĐuliğƌeŵeŶt à l͛iŶŶoǀatioŶ et au dĠǀeloppeŵeŶt 
des combustibles dopés en gadolinium pour la maitrise passive de la réactivité.   

AfiŶ Ƌue l͛utilisation du gadolinium ne prĠseŶte pas l͛incoŶǀĠŶieŶt d͛uŶe ĐoŶduĐtiǀitĠ 
thermique dégradée, Đoŵŵe Đ͛est le Đas pouƌ les pastilles ;U,GdͿOЇ à faiďle teŶeuƌ, le 
gadolinium doit être concentré « quelque part » dans le combustible, comme dans le 
concept des macromasses de GdЇOЈ. CepeŶdant, comme il a été montré au §.4.2.2.1, ce 
ŵatĠƌiau Đoŵpoƌte ďeauĐoup d͛iŶĐoŶǀĠŶieŶts. 

En conséquence, uŶe aŵĠlioƌatioŶ de l͛utilisatioŶ du gadoliŶium ne peut pas se mener 
sans prendre en compte l͛eǆisteŶĐe d͛autƌes ĐoŵposĠs ƌiĐhes eŶ gadoliŶiuŵ. C͛est pour-
Ƌuoi Đette thğse s͛attachera à trouver des phases très riches en Gd du système U-Gd-O et 
à Ġǀalueƌ leuƌ ŵise eŶ œuǀƌe daŶs les Đoŵďustiďles à ďase d͛UOЇ. 

 

DaŶs Đette thğse oŶ se fiǆe Đoŵŵe oďjeĐtif fiŶal de pƌoposeƌ uŶ ŵode d͛iŶĐoƌpoƌatioŶ du 
gadolinium permettant, au moins conceptuellement, son utilisation dans un REP qui con-
duise à une réduction des nécessités de bore et des pénalités associées à l͛utilisatioŶ des 
solutioŶs solides ;U,GdͿOЇ.  

 

  

                                                      
37 La diƌeĐtiǀe euƌopĠeŶŶe ϮϬϬϵ/ϵϰ/CE du ϯϭ/Ϭϳ/ϮϬϬϵ iŶsĐƌit l’aĐide ďoƌiƋue au ƌaŶg des suďstaŶĐes ďiocides (annexe I de la directive 
98/8/CE) 
38 LLCC, Bâtiment 352, CEA Cadarache, F-13108, Saint Paul lez Durance, France. 
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.6. Résumé du chapitre 1 
Les réacteurs nucléaires sont des dispositifs technologiques dans lesquels se produisent 
des réactions nucléaires de façon contrôlée (§.1). Dans un Réacteur à Eau sous Pression 
(REP) (§.2), l͛iŶtĠƌġt de Đes ƌĠaĐtioŶs ŶuĐlĠaiƌes est de pƌoduire de la puissance thermique 
pour la transformer ensuite en énergie électrique. 

La souƌĐe de l͛ĠŶeƌgie pƌoduite daŶs uŶ ƌĠaĐteuƌ ŶuĐlĠaiƌe est la ƌĠaĐtioŶ de fissioŶ in-
duite (§.1.1.). Deux caractéristiques de la fission sont utilisées pour la production 
d͛ĠŶeƌgie : les 202,5 MeV libérés par réaction et les neutrons produits suite à une fission. 
“aŶs la pƌeŵiğƌe, oŶ Ŷe pouƌƌait pas pƌoduiƌe de l͛ĠŶergie et sans la deuxième la réaction 
en chaîne ne serait pas viable.  

Oƌ, l͛eǆĐğs de ŶeutƌoŶs ĐoŶduit également à un excès de réactivité (§.1.4). 

Actuellement les REP (§.2) du parc français utilisent du bore dissous dans l'eau du calo-
porteur pour aider à contrôler l'excès de réactivité (§.1.4). Cependant cela présente cer-
tains inconvénients d'où l'intérêt de trouver des voies innovantes de remplacement du 
bore.  

Coŵŵe alteƌŶatiǀe, l͛utilisatioŶ de poisoŶs ĐoŶsoŵŵaďles est eŶǀisagĠe (§.3.3.2). 
L͛effiĐaĐitĠ d͛uŶ poisoŶ ĐoŶsoŵŵaďle est doŶŶĠe paƌ ϯ aspeĐts : la maitrise du contrôle 
du Keff, Đ͛est à diƌe de la ƌĠaĐtiǀitĠ eŶ foŶĐtioŶ du tauǆ de ĐoŵďustioŶ ; l͛eŶƌiĐhisseŵent 
en UϸϹϻ pour maintenir les températures centrales des pastilles à une valeur égale ou infé-
rieure à celle du combustible standard ; la pénalité finale sur la durée du cycle. L'un des 
principaux éléments ciblés pour cette tache est le gadolinium (§.3.3.2). 

JusƋu͛à pƌĠseŶt, il Ǉ a uŶe façoŶ d͛ajouteƌ le GdЇOЈ daŶs les Đoŵďustiďles Ƌui s͛iŵpose : 
La dilution dans les céramiques nucléaire (teneurs < ϭϮ%ŵ eŶ GdЇOЈͿ eŶ tiƌaŶt pƌofit de la 
solubilité de GdЇOЈ daŶs UOЇ (§.4.2.1). Typiquement un tiers des assemblages du réacteur 
est remplacé par des assemblages modifiés, avec quelques 8 à 16 crayons par assemblage 
eŵpoisoŶŶĠ aǀeĐ du GdЇOЈ à des teŶeuƌs Đoŵpƌises d͛entre 3 et 8%m, repartis de ma-
nière homogène dans la pluralité des pastilles qui constituent ces crayons. La quantité 
exacte de crayons dépend de façon complexe de la stratégie de gestion du cycle. Cette 
méthode est largement répandue et qualifiée en fonctionnement industriel.  

D͛autƌes ĐoŶĐepts oŶt ĠtĠ pƌoposĠs, paƌ eǆeŵple l͛eŵploi de ŵaĐƌoŵasses de GdЇOЈ daŶs 
uŶe ŵatƌiĐe d͛UOЇ (§.4.2.2.1). Cette teĐhŶiƋue, Ƌui est ƌestĠe liŵitĠe à l͛ĠĐhelle du laďo-
ratoire, consistait à faire une dispersion de sphérules de GdЇOЈ, de taille maitrisée, dans la 
matrice de combustible [Balestrieri, 1995]. FiŶaleŵeŶt, d͛autƌes ĐoŶĐepts de distƌiďutioŶs 
hĠtĠƌogğŶes peuǀeŶt ġtƌe ƌepĠƌĠs daŶs des ďƌeǀets ŵais leuƌ appliĐatioŶ Ŷ͛est pas ƌap-
portée. 

L͛utilisatioŶ des solutioŶs solides présente différents problèmes et limitations, tandis que 
les autƌes ĐoŶĐepts soŶt ƌestĠs à l͛ĠĐhelle du laďoƌatoiƌe car ils ont montré des propriétés 
rédhibitoires pour une utilisation en réacteur.  

DaŶs le Đadƌe d͛uŶe augŵeŶtatioŶ de l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt eŶ UϸϹϻ des Đoŵďustiďles, Đette 
thğse se fiǆe Đoŵŵe oďjeĐtif de pƌoposeƌ uŶ ŵode d͛iŶĐoƌpoƌatioŶ du gadoliŶiuŵ daŶs 
les ĐĠƌaŵiƋues d͛UOЇ peƌŵettaŶt, au ŵoiŶs ĐoŶĐeptuelleŵeŶt, soŶ utilisatioŶ daŶs uŶ 
‘EP de tǇpe EP‘™ Ƌui ĐoŶduise à uŶe ƌĠduĐtioŶ des ďesoins en bore et de ses inconvé-
nients associés (§.3.2.2.2). 
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 Chapitre 2 – Les Matériaux 
 

A la fiŶ du Đhapitƌe ϭ, le ďesoiŶ d’uŶ Ŷouǀeau ŵode d’iŶĐoƌpoƌatioŶ du gadoliŶiuŵ daŶs le 
combustible a été présenté. 

Ce chapitre vise à apporter une solutioŶ à Đe pƌoďlğŵe paƌ l’eǆploƌatioŶ du diagƌaŵŵe de 
phases U-Gd-O. Après avoir identifié les phases connues dans la littérature, le travail expé-

ƌiŵeŶtal ŵoŶtƌeƌa l’eǆisteŶĐe de Ŷouǀelles phases ŶoŶ ideŶtifiĠes doŶt les doŵaiŶes 
d’eǆisteŶĐe seƌoŶt pƌĠĐisĠs aǀeĐ des Đouples d’iŶteƌdiffusioŶ. La phase Cϭ seƌa Đhoisie pouƌ 

les études de neutronique ultérieures.  

.1. Cahier des Charges pour l’IŶĐoƌpoƌatioŶ du Gd daŶs le 
Combustible 

Les propriétés matérielles des céramiques nucléaires UOЇ dopĠes eŶ gadoliŶiuŵ Ŷe doi-
vent pas présenter d͛ĠĐaƌts iŵpoƌtaŶts paƌ ƌappoƌt auǆ ĐaƌaĐtĠƌistiƋues ŵatĠƌielles du 
Đoŵďustiďle staŶdaƌd d͛UO [Hesketh, 2009].  

AiŶsi, oŶ s͛iŶtĠƌesseƌa à ƌeĐheƌĐheƌ uŶ ŵatĠƌiau oǆǇde du sǇstğŵe UOЇ-GdЇOЈ. “i l͛oŶ 
ĐoŶsidğƌe les ϯ Ġtats d͛oǆǇdatioŶ de l͛uƌaŶiuŵ ;ϰ+, ϱ+ et ϲ+Ϳ, aloƌs il est plus ĐoƌƌeĐt de 
paƌleƌ du sǇstğŵe UOЇ-UOЈ-GdЇOЈ. DoƌĠŶaǀaŶt, ƋuaŶd oŶ paƌleƌa du sǇstğŵe ou dia-
gramme de phases U-Gd-O oŶ feƌa seuleŵeŶt ƌĠfĠƌeŶĐe à l͛eŶseŵďle des oǆǇdes aǇaŶt la 
possiďilitĠ d͛ġtƌe foƌŵĠs. 

Comme présenté lors du Chapitre 1, les matériaux à faible teneur en gadolinium sont déjà 
utilisĠs pouƌ la faďƌiĐatioŶ de pastilles d͛;U,GdͿOЇ. CepeŶdaŶt leuƌs peƌfoƌŵaŶĐes soŶt 
limitées par leur faible conductivité thermique39.   

Pour améliorer le problème thermique, une solution consiste à utiliser du gadolinium 
ĐoŶĐeŶtƌĠ sous foƌŵe de ŵaĐƌoŵasses de GdЇOЈ daŶs uŶe ŵatƌiĐe d͛UOЇ. CepeŶdaŶt, le 
GdЇOЈ de stƌuĐtuƌe ŵoŶoĐliŶiƋue Ŷe ĐoŶǀieŶt pas, pƌiŶĐipaleŵeŶt pouƌ deuǆ ƌaisoŶs : il 
ƌĠagit aǀeĐ l͛eau40 et il est source de fissures dans la matrice du fait de son coefficient de 

                                                      
39 Et paƌ le ďesoiŶ d’ġtƌe eŵploǇĠs sous foƌŵe de pastilles hoŵogğŶes pouƌ oďteŶiƌ uŶe ĐiŶĠtiƋue de ĐoŶsoŵŵatioŶ adaptĠe ;gƌąĐe aux 
effets d’autopƌoteĐtioŶͿ. 
40 Le composé m-GdЇOЈ se tƌaŶsfoƌŵe eŶ hǇdƌoǆǇde de gadoliŶiuŵ, ĐoŵpoƌtaŶt uŶ iŵpoƌtaŶt goŶfleŵeŶt Ƌui détruit la pastille. De 
plus, Gd;OHͿЈ est soluďle daŶs l͛eau.  
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dilatioŶ supĠƌieuƌ à Đelui de l͛UOЇ.  

Tout cela nous amène à rechercher un nouveau matériau avec une forte teneur en Gd 
(pour réduire les effets sur le transfert de chaleur) du système U-Gd-O (compatible avec 
UOЇͿ, diffĠƌeŶt de GdЇOЈ ŵoŶoĐliŶiƋue.   

Il est pƌĠǀisiďle Ƌue Đe ŵatĠƌiau deǀƌa ġtƌe ĐofƌittĠ aǀeĐ l͛UOЇ à uŶ ŵoŵeŶt doŶŶĠ du 
procédé de fabrication. Ceci implique une phase qui soit thermodynamiquement stable 
sous les ĐoŶditioŶs de faďƌiĐatioŶ iŶdustƌielles du Đoŵďustiďle UOЇ, à saǀoiƌ uŶ fƌittage à 
ϭϳϬϬ°C peŶdaŶt ϰh sous uŶe atŵosphğƌe d͛Aƌ HЇ ϱ%. 

Dans la suite nous allons explorer le diagramme de phases U-Gd-O pour trouver une 
phase qui vérifie ces contraintes :  

— Forte teneur en gadolinium,  

— CoŵpatiďilitĠ aǀeĐ les ĐoŶditioŶs de fƌittage de l͛UOЇ.  

.2. Revue : Le Diagramme de Phases U-Gd-O 
La grande majorité des auteurs ont concentré leurs études sur le domaine de solution 
solide avec des teneurs iŶfĠƌieuƌes à ϭϱ% eŶ poids de GdЇOЈ ;%ŵ GdЇOЈͿ. Ce Đhoiǆ pƌĠfé-
ƌeŶtiel pouƌ les faiďles teŶeuƌs est justifiĠ Đaƌ, à Đe jouƌ, l͛utilisatioŶ iŶdustƌielle du Gd 
daŶs les pastilles d͛UOЇ se fait sous foƌŵe de solutioŶ solide d͛;U,GdͿOЇ aǀeĐ des teŶeuƌs 
autour de 10% atomique en Gd. 

Le ƌeste du diagƌaŵŵe de phases est eŶĐoƌe assez ŵal ĐoŶŶu ou ďieŶ Ŷ͛a pas fait l͛oďjet 
de publications. Dans la suite les principaux composés connus dans ce système sont pré-
sentés et décrits. 

.2.1. OǆǇdes d’UƌaŶiuŵ — UOx  

L͛uƌaŶiuŵ, aǀeĐ ses tƌois Ġtats d͛oǆǇdatioŶ possiďles, UϺЀ, UϻЀ et UϼЀ, foƌŵe plusieuƌs 
oǆǇdes. Le plus ĐoŶŶu est saŶs doute UOЇ, ŵatiğƌe aǀeĐ laƋuelle soŶt faites les pastilles 
des combustibles nucléaires. Cependant, l͛UOЇ a teŶdaŶĐe à s͛oǆǇdeƌ sous aiƌ pour don-
Ŷeƌ suite à des oǆǇdes supĠƌieuƌs, telle UOЇЏx, UЉOЎ, UЈOЍ et fiŶaleŵeŶt UOЈ, Figure .2.1. 
Ce système binaire a été largement étudié et la plupart des travaux actuels portent sur la 
modélisation thermodynamique.  

Les pƌiŶĐipales ĐaƌaĐtĠƌistiƋues des oǆǇdes d͛uƌaŶiuŵ soŶt ƌĠsuŵĠes paƌ [Allen, 1995], 
Tableau .2.1. 

Tableau .2.1. PƌiŶĐipales ĐaƌaĐtĠƌistiƋues des oǆǇdes d’uƌaŶiuŵ, d’apƌğs [Allen, 1995]. 

Phase O/U (at.) Structure 
UOЇ 2.00 Fluorine Cubique 

UOЇЏx 2.00→Ϯ.Ϯϱ Fluorine Cubique 

α-UЉOЎ 2.45→Ϯ.Ϯϱ Fluorine Rhomboédrique 
β-UЉOЎ 2.25 Fluorine Cubique 

ɶ-UЉOЎ 2.25 Fluorine Cubique 
α-UЈOЌ 2.27→Ϯ.ϯϯ Fluorine Quadratique 

β-UЈOЌ 2.33 Fluorine Quadratique 
ɶ-UЈOЌ 2.31 Fluorine Quadratique 

ɷ-UЈOЌ 2.375 Fluorine Monoclinique 
ɶ-UЇOЊ 2.50 Fluorine Monoclinique 

α-UЇOЊ 2.50 Lamellaire Hexagonale 
 

Phase O/U (at.) Structure 
β-UЇOЊ 2.50 Lamellaire Hexagonale 

UЇOЊ 2.50 Lamellaire Orthorhombique 

α-UЈOЍ 2.660→2.667 Lamellaire Orthorhombique 
β-UЈOЍ 2.67 Lamellaire Orthorhombique 

UІЇOЈЊ 2.92 Lamellaire Orthorhombique 
α-UOЈ 3.00 Lamellaire Orthorhombique 

β-UOЈ 3.00 Lamellaire Monoclinique 
ɶ-UOЈ 3.00  Quadratique 

ɷ-UOЈ 3.00 TǇpe ‘eOЈ   Cubique 
ɸ-UOЈ 3.00 Lamellaire Triclinique 

η-UOЈ 3.00  Orthorhombique 
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Figure .2.1. Le système U-O d’apƌğs [Okamoto, 2007] 

Les deux oxydes employés dans cette thèse sont décrits dans la suite avec un peu plus de 
détails. 

.2.1.1. UOЇ 
Le dioǆǇde d͛uƌaŶiuŵ est uŶ oǆǇde de tǇpe fluorine avec une température de fusion de 
2850°C [IAEA, 2006]. Sa structure cristallographique est cubique. Il est décrit dans le 
gƌoupe d͛espaĐe #ϮϮϱ seloŶ les taďles iŶteƌŶatioŶales de Đƌistallogƌaphie, ou f ŵ -3 m 
selon la classification de Patterson [Hahn, 2002]. Les ĐatioŶs d͛uƌaŶiuŵ ϰ+ soŶt plaĐĠs eŶ 
positioŶ ϰa ;site oĐtaĠdƌiƋue, Ϭ,Ϭ,ϬͿ taŶdis Ƌue les aŶioŶs d͛oǆǇgğŶe soŶt eŶ positioŶ ϴĐ 
(site tétraédrique, [¼,¼,¼]). Son paramètre de maille est de 5.470 Å [Allen, 1995], Figure 
.2.2.  

 

Figure .2.2. “tƌuĐtuƌe ĐuďiƋue faĐe ĐeŶtƌĠe de l’UOЇ EŶ gƌis l’uƌaŶiuŵ ;U4+) et en rouge l’oǆǇgğŶe ;OЇ-) 
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.2.1.2. UЈOЍ  
L͛oĐtaoǆǇde de tƌiuƌaŶiuŵ, UЈOЍ, se tƌouǀe sous deuǆ foƌŵes ĐƌistalliŶes lamellaires très 
similaires entre elles ; la foƌŵe α- à teŵpĠƌatuƌe aŵďiaŶte et la foƌŵe β- à haute tempé-
ƌatuƌe. Ces deuǆ foƌŵes d͛UЈOЍ oŶt uŶe Đouleuƌ ǀeƌt foŶĐĠ [Grenthe, 2011]. La charge 
Ŷette de l͛uƌaŶiuŵ est de +ϱ.ϯϯ. L͛UЈOЍ peut ġtƌe ĐoŵplğteŵeŶt ƌĠduit eŶ UOЇ à ďasses 
températures (<510°C) sous une atmosphğƌe de HЇ [Pijolat, 1997]. IŶǀeƌseŵeŶt, UЈOЍ 
peut ġtƌe faďƌiƋuĠ paƌ oǆǇdatioŶ de poudƌes d͛UOЇ sous aiƌ à paƌtiƌ de ϯϬϬ-350°C en pas-
saŶt paƌ les iŶteƌŵĠdiaiƌes UЉOЎ et β-UЈOЌ [Boase, 1977]. La ĐoŶǀeƌsioŶ UOЇ→UЈOЍ im-
pliƋue uŶ ĐhaŶgeŵeŶt de ǀoluŵe de l͛oƌdƌe de +ϯϲ%.   

.2.1.2.1. α-UЈO₈  
Selon [Loopstra, 1964], α-UЈOЍ est oƌthoƌhoŵďiƋue (pseudo hexagonal), il appartient au 
gƌoupe d͛espaĐe C Ϯ ŵ ŵ ;#ϯϴͿ. “es paƌaŵğtƌes de ŵaille soŶt a = ϲ.ϳϭϲ ₇, ď= ϭϭ.ϵϲϬ ₇ et 
c = 4.147 Å et sa densité est de 8.395 g cm¯³. Le tableau .2.2 donne les positions des 
atomes dans la maille élémentaire proposées par Loopstra pour cet oxyde.  

Tableau .2.2. PositioŶs des atoŵes daŶs le α-UЈOЍ, 
d’apƌğs [Loopstra, 1964] 

Tableau .2.3. PositioŶs des atoŵes daŶs le β-UЈOЍ, 
d’apƌğs [Loopstra, 1970] 

Atomes X Y Z Occupation 
U-1 0 0 0.963 1 

U-2 0 0.326 0 2 

O-1 ½ 0 0.963 1 
O-2 ½ 0.328 0 2 

O-3 0 0 0.55 1 
O-4 0 0.14 0.19 2 

O-5 0 0.33 0.31 2 
 

Atomes X Y Z 
U 0.3526 0 0 

O-1 0.3609 0 ½ 

O-2 0.7453 0 0 
O-3 0.667 ⅓ 0 

 

Tous les atoŵes d͛uƌaŶiuŵ soŶt eŶtouƌĠs de sept atoŵes d͛oǆǇgğŶe foƌŵaŶt des ďipǇƌa-
mides pentagonales, Figure .2.4.A. DaŶs Đette stƌuĐtuƌe, l͛eŶǀiƌoŶŶeŵeŶt du ĐatioŶ est de 
type « uranyle », comme montré sur la Figure .2.4.B. C'est-à-dire, que cette structure pré-
sente un édifice covalent O-U-O ayant des liaisons U-O Đouƌtes suƌ l͛axe vertical (c) de la 
figuƌe. Le ĐatioŶ U est eŶtouƌĠ suƌ le plaŶ ĠƋuatoƌial ;a,ďͿ d͛atoŵes d͛oǆǇgğŶe aǀeĐ des 
liaisons ionocovalentes plus longues.  

  
α-UЈOЍ, OƌthoƌhoŵďiƋue 

  
β-UЈOЍ, OƌthoƌhoŵďiƋue 

Figure .2.3. “tƌuĐtuƌes idĠalisĠes de UЈOЍ,  d’apƌğs [Loopstra, 1970] (avec modifications). Les atomes 
d’oǆǇgğŶe soŶt ƌepƌĠseŶtĠs eŶ ƌouge, Đeuǆ d’uƌaŶiuŵ eŶ gƌis. 

Le passage à la forme béta commence à 208.5°C [Girdhar, 1968], α-UЈOЍ ĐhaŶge sa stƌuc-
ture rhomboédrique pour une de type hexagonale (P -6 2 m ; a = 6.812 Å, c = 4.142 Å). 
Cette tƌaŶsfoƌŵatioŶ peƌŵet de dĠloĐaliseƌ les Đhaƌges des ĐatioŶs de soƌte Ƌue l͛oŶ Ŷe 
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peut plus distiŶgueƌ les ĐatioŶs UϻЀ des ĐatioŶs UϼЀ [Grenthe, 2011]. Finalement, [Allen, 
1995] sigŶale Ƌue le α-UЈOЍ peut ġtƌe vu Đoŵŵe uŶe distoƌsioŶ de UOЇ avec un cisaille-
ment selon le plan (111). 

 
 

A — Vue d’eŶseŵďle ;stƌuĐtuƌe laŵellaiƌeͿ. B — Environnement « uranyle » du cation U. 

Figure .2.4. “tƌuĐtuƌe du α-UЈOЍ,  d’apƌğs [Desgranges, 2011]. 

.2.1.2.2. β-UЈO₈  
β-UЈOЍ se forme aux alentours de 358°C sous air [Loopstra, 1970]. “eloŶ Loopstƌa, β-UЈOЍ 

est aussi de stƌuĐtuƌe oƌthoƌhoŵďiƋue, il appaƌtieŶt au gƌoupe d͛espaĐe C m c m. Ses pa-
ramètres de maille sont a = 7.069 Å, b= 11.445 Å et c= 8.303 Å [Loopstra, 1970] et sa den-
sitĠ ϴ.ϯϮϲ g Đŵ¯Ϲ. Le ŵodğle stƌuĐtuƌal du β-UЈOЍ est pƌĠseŶtĠ suƌ le Tableau .2.3. Dans 
Đette phase les atoŵes d͛uƌaŶiuŵ peuǀeŶt aǀoiƌ deuǆ tǇpes d͛eŶǀiƌoŶŶeŵeŶt, soit uƌa-
nyle (bipyramide pentagonale) soit octaédrique distordu sur le plan (a,b) [Grenthe, 2011], 
Figure .2.4.B.   

.2.2. Oxydes de Gadolinium — GdyOx  

Le sesƋuioǆǇde, GdЇOЈ, seƌait l͛uŶiƋue oǆǇde staďle ƌepoƌtĠ du système binaire Gd-O. Ce-
lui-ci peut se trouver sous trois formes : A (hexagonal), B (monoclinique) et C (cubique). 

Les oxydes « métastables », GdO [Kashaev, 1975] et GdOЇ [Semiletov, 1974][Imamov, 
1975] ont été obtenus sous forme de lames par évaporation de gadolinium sous vide 
(entre 10-4 et 10-5 Torr de pression) suivi par une condensation sur un substrat. 

.2.2.1. Le Sesquioxyde — GdЇOЈ  
GdЇOЈ a ĠtĠ oďteŶu pouƌ la pƌeŵiğƌe fois eŶ ϭϴϴϬ. Depuis, il a été utilisé dans un large 
doŵaiŶe d͛appliĐatioŶs, eŶ paƌtiĐulieƌ eŶ ĠleĐtƌoŶiƋue. Ce sesƋuioǆǇde se pƌĠseŶte sous 
trois formes cristallines différentes, identifiées en 1925 par Goldschmidt et ses collabora-
teurs [Goldschmidt, 1925] : 

— une cubique BCC : C-GdЇOЈ, oďseƌǀaďle à teŵpĠƌatuƌe aŵďiaŶte ;Figure .2.6.A),  

— une monoclinique : m-GdЇOЈ ;aussi ĐoŶŶue Đoŵŵe B-GdЇOЈͿ, Ƌui peut ġtƌe tƌouǀĠe 
loƌs d͛uŶ tƌaiteŵeŶt à haute teŵpĠƌatuƌe ;Figure .2.6.B) et,  

— une hexagonale : A-GdЇOЈ, oďseƌǀĠe à haute pƌessioŶ et à haute teŵpĠƌatuƌe.  

Il ƌessoƌt des Ġtudes eǆpĠƌiŵeŶtales Ƌue le passage d͛uŶe phase à uŶe autƌe dĠpeŶd de la 
température et de la pression, Figure .2.5. La forme hexagonale, par exemple, apparait 
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aux environs de 7 GPa à température ambiante. Selon [Kang, 2007] la température de 
fusioŶ du sesƋuioǆǇde puƌ est de ϮϰϮϬ°C et Đelle d͛ĠǀapoƌatioŶ de ϯϵϬϬ°C [Adachi, 1998]. 

 

Figure .2.5. DoŵaiŶes de staďilitĠ des diffĠƌeŶtes foƌŵes ĐƌistalliŶes du GdЇOЈ. D’apƌğs [Zhang, 2008] et 
[Zinkevich, 2007]. 

La forme cubique est thermodynamiquement la plus stable à température ambiante et à 
pression atmosphérique. La transformation de phase cubique - ŵoŶoĐliŶiƋue ;C → BͿ est 
polymorphique41 de type reconstructive42. Le changement de phase de cubique à mono-
ĐliŶiƋue daŶs le GdЇOЈ puƌ se pƌoduit eŶtƌe ϭϮϲϬ°C [Balestrieri, 1995] et 1425°C [Zinke-
vich, 2007]. Le ΔH de Đette tƌaŶsfoƌŵatioŶ seƌait de +ϱ.ϯ±Ϭ.ϰ kJ mol-1 à 1288°C [Kolitsch, 
1995]. 

Cette transformation est très importante car elle perturbe le frittage. En effet, la trans-
foƌŵatioŶ de phase C → B ƌĠduit la suƌfaĐe spĠĐifiƋue des poudƌes de Ϯ.ϯ à Ϭ.ϵ ŵϸ/g 
(après une calcination à 1350°C/30 min). Ainsi le fƌittage du GdЇOЈ puƌ est diffiĐile. Les 
densités sont toujours inférieures à 95%DT, mais elles peuvent être améliorées43. La 
tƌaŶsfoƌŵatioŶ s͛ĠteŶd jusƋu͛à ϭϰϬϬ°C44 et peut aussi ġtƌe pƌoǀoƋuĠe paƌ l͛appliĐatioŶ 
d͛uŶe pƌessioŶ. 

Bien que la transformation soit réversible, la transformation inverse : B → C, est ĐiŶĠti-
ƋueŵeŶt tƌğs leŶte. C͛est pouƌƋuoi la phase ŵoŶoĐliŶiƋue peut aussi ġtƌe tƌouǀĠe eŶ 
coexistence avec la phase cubique à température ambiante. 

 

                                                      
41 Le polymorphisme est la faculté que possède une substance de cristalliser dans des structures différentes selon les conditions am-
biantes. 
42 Les transitions reconstructives ont besoin d'énergie pour se produire (transitions de phase du premier ordre). La phase initiale peut 
conserver sa structure hors de son champ de stabilité. 
43 Paƌ eǆeŵple, paƌ l’ajout de CeOЇ. Balestƌieƌi oďtieŶt eŶ fƌittaŶt des pastilles de GdЇOЈ ŵoŶoĐliŶiƋue, ϵϱ.ϵ% DT ;frittage à 1700°C 
peŶdaŶt Ϯh sous HЇ huŵide Ϯ% ǀol, ǀitesse de ŵoŶtĠe de ϭϱϬ°C/hͿ, tƌğs haute eŶ ĐoŵpaƌaisoŶ des deŶsitĠs oďteŶues pouƌ des poudres 
de phase cubique (75% DT). 
44 [Stecura, 1965] montre que selon ses travaux, la quantité de B-GdЇOЈ tƌaŶsfoƌŵĠ peut ġtƌe ŵaitƌisĠe eŶ jouaŶt suƌ la teŵpĠƌatuƌe et 
l͛effet du teŵps peŶdaŶt le ƌeĐuit. 
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 A — Poudres de C- GdЇOЈ ;ĐuďiƋueͿ. B — m-GdЇOЈ (monoclinique) fritté avec macle. 

Figure .2.6. : Observation MEB45 du GdЇOЈ [Balestrieri, 1995]. 

Les principales caractéristiques des trois phases, rapportées par plusieurs chercheurs, 
sont présentées dans le Tableau .2.4. 

Tableau .2.4. CaƌaĐtĠƌistiƋues ĐƌistallogƌaphiƋues du GdЇOЈ 
46 

GdЇOЈ C-cubique B-monoclinique A-hexagonal 

Structure 

I a-3 

(206) 

C2/m 

(12) 

P -3 m 1 

(164) 

Gƌoupe d’espaĐe 

   

Paramètres de maille a = 10.8193 Å 

a = 14.11(1) Å 

b = 3.577(2) Å 

c = 8.766(3) Å 

β = ϭϬϬ.ϬϮ;ϳͿ° 

a = 3.680 Å 

c = 5.597 Å 

Densité* 7.62 g cm-3 8.35 g cm-3 8.38*-9.17** g cm-3 

* à teŵpĠƌatuƌe aŵďiaŶte, d͛apƌğs [Zinkevich, 2007].** Différentes sources : à partir des données de [Zhang, 2008]. Les incertitudes 
sont portées sur les chiffres entre parenthèses. 

Il faut noter que la forme cubique BCC est la moins compacte des trois types de struc-
tures. La cristallographie de la forme cubique  est rapporté par [Hwo-Shuenn Sheua, 

                                                      
45 Microscope Electronique à Balayage ou SEM pour Scanning Electron Microscopy en anglais. Ce type d'imagerie consiste en un fais-
Đeau d’ĠleĐtƌoŶs ďalaǇaŶt la suƌfaĐe de l’ĠĐhaŶtilloŶ. EŶ foŶĐtioŶ de l'ĠĐhaŶtilloŶ, ĐeƌtaiŶs ĠleĐtƌoŶs soŶt ƌĠĠŵis suite à des interactions 
avec la matière. Ces particules sont analysées par différents détecteurs permettant de faire une image de la surface. 
46 D’apƌğs les tƌaǀauǆ de [Balestrieri, 1995] et [Zhang, 2008]. 
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2010], Tableau .2.5. 

Deux sites sont identifiés pour le gadolinium, le 8b (Gd-1) et le 24d (Gd-2). Le premier site 
ressemble à un site octaédrique avec le plan équatorial incliné, Figure .2.7.A. Les atomes 
d͛oǆǇgğŶe se tƌouǀeŶt tous à Ϯ.ϯϮ Å. Le deuxième site est octaédrique mais plus distordu, 
les atoŵes d͛oǆǇgğŶe se tƌouǀeŶt à Ϯ.Ϯϳϲ, Ϯ.ϯϮ et Ϯ.ϰϬ ₇. 

Atome x y z occupation 

Gd-1 ¼ ¼ ¼ 3.5(1) 

Gd-2 0.9710(1) 0 ¼ 3.73(6) 

O 0.3904(9) 0.1513(9) 0.379(1) 2.0(2) 

Tableau .2.5. Positions des atomes dans C-GdЇOЈ, 
d’apƌğs [Hwo-Shuenn Sheua, 2010] 

  

 A — Gd-1, site 8b. B — Gd-2, site 24d. 

Figure .2.7. Polyèdres de coordination du Gd la 
structure cubique 

Pour la forme monoclinique, [Zhang, 2008] propose le modèle présenté dans le Tableau 
.2.7. Dans le cas monoclinique, trois sites cristallins pour le Gd sont proposés, chacun 
ĐoŵpoƌtaŶt sept atoŵes d͛oǆǇgğŶe Đoŵŵe pƌeŵieƌs ǀoisiŶs. DaŶs tous les Đas les dis-
tances Gd-O sont comprises entre 2.15 et 2.98 Å, Figure .2.8. 

 

Figure .2.8. Premiers voisins du Gd dans la structure monoclinique. 

[Zhang, 2008] propose le modèle structural suivant pour la forme hexagonale, Tableau 
.2.6 

Tableau .2.6. Positions des atomes dans 
les A-GdЇOЈ, d’apƌğs [Zhang, 2008] 

Tableau .2.7. Positions des atomes dans les m-GdЇOЈ, d’apƌğs [Zhang, 
2008]. La positioŶ des atoŵes d’oǆǇgğŶe Ŷ’est pas affinée. Mesuré à 

3.5 GPa. 

*Les chiffres entre parenthèses prennent compte des 
incertitudes. 

Atome x y z occupation 
Gd ⅓ ⅔ 0.253(7) 1.0 
O-1 ⅓ ⅔ 0.653(9) 1.0 

O-2 0 0 0 1.0 

*Les chiffres entre parenthèses prennent compte des incertitudes. 

Atome x y z occupation 

Gd-1 0.1406(19) ½ 0.5117(21) 1 

Gd-2 0.1934(14) ½ 0.1653(19) 1 

Gd-3 0.4655(11) ½ 0.2059(16) 1 

O-1 0.1289 0 0.2864 1 

O-2 0.3250 ½ 0.0265 1 

O-3 0.2984 ½ 0.3738 1 

O-4 0.4741 0 0.3438 1 

O-5 0 ½ 0 1 
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.2.2.2. Oxydes Métastables — GdO et GdOЇ  
Peu d͛iŶfoƌŵatioŶs soŶt ƌappoƌtĠes daŶs la littĠƌatuƌe suƌ Đes oǆǇdes où Gd auƌait des 
Ġtats d͛oǆǇdatioŶ de Ϯ+ et ϰ+. “eloŶ [Bist, 1972] le monoxyde aurait une structure de type 
Zinc-blende, avec uŶe deŶsitĠ d͛eŶǀiƌoŶ ϱ.ϵϵ gƌ cm ̄³. 

Tableau .2.8. Cristallographie du GdO,  
d’apƌğs [Bist, 1972]  

Tableau .2.9. Cƌistallogƌaphie du GdOЇ,  
d’apƌğs [Imamov, 1975] 

 

Gƌoupe d’espaĐe 
F -4 3 m (216) 

(cubique) 

Paramètres de maille 
a = 5.24 Å 

α = ϵϬ° 

 

Gƌoupe d’espaĐe 
P4/nmm (129) 
(quadratique) 

Paramètres de maille 
a = 3.94 Å 
c = 6.76 Å 

α = ϵϬ° 

Le recuit de cet oxyde conduit à l͛appaƌitioŶ d͛uŶe supeƌstƌuĐtuƌe, l͛auteuƌ ƌepoƌte Ƌue la 
sur-structure appaƌtieŶt au gƌoupe d͛espaĐe heǆagoŶal ‘ϯŵ ;ϭϲϬͿ. 

Le dioxyde de gadolinium serait pour sa part quadratique, [Imamov, 1975]. Les principales 
caractéristiques de ce composé sont présentées dans le Tableau .2.9. Selon [Vegas, 1998], 
le GdOЇ peut ġtƌe dĠĐƌit Đoŵŵe BCC aǀeĐ uŶe stƌuĐtuƌe lĠgğƌeŵeŶt dĠfoƌŵĠe à Đause 
des oxygènes. 

Pour sa part, [Semiletov, 1974], suggère les positions d͛atoŵes suiǀaŶtes, Tableau .2.10.  

Tableau .2.10. PositioŶs des atoŵes daŶs les GdOЇ, d’apƌğs [Semiletov, 1974] 

Atome x y z 
Gd 0 ½ 0.182 
O-1 0 0 0 
O-2 0 ½ 0.672 

.2.3. Solution Solide — ;U,GdͿOЇ  
L͛uƌaŶiuŵ et le gadoliŶiuŵ foƌŵeŶt uŶe solutioŶ solide, ;U,GdͿOЇ+/-x, or selon [Beals, 
1969], ils ne forment pas une solution idéale sur toute la gamme de compositions pos-
sibles. [Durazzo, 2001] et [Durazzo, 2009], ajouteŶt Ƌu͛à uŶe température de 20°C, 
;U,GdͿOЇ se pƌĠseŶte Đoŵŵe uŶe solutioŶ solide idĠale de UOЇ jusƋu͛à la composition 
(UЅ̦Њ,GdЅ̦ЊͿOЇ.  

Paƌ solutioŶ idĠale oŶ eŶteŶd Ƌue le gadoliŶiuŵ eŶtƌe daŶs la stƌuĐtuƌe fluoƌiŶe de l͛UOЇ 
eŶ suďstituaŶt les ĐatioŶs d͛UϺЀ. Or, le ratio oxygène sur métal, O/M47, doit nécessaire-
ŵeŶt ĐhaŶgeƌ pouƌ ƌespeĐteƌ l͛ĠleĐtƌoŶeutƌalitĠ, soit paƌ la foƌŵatioŶ de laĐuŶes 
d͛oǆǇgğŶe soit paƌ la ĐƌĠatioŶ d͛UϻЀ [Ho, 1986]48. 

.2.4. Oxydes Supérieurs de Solutions Solides 

D͛apƌğs [Kim, 2001], la formation de ;UІАy,GdyͿЈOЍ deǀieŶt difficile quand la charge for-
ŵelle des atoŵes d͛U est pƌoĐhe de +ϱ.ϯ. CeĐi est ǀƌai aussi ƋuaŶd la teŶeuƌ eŶ gadoli-
Ŷiuŵ augŵeŶte. L͛Ġtat d͛oǆǇdatioŶ des atoŵes d͛U Ŷ͛est pas Đlaiƌ, UϻЀ ou UϼЀ, Ŷi leuƌ pƌo-
portion [Kim, 2001]. Par voie humide, selon [Ravindran, 1998], le ŵĠlaŶge UЈOЍ+GdЇOЈ Ŷe 
peƌŵet pas d͛oďteŶiƌ des solutioŶs solides ;U,GdͿЈOЍ, leuƌs Ġtudes allaŶt jusƋu͛à uŶe 
température de 800°C à faibles teneurs (10%m GdЇOЈͿ. D͛apƌğs [Kim, 2001], la présence 

                                                      
47 Le O/M est le rapport atomique O/(U+Gd) 
48 [Ho, 1986], propose plusieurs modèles de compensation de charge : paƌ oǆǇdatioŶ à UϻЀ∼ à UϼЀ, paƌ uŶ ŵĠĐaŶisŵe laĐuŶaiƌe, etĐ.   
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de Gd daŶs UOЇ ƌaleŶtit l͛oǆǇdatioŶ de ;U,GdͿOЇ→;U,GdͿЈOЍ.  

.2.5. La Phase Delta — GdЋUOІЇ  
Il existe encore une autre phase répertoriée dans la littérature du système U-Gd-O. A 
forte teneur en Gd (rapport Gd/M49 = Ϭ.ϴϱϳͿ uŶe phase dite delta est tƌouǀĠe, ɷ-GdЋUOІЇ 

[Aitken, 1964]. En 1962, [Chase, 1962] a dĠĐouǀeƌt l͛eǆisteŶĐe d͛uŶe phase ƌhoŵďoé-
drique dans le système U-Y-O de ĐoŵpositioŶ UOЈ-ϯYЇOЈ. Puis [Borchardt, 1963] a indiqué 
avoir trouvé un composé iso-structural à celle-ci : WOЈ-ϯYЇOЈ. Depuis, Đette stƌuĐtuƌe 
rhomboédriƋue a ĠtĠ ƌepĠƌĠe daŶs plusieuƌs sǇstğŵes, doŶt le sǇstğŵe UOЇ-UOЈ-GdЇOЈ, 

aǀeĐ la ĐoŵpositioŶ dĠfiŶie GdЋUOІЇ [Aitken, 1964][Berndt, 1976]. Les phases delta sont 
des phases très liées aux fluorines et aux pyro-chlores50. Une caractéristique de ce com-
posé est sa couleur orange ou jaune pâle en fonction des auteurs. 

GdЋUOІЇ est ĐaƌaĐtĠƌisĠ paƌ uŶe stƌuĐtuƌe du tǇpe heǆagoŶale et appaƌtieŶt au gƌoupe de 
symétrie R-3 (148), [Tang, 2010a]. La densité théorique de la phase delta serait de 8.165 g 
cm¯³ à température ambiante [Sahu, 2009]. L͛uƌaŶiuŵ se tƌouǀe à l͛Ġtat UϼЀ et se situe 
suƌ la positioŶ ϯa de WǇĐkoff aǀeĐ ϲ ǀoisiŶs GdϹЀ, Figure .2.9. Les ĐatioŶs GdϹЀ oĐĐupeŶt la 
positioŶ ϭϴf. Le sous ƌĠseau d͛uƌaŶiuŵ peut ġtƌe ǀu Đoŵŵe ƌhoŵďoĠdƌiƋue, Figure .2.10. 
Les propriétés cristallographiques données par plusieurs auteurs sont présentées en Ta-
bleau .2.11. Même si ce type de composé a été bien caractérisé, la structure cristalline de 
la phase delta, ĐoŵpƌeŶaŶt les atoŵes d͛oǆǇgğŶe, Ŷ͛a pas ĠtĠ dĠteƌŵiŶĠe.  

  

 Figure .2.9. Structure des composés AЋBOІЇ , d’apƌğs [Tang, 2010a] 
(avec modifications) 

Figure .2.10. Structure générale, 
d’apƌğs [Tang, 2008] 

GdЋUOІЇ, appartient à toute une famille de composés iso-structuraux parmi lesquels se 
trouvent : EuЋUOІЇ, DǇЋUOІЇ, YЋUOІЇ, LaЋUOІЇ [Jena, 2001], et aussi TďЌOІЇ, seloŶ [Aitken, 
1964]. Une phase analogue dans le système Pr-O a été proposée par [Eyring, 1962] pour 
PrOІ̦ЌІ. 
                                                      
49 Le rapport Gd/M (gadolinium/métal) est le rapport atomique Gd/(U+Gd). 
50 EŶ gĠŶĠƌal les ĐoŵposĠs de stœĐhioŵĠtƌie AЋBІOІЇ ;DeltaͿ ĐƌistalliseŶt de la ŵġŵe façoŶ Ƌue les ĐoŵposĠs du tǇpe AЉBЈOІЇ ou MЌOІЇ. 
Leuƌ stƌuĐtuƌe est uŶe foƌŵe distoƌdue de la fluoƌiŶe des ĐoŵposĠs MOЇ, Đ'est-à-dire rhomboédrique. Or, tandis que les composés 
AЉBЈOІЇ oŶt des ĐatioŶs tƌi- et tétravalents (A+3, B+4Ϳ, aǀeĐ uŶ ƌappoƌt A/;A+BͿ=Ϭ.ϱϳϭ, les ĐoŵposĠs AЋBІOІЇ pƌĠseŶteŶt uŶ ĐatioŶ hĠǆaǀa-
lent (B+6) [Tang, 2008]. 
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Selon [Da Silva, 2007], les mélaŶges UOЇ + ϴϬ% GdЇOЈ, suďisseŶt uŶ ĐhaŶgeŵeŶt de phase 
auǆ eŶǀiƌoŶs de ϭϯϬϬ°C pouƌ foƌŵeƌ la phase ƌhoŵďoĠdƌiƋue. Cela peƌŵet d͛eǆpliƋueƌ 
pourquoi toutes les méthodes impliquent des traitements thermiques à plus de 1200°C. 
Par contre, la phase plus réduite GdЋUOІІ Ŷe seƌait pas staďle seloŶ [Song, 2001], cepen-
daŶt l͛auteuƌ Ŷ͛appoƌte pas d͛ĠlĠŵeŶts pouƌ le prouver. 
 

 Système cristallographique Paramètre de maille Référence 

 

Hexagonal 

a = 10.077 Å c = 9.526 Å [Sahu, 2009] 

a = 10.0878 Å c = 9.5424 Å [Jena, 2001] 

a = 10.076 Å c = 9.529 Å [Aitken, 1964] 

 

Rhomboédrique 
ar = 6.6285 Å α = ϵϴ.ϵϰ° [Sahu, 2009] 

ar = 6.362 Å α = ϵϴ.ϵ° [Jena, 2001] 

Tableau .2.11 : Paƌaŵğtƌe de ŵaille du GdЋUOІЇ à ϮϬ°C  

.2.6. Fortes Teneurs  

Les études portant sur la gamme intermédiaire de composition sont très rares. La Figure 
.2.11 montre la variation du paramètre de maille en fonction de la composition selon plu-
sieurs auteurs pour des frittages autour de 1700°C et plusieurs atmosphères51. La grande 
dispersion observable daŶs les ǀaleuƌs ƌepoƌtĠes iŶdiƋue pƌoďaďleŵeŶt l͛eǆisteŶĐe de 
plusieuƌs phases. Paƌ eǆeŵple, il est suggĠƌĠ Ƌu͛eŶtƌe ;UЅ̦Њ,GdЅ̦ЊͿOЇ et ;UЅ̦ЇЊ,GdЅ̦ЌЊͿOЇ oŶ 
peut trouver un mélange de deux types de phases : possiblement FCC52 et BCC53.  

 

Figure .2.11. Paƌaŵğtƌe de ŵaille, eŶ foŶĐtioŶ de la teŶeuƌ eŶ GdЇOЈ, sous plusieuƌs atŵosphğƌes de 
frittage.  

A fortes teneurs [Beals, 1965] observe, en réalisant des mesures DRX sur des échantillons 

                                                      
51 [Beals, 1965], [Ohmichi, 1981], [Fukushima, 1982], [Amaya, 2004], [Durazzo, 2010a] 
52 FCC, acronyme anglais, cubique face centrée. 
53 BCC, cubique corps centrée. 
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fƌittĠs ϰh sous HЇ, uŶe phase FCC eŶtƌe ϭϰ et ϴϲ%ŵ GdЇOЈ et l͛appaƌitioŶ d͛uŶe stƌuĐtuƌe 
monoclinique à partir de 72%m GdЇOЈ. Beals affirme ne pas retrouver la phase delta. Ceci 
est logique car ses frittages ont été faits sous une atmosphère très réductrice.  

Beals est le seul auteur ayant mesuré les températures de fusion. Les mesures de celles-ci 
sont toutes supérieures à 2100°C [Beals, 1969] avec des échantillons ayant été frittés sous 
HЇ à ϭϳϬϬ°C peŶdaŶt ϰh. AǀeĐ ses doŶŶĠes de teŵpĠƌatuƌe de fusioŶ ;ƌĠalisĠes suƌ des 
pastilles frittées sous conditions réductrices) et en prenant en compte l͛eǆisteŶĐe de la 
phase delta (obtenue sous atmosphère oxydante) reportée par [Aitken, 1964], Beals a 
construit un diagramme de phases binaire présenté sur la Figure .2.12, où il ne tient pas 
compte de la teneur en oxygène.  

Après Beals, seule une étude faite par [Durazzo, 2001] essaie d͛appoƌteƌ des doŶŶĠes 
empiriques par mesures de DRX. Dans ses études, des pastilles ont été préparées par voie 
huŵide eŶ eŵploǇaŶt des solutioŶs de Ŷitƌates et fƌittĠes sous HЇ à 1650°C pendant 3h. 
Pour les échantillons présentant des rapports Gd/M  entre 0.5 et 0.75, soit entre 
(UЅ̦Њ,GdЅ̦ЊͿOЇ-x et (UЅ̦ЇЊ,GdЅ̦ЌЊͿOЇ-x, selon [Durazzo, 2009], il aurait une coexistence des 
phases FCC et BCC. 

D͛autƌe paƌt, l͛eǆisteŶĐe d͛uŶe phase du tǇpe pǇƌoĐhloƌe, GdЇUЇOЌ, Ŷ͛est pas atten-
due. Selon le critère de [Brisse, 1967] le rapport entre les rayons atomiques de AϹЀ et de 
BϺЀ deǀƌait ġtƌe Đoŵpƌis eŶtƌe ϭ.Ϯ et ϭ.ϲ pour stabiliser une phase de ce type. D͛autƌes 
auteurs suggèrent des valeurs qui s͛ĠteŶdeŶt eŶtƌe ϭ.ϰϮ et ϭ.ϳϴ [Minervini, 
2000],[Subramanian, 1983]. Cependant, le rayon atomique de GdϹЀ est de ϭ.Ϭϳϴ-1.193 Å54 
[Kapoor, 2003] et Đelui de UϺЀ de ϭ.Ϭϯ-1.14 Å55 [Sonneveld, 1975]. Ainsi, le rapport des 
rayons atomiques est inférieur à 1.16 et donc cette phase pyrochlore ne serait pas stable. 

 

Figure .2.12. Diagramme de phases binaire à haute température proposé par [Beals, 1969] 

Durazzo soutient que pour des rapports Gd/M compris entre 0.75 et 0.9, soit 
(UЅ̦ЇЊ,GdЅ̦ЌЊ)OЇ-x et (UЅ̦ІGdЅ̦ЎͿOЇ-x, il ne peut pas être affirmé que le système ait une seule 
phase aǀeĐ la stƌuĐtuƌe BCC, Đaƌ oŶ Ŷ͛oďĠit pas à la loi de VĠgaƌd56. [Durazzo, 2001]  pro-

                                                      
54 Pour une coordination entre 6 et 8, ce qui est attendue pour les cations dans une structure de type pyrochlore. 
55 Pour une coordination entre 6 et 8. 
56 Loi de VÉGARD : DaŶs le Đas de solutioŶs solides où il Ǉ a ŵisĐiďilitĠ suƌ toute l’ĠĐhelle de ĐoŶĐeŶtƌatioŶ, le paƌaŵğtƌe d de la maille 
élémentaire de la solution solide varie de façon linéaire entre les paramètres respectifs des deux composés purs : 
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pose l͛eǆisteŶĐe de tƌois phases ƌhoŵďoĠdƌiƋues paƌ aŶalogie aǀeĐ le sǇstğŵe U-Y-O, 
mais il ne présente aucun résultat expérimental pour confirmer cette hypothèse.  

Des Ġtudes ƌĠalisĠes aǀeĐ des Đouples d͛iŶteƌdiffusioŶ soŶt ĐoŶtƌadiĐtoiƌes : [Loose, 1987] 
oďseƌǀe l͛eǆisteŶĐe de deuǆ phases eŶtƌe UOЇ et GdЇOЈ saŶs les ĐaƌaĐtĠƌiseƌ, aloƌs Ƌue 
[Nishida, 1996] Ŷ͛oďseƌǀe Ƌu͛uŶe seule phase. “eloŶ lui, Đ͛est la solutioŶ solide ;U,GdͿOЇ, 
bien que la teneur en Gd soit trop élevée ; tandis que [Durazzo, 2001] Ŷ͛eŶ tƌouǀe au-
cune.  

Ainsi, dans cette vaste gamme de composition, où la fraction molaire de gadolinium varie 
de 0.5 à 0.9, les résultats présentés indiquent l'existence d'une ou de plusieurs phases 
différentes FCC-fluoƌite de la stƌuĐtuƌe d'UOЇ et de la stƌuĐtuƌe BCC du C-GdЇOЈ. Pouƌ des 
rapports Gd/M supérieurs à 0.9 la coexistence entre les formes C et B du GdЇOЈ a ĠtĠ 
prouvée, selon [Durazzo, 2009].  

.2.7. Synthèse 

Par rapport à notre cahier des charges, dans la gamme des oxydes à forte teneur en gado-
linium deux options sont envisageables :  

—La phase delta, GdЋUOІЇ. La ǀaleŶĐe de l͛uƌaŶiuŵ est de ϲ+, eŶ ĐoŶsĠƋueŶĐe la stabilité 
de ce composé loƌs d͛uŶ fƌittage sous atŵosphğƌe ƌĠduĐtƌiĐe doit ġtƌe ĠtudiĠe et, 

—Un mélange U-Gd-O, insuffisamment caractérisé qui pourrait être une phase rhomboé-
drique, FCC ou bien BCC.  

DaŶs la suite, oŶ feƌa uŶe ĠǀaluatioŶ de la ĐoŵpatiďilitĠ de la phase delta aǀeĐ UOЇ. En-
suite, on étudiera les mélanges U-Gd-O afiŶ de ǀĠƌifieƌ s͛ils ƌĠpoŶdeŶt à nos besoins. 

.3. Etude de ĐoŵpatiďilitĠ de la phase ɷ-GdЋUOІЇ daŶs UOЇ 

.3.1. Motivations 

L͛Ġtude ďiďliogƌaphiƋue a ideŶtifiĠ uŶe phase delta : GdЋUOІЇ. “eloŶ Ŷotƌe ƌeǀue, Đe Đom-
posĠ Ŷ͛a pas ĠtĠ ĠtudiĠ pouƌ ġtƌe eŵploǇĠ Đoŵŵe poisoŶ ĐoŶsoŵŵaďle. Cette phase 
présente des teŶeuƌs iŶtĠƌessaŶtes de ϲϴ.ϳ% eŶ poids de Gd, soit ϴϬ.ϭ%ŵ de GdЇOЈ. 
D͛autƌe paƌt, la phase ɷ a uŶ ĐoeffiĐieŶt de dilatatioŶ pƌoĐhe de Đelui de UOЇ [Sahu, 2009] 
et uŶ ďoŶ ĐoŵpoƌteŵeŶt sous iƌƌadiatioŶ d͛apƌğs [Tang, 2010b]. 

Cependant, par rapport à notre cahier des charges, il faut encore vérifier la compatibilité 
avec les conditions de frittage de UOЇ̦ЅЅ. EŶ effet, daŶs ɷ-GdЋUOІЇ les ĐatioŶs d͛uƌaŶiuŵ 
oŶt uŶ degƌĠ d͛oǆǇdatioŶ foƌŵel ϲ+, Đe Ƌui oďlige à un frittage sous air. On peut 
s͛atteŶdƌe au fait Ƌue sous uŶe atŵosphğƌe ƌĠduĐtƌiĐe57 et à haute température, ce ca-
tioŶ se ƌĠduit eŶ foƌŵaŶt uŶ ĐoŵposĠ de tǇpe GdЋUOІІ (Équation .3.1), 

2116

%5  

126
2

1
2 OUOGdUOGd

HAr  
 

Équation .3.1 

Ce composé serait instable selon [Song, 2001], or auĐuŶ dĠtail Ŷ͛est doŶŶĠ daŶs soŶ ƌap-

                                                                                                                                                                 

 1  avec , 
BABB AAsolution

XX Xd Xdd  
Cette loi, pour les solutions solides, est l'équivalent de la loi de Raoult pour les solutions liquides. 
57 Paƌ eǆeŵple, l’atŵosphğƌe ƌĠduĐtƌiĐe utilisĠe pouƌ les pastilles d’UOЇ iŶdustƌielles : Ar + H2 5%. 
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port. 

 

Figure .3.1. Courbes iso-potentielle oxygène obtenues en employant les données de [Lindemer, 1988] à 
1500°C. 

A ce sujet, [Lindemer, 1988] rapporte des valeurs de O/M58 en fonction du potentiel 
d͛oǆǇgğŶe de l͛atŵosphğƌe de fƌittage. Les études de Lindermer peƌŵetteŶt d͛Ġtaďliƌ, 
pouƌ uŶ poteŶtiel d͛oǆǇgğŶe paƌtiĐulieƌ, Ƌuel seƌa le O/M de l͛ĠĐhaŶtilloŶ pƌoduit eŶ foŶc-
tion de sa teneur en gadolinium. Cependant, Lindemer rapporte seulement les valeurs 
d͛O/M pouƌ des ƌappoƌts Gd/M59 inférieurs à 0.8, Figure .3.1. En conséquence, la phase 
delta ;Gd/M=Ϭ.ϴϱϳͿ Ŷ͛est pas Đoŵpƌise daŶs Đette Ġtude. 

Finalement, il est trouvé que dans le système La-U-O, le composé isostructural à la phase 
delta, le ɷ-LaЋUOІЇ, est staďle daŶs uŶ doŵaiŶe stœĐhioŵĠtƌiƋue assez laƌge iŶĐluaŶt 
LaЋUOІІ, [Diehl, 1971], [Stadlbauer, 1974], ĐepeŶdaŶt ĐeĐi Ŷ͛est pas le Đas pouƌ le compo-
sé isostructural Eu ЋUOІЇ leƋuel eǆisteƌait jusƋu͛à uŶe liŵite hǇpo -stœĐhioŵĠtƌiƋue de 
EuЋUOІІ̦ЉІ [Fujino, 1990]. 

.3.2. PƌĠpaƌatioŶ de l’EĐhaŶtilloŶ  
La phase delta Ŷ͛est pas dispoŶiďle ĐoŵŵeƌĐialeŵeŶt, Ŷous aǀoŶs doŶĐ dû la faďƌiƋueƌ. 
Plusieuƌs ǀoies d͛oďteŶtion ont été reportées par divers auteurs dont : [Hinatsu, 1988], 
[Jena, 2000], [Tang, 2009], [Tang, 2010b]. Souvent, la synthèse de ɷ-GdЋUOІЇ se fait à par-
tiƌ de poudƌes d͛UOЇ et de GdЇOЈ eŶ deuǆ Ġtapes : uŶe oǆǇdatioŶ et un frittage réactif lors 
duquel est formée la phase-ɷ. La pƌeŵiğƌe oǆǇdatioŶ peut se pƌoduiƌe à ϰϬϬ°C sous uŶe 
atŵosphğƌe d͛aiƌ eŶ suiǀaŶt : 

                                                      
58 Rapport atomique Oxygène sur Métal (par exemple : O/(U+Gd)). 
59 Rapport atomique Gd/(U+Gd). 
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83223 OUOUO  
 Équation .3.2 

Pendant cette oxydation, c-GdЇOЈ Ŷ͛est pas affeĐtĠ Đaƌ il Ŷe peut pas ġtƌe plus oǆǇdĠ. La 
teŵpĠƌatuƌe ƌestaŶt ďasse, il Ŷ͛Ǉ pas de ƌĠaĐtioŶ eŶtƌe les poudƌes d͛uƌaŶiuŵ et Đelles de 
gadolinium. Néanmoins, pour des températures supérieures, sa surface spécifique peut 
se réduire à la moitié, ce qui est la conséquence de la transition cubique/monoclinique de 
GdЇOЈ ;§.2.2.1).  

EŶsuite, ɷ-GdЋUOІЇ se foƌŵe eŶ faisaŶt la ƌĠaĐtioŶ suiǀaŶte ;Équation .3.3), 

12623283
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1
9 UOGdOOGdOU  

 
Équation .3.3 

Cette tƌaŶsfoƌŵatioŶ aƌƌiǀe à haute teŵpĠƌatuƌe sous uŶe atŵosphğƌe d͛aiƌ. 
L͛augŵeŶtatioŶ de la teŵpĠƌatuƌe aide à densifier le produit. 

.3.2.1. Méthode expérimentale 

UŶ lot de ɷ-GdЋUOІЇ a ĠtĠ pƌoduit eŶ suiǀaŶt la ŵĠthode pƌoposĠe paƌ [Tang, 2009] au 
Laďoƌatoiƌe UOЇ60. Premièrement, des poudres de c-GdЇOЈ ;‘hôŶe-Poulenc, pureté 
ϵϵ.ϵϵ%, ““ ϭ.ϴ ŵϸ/gͿ oŶt ĠtĠ ŵĠlaŶgĠes aǀeĐ des poudƌes d͛UOЇ (Areva-FBFC, pureté 
99.11%, SS 2.1 m²/g) dans un broyeur planétaire sous éthanol, avec un ratio molaire de 
3:1. Après séchage à 60°C, la poudre a été granulée et pastillée sous forme cylindrique à 
400 MPa. Ces pastilles ont été oxydées dans un four tubulaire à 600°C pendant 12h. Une 
poudre de couleur vert olive a été obtenue. Les premières analyses DRX61 ont confirmé 
l͛oǆǇdatioŶ d͛UOЇ en α-UЈOЍ62 et la présence de c-GdЇOЈ63. La surface spécifique des 
poudres (SS) était de 2.8 m²/g64. Le produit a été compacté avec une presse à 400 MPa 
pour former des pastilles ĐǇliŶdƌiƋues d͛uŶe deŶsitĠ de ϰ.ϵϰ g cm-3 et par la suite ces pas-
tilles ont été frittées dans un creuset en tungstène à 1500°C pendant 8 h sous une atmos-
phğƌe d͛aiƌ. Les pastilles oďteŶues soŶt pƌĠseŶtĠ daŶs la Figure .3.2. 

.3.2.2. Caractérisations 
La densité géométrique moyenne des pastilles obtenues était de 6,55±0.04 g cm-3, c'est-
à-dire, 80% de la densité théorique reportée par [Sahu, 2009]. Les pastilles ne présen-
taieŶt pas des fissuƌatioŶs oďseƌǀaďles à l͛œil Ŷu. 

.3.2.2.1. Microscopie 

Une importante porosité est observable au microscope optique, Figure .3.3. Des zones qui 
oŶt deŶsifiĠ plus Ƌue d͛autƌes peuǀeŶt ġtƌe ƌetƌouǀĠes ; ces zones sont généralement 
accompagnées par des fissures locales, comme illustré sur la micrographie optique.  

                                                      
60 Laďoƌatoiƌe UOЇ - Appelé aussi Laboratoire Bernard-François, Bât 315, CEA Cadarache, 13108, France. 
61 Diffraction de Rayons X. 
62 Les paramètres de maille obtenus par la méthode Rietveld sont : a = 6.723 Å, b = 11.952 Å et c = 4.148 Å ( en bon accord avec [Loops-
tra, 1964], cf §.2.1.2.1, page 5. La deŶsitĠ thĠoƌiƋue de UЈOЍ est ĐalĐulĠe à ϴ.ϰϬϮ g Đŵ¯Ϲ.  
63 Le paramètre de maille obtenu par la méthode Rietveld est a = 10.816 Å (en bonne concordance avec [Zhang, 2008] a =10.819 Å, cf. 
§.2.2.1, page 6). 
64 Déterminée par la méthode BET [Brunauer, 1938]. 
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Figure .3.2. Pastilles de GdЋUOІЇ ;Laďoƌatoiƌe-UOЇ - 
Cadarache) obtenues lors de cette thèse. 

Figure .3.3. Observation en microscopie optique 
d’uŶe pastille GdЋUOІЇ. 

Les observations MEB65 ont été difficiles du fait de la nature isolante de cet oxyde, Figure 
.3.4. Cette pƌopƌiĠtĠ a ƌeŶdu iŵpossiďle l͛eǆploitatioŶ des doŶŶĠes ED“66. La taille des 
grains est relativement petite : environs 2 µm. 

  

a) Image en Electrons rétrodiffusés. Des grains 
 relativement petits sont observés67. 

b) Image en électrons secondaires. 

Figure .3.4. Iŵages MEB du GdЋUOІЇ. 

.3.2.2.2. DRX 

Une caractérisation DRX a été réalisée sur un disque poli obtenu des pastilles sorties du 
four en employant un diffractomètre « D8 Advance Bruker ». La source des rayons X est 
une anode en cuivre : kαϭ=1.54056 Å et kαϮ=1.5444 Å. Le diffractogramme X est présenté 
en Figure .3.5. 

                                                      
65 Microscope électronique à balayage. Microscope FEI (ex-Philips) XL 30 FEG. 
66 Spectroscopie Dispersive en Energie ( Energy-Dispersive X-ray Spectroscopy). SǇstğŵe EDS d’Oǆfoƌd IŶstƌuŵeŶts, tǇpe A)TEC EŶeƌgy 
X-Maǆ ϮϬ ĠƋuipĠ d’uŶ dĠteĐteuƌ EDS-SDD de résolution 127 eV sur le Mn (raie Kα). [Oxford Instruments, 2012][Oxford Instruments, 
2013] 
67 Le contraste de couleur a été rehaussé afin de mieux voir les grains. 
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Figure .3.5. DRX suƌ ĠĐhaŶtilloŶ GdЋUOІЇ. UŶe seule phase est oďseƌvĠe. λ1=ϭ.ϱϰϬϱ ₇ et λ2=1.5444 Å. 

Le paramètre de maille a été calculé comme étant a = 10.105(6) Å et c = 9.557(8) Å. Ces 
valeurs sont légèrement supérieures à celles reportées dans la littérature, par exemple 
[Aitken, 1964] reporte a = 10.076 Å et c = 9.529 Å, Tableau .3.1. Cette différence peut 
suggĠƌeƌ Ƌue la phase ɷ pouƌƌait eǆisteƌ daŶs uŶ doŵaiŶe stœĐhioŵĠtƌiƋue plus large que 
le seul composé défini GdЋUOІЇ. CepeŶdaŶt, Đette hǇpothğse Ŷe peut pas ġtƌe ĐoŶfiƌŵĠe. 
La densité théorique a été calculée à 8.095 g cm¯³. 

Une analyse Rietveld (cf. [Albinati, 2004]) a été faite avec le logiciel Fullprof [Rodriguez-
Carvajal, 1990] en se basant sur les données trouvées pour ɷ-YЋUOІЇ [Bartram, 1966]. 
L͛aŶalǇse Rietveld a permis de déterminer les positions des atomes dans le réseau cristal-
lin, ces résultats sont présentés sur le Tableau .3.2.  

Tableau .3.1. Paƌaŵğtƌes de ŵaille ƌepoƌtĠs pouƌ ɷ-GdЋUOІЇ. 
 

Paramètres de maille Méthode de fabrication référence 
a = 10.105(6) Å c = 9.557(8) Å Broyage en éthanol et frittage sous air cette thèse 

a = 10.076 Å c = 9.529 Å - [Aitken, 1964] 
a = 10.088 Å c = 9.542 Å CoŵďustioŶ à l͛UƌĠe [Jena, 2001] 
a = 10.077 Å c = 9.526 Å Combustion au Citrate-Nitrate [Sahu, 2009] 

Tableau .3.2. PositioŶs atoŵiƋues pouƌ la phase ɷ-GdЋUOІЇ ;iŶdeǆĠe daŶs les gƌoupe d’espaĐe #ϭϰϴͿ.  
 

Atome site X Y Z Occupation du site FaĐteuƌ d’agitatioŶ theƌŵiƋue 
U 3a 0 0 0 0.168 0.9 

Gd 18f 0.121(3) 0.414(6) 0.022(8) 1.0 1.3 
O-1 18f 0.19(4) 0.03(8) 0.10(9) 1.0 1.6 
O-2 18f 0.14(0) 0.44(4) 0.26(7) 1.0 1.1 

(Les incertitudes sont portées sur le dernier chiffre) 

Ces affiŶeŵeŶts peƌŵetteŶt de ŵieuǆ ĐaƌaĐtĠƌiseƌ l͛eŶǀiƌoŶŶeŵeŶt des ĐatioŶs. 
L͛uƌaŶiuŵ se tƌouǀe daŶs uŶ site oĐtaĠdƌiƋue, tous les oǆǇgğŶes seƌaieŶt à une distance 
de Ϯ.Ϭϳ ₇ de l͛atoŵe d͛uƌaŶiuŵ. Le gadoliŶiuŵ est eŶtouƌĠ paƌ sept oǆǇgğŶes, aǀeĐ des 
distances comprises entre 2.26 et 2.72 Å, Figure .3.6.  

EŶfiŶ, Đes ƌĠsultats soŶt iŵpoƌtaŶts Đaƌ ils ĐoŶfiƌŵeŶt l͛oďteŶtioŶ de ɷ-GdЋUOІЇ aǀeĐ des 
caractéristiques similaires à celles données dans la littérature. 
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A — VoisiŶage de l’atoŵe d’uƌaŶiuŵ daŶs la phase GdЋUOІЇ. 

  

B — Polyèdre de coordination Uϼ⁺. C — PolǇğdƌe de ĐooƌdiŶatioŶ GdϹ⁺. 

Figure .3.6. PolǇğdƌes de ĐooƌdiŶatioŶ des ĐatioŶs daŶs le GdЋUOІЇ. 

.3.3. CoŵpatiďilitĠ aveĐ CoŶditioŶs de Fƌittage de l’UOЇ 

Dans la suite, on testera la cofrittabilité du GdЋUOІЇ aǀeĐ UOЇ. La pƌeŵiğƌe Ġtude à ƌĠali-
seƌ ĐoŶĐeƌŶeƌa la staďilitĠ à haute teŵpĠƌatuƌe sous Aƌ HЇ ϱ%. NotoŶs iĐi Ƌue le ĐoŵposĠ 
GdЋUOІЇ a ĠtĠ faďƌiƋuĠ à seuleŵeŶt ϭϱϬϬ°C et Ƌu͛auĐuŶe Ġtude à des teŵpĠƌatuƌes supé-
ƌieuƌes Ŷ͛a ĠtĠ tƌouǀĠe. 

.3.3.1. Méthode Expérimentale 
UŶe pƌeŵiğƌe ƌĠduĐtioŶ sous uŶe atŵosphğƌe d͛Aƌ68 aǀeĐ ϱ% ŵolaiƌe eŶ HЇ a ĠtĠ teŶtĠe 
au Laboratoire-UOЇ à ϭϮϬϬ°C peŶdaŶt ϴh. AuĐuŶ ĐhaŶgeŵeŶt de l͛ĠĐhaŶtilloŶ ɷ-GdЋUOІЇ 
Ŷ͛a ĠtĠ oďseƌǀĠ sauf une perte de masse. Il a été mis en évidence que la masse de la pas-
tille GdЋUOІЇ est passĠe de ϭ.ϳϳϲϮ g à 1.7688 g (±0.0001 g), c'est-à-dire une variation de 
0.42±0.01 %. Ceci est probablement dû à l͛ĠliŵiŶatioŶ de l͛huŵiditĠ ou d͛uŶ pƌoduit Đar-
boné (cf. §.4.3.1, page 78) daŶs l͛ĠĐhaŶtilloŶ. 

Un deuxième test avec un palier de 4h à 1700°C a été effectué sur un autre échantillon 
GdЋUOІЇ aǀeĐ uŶe ǀitesse de Đhauffe de ϯϬϬ°C/h sous uŶe atŵosphğƌe d͛Aƌ aǀeĐ 
ϱ%ŵolaiƌe eŶ HЇ. La ǀitesse de ƌefƌoidisseŵeŶt a ĠtĠ de ϵϬϬ°C/h, Đoŵŵe iŶdiƋuĠ suƌ la 
Figure .3.7.  

                                                      
68 Argon ultra puƌ, aǀeĐ eŶǀiƌoŶs ϭϬ ppŵ d’OЇ. 
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Figure .3.7. TƌaiteŵeŶt theƌŵiƋue eŵploǇĠ pouƌ la ƌĠduĐtioŶ du GdЋUOІЇ. 

.3.3.2. Résultats 

La pastille, initialement de couleur orange pâle, est devenue noire, comme illustré sur la 
Figure .3.8. La deŶsitĠ gĠoŵĠtƌiƋue de l͛ĠĐhaŶtilloŶ a augŵenté jusƋu͛à 7.56 g cm¯³, i.e. 
une densification de 19 % a eu lieu en comparaison avec la pastille de départ 
(6.35 g cm¯³). Cette densification pourrait être attribuée à deux facteurs : une réduction 
de la porosité et à une transformation de phase. 

  

A — Pastille de départ. B — Produit obtenu. 

Figure .3.8. ɷ-GdЋUOІЇ avaŶt et apƌğs ƌĠduĐtioŶ à ϭϳϬϬ°C sous Aƌ HЇ 5% 4h. 

La masse a légèrement changé. En effet, elle est passée de 5.0900 g à 5.0450 g 
(±0.0001 g) c'est-à-dire une variation de -0,8%. La perte de masse attendue pour une ré-
duĐtioŶ totale de l͛UϼЀ a UϺЀ, est de -1,16%. Ainsi la perte de masse indiquerait que la ré-
duĐtioŶ Ŷ͛a pas ĠtĠ Đoŵplğte. CepeŶdaŶt les iŶĐeƌtitudes soŶt tƌop iŵpoƌtaŶtes pouƌ 
pouvoiƌ faiƌe uŶe estiŵatioŶ eǆaĐte ;peƌte d͛huŵiditĠ ŶoŶ ƋuaŶtifiĠe paƌ eǆeŵpleͿ. 

.3.3.2.1. MEB 

Les premières observations MEB ont montré une importante réduction de la porosité et 
de la microstructure. De grands pores peuvent être trouvés au centre de la pastille et 
ƋuelƋues fissuƌes daŶs la pĠƌiphĠƌie. D͛autƌe paƌt, l͛ĠĐhaŶtilloŶ est deǀeŶu moins isolant, 
Đe Ƌui a peƌŵis la ƌĠalisatioŶ d͛aŶalǇses ED“. 
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a) Image en électrons rétrodiffusés. 

 
b) Image en électrons secondaires. 

Figure .3.9. Iŵage MEB aveĐ ĠleĐtƌoŶs seĐoŶdaiƌes. EĐhaŶtilloŶ de GdЋUOІЇ réduit à 1700°C sous Ar H2 5%. 
La microstructure est différente de celle présente en Figure .3.4. Une réduction importante de la porosité 

est facilement observable. 

Les oďseƌǀatioŶs ƌĠalisĠes au MEB suƌ l͛ĠĐhaŶtilloŶ ƌĠduit seŵďleƌaieŶt ŵoŶtƌeƌ uŶe ŵi-
crostructure plus complexe que la seule présence de deux phases, comme illustré sur la 
Figure .3.10. EffeĐtiǀeŵeŶt, il Ǉ a ĐlaiƌeŵeŶt deuǆ tǇpe de gƌaiŶs, d͛uŶe paƌt des gƌaiŶs 
notés A, de couleur gris-foŶĐĠ et d͛autƌe paƌt, des gƌaiŶs gƌis-clairs, notés B.  

  

Figure .3.10. DĠtail de ŵiĐƌostƌuĐtuƌe de l’ĠĐhaŶtilloŶ ƌĠduit de GdЋUOІЇ, aveĐ tƌois tǇpes de zoŶes ideŶti-
fiées comme A, B et C. Des grains nanométriques peuvent être observés dans les zones C. 

CepeŶdaŶt, il Ǉ a d͛autƌes zoŶes, ŶotĠes C, où l͛oŶ peut distiŶgueƌ des grains nanomé-
triques. Dans tous les cas, ces zones C se trouvent dans des grains de type B, Figure .3.11.  

 

Figure .3.11. Zones C, grains nanométriques : environs 200 nm. 
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.3.3.2.2. Analyse EDS 

Un important contraste de gris peut être observé sur les clichés BSE69. L͛utilisatioŶ de 
l͛ED“70 a peƌŵis d͛Ġtaďliƌ Ƌue le ɷ-GdЋUOІЇ, aǀeĐ uŶ ƌatio thĠoƌiƋue Gd/M=0,857, était 
décomposé en formant des grains de (Gdz,UІ-zͿЇOЈ+x avec un ratio atomique Gd/M supé-
ƌieuƌ à Ϭ.ϵ et des gƌaiŶs ǀƌaiseŵďlaďleŵeŶt d͛uŶe solutioŶ solide de tǇpe ;UІ-z,GdzͿOЇ-x 
avec un Gd/M inférieur à 0.775. 

  

a) Image en Electrons rétrodiffusés. Un important 
contraste de gris peut être observé. 

b) Cartographie X montrant variation de concentra-
tioŶ eŶ uƌaŶiuŵ. La zoŶe ͞a͟ pƌĠseŶte uŶ teŶeuƌ eŶ 

Gd iŶfĠƌieuƌe à Đelle zoŶe ͞ď͟. 

Figure .3.12. EĐhaŶtilloŶ GdЋUOІЇ ƌĠduit, iŵages MEB. 

Loƌs de la ƌĠduĐtioŶ il Ǉ a des gƌaiŶs plus ƌiĐhes eŶ GdЇOЈ ;atteigŶaŶt ŵġŵes des ǀaleuƌs 
de 99%m) et des grains plus pauvres en Gd, notamment avec des teneurs centrées autour 
de 70%m. Ces dernières teneurs pourraient éventuellement être dues à la formation 
d͛uŶe phase de tǇpe GdЈАЉUOX. 

L͛eŶseŵďle des ŵesuƌes ED“ ƌĠalisĠes soŶt pƌĠseŶtĠes eŶ Figure .3.13. Les trois types de 
grains (A, B et C) ont été groupés séparément. Les résultats sont présentés sous forme 
d͛histogƌaŵŵe suƌ la Figure .3.14. Ces deux dernières figures permettent de statuer que 

les grains foncées, A (marqués en vert), sont riches en gadolinium (Gd/M ≅ 0.9-0.95) tan-

dis que les grains clairs, B (marqués en blanc), sont pauvres en Gd (Gd/M ≅ 0.78).  

Les zones C, avec ses nano-grains, sont difficiles à analyser, compte tenu de la résolution 
liŵitĠe de l͛ED“, supĠƌieuƌe au µŵ. CepeŶdaŶt, oŶ peut ǀoiƌ Ƌue la teŶeuƌ ŵoǇeŶŶe de 
ces zones C se trouve entre les valeurs des Gd/M des zones A et B, Figure .3.14 : ceci est 
possiblement dû à un mélange de ces deux phases ou bien un résidu de phase delta qui 
ne serait pas décomposé. 

                                                      
69 BSE (Backscattered electrons). Imagerie en électrons rétrodiffusés. Ce type d'image permet d'obtenir un contraste chimique et/ou 
électronique dans le matériau étudié. Les électrons rétrodiffusés traversent une épaisseur d'environ 500 nm dans l'échantillon avant de 
ressortir. 
70 SǇstğŵe EDS d’Oǆfoƌd IŶstƌuŵeŶts, tǇpe A)TEC EŶeƌgǇ X-Maǆ ϮϬ ĠƋuipĠ d’uŶ dĠteĐteuƌ EDS-SDD de résolution 127 eV sur le Mn (raie 
KαͿ, ŵoŶtĠ suƌ MiĐƌosĐope FEI ;eǆ-Philips) XL 30 FEG. [Oxford Instruments, 2012][Oxford Instruments, 2013] 
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Figure .3.13. Analyse EDS. 

 

Figure .3.14. histogramme des résultats EDS. 

Enfin, la Figure .3.15 montre les cartographies élémentaires. Les pores sont clairement 
ǀisiďles au seuil de l͛oǆǇgğŶe. NotoŶs iĐi Ƌue la diffĠƌeŶĐe de ĐoŶĐeŶtƌatioŶ iŶdiƋue Ƌue 
les ĐatioŶs oŶt dû diffuseƌ peŶdaŶt la ƌĠduĐtioŶ suƌ des distaŶĐes d͛au ŵoiŶs ϭ µŵ afiŶ de 
pouvoir créer les zones hétĠƌogğŶes des tailles oďseƌǀĠes à paƌtiƌ d͛uŶ ĠĐhaŶtilloŶ hoŵo-
gène. 
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A — UƌaŶiuŵ ;MαϭͿ B — GadoliŶiuŵ ;LαϭͿ C — OǆǇgğŶe ;kαϭͿ 

Figure .3.15. Cartographies élémentaires. 

.3.3.2.3. DRX 

L͛aŶalǇse D‘X a ĠtĠ faite Đoŵŵe dĠĐƌit pouƌ l͛ĠĐhaŶtilloŶ ɷ-GdЋUOІЇ. Le diffƌaĐtogƌaŵŵe 
X, de l͛ĠĐhaŶtilloŶ ƌĠduit est pƌĠseŶtĠ suƌ la Figure .3.16. La résolution limitée de 
l͛iŶstƌuŵeŶt Ŷe peƌŵet pas de ƌĠaliseƌ uŶ affiŶeŵeŶt de ‘ietǀeld pƌĠĐis daŶs Đe Đas ŵul-
tiphasĠ. CepeŶdaŶt, il est ŵis eŶ ĠǀideŶĐe la pƌĠseŶĐe d͛au ŵoiŶs tƌois phases Đƌistal-
lines : 

— UŶe paƌtie de ɷ-GdЋUOІЇ ƌĠsiduelle eŶ tƌğs faiďle quantité (hexagonale),  

— Une nouvelle phase monoclinique, très liée au m-GdЇOЈ du fait de ses paƌaŵğtƌes de 
maille très proches à ce dernier71. Ces paramètres ont été déterminés avec Fullprof  à :  
a = 14.09 Å, b = 3.57 Å, c = 8.77 ₇ et β = 100.2°, en bon accord avec les valeurs reportées 
par [Zhang, 2008] pour le m-GdЇOЈ,  

— Une phase cubique avec un paramètre de maille a = 5.426 Å.  

 

Figure .3.16. DRX de l’ĠĐhaŶtilloŶ ƌĠduit de GdЋUOІЇ, λ1=ϭ.ϱϰϬϱ ₇ et λ2=1.5444 Å. La figure de droite nous 
peƌŵet d’oďseƌveƌ la pƌĠseŶĐe de ϯ phases : uŶ ƌĠsidu de GdЋUOІЇ ;heǆagoŶaleͿ et deuǆ autƌes phases : 

uŶe ĐuďiƋue et l’autƌe ŵoŶoĐliŶiƋue.  

.3.3.3. Discussion 
“ous ĐoŶditioŶs ƌĠduĐtƌiĐes ;Aƌ HЇ ϱ%Ϳ la phase ɷ-GdЋUOІЇ se dĠĐoŵpose suite à uŶ tƌai-
tement thermique pour des températures supérieures à 1200°C et inférieures à 1700°C. 
Suite à cette décomposition deux phases sont clairement identifiables :   

                                                      
71 Selon [Zhang, 2008] les paramátres de maille de m-GdЇOЈ soŶt : a = ϭϰ.ϭϭ;ϭͿ ₇, ď = ϯ.ϱϳϳ;ϮͿ ₇, Đ = ϴ.ϳϲϲ;ϯͿ ₇, β = ϭϬϬ.ϬϮ;ϳͿ°.  
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- Une phase cubique, dont les données reportées par Durazzo (Figure .2.11, page 62) sur 
le paramètre de maille en fonction du rapport Gd/M indiqueraient que cette phase aurait 
uŶ ƌappoƌt Gd/M d͛eŶǀiƌoŶ Ϭ.ϳ. AiŶsi, oŶ dĠduit Ƌue les gƌaiŶs pauǀƌes eŶ Gd ;gƌaiŶs B), 
qui selon nos résultats ont des rapports Gd/M autour de 0.78 (soit Gd/U=3.5), sont de 
structure cubique.  

- Une phase monoclinique avec des paramètres de maille comparable au m-GdЇOЈ, la-
quelle serait par élimination, la phase riche en Gd (atteignant mêmes des valeurs de 
ϵϵ%ŵ GdЇOЈ seloŶ ƋuelƋues ŵesuƌes ED“Ϳ ;gƌaiŶs A). 

Enfin les grains de type C, aǀeĐ des teŶeuƌs pƌoĐhes à Gd/U =ϲ, et l͛oďseƌǀatioŶ de piĐs 
correspondant à une structure hexagonale faibles sur le diffractogramme X, suggèrent 
Ƌue les zoŶes C seƌaieŶt des ƌĠsidus de phase delta Ƌui Ŷ͛auƌaieŶt pas suďi uŶe dĠĐoŵpo-
sition complète. Ces nano-gƌaiŶs Ŷe seƌaieŶt pas eŶĐoƌe à l͛ĠƋuiliďƌe theƌŵodǇŶaŵiƋue. 
Cependant, une autre explication peut être proposée car ce type de microstructure se 
trouve toujours au sein des grains de type B. Aussi la petite taille des grains des zones C 
pourrait indiquer : 

— Ƌu͛ils se soŶt foƌŵĠs à des teŵpĠƌatuƌes plus ďasses Ƌue les gƌaiŶs B, pendant le re-
froidissement. 

— que leur formation est cinétiquement plus lente ou bien se produit après la formation 
des grains B. 

Ces deux arguments suggèrent une démixtion partielle des grains B initialement formés. 
Si les concentrations moyennes des zones C (riches en nano-grains) est supérieure à celles 
des grains B, ceci implique que B s͛appauǀƌit eŶ gadoliŶiuŵ au fuƌ et à ŵesuƌe Ƌue les 
nano-grains sont formés. Le mécanisme proposé pour la décomposition de la phase delta 
serait le suivant, 

 

où A est une phase monoclinique très riche en Gd, B une phase cubique avec des teneurs 
initialement autours de Gd/M = 0.78 et C une phase plus riche en Gd que B de structure 
inconnue. Toutefois, il est possible que certaines phases observées ne soient pas à 
l͛ĠƋuiliďƌe theƌŵodǇŶaŵiƋue. 

.3.4. Synthèse 

Le ɷ-GdЋUOІЇ se dĠĐoŵpose sous atŵosphğƌe ƌĠduĐtƌiĐe eŶtƌe ϭϮϬϬ°C et ϭϳϬϬ°C eŶ for-
ŵaŶt plusieuƌs phases. La foƌŵatioŶ d͛uŶe phase ŵoŶoĐliŶiƋue, tƌğs similaire au m-GdЇOЈ 
loƌs du fƌittage du GdЋUOІЇ daŶs les ŵġŵes ĐoŶditioŶs Ƌue l͛UOЇ iŶdustƌiel est uŶ foƌt 
haŶdiĐap pouƌ soŶ iŶtƌoduĐtioŶ daŶs uŶe ŵatƌiĐe d͛UOЇ. Ces ƌĠsultats oŶt fait l͛oďjet 
d͛uŶe pƌeŵiğƌe puďliĐatioŶ, [Pieck, 2012]. 

Nous Ŷe ƌetieŶdƌoŶs pas Đette phase. Paƌ ĐoŶtƌe sa ƌĠduĐtioŶ suggğƌe l͛eǆisteŶĐe d͛autƌes 
phases à fortes teneurs en Gd, en principe stables sous atmosphère réductrice. Toutefois 
ces phases se présentent sous forme de petit grains, voire de nano-grains, difficiles à ca-
ractériser. Dans la suite nous nous attacherons à les fabriquer et à les caractériser.  
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La phase GdЋUOІЇ Ŷ͛est pas Đofƌittaďle aǀeĐ UOЇ.  

La dĠĐoŵpositioŶ de la phase delta a ŵis eŶ ĠǀideŶĐe l͛eǆisteŶĐe d͛autƌes phases. Leuƌ 
ideŶtifiĐatioŶ ŶĠĐessiteƌa de tƌaǀailleƌ aǀeĐ d͛autƌes ĠĐhaŶtilloŶs. 

.4. ReĐheƌĐhe d’Autƌes Phases daŶs le Diagƌaŵŵe U-Gd-O 
L͛Ġtude du ĐoŵposĠ ɷ-GdЋUOІЇ a ŵis eŶ ĠǀideŶĐe l͛eǆisteŶĐe d͛au ŵoiŶs uŶe phase Đu-
bique à forte teneur pas clairement identifiée dans la littérature. Cette phase est intéres-
saŶte Đaƌ elle deǀƌait ġtƌe staďle sous les ĐoŶditioŶs de faďƌiĐatioŶ des pastilles d͛UOЇ 
standard.  

.4.1. Motivations 

L͛oďjeĐtif de Đette seĐtioŶ et de dĠteƌŵiŶeƌ les liŵites d͛eǆisteŶĐe de Đe ĐoŵposĠ et 
d͛Ġǀalueƌ sa poteŶtialitĠ Đoŵŵe poisoŶ ĐoŶsoŵŵaďle. Pouƌ Đe faiƌe, des pastilles de dif-
férentes teneurs en Gd seront fabriquées en respectant les conditions de fabrication in-
dustƌielle dĠjà eŵploǇĠes pouƌ l͛UOЇ.  

.4.2. Préparation des Echantillons  

.4.2.1. Choix des Teneurs Etudiées 
La ƌeǀue suƌ l͛Ġtat de l͛aƌt Ŷous iŶdiƋue Ƌue les solutioŶs solides eǆisteŶt jusƋu͛à des te-
Ŷeuƌs d͛eŶǀiƌoŶ ϱϬ%ŵ GdЇOЈ. Au-delà de cette concentration les paramètres de maille 
ƌepoƌtĠs Ŷe soŶt plus ĐohĠƌeŶts aǀeĐ l͛eǆisteŶĐe d͛uŶe seule phase. Les solutions solides à 
ĐoŶĐeŶtƌatioŶs iŶfĠƌieuƌs à ϱϬ%ŵ GdЇOЈ Ŷe seƌoŶt pas ĠtudiĠes : primo parce que leur 
concentration relativement faibles nous obligerait à employer des quantités importantes 
de ces matériaux (comportant des pénalités importantes) et, deuxio parce que leur con-
duĐtiǀitĠ theƌŵiƋue Ŷe fait Ƌue dĠĐƌoitƌe aǀeĐ l͛ajout de Gd Đe Ƌui liŵite leuƌ appliĐatioŶ 
comme poisons consommables.  

Ainsi, on a ciblé comme objectif de recenser et de caractériser les phases existantes avec 
des teneurs supĠƌieuƌes à ϱϬ%ŵ GdЇOЈ. Les teŶeuƌs Đhoisies pouƌ uŶe telle Ġtude soŶt 
celles qui se rapprochent des rapports Gd/U de : 

— Ϯ.Ϭ ;ϱϳ.ϯ%ŵ GdЇOЈ – Gd/M=0.67),  

— ϯ.Ϭ ;ϲϲ.ϴ%ŵ GdЇOЈ – Gd/M=0.75),  

— ϲ.Ϭ ;ϴϬ.ϭ%ŵ GdЇOЈ – Gd/M=0.86) et,  

— ϳ.Ϭ ;ϴϮ.ϱ%ŵ GdЇOЈ – Gd/M=0.88).  

.4.2.2. Préparation des Echantillons 
Des poudƌes d͛UOЇ (Areva-FBFC, 99.33%m, SS 2.1 m²/g) ont été oxydées sous air à 400°C 
afiŶ d͛oďteŶiƌ des poudƌes d͛UЈOЍ ;poudƌes plus fiŶes, aǀeĐ Ϭ.ϯ% d͛huŵiditĠ apƌğs Ϯϰh 
dans la boîte à gants). Ces dernières ont été mélangées avec des poudres de C-GdЇOЈ 
(Rhône-Poulenc, 99.99%m, SS 1.8 m²/g) dans la même boîte à gants et mises dans des 
creusets en tungstène avec des billes du même matériau.  

De l͛ĠthaŶol a eŶsuite ĠtĠ ajoutĠ et uŶ cobroyage a été fait avec un broyeur planétaire 
Fritsch pendant 2h. Le produit a subi un séchage à 60°C dans une étuve. La poudre obte-
nue a été granulée et pastillée sous forme cylindrique à 400 MPa.  
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Les pastilles cylindriques crues ont ensuite été frittées pendant 8 heures à 1700°C sous 
Ar72 HЇ 5%, Figure .4.1. 

 

Figure .4.1. Traitement thermique employé lors du frittage. 

L͛utilisatioŶ d͛UЈOЍ peƌŵet uŶ ŵĠlaŶge plus iŶtiŵe Ƌue l͛utilisatioŶ d͛UOЇ sous atmos-
phère réductrice et améliore la densification. Toutefois, un lot spécial (LOT D) à 80%m de 
GdЇOЈ a aussi ĠtĠ fait à paƌtiƌ de poudƌes d͛UOЇ saŶs oǆǇdatioŶ à UЈOЍ. Les pastilles oďte-
nues sont présentées en Figure .4.2. Les pastilles de GdЇOЈ pƌĠseŶteŶt uŶe lĠgğƌe ĐoŶta-
ŵiŶatioŶ supeƌfiĐielle d͛uƌaŶiuŵ pƌoduite loƌs du pƌessage ;LOT GͿ.   

Figure .4.2. Echantillons produit au Laboratoire-
UOЇ, à ϭϳϬϬ°C, ϴh sous Aƌ HЇ ϱ%.  
Lot A : ϱϲ%ŵ GdЇOЈ ; Lot B : ϲϲ%ŵ GdЇOЈ ; Lot 
C : ϲϳ%ŵ GdЇOЈ ; Lot E : ϴϬ%ŵ GdЇOЈ ; Lot F : 
ϴϮ%ŵ GdЇOЈ ; Lot G : ϭϬϬ%ŵ GdЇOЈ. 

.4.3. Détermination des Compositions Globales de Chaque 
Echantillon  

Une fois les pastilles produites, quelles sont vraiment leurs compositions ? 

                                                      
72 AƌgoŶ ultƌa puƌ, les iŵpuƌetĠs soŶt estiŵĠes à ϭϬ ppŵ d͛OЇ. 
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.4.3.1. PƌĠseŶĐe d’IŵpuƌetĠs  
Lors du frittage, la masse des ĠĐhaŶtilloŶs de GdЇOЈ puƌ a changé, en moyenne -1.49%. Si 
l͛oŶ suppose Ƌue le GdЇOЈ, aǀeĐ uŶe teŵpĠƌatuƌe de fusioŶ de ϮϰϮϬ°C [Kang, 2007] ne 
s͛Ġǀapoƌe pas, aloƌs il Ŷ͛Ǉ Ƌue des iŵpuƌetĠs qui ont dû partir, notamment des carbo-
nates. 

EŶ effet, le GdЇOЈ aďsoƌďe du COЇ de l͛aiƌ à teŵpĠƌatuƌe aŵďiaŶte. AiŶsi doŶĐ, même si le 
fournisseur indique une pureté de 99.99%m, des composés carbonatés peuvent être 
tƌouǀĠs daŶs les poudƌes de GdЇOЈ. Tƌois tǇpes de ĐaƌďoŶates soŶt ĐoŶŶus pour le Gd :  

— GdЇ;COЈͿЈ ;ĐaƌďoŶate de gadoliŶiuŵͿ, 

— GdЇO;COЈͿЇ ;ŵoŶoǆǇde de ĐaƌďoŶate de gadoliŶiuŵ73) et  

— GdЇOЇCOЈ (dioxyde de carbonate de gadolinium74). 

Durant le traitement thermique, le carbonate se décompose en monoxyde de carbonate 
et ensuite en dioxyde de carbonate. La température de décomposition du carbonate est 
d͛eŶǀiƌoŶ ϯϮϳ°C, Đelle du ŵoŶoǆǇde de ĐaƌďoŶate de 577°C et finalement, le dioxyde de 
carbonate se décompose en sesquioxyde cubique à 681°C [Shirsat, 2005]. Ces faibles 
températures de décomposition sont importantes car bien avant le début du commen-
cement de la densification, les carbonates se seront décomposés et auront disparu des 
ĠĐhaŶtilloŶs aǀaŶt d͛atteiŶdƌe les teŵpĠƌatuƌes d͛aĐtiǀatioŶ des ŵĠĐaŶisŵes de fƌittage 
et de diffusion (>1100°C). 

Ainsi, la pureté du c-GdЇOЈ est estiŵĠe à ϵϴ.ϱϭ%, sauf pouƌ Ϯ faďƌiĐatioŶs : le lot D à 
ϴϬ%ŵ GdЇOЈ oďteŶu à paƌtiƌ d͛UЈOЍ et le lot E à ϴϬ%ŵ faďƌiƋuĠ à paƌtiƌ d͛UOЇ. Ces deuǆ 
deƌŶieƌs oŶt ĠtĠ faďƌiƋuĠs plusieuƌs seŵaiŶes aǀaŶt les autƌes et oŶt pu aiŶsi s͛oǆǇdeƌ, 
pƌeŶdƌe de l͛huŵiditĠ ou ďieŶ Đaptuƌeƌ plus de COЇ Ƌue les autƌes. D͛ailleuƌs, les peƌtes 
de masses lors du frittage diffèrent pour ces deux lots par rapport aux autres échantillons, 
comme cela est présenté sur la Figure .4.3. 

 

Figure .4.3. Pertes de masses pour les différents lots de fabrication. 

                                                      
73 De stƌuĐtuƌe ƋuadƌatiƋue, appaƌtieŶt au gƌoup d’espaĐe Iϰ/ŵŵŵ [Artini, 2013]. 
74 De stƌuĐtuƌe heǆagoŶale, appaƌtieŶt au gƌoup d’espaĐe Pϲ3/mmc [Artini, 2013]. 
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La puƌetĠ de l͛UЈOЍ a ĠtĠ estiŵĠe à ϵϵ.ϳϬ% à paƌtiƌ du ĐhaŶgeŵeŶt de poids eŶtƌe le 
moment juste après sa sortie du four à 400°C et le moment où il a été utilisé pour faire les 
mélanges des lots A, B, C et F.  

.4.3.2. Détermination des Teneurs  
Les teneurs des fabrications peuvent être déterminées en considérant les puretés des 
poudƌes et les peƌtes de ŵasses. L͛Ġtat d͛oǆǇdatioŶ peut aussi ġtƌe estiŵĠ, en prenant en 
compte les incertitudes.  

DaŶs UЈOЍ, la ǀaleŶĐe ŵoǇeŶŶe de l͛uƌaŶiuŵ et de +ϱ.ϯϯ, aiŶsi uŶe peƌte de ŵasse supé-
rieure à celle attribuable aux impuretés des poudres, impliquerait une réduction de 
l͛uƌaŶiuŵ, taŶdis Ƌu͛uŶe peƌte de ŵasse iŶfeƌieure, voire même une augmentation, im-
pliquerait une oxydation.  

D͛apƌğs les doŶŶĠes de [Lindemer, 1988], présentées en §.3.1, page 64, les poudres de-
ǀƌaieŶt se ƌĠduiƌe ǀeƌs uŶ Ġtat d͛oǆǇdatioŶ ŵoǇeŶ eŶtƌe ϰ et ϱ75.  

Lot %ŵ GdЇOЈ 

Masse moyenne  
par pastille 

[gr] 

Variation de 
masse  
mesurée 

Variation 
due aux  
impuretés** 

Variation 
due à perte 
d'oxygène 

Valence 
estimée du 
cation U+ 

crue frittée % % % 

A 56.54% 4.5616 4.4556 -2.32% -0.96% -1.36% 4.4(6) 

B 65.78% 4.0127 3.9259 -2.16% -1.08% -1.08% 4.5(4) 

C 66.96% 4.2692 4.177 -2.16% -1.09% -1.07% 4.5(3) 

D* 79.83 % 7.9593 7.8385 -1.51% - - - 

E 79.83% 5.0721 5.0042 -1.34% - - - 

F 81.97% 3.9497 3.8733 -1.93% -1.27% -0.66% 4.5(7) 

G 100.00% 5.3185 5.2391 -1.49% -1.49% 0.00% - 
* A paƌtiƌ d͛UOЇ, ** COЇ, HϮO, OǆǇdatioŶ ; ϭ.ϰϵ% pouƌ le GdЇOЈ et Ϭ.ϯ% pouƌ l͛UЈOЍ. Les incertitudes sont portées sur le dernier chiffre. 

Tableau .4.1. Masses avaŶt et apƌğs fƌittage, vaƌiatioŶ du poids, et estiŵatioŶ de la valeŶĐe de l’oǆǇgğŶe. 

Les valeurs obtenues sont en accord avec ces données, les résultats présentés dans le 
Tableau .4.1, ŵoŶtƌeŶt Ƌu͛uŶe ƌĠduĐtioŶ a eu lieu. Ces ǀaleuƌs oŶt ĠtĠ oďteŶues eŶ ĐoŶsi-
dĠƌaŶt Ƌue la puƌetĠ du GdЇOЈ est de ϵϴ.ϱϭ%ŵ et Đelle de l͛UЈOЍ de ϵϵ.ϳϬ%ŵ. L͛ĠĐaƌt 
entre la différence de masse mesurée et celle attendue pour la sublimation des impuretés 
doit pƌoďaďleŵeŶt ġtƌe due à la dĠsoƌptioŶ d͛oǆǇgğŶe. La peƌte d͛oǆǇgğŶe peƌŵet de 
ĐalĐuleƌ la ǀaleŶĐe ŵoǇeŶŶe des atoŵes d͛uƌaŶiuŵ daŶs la ĐĠƌaŵiƋue oďteŶue.  

Tableau .4.2. Composition des échantillons. 

Lot %ŵ GdЇOЈ Gd/M Gd/U O/M 

A 56.54% 0.660 1.938 1.75 
B 65.78% 0.741 2.863 1.70 
C 66.96% 0.751 3.019 1.69 

D* 79.83% 0.855 5.898 1.61** 
E 79.83 % 0.855 5.898 1.61** 
F 81.97% 0.871 6.772 1.60 

G 100% 1.00 - 1.50 
* A paƌtiƌ d͛UOЇ, ** estiŵĠ aǀeĐ uŶe ǀaleŶĐe d͛U ŵoǇeŶŶe de +ϰ.ϱϳ. Les iŶĐeƌtitudes soŶt poƌtĠes suƌ le deƌŶieƌ Đhiffƌe. 

AiŶsi, la ǀaleŶĐe ŵoǇeŶŶe des ĐatioŶs d͛uƌaŶiuŵ est estiŵĠe autouƌ de +ϰ.ϱ eŶ ďoŶŶe 
concordance avec les données de [Lindemer, 1988] à 1500°C. Ces résultats permettent de 

                                                      
75 Au moins, celle qui présente des rapports Gd/M < 0.8. 
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situer nos échantillons dans le diagramme ternaire U-Gd-O, comme illustré sur la Figure 
.4.4 et résumé dans le Tableau .4.2, où l͛O/M a ĠtĠ ĐalĐulĠ à paƌtiƌ du ƌappoƌt Gd/M et de 
la ǀaleŶĐe ŵoǇeŶŶe des ĐatioŶs d͛uƌaŶiuŵ. 

 

Figure .4.4. CoŵpositioŶ des ĠĐhaŶtilloŶs d’apƌğs les vaƌiatioŶs de ŵasses et puƌetĠ dĠteƌŵiŶĠes. 

.4.3.3. Densités Obtenues 

La densité de chaque pastille a été calculée à partir de ses dimensions géométriques et de 
leurs masses. La densité des pastilles crues est toujours autour de 4.95 g cm¯³, cependant 
celles des pastilles frittées est plus variable. En règle générale, la densité géométrique des 
pastilles fƌittĠes dĠĐƌoŠt aǀeĐ l͛ajout de gadoliŶiuŵ, Tableau .4.3.  

Tableau .4.3. DeŶsitĠs avaŶt et apƌğs fƌittage à ϭϳϬϬ°C sous Aƌ HЇ ϱ%.  

Lot %ŵ GdЇOЈ 
Densité géométrique moyenne g/cm³ 

Crue Frittée Variation 

A 56.54% 4.94 8.57 73% 

B 65.78% 4.84 8.33 72% 

C 66.96% 4.91 8.41 71% 

D 79.83% 4.82 8.08 68% 

E 79.83% * 5.08 8.03 58% 

F 81.97% 4.79 7.98 67% 

G 100% 4.59 6.70 46% 
* A paƌtiƌ d͛UOЇ. Les iŶĐeƌtitudes soŶt poƌtĠes suƌ le deƌŶieƌ chiffre. 

Les pastilles ĐoŶteŶaŶt de l͛uƌaŶiuŵ pƌĠseŶteŶt uŶe dĠpeŶdaŶĐe liŶĠaiƌe eŶtƌe la deŶsitĠ 
et le pouƌĐeŶtage ŵassiƋue eŶ GdЇOЈ. NotoŶs aussi Ƌue le GdЇOЈ puƌ s͛ĠloigŶe de Đette 
loi, Figure .4.5, ceci est dû à la transformation de phase C→B. Le m-GdЇOЈ, apƌğs uŶ fƌit-
tage à ϭϳϬϬ°C, Ŷ͛a atteiŶt Ƌue ϴϬ.Ϯ% de sa deŶsitĠ thĠoƌiƋue. 

Finalement, dans le cas des pastilles à 79.8%m, l͛utilisatioŶ de poudƌes d͛UOЇ ĐoŶduit ǀeƌs 
des deŶsitĠs lĠgğƌeŵeŶt plus faiďles Ƌu͛aǀeĐ l͛utilisatioŶ d͛UЈOЍ ;-0.6%) même, si avant le 
fƌittage, les pastilles Đƌues d͛UOЇ ĠtaieŶt ϱ.ϰ% plus deŶses du fait de la diffĠƌeŶĐe de den-
sitĠ eŶtƌe l͛UOЇ et l͛UЈOЍ. 
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Figure .4.5. Densités géométriques des échantillons avant et après frittage. 

 

.4.4. Caractérisations des Fabrications 

Après avoir été mesurés pour établir leur densité géométrique, les échantillons ont été 
découpés et polis jusqu'à avoir une surface de type miroir en employant une suspension 
diaŵaŶtĠe et ŶettoǇĠs daŶs uŶ ďaiŶ à ultƌasoŶ d͛aĐĠtoŶe. EŶsuite, ils oŶt ĠtĠ oďseƌǀĠs au 
microscope optique et au MEB. Les images MEB ont été obtenues en employant un Mi-
croscope FEI - XL 30 FEG76. Des mesures EDS ont été conduites avec un Système EDS 
d͛Oǆfoƌd IŶstƌuŵeŶts, tǇpe A)TEC EŶeƌgǇ X-Maǆ ϮϬ ĠƋuipĠ d͛uŶ dĠteĐteuƌ ED“-SDD de 
ƌĠsolutioŶ ϭϮϳ eV suƌ le MŶ ;ƌaie KαͿ77, monté sur le microscope FEI. 

Ensuite des caractérisations DRX au Laboratoire-UOЇ ;CEA CadaƌaĐheͿ78 ont été conduites 
avec un diffractomètre « D8 Advance Bruker ». La source de rayons X est une anode en 
cuivre, donc kαϭ=1.54056 Å et kαϮ=ϭ.ϱϰϰϰ ₇ ;de tǇpe Kƌistallofleǆ KϳϲϬAϮ, d͛uŶe puissaŶĐe 
maximale de 3000 W). Les DRX ont été réalisées en employant un filtre de nickel pour 
éliminer les rayons X émis par la bande Kβ du cuivre. Le pas utilisé est de 0.01° avec un 
temps de comptage de 1s ou de 5s par pas.  

DaŶs le ďut d͛affiŶeƌ les stƌuĐtuƌes ĐƌistalliŶes, des échantillons des lots E, F et G ont été 
aŶalǇsĠs au sǇŶĐhƌotƌoŶ E“‘F, aǀeĐ des ƌaǇoŶs X ŵoŶoĐhƌoŵatiƋues de loŶgueuƌ d͛oŶde 
ʄ = 0.141956±0.000001 Å. Les mesures ont été réalisées sur la ligne de lumière ID15B en 
mode transmission. Pour cette expérience, des disques de 8 mm de diamètre et 300 µm 
d͛Ġpaisseuƌ oŶt ĠtĠ polis suƌ ses deuǆ faĐes Đoŵŵe dĠĐƌit Đi-dessus. Le faisceau de rayons 
X étant de 87.34 keV. Une centaine de clichés de 300x300 µm² ont été réalisés sur chaque 
échantillon avec un détecteur Pixium 2D plat. Le temps d'acquisition fut fixé à 40s par 
image. Pour chaque échantillon, les images obtenues ont été moyennées et converties 
afin d'obtenir un diffractogramme 1D en employant le logiciel Fit2D [Hammersley, 1999], 
la résolution finale du diffractogramme est de 0.005°. 

                                                      
76 FEI, ex-Philips Co. 
77 Le ŵġŵe Ƌue Đelui utilisĠ pouƌ l’Ġtude de la phase GdЋUOІЇ [Oxford Instruments, 2012][Oxford Instruments, 2013]. 
78 Laboratoire-UOЇ, Bąt ϯϭϱ, CEA-Cadarache, 13118, Saint Paul lez Durance, France.  
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Dans les paragraphes suivant sont présentés les résultats obtenus pour chaque lot. 

.4.4.1. Echantillon ϱϲ.ϱϰ%ŵ GdЇOЈ ;LOT AͿ 
L͛ĠĐhaŶtilloŶ de Đouleuƌ Ŷoiƌe aǀeĐ des ƌeflets gƌis pƌĠseŶte uŶe ŵatƌiĐe ĐoŵpoƌtaŶt 
quelques inhomogénéités qui sont observables par leur contraste de couleur (zones 
claires), Figure .4.6. GloďaleŵeŶt la poƌositĠ est ĠleǀĠe, d͛eŶǀiƌoŶ ϲ% ;ϵϰ %DT), ceci im-
pliquerait une densité théorique autour de 9.1 ± 0.1 g Đŵ¯Ϲ. L͛ĠĐhaŶtilloŶ a uŶe ďoŶŶe 
tenue mécanique. 

  

Figure .4.6. Lot A - EĐhaŶtilloŶ ϱϲ.ϱϰ%ŵ GdЇOЈ. Figure .4.7. EDS du Lot A. 

Les images MEB obtenues sur cet échantillon ont permis de constater que certains pores 
sont facettés. Ils se trouvent généralement au sein des grains, comme ont peut le voir sur 
la Figure .4.8. La porosité sur les images MEB est comprise entre 1.4 et 1.7%.  

 
A — Périphérie de pastille – Lot A. 

 
B — Centre de pastille – Lot A. 

Figure .4.8. EĐhaŶtilloŶ ϱϲ.ϱ% GdЇOЈ + UЈOЍ ;Gd/U=ϭ.ϵͿ. Clichés MEB, mode BSE (électrons rétrodiffusés). 

Sur les deux images de la Figure .4.8, les pointés EDS montrent un rapport Gd/M moyen 
entre 0.65 et 0.675 en parfait accord avec le Tableau .4.2 (Gd/M = 0.66), Figure .4.7. Ce-
peŶdaŶt, deuǆ tǇpes d͛iŶhoŵogĠŶĠitĠs soŶt oďseƌǀaďles, il s͛agit daŶs les deuǆ Đas 
d͛aŵas ƌiĐhes eŶ uƌaŶiuŵ : les amas de porosité et les zones de fissuration. 

.4.4.1.1. Amas de porosité et Zones Biphasées 

Le premier type à être observé, du fait de leurs tailles relativement importantes, sont les 
« amas de porosité », Figure .4.9.A. Ce sont des zones où il y a une importante concentra-
tion de pores : d͛eŶǀiƌoŶ ϮϬ-Ϯϱ%. La taille de Đes doŵaiŶes est ǀaƌiaďle, allaŶt jusƋu͛à ϮϬϬ 
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µm de largeur.  

L͛Ġtude eŶ ŵode B“E peƌŵet d͛appƌĠĐieƌ des fissuƌatioŶs iŵpoƌtaŶtes. “i oŶ fait 
l͛hǇpothğse Ƌue peŶdaŶt le fƌittage, le solide se tƌouǀe eŶ ĠƋuiliďƌe ŵĠĐaŶiƋue, aloƌs Đes 
fissuƌes se soŶt pƌoduites ǀƌaiseŵďlaďleŵeŶt loƌs du ƌefƌoidisseŵeŶt de l͛ĠĐhaŶtilloŶ. 
Ceci serait dû à un retrait theƌŵiƋue de l͛aŵas plus iŵpoƌtaŶt Ƌue Đelui de la ŵatƌiĐe, 
Figure .4.9.B.  

  

A — Cliché SE (électrons secondaires). B — Cliché BSE (électrons rétrodiffusés). 

Figure .4.9. Amas de porosité (lot A), observés par microscopie électronique à balayage. 

Ces amas ressemblent beaucoup aux amas de porosité qui peuvent être observés suite au 
frittage des pastilles d͛UOЇ79 à paƌtiƌ de poudƌes d͛UOЇ lĠgğƌeŵeŶt oǆǇdĠes80, Figure 
.4.10. DaŶs Đes Đas, les poudƌes d͛UOЇЏx peuǀeŶt ĐoŶteŶiƌ uŶ peu d͛UЈOЍ. PeŶdaŶt le tƌai-
teŵeŶt theƌŵiƋue de fƌittage sous ĐoŶditioŶs ƌĠduĐtƌiĐes, la ƌĠduĐtioŶ de l͛UЈOЍ à UOЇ 
peut ne pas être complètement atteinte avant le commencement de la densification : 
loĐaleŵeŶt il se pƌoduit uŶ ƌetaƌd de la ƌĠduĐtioŶ. L͛UЈOЍ se ƌĠduit par la suite, mais cette 
transformation comporte un changement de la densité théorique de 8.38 à 10.98 g cm¯³ 
(environ -Ϯϰ% eŶ ǀoluŵeͿ et eŶtƌaiŶe l͛appaƌitioŶ de poƌositĠ du fait Ƌue la ŵatƌiĐe est 
déjà densifiée.  

 

Figure .4.10. “iŵilitude aveĐ les aŵas de poƌositĠ ƌetƌouvaďles daŶs les pastilles d’UOЇ ;fƌittĠe à ϭϳϬϬ°C, 
ϰh, Aƌ HЇ ϱ%Ϳ. Image MEB – BSE. 

                                                      
79 Ces pastilles sont issues des études menées en §.4.5. 
80 Du fait de leur stockage sous air. 
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L͛aŶalǇse ED“ des aŵas de poƌositĠ ƌĠǀğle Ƌu͛il s͛agit d͛aŵas ƌiĐhes eŶ uƌaŶiuŵ, Đaƌ si la 
matrice à un rapport Gd/M moyen autour de 0.66, ces amas présentent des rapports 
Gd/M aux alentours de 0.2, Figure .4.11.B. Cela est aussi cohérent avec la présence de 
ƌĠsidus d͛UЈOЍ peŶdaŶt la deŶsifiĐatioŶ : la diffusioŶ du Gd daŶs UЈOЍ est tƌğs faiďle seloŶ 
[Kim, 2001] et [Ravindran, 1998] a ŵoŶtƌĠ Ƌue ĐeĐi ƌeste ǀƌai jusƋu͛à au ŵoiŶs ϴϬϬ°C (cf. 
§.2.4, page 60).  

L͛iŵage eŶ ŵode B“E, Figure .4.11.A, permet de mettre en évidence une certaine décohé-
sioŶ au Ŷiǀeau des joiŶts de gƌaiŶs Ƌui eŶtouƌeŶt l͛aŵas. Paƌ ailleuƌs, ƋuelƋues ĐoŶtouƌs 
facettés sur quelques pores laisseŶt supposeƌ l͛oĐĐuƌƌeŶĐe d͛aƌƌaĐheŵeŶts de gƌaiŶs loƌs 
du polissage mais ceci ne peut pas être confirmé.  

  

A — Cliché SE. Le détail est présenté en Figure .4.12 B —Cartographie X. 

Figure .4.11. Amas de porosité. 

OŶ peut ĠgaleŵeŶt appƌĠĐieƌ des hĠtĠƌogĠŶĠitĠs à l͛iŶtĠƌieuƌ des aŵas de poƌositĠ. Ces 
hétérogénéités ne sont pas observables en mode électrons secondaires, Figure .4.12.A, 
mais avec les électrons rétrodiffusés, Figure .4.12.B. Une cartographie X, permet de 
ŵettƌe eŶ ĠǀideŶĐe uŶ doŵaiŶe ďiphasĠ à l͛iŶtĠƌieuƌ de Đes aŵas ƌiĐhes eŶ uƌaŶiuŵ, daŶs 
lesquels les grains plus pauvres en Gd ont un rapport Gd/M = 0.09 ± 0.0181 
(6.2 ± 1.1%m GdЇOЈͿ taŶdis Ƌue la ŵatƌiĐe plus ƌiĐhe eŶ Gd a ƋuaŶt à elle uŶ ƌatio 
Gd/M = 0.24 ± 0.01 (17.4 ± 0.9%m GdЇOЈͿ, Figure .4.12.C. 

   

A — Cliché électrons secondaires. B — Cliché électrons rétrodiffusés. C — Cartographie X. 

Figure .4.12. CeŶtƌe ďiphasĠ d’uŶ aŵas de poƌositĠ, le ƌatio Gd/M ŵoǇeŶ est de Ϭ.ϭϵϲ 

D͛apƌğs le diagƌaŵŵe de phases de [Beals, 1969], ĐeĐi deǀƌait ġtƌe uŶ ŵĠlaŶge d͛UOЇ et 

                                                      
81 Les ǀaleuƌs iŶdiƋuĠes aǀeĐ ± ƌepƌĠseŶteŶt l’ĠĐaƌt tǇpe des ϰ ŵesuƌes ƌĠalisĠes suƌ diffĠƌeŶts gƌaiŶs. Ils Ŷe ƌepƌĠseŶteŶt pas correcte-
ŵeŶt l’iŶĐeƌtitude iŶstƌuŵeŶtale. Celle-ci a deux contributions : une due à la résolution spatiale (>1 µŵϸͿ et l’autƌe à la ƋuaŶtifiĐatioŶ 
ĠlĠŵeŶtaiƌe ;estiŵĠe de l’oƌdƌe de ϭ% atͿ. 
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de solutioŶ solide ;U,GdͿOЇ. CepeŶdaŶt, l͛eǆisteŶĐe de Đette dĠŵiǆtioŶ a aussi Ġté repor-
tée dans la littérature par [Ohmichi, 1981], mais à paƌtiƌ d͛uŶ ƌappoƌt Gd/M Đoŵpƌis eŶtƌe 
Ϭ.Ϭϯ et Ϭ.Ϭϰ. L͛auteuƌ aǀait attƌiďuĠ Đette dĠŵiǆtioŶ au fait Ƌue la ƌĠaĐtioŶ Ŷ͛aǀait pas ĠtĠ 
complète82. D͛apƌğs Ohmichi, les deux phases sont des fluoƌiŶes. L͛eǆisteŶĐe d͛uŶe zoŶe 
de démixtion à faibles teneurs, aussi appelée « gap de miscibilité » [Desgranges, 2012], a 
aussi ĠtĠ oďseƌǀĠe pouƌ d͛autƌes laŶthaŶides : dans le système U-Eu-O [Fujino, 1990] et 
dans le système U-Nd-O par [Marcet, 2010] et [Dottavio, 2013] entre autres.  

Les ƌĠsultats ED“ peƌŵetteŶt d͛Ġtaďliƌ Ƌue daŶs la phase la plus pauǀƌe eŶ Gd, doƌĠŶaǀaŶt 
appelée F1, il Ǉ a eŶ ŵoǇeŶŶe uŶ atoŵe de Gd tous les diǆ atoŵes d͛U tandis que dans la 
phase plus ƌiĐhe il Ǉ eŶ a tƌois tous les diǆ atoŵes d͛U. OŶ appelleƌa Đette deƌŶiğƌe phase 
F2, par analogie à la fluorine des solutions solides. 

La fƌoŶtiğƌe eŶtƌe Đe doŵaiŶe ďiphasĠ et la ŵatƌiĐe ϱϲ%ŵ GdЇOЈ a aussi ĠtĠ ĠtudiĠe. La 
transition entre F2 et la ŵatƌiĐe, Ƌue l͛oŶ appelleƌa C2, est observable avec le microscope 
optique, Figure .4.13. 

 

Figure .4.13. Amas de porosité, observation avec microscope optique (Lot A). 

L͛Ġtude aǀeĐ le ŵiĐƌosĐope ĠleĐtƌoŶiƋue ƌĠǀğle Ƌue Đette fƌoŶtiğƌe pƌĠseŶte ŶoŶ seule-
ment de la fissuration mais souvent un halo de contraste de couleur grise marqué, Figure 
.4.9.B. La Figure .4.14 présente cette interface : un amas de F1 est indiqué A, la décohé-
sion des grains est indiquée B, des pores – ou ďieŶ les zoŶes d͛aƌƌaĐheŵeŶt de gƌaiŶs- 
sont marquées C et une fissure D.  

                                                      
82 Fƌittage à ϭϴϬϬ°C peŶdaŶt ϰh sous uŶ ĐouƌaŶt d’HЇ. 
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Figure .4.14. Interface C2-F2/F1. A gauche cliché MEB, BSE : A – amas F1 ; B – décohésion des joints de 
grains ; C – Pores ou grains arrachés ; D - Fissuƌes. A dƌoite Đaƌtogƌaphie X, eŶ ƌouge l’uƌaŶiuŵ, eŶ vert le 

gadolinium. 

Des analyses EDS sont présentées sur la Figure .4.15 et résumées sur la Figure .4.16. Ces 
analyses montrent un changement du rapport Gd/M assez marqué. Les valeurs supé-
ƌieuƌes des ƌappoƌts Gd/M tƌouǀĠes pouƌ la phase FϮ soŶt d͛eŶǀiƌoŶ Ϭ.ϯϲ ;Ϯϳ.ϱ%ŵ GdЇOЈ 
- GdІUЇOX), tandis que la phase C2 semble apparaître aux environs de Gd/M = 0.50 (soit 
ϰϬ%ŵ GdЇOЈ - GdІUІOX). 

 

Figure .4.15. Pointés EDS montrant le rapport Gd/M obtenu (lot A). 
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Figure .4.16. Présentation des rapports Gd/M par ordre croissant. Le changement F1/F2 se produit entre 
0.12 et 0.22 

Les pƌofils ED“ ƌĠalisĠs suƌ Đe tǇpe de fƌoŶtiğƌe Ŷe peƌŵetteŶt pas de ĐoŶĐluƌe s͛il s͛agit 
vraiment de deux phases diffĠƌeŶtes dû à l͛oĐĐuƌƌeŶĐe des fissuƌatioŶs Ƌui iŶtƌoduiseŶt 
du bruit sur la mesure. La Figure .4.17 montre un des profils obtenus. La transition entre 
CϮ et la zoŶe ďiphasĠe FϮ/Fϭ s͛ĠteŶd suƌ ϭϰ µŵ eŶǀiƌoŶ. Le ĐeŶtƌe de l͛aŵas de poƌositĠ 
ďiphasĠ est ĐlaiƌeŵeŶt ideŶtifiaďle à dƌoite de l͛iŵage. La ŵatƌiĐe CϮ se tƌouǀe du ĐôtĠ 
gauĐhe de l͛iŵage. EŶtƌe Đes deuǆ doŵaiŶes, la tƌaŶsitioŶ de ĐoŶĐeŶtƌatioŶ est mono-
toŶe, sauf à ǆ=Ϯϰ µŵ, où l͛oŶ oďseƌǀe uŶe fissuƌe, Figure .4.17.  

 

Figure .4.17. Pƌofil ED“ d’uŶ amas de porosité (lot A), en cyan le profil U et en vert le profil Gd, le profil 
jauŶe est Đelui de l’oǆǇgğŶe. 
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.4.4.1.2. Zones de fissuration 

Le deuǆiğŵe tǇpe d͛iŶhoŵogĠŶĠitĠ oďseƌǀaďle ĐoŶsiste eŶ des fissuƌatioŶs tƌğs loĐalisĠes, 
illustrées sur la Figure .4.18. Une cartographie X de ces zones démontre que ces fissura-
tions se produisent là où la concentration en gadolinium est inférieure à celle de la ma-
trice, Figure .4.19. En effet, les analyses EDS montrent que leur rapport Gd/M est autour 
de 0.50 (GdUOЈ̦Њ+x) et 0.60 (GdЈUЇOЍ̦ЊЏx) donc avec des teneurs entre 40 et 50%m GdЇOЈ.  

 

Figure .4.18. Fissurations localisées, lot A (cliché MEB – mode électrons secondaires). 

Une iŶteƌfaĐe Đlaiƌe eŶtƌe des gƌaiŶs de diffĠƌeŶtes teŶeuƌs Ŷ͛est pas oďseƌǀĠe. Il s͛agiƌait 
doŶĐ d͛uŶe ŵġŵe phase, aǀeĐ uŶe ĐoŶĐeŶtƌatioŶ eŶ gadoliŶiuŵ ŵal ƌĠpaƌtie. CeĐi seƌait 
dû à une mauvaise diffusion cationique. Il faut noter que ces rapports Gd/M sont proches 
de 0.57, c'est-à-dire, de GdЉUЈOІЇ, il pouƌƌait doŶĐ ġtƌe la sigŶatuƌe d͛uŶ autre composé à 
haute teŵpĠƌatuƌe, ŵais ĐeĐi Ŷ͛a pas pu ġtƌe ĐoŶfiƌŵĠ. 

“i l͛oŶ ĐoŶsidğƌe Ƌue la pastille se tƌouǀe à l͛ĠƋuiliďƌe ŵĠĐaŶiƋue à haute teŵpĠƌatuƌe, 
alors les fissurations se sont produites lors du frittage, pendant le refroidissement. Le re-
trait des grains pauvres en gadolinium serait plus important que celui de la matrice, ce qui 
induirait des fissurations, comme cela est aussi observé dans les amas de porosité. En 
conséquence, la dilatation thermique des grains avec un ratio Gd/M bas serait plus im-
poƌtaŶte Ƌue Đelle de la ŵatƌiĐe de ƌatio Gd/M haut, Đe Ƌui Ŷ͛est pas eŶ aĐĐoƌd aǀeĐ la 
littérature pour les faibles teneurs (0-ϯϬ%ŵ GdЇOЈͿ, [Wada, 1973][Chotard, 1986][Une, 
1986]. 

EŶfiŶ, ŶotoŶs iĐi Ƌue le Ŷiǀeau de ĐoŶtƌaste de gƌis Ŷ͛est pas ŶĠĐessaiƌeŵeŶt liĠ à la te-
neur en gadolinium, Figure .4.19. 
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Figure .4.19. Cartographie X des zones présentant des fissurations locales, les ratios Gd/M sont présentés 
(lot A). 

Les analyses DRX montreŶt Ƌue le lot A ;ϱϲ.ϱ%ŵ GdЇOЈͿ pƌĠseŶte uŶe phase pƌiŶĐipale de 
type fluorine avec un paramètre de maille de 5.438(6) Å, déterminé par analyse de Riet-
veld83.  

 

Figure .4.20. Analyse de Rietveld sur ĠĐhaŶtilloŶ du Lot A ;ϱϲ.ϱ%ŵ GdЇOЈͿ λαϭ=1.54056 Å et λαϮ=1.5444 
Å]. 

UŶe deuǆiğŵe stƌuĐtuƌe se pƌĠseŶte aǀeĐ uŶ paƌaŵğtƌe de ŵaille d͛eŶǀiƌoŶ ϭϬ.ϴϳ Å, soit 

                                                      
83 En employant le logiciel FULLPROFF - [Rodriguez-Carvajal, 1990] 
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le double de celui de la phase majoritaire, Figure .4.20. La valeur déterminée pour le pa-
ƌaŵğtƌe de ŵaille pƌĠseŶte plus d͛iŶĐeƌtitude due à la faiďle iŶteŶsitĠ des piĐs. A pƌioƌi, 
Đes piĐs seƌaieŶt liĠs à la pƌĠseŶĐe d͛uŶe suƌ-structure, cependant ils peuvent être consi-
dérés comme appartenant à une deuxième phase très minoritaire.  

UŶ ŵodğle stƌuĐtuƌal ďasĠ suƌ la fluoƌiŶe de l͛UOЇ ;gƌoupe d͛espaĐe F m -3 m, #225) dans 
laƋuelle les atoŵes d͛U soŶt ƌeŵplaĐĠs paƌ des atoŵes de Gd Ŷe peƌŵet pas de ƌepƌo-
duire de manière satisfaisante le diffractogramme obtenu. En conséquence il est probable 
Ƌue la phase CϮ appaƌtieŶŶe à uŶ autƌe gƌoupe d͛espaĐe, Ƌui Ŷ͛a pas pu ġtƌe dĠteƌŵiŶĠ. 

 
A — Zoom sur les pics (311) et (222). Des épaulements à la base des pics principauǆ suggğƌeŶt l’eǆisteŶĐe 

d’autƌes ƌĠseauǆ de diffƌaĐtioŶ. 

  
B — Zoom sur le pic (222) 

Figure .4.21. Détails des bases des pics. Plusieurs pics sont identifiés (λαϭ=1.54056 Å et λαϮ=1.5444 Å). Les 
pics dĠĐoŶvoluĠs soŶt pƌĠseŶtĠs à titƌe d’illustƌatioŶ. 
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L͛aŶalǇse des eƌƌeuƌs ŵoŶtƌe des ĠĐaƌts sǇstĠŵatiƋues à la ďase des piĐs. Ceuǆ-ci sem-
blent être dus à des épaulements sur les pics de la phase C2. Les épaulements se présen-
tent en doublet, Figure .4.21. L͛appaƌitioŶ sǇstĠŵatiƋue de Đes piĐs eŶ douďlet est Đohé-
ƌeŶte aǀeĐ l͛eǆisteŶĐe de phases ŵiŶoƌitaiƌes de tǇpe ĐuďiƋue ĐoŵpoƌtaŶt des paƌa-
mètres de maille légèrement différents de la phase majoritaire. Le paramètre de maille 
des stƌuĐtuƌes dĠĐoŶǀoluĠes pƌĠseŶte ďeauĐoup d͛iŶĐeƌtitudes du fait de leuƌ petite in-
tensité. Cependant, ont peut distinguer au moins trois groupes de pics avec des para-
mètres de maille de 5.45(9) ; 5.44(2) et 5.42(6) Å. 

Le paƌaŵğtƌe de ŵaille dĠĐƌoit, pouƌ les faiďles teŶeuƌs, aǀeĐ l͛ajout de Gd (cf. Figure 
.2.11, page 62), eŶ ĐoŶsĠƋueŶĐe oŶ peut supposeƌ l͛eǆisteŶĐe de stƌuĐtuƌes aǀeĐ diffé-
rentes teneurs en Gd. Si cela est vrai, deux structures seraient plus pauvres en gadolinium 
(celles avec a = 5.45(9) et 5.44(2) Å) et la dernière plus concentrée (5.42(6) Å) que la 
phase majoritaire : la matrice C2 (a = 5.43(8) ₇Ϳ. L͛eǆisteŶĐe d͛autƌes phases plus pauǀƌes 
en Gd que la matrice C2 est cohérent avec les observations réalisées au microscope et 
avec les analyses EDS (phase F1 et F2). Pour le cas de la structure avec un paramètre de 
ŵaille plus petit, des gƌaiŶs ƌiĐhes eŶ Gd Ŷ͛oŶt pas ĠtĠ oďseƌǀĠs. Cette ƌĠduĐtioŶ du pa-
ƌaŵğtƌe de ŵaille, pouƌƌait ġtƌe due à uŶ ƌappoƌt O/M plus ĠleǀĠ, Đ͛est à dire à des grains 
légèrement plus oxydés que le reste de la matrice. 

Les teŶeuƌs eŶ GdЇOЈ des stƌuĐtuƌes ideŶtifiĠes, peuǀeŶt ġtƌe estiŵĠes eŶ eŵploǇaŶt la 
Figure .2.11 de la page 62, en tenant compte des écarts rapportés, Tableau .4.4. 

Tableau .4.4. Teneurs en gadolinium estimées à partir du paramètre de maille. 

Paramètre de maille [Å] TeŶeuƌ eŶ Gd %ŵ GdЇOЈ 
5.45(9) 4-13% 
5.44(2) 8-17% 
5.43(8) 10-18% 
5.42(6) 15-25 ou bien 54-64% 

Ces teneurs sont en accord partiel avec les résultats EDS ci-dessus présentés. Une discus-
sion sera faite après avoir caractérisé les autres fabrications (§.4.4.8, page 105). 

.4.4.2. EĐhaŶtilloŶ ϲϱ.ϳϴ%ŵ GdЇOЈ (LOT B) 
Extérieurement, cet échantillon ressemble beaucoup au précédent. Il a une bonne tenue 
mécanique. Néanmoins, la microstructure de ce lot est bien différente de celui décrit ci-
dessus. L͛oďseƌǀatioŶ au ŵiĐƌosĐope ƌĠǀğle deux types de grains, clairs et foncés, répartis 
de ŵaŶiğƌe hoŵogğŶe suƌ tout l͛ĠĐhaŶtilloŶ, Figure .4.22. Ainsi il serait probablement 
biphasé.  

Les pores se concentrent sur les zones grises claires, au sein desquelles quelques zones 
encore plus claires peuvent être distinguées, souvent en coïncidence avec de la porosité.  

L͛ĠĐhaŶtilloŶ pƌĠseŶte les ŵġŵes ĐaƌaĐtĠƌistiƋues au ĐeŶtƌe Đoŵŵe eŶ pĠƌiphĠrie. Il peut 
être décrit comme possédant deux types de grains : des grands grains clairs et des petits 
grains foncés. Les premiers ont une taille moyenne comprise entre 5 et 10 µm, tandis que 
les deuǆiğŵes soŶt plus petits, d͛eŶǀiƌoŶ Ϯ-5 µm, Figure .4.23.  

Une analyse EDS des différents grains permet de mettre en évidence le caractère biphasé 
de l͛ĠĐhaŶtilloŶ ;Figure .4.24 et Figure .4.25). Les grains clairs présentent un ratio Gd/M 
de 0.69 avec un écart-type de 0.01. Les grains plus petits ont en revanche un Gd/M 
moyen de 0.80 ± 0.01. 
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Figure .4.22. Lot B - EĐhaŶtilloŶ ϲϱ.ϳϴ%ŵ GdЇOЈ (microscopie optique) 

 
A — Périphérie de pastille. 

 
B — Centre de pastille. 

Figure .4.23. EĐhaŶtilloŶ ϲϱ.ϴ% GdЇOЈ + UЈOЍ ;Gd/U=Ϯ.ϵͿ – Lot B (MEB- mode électrons rétrodiffusés). 

 

Figure .4.24. Ligne de profil EDS de l’ĠĐhaŶtilloŶ LOT B. Deuǆ palieƌs de ĐoŶĐeŶtƌatioŶ soŶt tƌouvĠs. 

Dorénavant, on appellera la phase de forte teneur en gadolinium C1. La liŵite stœĐhio-
métrique supérieure pour C2 arrive avec un rapport Gd/U=2.25 ± Ϭ.ϭ ;GdЎUЉOx, 
Gd/M = 0.7) tandis que pour la phase C1, ce même rapport est de 4.0 ± Ϭ.ϯ ;GdЉUOx, 
Gd/M = Ϭ.ϴͿ pouƌ la liŵite stœĐhioŵĠtƌiƋue iŶfĠƌieuƌe. 



 

 CEA - CADARACHE | DEC/SESC/LLCC 

93 

 

Figure .4.25. Données EDS sur lot B. Les ratios Gd/M sont indiqués. Deux teneurs différentes sont identi-
fiées : la phase C1 comporte des teneurs de 73.2 ± ϭ.ϭ%ŵ GdЇOЈ et la phase CϮ : 60.1 ± Ϭ.ϳ%ŵ GdЇOЈ. 

Les résultats DRX seront présentés sur le prochain lot, de caractéristiques similaires. 

.4.4.3. EĐhaŶtilloŶ ϲϲ.ϵϲ%ŵ GdЇOЈ ;LOT C) 

Le lot C aǀeĐ uŶe teŶeuƌ eŶ GdЇOЈ de ϲϳ.Ϭ%ŵ ƌesseŵďle au lot B. De plus, leurs micros-
tƌuĐtuƌes soŶt ideŶtiƋues et auĐuŶe diffĠƌeŶĐe Ŷ͛est à sigŶaleƌ hoƌŵis la ƋuaŶtitĠ ƌelatiǀe 
de chaque type de grain, Figure .4.26. La poƌositĠ, suƌ Đette iŵage, s͛Ġlğǀe à Ϭ.ϴ%. 

 

Figure .4.26. Lot C - EĐhaŶtilloŶ ϲϲ.ϵϲ%ŵ GdЇOЈ (microscopie optique) 

L͛utilisatioŶ du MEB permet de mieux voir les phases C1 et C2 présentes, Figure .4.27.  
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A — Périphérie de pastille – Lot C. 

 
B — Centre de pastille – Lot C. 

Figure .4.27. EĐhaŶtilloŶ ϲϳ.Ϭ% GdЇOЈ + UЈOЍ ;Gd/U=ϯ.ϬͿ (MEB- mode électrons rétrodiffusés). 

OŶ ƌetƌouǀe, Đoŵŵe daŶs le lot A, des aŵas de poƌositĠ à l͛iŶtĠƌieuƌ desƋuels deuǆ 
phases s͛Ǉ tƌouǀeŶt : les phases F1 et F2, Figure .4.28. Elles peuvent être distinguées au 
MEB sur la Figure .4.29.A. L͛hĠtĠƌogĠŶĠitĠ de l͛ĠĐhantillon peut être visualisée en consi-
dérant les concentrations en U, Figure .4.29.B. 

 

Figure .4.28. Iŵage optiƋue d’uŶ aŵas de poƌositĠ – Lot C (microscopie optique). 

  

Cliché MEB aux électrons rétrodiffusés  Caƌtogƌaphie X au seuil de l’UƌaŶiuŵ, Mαϭ. 

Figure .4.29. Amas de porosité (Lot C). 
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.4.4.3.1. DRX des Lots Biphasés 

Comme attendu, à partir des observations au microscope, les lots B (65.78%m) et C 
;ϲϲ.ϵϲ%ŵͿ pƌĠseŶteŶt uŶ dĠdouďleŵeŶt de piĐs iŶdiƋuaŶt l͛eǆisteŶĐe de deuǆ phases 
cubiques. Ce dédoublement est bien plus marqué sur le lot C que sur le B malgré la faible 
ǀaƌiatioŶ de teŶeuƌ eŶ GdЇOЈ ;ϭ.Ϯ%ŵͿ, Figure .4.30. Cette deuxième structure, C1, a un 
paramètre de maille de 10.85(5) Å84 et 10.85(7) Å pour le lot B et C respectivement. La 
phase C2 des lots B et C augmente son paramètre de maille par rapport au lot A : 
5.43(4) Å et 5.435(5) Å, respectivement. 

 

Figure .4.30. Comparaison des différents diffractogramme X obtenus.  

Les pics des phases F1 et F2 ne sont pas observés, probablement dû à leur très faible 
quantité, de plus, ils peuvent être cachés sous les pics des phases C2 et C1. 

.4.4.4. EĐhaŶtilloŶ ϳϵ.ϴϯ%ŵ GdЇOЈ ;LOT DͿ  
Sur cette fabrication réalisée à paƌtiƌ de poudƌes d͛UOЇ, Figure .4.31, quelques inhomo-
généités sont observables, mais semblent moins nombreuses que dans les échantillons 
précédents. Ici aussi, la porosité est plutôt concentrée sur les grains clairs. 

 

Figure .4.31. Lot E - EĐhaŶtilloŶ ϳϵ.ϴϯ%ŵ GdЇOЈ ;à paƌtiƌ d’UOЇͿ (microscopie optique). 

Le contraste cristallin est plus marqué et permet une meilleure visualisation des grains. La 

                                                      
84 Les incertitudes sont portées sur le chiffre entre parenthèses.  
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comparaison entre la Figure .4.32.A et B met en évidence que la taille des grains diffère 
entre la périphérie et le centre de la pastille. La microstructure est clairement différente 
de Đelle de l͛ĠĐhaŶtilloŶ delta ƌĠduit (§.3.3.2.1), bien que les teneurs en Gd soient simi-
laires. Cette microstructure est encore plus complexe : des gƌaiŶs CϮ/FϮ s͛Ǉ tƌouǀeŶt aiŶsi 
Ƌu͛uŶ Ŷouǀeau tǇpe de gƌaiŶ ďiphasĠ. 

 
A — Périphérie de pastille – Lot D. 

 
 B — Centre de pastille – Lot D. 

Figure .4.32. EĐhaŶtilloŶ ϳϵ.ϴ% GdЇOЈ + UOЇ ;Gd/U=ϱ.ϵͿ (MEB- mode électrons rétrodiffusés). 

.4.4.4.1. Grains C2/F2 

Le lot D, aǀeĐ uŶe teŶeuƌ de ϳϵ.ϯ%ŵ GdЇOЈ a uŶe teŶeuƌ ŵoǇeŶŶe supĠƌieuƌe à la liŵite 
stœĐhioŵĠtƌiƋue iŶfeƌieuƌe de la phase C1. AiŶsi, il est atteŶdu d͛ġtƌe ŵoŶophasé. 
L͛aŶalǇse ED“ peƌŵet de ĐoŶfiƌŵeƌ Ƌue les gƌaiŶs gƌis foŶĐĠs pƌĠseŶteŶt des ƌatios Gd/M 
autour de 0.84 avec un écart-type de 0.01, en concordance avec le Tableau .4.2, page 79.  

Cependant, il y a des hétérogénéités comme montré en Figure .4.33, où est mis en évi-
deŶĐe uŶ aŵas CϮ/FϮ, la phase FϮ pƌĠseŶtaŶt uŶ Gd/M de Ϭ.ϰ. L͛eǆisteŶĐe de Đe tǇpe 
d͛hĠtĠƌogĠŶĠitĠ à Đes teŶeuƌs ĠleǀĠes, seƌaieŶt dues à des pƌoďlğŵes de fƌittage et de 
diffusioŶ. Toutefois, la phase Fϭ Ŷ͛a pas ĠtĠ ƌepĠƌĠe daŶs Đette faďƌiĐatioŶ. EŶfiŶ, de 
ŵġŵe Ƌue daŶs les autƌes faďƌiĐatioŶs, auĐuŶ aŵas ƌiĐhe eŶ Gd Ŷ͛a ĠtĠ ƌetƌouǀĠ.  

 

Figure .4.33. Amas pauvre en Gd, lot D : Matrice C1, périphérie C2 et au centre des zones F2. 
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.4.4.4.2. Grains biphasés, type D, Gd/M = 0.72 

Des grains biphasés plus clairs sont observables comme montré sur la Figure .4.34. Doré-
navant on les appellera grains de type D, par analogie avec ceux observées sur la Figure 
.3.11, page 71, suite à la décomposition de la phase delta (grains type C). Les inclusions, 
clairement observables aux électrons rétrodiffusés, ont une taille nanométrique de 
l͛oƌdƌe de ϮϬϬ - ϱϬϬ Ŷŵ. L͛appaƌitioŶ de Đes iŶĐlusioŶs, Ŷ͛aƌƌiǀe Ƌu͛à uŶe distaŶĐe de ϱϬϬ 
nm du joint de grain. 

 

Figure .4.34. Grains biphasé de type D contenant de grains nanométriques (lot D). Image MEB – BSE. 

Ces grains biphasés présentent des ratios Gd/M centrés sur 0.72, par conséquent il 
s͛agiƌait d͛uŶ ŵĠlaŶge de gƌaiŶs des phases C1 et C285. Cette concentration en Gd permet 
d͛estiŵeƌ Ƌue la phase C2 est majoritaire dans ce type de grain à hauteur de 70%m, Fi-
gure .4.35. 

 

Figure .4.35. Ratios Gd/M déterminés par EDS (lot D) (MEB- mode électrons rétrodiffusés). 

                                                      
85 Ces grains peuvent être confondus comme étant du GdЈUOЋ̦Њ₊ǆ. Les liŵites stœĐhioŵĠtƌiƋues soŶt : pour C2, Gd/M<0.70 et pour C1, 
Gd/M>0.8. 
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UŶe Đaƌtogƌaphie X Ŷ͛est pas possiďle du fait de la taille très réduite des hétérogénéités. 
L͛iŵage de la Figure .4.36 peƌŵet d͛illustƌeƌ les ƌĠsultats obtenus 

  

A — Cliché BSE B — Cartographie X 

Figure .4.36. Grains biphasés (lot D) observés par microscopie électronique à balayage. 

 

Plusieurs façons d͛eǆpliƋueƌ Đes oďseƌǀatioŶs soŶt possiďles :  

— La première serait de ĐoŶsidĠƌeƌ l͛iŶflueŶĐe de deuǆ faĐteuƌs : d͛uŶe paƌt la ŵauǀaise 
diffusioŶ des ĐatioŶs peŶdaŶt le fƌittage à ϭϳϬϬ°C et d͛autƌe paƌt, à un mélange pas assez 
iŶtiŵe Ŷi hoŵogğŶe des poudƌes aǀaŶt le fƌittage. CeĐi peƌŵet aussi d͛eǆpliƋuer 
l͛oďseƌǀatioŶ d͛aŵas aǀeĐ, à l͛iŶtĠƌieuƌ, une ou plusieurs phases très pauvres en Gd dans 
les lots A, B, C mais aussi dans le lot D, Figure .4.33. Notons toutefois que jamais, au cours 
de cette thèse, des amas riches en Gd Ŷ͛ont été observés, mais uniquement des amas 
riches en U. 

— La deuxième explication serait de supposer un type particulier de cristallisation dû au 
fait Ƌu͛à haute teŵpĠƌatuƌe les doŵaiŶes d͛eǆisteŶĐes des phases C1 et C2 varient (ce qui 
serait en apparente contradiction avec les résultats des lots B et C, où ces types de grains 
ne sont pas retrouvés). 

— UŶe tƌoisiğŵe eǆpliĐatioŶ seƌait de pƌoposeƌ l͛eǆisteŶĐe d͛uŶe phase aǀeĐ uŶ ƌatio 
Gd/M d͛eŶǀiƌoŶ Ϭ.ϳϮ86 qui se décomposerait pendant le refroidissement, c'est-à-dire 
d͛uŶe tƌaŶsfoƌŵatioŶ euteĐtiƋue ; d͛où la taille ŶaŶoŵĠtƌiƋue des gƌaiŶs87. Une phase 
rhomboédrique avec des rapport lanthanide/M près de 0.75 a déjà été reportée par 
[Diehl, 1971] et [Stadlbauer, 1974] dans le système U-La-O à 1250°C .Cependant ceci im-
pliquerait que ce type de morphologie devrait être retrouvée dans les lots biphasés B et 
C.  

— Une quatrième hypothèse serait de ĐoŶsidĠƌeƌ Ƌue la phase ɷ-GdЋUOІЇ se seƌait for-
ŵĠe à Đause de la pƌĠseŶĐe d͛UЈOЍ daŶs les poudƌes d͛UOЇ utilisĠes. EŶsuite, les ĐoŶdi-
tions réductrices se seraient établies dans le grain de phase delta, ce qui aurait donné lieu 
à une décomposition de morphologie très similaire à celles observées lors de la décompo-
sition de la phase delta : cf. la Figure .4.34 de la page 97 (grain type D) et la Figure .3.11, 
page 71 (grains type C). Cependant, les rapports Gd/M ne sont pas les mêmes et la forma-

                                                      
86 Ratio Gd/U = 2.7. 
87 Des Ġtudes DRX eŶ teŵpĠƌatuƌe Ŷ’oŶ pas pu ġtƌe faits. 



 

 CEA - CADARACHE | DEC/SESC/LLCC 

99 

tioŶ de la phase ŵoŶoĐliŶiƋue Ŷ͛est pas ĐoŶstatée.  

— Finalement, une dernière option serait de considérer des erreurs dans les mesures 
ED“. L͛iŶĐeƌtitude pouƌ les ĐoŶĐeŶtƌatioŶs atoŵiƋues est de l͛oƌdƌe du pouƌĐeŶt pouƌ les 
atomes lourds [Oxford Instruments, 2012][Oxford Instruments, 2013]. L͛iŶĐeƌtitude suƌ 
les rapports Gd/M pour les concentrations en question est estimée à ± 0.02, tandis que 
l͛ĠĐaƌt oďseƌǀĠ est supĠƌieuƌ à Ϭ.Ϭϱ. Paƌ ĐoŶsĠƋueŶt, les gƌaiŶs de C1 serait vraiment plus 
concentrés que dans les échantillons des lots B et C, en accord aussi avec les calculs des 
teneurs du Tableau .4.2. 

En ce qui regarde la DRX du lot D, réalisée au Laboratoire-UOЇ, l͛ĠĐhaŶtilloŶ aǀeĐ un ratio 
Gd/U pƌoĐhe de ϲ, la pƌĠseŶĐe d͛uŶe phase ĐuďiƋue ŵajoƌitaiƌe ;C1) avec un paramètre 
de maille de 10.84(64) Å est constatée. La présence de la phase C2 Ŷ͛est pas oďseƌǀaďle, 
probablement dû à la superposition des pics et à leur faible intensité. Les résultats DRX 
seront présentés dans la section sur le lot F. 

.4.4.5. EĐhaŶtilloŶ ϳϵ.ϴϯ%ŵ GdЇOЈ ;LOT EͿ 
Dans cette fabrication présentant la même teneur que le lot D, mais ayant été fabriqué à 
partir de poudƌes d͛UЈOЍ, une quantité de taches claires (phase C2) est encore obser-
vable. Certaines présentent aussi des zones plus claires (la phase F2), indiquée sur la Fi-
gure .4.37, Đoŵŵe ǀu suƌ l͛ĠĐhaŶtilloŶ du lot D ;cf. Figure .4.36Ϳ. L͛ĠĐhaŶtilloŶ a uŶe 
bonne tenue mécanique.  

 

Figure .4.37. Lot E - EĐhaŶtilloŶ ϳϵ.ϴϯ%ŵ GdЇOЈ (microscopie optique). 

L͛oďseƌǀatioŶ aǀeĐ MEB du lot E, peƌŵet de ǀoiƌ ĐlaiƌeŵeŶt les diffĠƌeŶts gƌaiŶs, Figure 
.4.38. Leur taille est généralement inférieure à 10 µm. La porosité est estimée à 1%. Les 
gƌaiŶs ďiphasĠs de tǇpe D s͛Ǉ ƌetƌouǀeŶt. 
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A — Périphérie de pastille – Lot E. 

 
B — Centre de pastille – Lot E. 

Figure .4.38. EĐhaŶtilloŶ ϳϵ.ϴ% GdЇOЈ + UЈOЍ ;Gd/U=ϱ.ϵͿ. Image MEB – BSE.  

Le lot E a été étudié en DRX au synchrotron ESRF. Cet échantillon est important, car à la 
DRX, des très petits pics hexagonaux ont été mis en évidence. Cette structure indique la 
pƌĠseŶĐe d͛uŶe phase siŵilaiƌe à ɷ-GdЋUOІЇ, sa ĐoŶĐeŶtƌatioŶ daŶs l͛ĠĐhaŶtilloŶ est esti-
mée à 0.13 ± 0.1 %ŵ seloŶ l͛aŶalǇse de ‘ietǀeld, Figure .4.39. Le paramètre de maille, qui 
Đoŵpoƌte ďeauĐoup d͛iŶĐeƌtitudes, dû à la très faible intensité des raies, est en bon ac-
cord avec les valeurs reportées par [Aitken, 1964], a = 10.07 Å et c = 9.53 Å. Enfin, le pa-
ramètre de maille de la phase C1, majoritaire est calculé à 10.848(8) Å ; son analyse Riet-
veld sera présentée pour le Lot F. 

 

Figure .4.39. DRX du Lot E, des piĐs de la phase ɷ-GdЋUOІЇ oŶt ĠtĠ tƌouvĠs. LigŶe IDϭϱB du sǇŶĐhƌotƌoŶ 
E“RF, faisĐeau X ŵoŶoĐhƌoŵatiƋue aveĐ λ=Ϭ.ϭϰϭϵϱϲ Å. (Affinement Rietveld : Chi² = 9.7, Rf-

faĐtoƌ;ɷͿ = 2.7, Rf-factor (C1) = 2.0). 

La pƌĠseŶĐe de la phase ɷ, est uŶ suppoƌt pour expliquer que les grains biphasés de type 
D seraient la conséquence de la formation et de la décomposition de la phase delta dans 
l͛ĠĐhaŶtilloŶ. EŶ effet, Đoŵŵe pouƌ l͛ĠĐhaŶtilloŶ ĐoŵpoƌtaŶt des gƌaiŶs de tǇpe C, la 
phase ɷ-GdЋUOІЇ est toujouƌs ƌetƌouǀée en faible quantité à l͛aide de la D‘X (cf. §.3.2.2.2, 
page 67). 
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.4.4.6. EchaŶtilloŶ ϴϭ.ϵϳ%ŵ GdЇOЈ ;LOT FͿ 
Extérieurement, cet échantillon est le plus noir de tous. Quelques inhomogénéités sont 
observables au microscope. Parfois ces zones présentent, elles-mêmes, des hétérogénéi-
tés assez marquées comme cela peut être constaté sur la Figure .4.40. Comme dans les 
cas ci-dessus (cf. Figure .4.37), les zones claires, concentrent beaucoup de porosité. La 
teŶue ŵĠĐaŶiƋue de l͛ĠĐhaŶtilloŶ est ďoŶŶe : il est plus difficile à couper avec la scie à fil 
que les autres. 

 

Figure .4.40. Lot F - EĐhaŶtilloŶ ϴϭ.ϵϳ%ŵ GdЇOЈ (microscopie optique). 

Le lot F, présente moins de grains de phase C2. Les mesures EDS indiquent un rapport 
Gd/M autour de 0.866 avec un écart type de 0.03, en accord avec la valeur attendue de 
0.871 (Tableau .4.2.). Les grains les plus concentrés en gadolinium présentent un rapport 
Gd/M autour de 0.89. La porosité est d͛eŶǀiƌoŶ ϭ %, Figure .4.41.  

  

A — Périphérie de pastille – Lot F. B — Centre de pastille – Lot F. 

Figure .4.41. EĐhaŶtilloŶ ϴϮ% GdЇOЈ + UЈOЍ ;Gd/U=ϲ.ϴͿ. Image MEB – BSE. 

Comme dans les autres lots, des amas riches en uranium présentant des fissurations peu-
vent être repérées, Figure .4.42. Toutefois, il y a une différence importante : la porosité à 
l͛iŶtĠƌieuƌ des aŵas est très réduite. La frontière C1-C2 est bien définie daŶs l͛iŵage ci-
dessous. Comme décrit ci-dessus, ces amas seraient dus à la concurrence entre un mé-
lange insuffisamment intime et une faible diffusion cationique.  
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Figure .4.42. Amas pauvre en gadolinium, la transition de phase C1-C2 est très nette. A la différence des 
lots A et C, la porosité au centre reste faible. Image MEB – BSE. 

UŶ pƌofil ED“ suƌ Đes aŵas peƌŵet de ƌeǀoiƌ l͛iŶteƌfaĐe C2/F2 : la liŵite stœĐhioŵĠtƌiƋue 
supérieure de F2 se trouverait aux alentours de Gd/M égale à 0.45, Figure .4.43. A con-
centrations plus faibles en Gd, la phase F1 commence à apparaître car le centre de ces 
amas est toujours biphasé F1/F2. Notons que la fissuration ne se produit pas toujours à 
l͛iŶteƌfaĐe C2/F2, mais peut survenir au sein de la phase C1.  

 

 

Figure .4.43. Pƌofil ED“ d’uŶ aŵas pauvƌe eŶ Gd daŶs uŶe pastille à ϴϮ%ŵ GdЇOЈ. ϰ phases soŶt oďser-
vables : C1, C2, F2 et F1. 

Bien que les observations MEB montrent quelques impuretés de phase C2, oŶ Ŷ͛aƌƌiǀe pas 
à distinguer cela avec la DRX. A la différence des échantillons à 80%m où on peut voir la 
pƌĠseŶĐe de la phase delta, iĐi elle Ŷ͛est pas oďseƌǀĠe et le paƌaŵğtƌe de ŵaille est ĐalĐu-
lé à 10.84(28) Å. Notons que dans ce lot, des grains biphasés C1-C2 Ŷ͛oŶt pas ĠtĠ ƌepĠƌĠs. 
Cette deƌŶiğƌe oďseƌǀatioŶ ĐoŶfiƌŵe Ƌue l͛appaƌitioŶ de gƌaiŶs ďiphasĠs de tǇpe D ;Figure 
.4.34 page 97) est liée à la formation de la phase delta. 
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L͛Ġtude du lot F au sǇŶĐhƌotƌoŶ E“‘F a peƌŵis de pƌoposeƌ uŶe stƌuĐtuƌe pouƌ la phase 
C1. Cette phase présente une structure cubique. Le paramètre de ŵaille ŵesuƌĠ à l͛E“‘F 
est a = 10.8380 ± 0.0001 Å, cela signifie Ƌu͛il Ǉ a uŶ faiďle ĠĐaƌt aǀeĐ les ƌĠsultats oďteŶus 
au Laboratoire-UOЇ ;d͛eŶǀiƌoŶ Ϭ.ϬϬϰϴ ₇Ϳ. Les iŵages aĐƋuises aǀeĐ la ĐaŵĠƌa Piǆiuŵ ϮD 
Ŷe ŵoŶtƌeŶt pas d͛oƌieŶtatioŶs préférentielles, Figure .4.44.  

 

Figure .4.44. DRX phase Cϭ ;lot FͿ suƌ la ligŶe IDϭϱB du sǇŶĐhƌotƌoŶ E“RF, λ=Ϭ.ϭϰϭϵϱϲ Å, paramètre de 
maille a = 10.8380 Å (Chi² = 2.8, Rf-factor = 5.41) 

La meilleure qualité de ces données a permis un affinement Rietveld des positions ato-
miques dans la structure. Par analogie avec le c-GdЇOЈ, l͛uƌaŶiuŵ est ĐoŶsidĠƌĠ eŶ suďsti-
tution du gadoliŶiuŵ et le gƌoupe d͛espaĐe Đhoisi est le I a -3 (#206) (cf. §.2.2.1, page 56), 
autrement dit une structure BCC. Les résultats obtenus sont résumés dans le Tableau .4.5. 
MalgƌĠ les effoƌts dĠdiĠs, Đette stƌuĐtuƌe Ŷ͛est pas ĐoŵplĠŵeŶt ƌĠsolue : le taux 
d͛oĐĐupatioŶ des sites Ŷ͛est pas ĐohĠƌeŶt aǀeĐ la stœĐhioŵĠtƌie du ŵatĠƌiau ;Gd/M = 
Ϭ.ϲϵ au lieu de Ϭ.ϴϲϲͿ. Il est pƌoďaďle Ƌue l͛iŶtƌoduĐtioŶ de l͛uƌaŶiuŵ daŶs Đette structure 
induise un certain désordre, d͛où l͛iŶĐohĠƌeŶĐe aǀeĐ la stœĐhioŵĠtƌie. UŶe autƌe possiďi-
litĠ est Ƌue le gƌoupe d͛espaĐe Ŷe soit pas ĐoƌƌeĐt, ŶĠaŶŵoiŶs, plusieuƌs tests aǀeĐ 
d͛autƌes sǇŵĠtƌies Ŷ͛oŶt pas aŵĠlioƌĠ la ƋualitĠ de l͛affiŶeŵeŶt. 

Tableau .4.5. PositioŶs atoŵiƋues pouƌ la phase Cϭ ;iŶdeǆĠe daŶs les gƌoupe d’espaĐe #ϮϬϲͿ 

atome 
position Occupation  

du site 
FaĐteuƌ d’agitatioŶ  

thermique x y z 

O 0.38 0.61 0.35 7.21 1.00 

U-1 0.974 0 ¼ 0.99 0.57 

Gd-1 0.974 0 ¼ 2.09 0.57 

U-2 ¼ ¼ ¼ 0.28 0.85 

Gd-2 ¼ ¼ ¼ 0.75 0.85 
 

*Les incertitudes sont portées sur le dernier chiffre. 

Finalement, le fait de retrouver la structure BCC du c-GdЇOЈ apƌğs uŶ fƌittage à ϭϳϬϬ°C 
démontrerait que la présence d͛uƌaŶiuŵ daŶs la ŵaille staďilise la stƌuĐtuƌe ĐuďiƋue. Il est 
pƌoďaďle Ƌue l͛uƌaŶiuŵ eŶ positioŶ oĐtaĠdƌiƋue ;Đoŵŵe le gadoliŶiuŵͿ daŶs la stƌuĐtuƌe 
cubique bloque le passage vers la phase monoclinique avec un voisinage à sept atomes 
d͛oǆǇgğŶe. 
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.4.4.7. EchantilloŶ ϭϬϬ%ŵ GdЇOЈ ;LOT GͿ 
Cet échantillon est homogène, Figure .4.45.A, à la différence des autres fabrications de 
couleur noire, GdЇOЈ est ďlaŶĐ. Coŵŵe attendu, sa densité géométrique est de seulement 
6.7 g cm¯³, c'est-à-dire ϴϬ.Ϯ% DT. EŶ ĐoŶsĠƋueŶĐe, l͛ĠĐhaŶtilloŶ de GdЇOЈ puƌ Đoŵpoƌte 
une porosité importante (19.8%), Figure .4.45.B. Celle-ci est plus importante en périphé-
rie de pastille. La taille des pores est estimée entre 2 et 4 µm. 

  

A — Image au microscope optique B — Observation au MEB, électrons rétrodiffusés  

Figure .4.45. Lot G : ϭϬϬ% GdЇOЈ de stƌuĐtuƌe ŵoŶoĐliŶiƋue, aveĐ uŶe foƌte poƌositĠ. 

Tandis que tous les composés analysés forment des phases cubiques, le Lot G, c'est-à-dire 
le GdЇOЈ puƌ, pƌĠseŶte uŶe stƌuĐtuƌe ŵoŶoĐliŶiƋue, eŶ ĐohĠƌence avec une température 
de frittage supérieure à 1300°C (cf. §.2.2.1, page 56).  

Le diffƌaĐtogƌaŵŵe Ŷe ŵoŶtƌe pas d͛oƌieŶtatioŶ pƌĠfĠƌeŶtielle des gƌaiŶs, Đoŵŵe Đela 
est constaté sur les anneaux de diffraction de la Figure .4.46, obtenus au synchrotron 
ESRF.  

 

Figure .4.46. DRX du m-GdЇOЈ ;lot GͿ suƌ la ligŶe IDϭϱB du sǇŶĐhƌotƌoŶ E“RF, λ=Ϭ.ϭϰϭϵϱϲ Å, paramètres 
de maille a = 14.0738 Å, b = 3.5712 Å, c = 8.7523 ₇ et β = 100.129° déterminés par affinement de Rietveld 

(Chi² = 4.32, Rf-factor = 4.0). 

L͛affiŶeŵeŶt de ‘ietǀeld doŶŶe des ǀaleuƌs pouƌ les paƌaŵğtƌes de ŵaille de 
a = 14.0738 Å, b = 3.5712 Å, c = 8.7523 Å et l͛aŶgle β = 100.129°. Ces valeurs sont légère-
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ment inférieures à celles reportées dans la littérature88. La densité théorique est calculée 
à 8.55 g cm¯³, soit 2.5% de plus que les valeurs de [Zhang, 2008]. Toutefois il faut noter 
Ƌue l͛affiŶeŵeŶt Ŷ͛est pas paƌfait, les atoŵes O-3 (position de Wyckoff 4i) et O-5 (position 
de Wyckoff 2b), Tableau .4.6, pƌĠseŶteŶt des ǀaleuƌs tƌop ĠleǀĠes d͛agitatioŶ theƌŵiƋue. 
Cette iŶĐeƌtitude seƌait eŶ paƌtie due à la D‘X, Ƌui est peu seŶsiďle à l͛oǆǇgğŶe paƌ ƌap-
port au gadolinium du fait du faiďle Ŷoŵďƌe d͛ĠleĐtƌoŶs de l͛oǆǇgğŶe.  

Tableau .4.6. Positions atomiques calculées pour le m-GdЇOЈ ;iŶdeǆĠe daŶs les gƌoupe d’espaĐe #ϭϮͿ 

Atome 
positions Occupation  

du site 
FaĐteuƌ d’agitatioŶ ther-

mique x y z 
Gd-1 0.1347 ½ 0.4898 0.92 0.33 

Gd-2 0.1900 ½ 0.1377 0.93 0.45 
Gd-3 0.4667 ½ 0.1878 0.94 0.35 

O-1 0.1304 0 0.2773 1.08 0.69 
O-2 0.3232 ½ 0.0219 1.11 0.45 

O-3 0.2933 ½ 0.3851 1.12 3.58 

O-4 0.4700 0 0.3423 0.90 1.95 
O-5 0 ½ 0 0.51 3.19 

*Les incertitudes sont portées sur le dernier chiffre. 

.4.4.8. Synthèse 
L͛Ġtude des ĠĐhaŶtilloŶs faďƌiƋuĠs paƌ fƌittage de poudƌes à ϭϳϬϬ°C sous Aƌ H2 5%, a per-
mis de repérer plusieurs phases :  

— UŶe solutioŶ solide ;U,GdͿOЇ aǀeĐ uŶe liŵite stœĐhioŵĠtƌiƋue supĠrieure de 
Gd/M = 0.09 ± 0.0189 (c'est-à-dire, 6.2 ± 1.1%m GdЇOЈ eŶ pouƌĐeŶtage ŵassiƋueͿ, oďser-
vée dans des amas riches en uranium90 et nommée F1,   

— Une phase appelée initialement F2, aǀeĐ uŶe liŵite stœĐhioŵĠtƌiƋue iŶfĠƌieuƌe de 
Gd/M = 0.24 ± 0.01 (17.4 ± 0.9%m GdЇOЈͿ et Ƌui pouƌƌait s͛ĠteŶdƌe jusƋu͛à des ƌappoƌts 
Gd/M pour la phase compris entre Ϭ.ϯϲ ;Ϯϳ.ϱ%ŵ GdЇOЈͿ et Ϭ.ϰϱ ;ϯϱ%ŵ GdЇOЈͿ91-92,  

— Une phase C2, de couleur noire, qui semble apparaître aux environs de Gd/M = 0.50 
(GdUOx, soit ϰϬ%ŵ GdЇOЈͿ aǀeĐ uŶe liŵite stœĐhioŵĠtƌiƋue supĠƌieuƌe de 
Gd/M=0.69 ± Ϭ.Ϭϭ ;ĠǀeŶtuelleŵeŶt, GdЎUЉOx, 60.2%m GdЇOЈͿ. Le ƌappoƌt O/M des faďƌi-
cations est compris entre 1.9 et 1.8. La phase C2 est de structure cubique avec un para-
mètre de maille compris entre 5.438-5.435 Å qui diminue avec la concentration en Gd, 

— Une phase C1, de structure cubique qui se formerait quand le rapport Gd/M est supé-
rieur à 0.80 ± Ϭ.Ϭϭ ;GdЉUOx, ϳϯ%ŵ GdЇOЈͿ. Cette valeur est comprise entre 0.8 et 0.77 
dans les échantillons de phase delta qui ont suďi uŶe ƌĠduĐtioŶ. La liŵite stœĐhioŵé-
trique supérieure serait au-delà d͛uŶ Gd/M de Ϭ.ϴϴ. La Đouleuƌ de Đette phase est lĠgè-
rement plus foncée que C2. Le rapport O/M des fabrications est autour de 1.65. Le para-
mètre de maille se trouve entre 10.86 et 10.84 Å. Il suit le même comportement que la 
phase CϮ, il diŵiŶue aǀeĐ l͛ajout de gadoliŶiuŵ. 

— Une phase monoclinique m-;Gd,UͿЇOЈ, observée pour des valeurs de Gd/M supérieures 

                                                      
88Pour rappel, selon [Zhang, 2008] :  a= ϭϰ.ϭϭ;ϭͿ ₇ , ď= ϯ.ϱϳϳ;ϮͿ ₇, Đ= ϴ.ϳϲϲ;ϯͿ ₇, β = ϭϬϬ.ϬϮ;ϳͿ°, aǀeĐ uŶe deŶsitĠ de  ϴ.ϯϱ g  Đŵ¯Ϲ 
89 Les ǀaleuƌs iŶdiƋuĠes aǀeĐ ± ƌepƌĠseŶteŶt l’ĠĐaƌt tǇpe des ϰ ŵesuƌes ƌĠalisĠes suƌ diffĠƌeŶt gƌaiŶs. Elles Ŷe ƌepƌĠseŶteŶt pas correc-
teŵeŶt l’iŶĐeƌtitude ƌĠelle de la teĐhŶiƋue. 
90 La pƌĠseŶĐe d’aŵas ƌiĐhes eŶ uƌaŶiuŵ seƌait due à uŶe ƌĠduĐtioŶ ƌetaƌdĠe des poudƌes iŶitiales d’UЈOЍ. L’O/M de Đette phase deǀƌait 
être différent de celui de la matrice du Lot A. 
91 En coexistence avec F1 dans le centre des amas riches en uranium (et en porosité) avec un rapport Gd/M globale proche de 0.20 
;ϭϰ%ŵ GdЇOЈͿ. 
92 L’O/M de cette phase pourrait être différent de celui de la matrice du Lot A. 
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à Ϭ.ϵϬ ;tƌouǀĠe loƌs de la ƌĠduĐtioŶ de la phase ɷ-GdЋUOІЇͿ. 

Il est important de signaler que, dans tous les cas, les échantillons analysés présentent 
ďeauĐoup d͛hĠtĠƌogĠŶĠitĠs, ŵġŵe ƋuaŶd ils soŶt faďƌiƋuĠs aǀeĐ des teŶeuƌs Ƌui de-
vraient conduire à des pastilles homogènes. Dans ce sens, l͛eǆisteŶĐe d͛aŵas CϮ/FϮ daŶs 
les lots avec des rapports Gd/M supérieurs à 0.8 serait due à la faible diffusion des es-
pèces cationiques. Ce problème se retrouve dans les solutions solides à faibles teneurs 
[Manzel, 1980], surtout quand la voie de fabrication est sèche (frittage de poudres 
broyées) [Riella, 1991]. 

Le Tableau .4.7 ƌĠsuŵe les ĐoŶĐlusioŶs faites jusƋu͛iĐi. 
Tableau .4.7. Domaines de compositions des phases repérées sur les échantillons produits à 1700°C sous 

Ar H2 5% (8h). 

Phases-Compositions 
Liŵites stœĐhioŵĠtƌiƋues 

Inférieure Supérieure 
Gd/M Gd/U %ŵ GdЇOЈ Gd/M Gd/U %ŵ GdЇOЈ 

F1 – ;U,GdͿOЇ 0.0 0.0 0.0% 0.09 0.1 6.2% 
F2 0.24 0.3 17.4% 0.45 0.7 33% 

C2 0.50 1.0 40% 0.70 2.25 60.2% 
C1 0.80 4.0 73% 0.9 10 86% 

m-;Gd,UͿЇOЈ 0.90 10 86% 1.0 ∞ 100% 
*Les incertitudes sont portées sur le dernier chiffre. 

Les résultats DRX sont présentés en Figure .4.47. La première caractéristique importante 
est la structure cubique qui semble se conserver pour toutes les compositions étudiées 
sous Ar HЇ ϱ%, aǀeĐ uŶ lĠgeƌ dĠĐalage suƌ le paƌaŵğtƌe de ŵaille. D͛autƌe paƌt, suite au 
frittage à 1700°C sous Ar H2 5%, le C-GdЇOЈ puƌ deǀieŶt ŵoŶoĐliŶiƋue. MalgƌĠ les foƌtes 
teŶeuƌs eŶ Gd, Đette phase ŵoŶoĐliŶiƋue Ŷ͛a pas ĠtĠ dĠteĐtĠe daŶs les ĠĐhaŶtilloŶs Đom-
portaŶt de l͛uƌaŶiuŵ, Đe Ƌui est iŶteƌpƌĠtĠ Đoŵŵe uŶe staďilisatioŶ de la foƌŵe ĐuďiƋue 
due à la pƌĠseŶĐe de l͛uƌaŶiuŵ. 

 
A – Diffractogramme comparaison. 
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B – Détail transformation de phase C2-C1. 

Figure .4.47. DRX des différents lots produits à 1700°C sous Ar H2 ϱ%. λ1=ϭ.ϱϰϬϱ ₇ et λ2=1.5444 Å. 

Au synchrotron, la pƌĠseŶĐe de ƋuelƋues tƌaĐes de la phase heǆagoŶale GdЋUOІЇ a aussi 
ĠtĠ oďseƌǀĠ, ŵais seuleŵeŶt daŶs l͛ĠĐhaŶtilloŶ du lot E ;teŶeuƌ ϳϵ.ϴ%ŵ GdЇOЈͿ. Ceci 
pourrait être lié à la présence des grains biphasés de type D, où les grains riches en Gd 
seƌaieŶt eŶ ƌĠalitĠ des gƌaiŶs de ɷ-GdЋUOІЇ eŶ dĠĐoŵpositioŶ. “i Đela est ǀƌai, aloƌs les 
gƌaiŶs ďiphasĠs auƌaieŶt ĠtĠ fƌittĠs sous uŶ poteŶtiel d͛oǆǇgğŶe localement plus oxydant 
Ƌue le ƌeste de la ŵatƌiĐe. Cette deƌŶiğƌe hǇpothğse Ŷ͛est pas ǀĠƌifiaďle daŶs Ŷos iŶstalla-
tions, mais est cohérente aǀeĐ la dĠĐoŵpositioŶ oďseƌǀĠe de la phase ɷ-GdЋUOІЇ ;cf. 
§.3.3.2, page 70). 

Tous les paramètres de maille sont résumés sur le Tableau .4.8. 

Tableau .4.8. Paramètres de maille. 

Lot %ŵ GdЇOЈ Gd/M Gd/U Phase C2 Phase C1 Phase ɷ 
Lot A** 56.5% 0.66 1.9 5.43(86) Å ~10.87 Å pas observée 

Lot B 65.8% 0.74 2.9 5.43(40) Å 10.85(7) Å pas observée 
Lot C 67.0% 0.75 3.0 5.43(55) Å 10.85(5) Å pas observée 
Lot E 79.8% 0.85 5.9 pas observée 10.84(6)-10.84(8)* Å a=10.0(7) Å, c=9.5(3) Å 
Lot F 82.0% 0.87 6.8 pas observée 10.8(43)-10.83(8)* Å pas observée 

* mesure synchrotron. ** Le lot A présente des pics de faibles intensités avec des paramètres de maille autours de 5.44 Å. Les incerti-
tudes sont portées sur les chiffres entre parenthèses. 

 

La comparaison des résultats obtenus avec ceux de la littérature est présentée en Figure 
.4.48. UŶ aspeĐt ƌeŵaƌƋuaďle est Ƌue si l͛oŶ diǀise paƌ deuǆ le paƌaŵğtƌe de ŵaille de la 
phase C1 comme celui rapporté pour le C-GdЇOЈ, aloƌs eŶ tƌaçaŶt la ǀaƌiatioŶ de Đe paƌa-
mètre en fonction de la teneur atomique en Gd on trouve que, pour les compositions 
étudiées, la loi de Végard est valide, avec un coefficient de détermination, R², de 0.9744. 
Cela correspond au trait rouge dessiné sur la Figure .4.48. 
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Figure .4.48. Paramètre de maille du système UO2-GdЇOЈ. A diffĠƌeŶĐe de Duƌazzo, iĐi l’oŶ distiŶgue deuǆ 
phases, Cϭ ;haute teŶeuƌͿ et CϮ. A des fiŶs d’illustƌatioŶ, le paƌaŵğtƌe de ŵaille de Cϭ et divisĠ paƌ Ϯ suƌ 

la figure. 

Ce tǇpe de ĐoŵpoƌteŵeŶt Ŷ͛est pas pƌĠǀu paƌ le ŵodğle siŵple de sphğƌes ioŶiƋues pƌo-
posé par [Ohmichi, 1981], Ƌui est ǀalaďle pouƌ les solutioŶs solides jusƋu͛à des teŶeuƌs de 
ϱϬ%ŵ GdЇOЈ.  

Une autre interprétation structurale a été donnée par [Kang, 1997]. Kang a observé que 
les terres rares présentent toute une famille d'oxydes binaires où coexistent les valences 
+3 et +4, aboutissant à des structures liées à une fluorine déficitaire en oxygène. Le mo-
dğle de KaŶg, Ŷ͛est pas appliĐaďle daŶs Ŷos Đas où l͛uƌaŶiuŵ peut pƌĠseŶteƌ des Ġtats 
d͛oǆǇdatioŶ supĠƌieuƌs à ϰ. Par ailleurs, Ŷous Ŷ͛aǀoŶs pas avoir pu proposer une structure 
pour la phase C2 en faisant une simple substitution des ĐatioŶs d͛U paƌ des ĐatioŶs de Gd. 
Cela montre que dans ce type de matériau le seul mécanisme de substitution cationique 
Ŷ͛est plus ǀalaďle à foƌte teŶeuƌs. 

L͛utilisatioŶ de la loi de VĠgaƌd, qui est vérifiée pour nos fabrications, peƌŵet d͛estiŵeƌ 
les teneurs en Gd des phases fluorines observées dans le diffractogramme du lot A (cf. 
Figure .4.21, page 90). Pour la structure de maille a = 5.45(9) Å, la teneur devrait être 
d͛eŶǀiƌoŶ ϭϵ±Ϯ%ŵ GdЇO ; pour celle à 5.44(2) ₇, ϰϴ±Ϯ%ŵ GdЇOЈ. Les piĐs ĐoƌƌespoŶdaŶt à 
un paramètre de maille de 5.42(6) Å devraient comporteƌ des teŶeuƌs de ϳϰ±Ϯ%ŵ GdЇOЈ. 
Ces résultats sont résumés sur le Tableau .4.9. 

 Tableau .4.9. Teneurs en gadolinium estimées à partir de la loi de Végard. 

Paramètre de maille [Å] TeŶeuƌ eŶ Gd %ŵ GdЇOЈ 
5.45(9) 19±2% 
5.44(2) 48±2% 
5.43(8) 54±2% 
5.42(6) 74±2% 

Les valeurs présentées peuvent être utilisées en parallèle avec celles montrées lors de 
l͛Ġtude du lot A (cf. Tableau .4.4, page 91). En réalisant cela, on peut supposer que les 
phases Fϭ et FϮ soŶt à l͛oƌigiŶe des piĐs aǀeĐ les deuǆ paƌaŵğtƌes de ŵaille les plus laƌges. 
Leurs paramètres de maille ne respecteraient pas la loi de Végard ici proposée, mais sui-
vraient ceux rapportés sur la Figure .4.21 (en accord avec la littérature sur les faibles te-
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neurs). La structure de 5.42(6) Å pourrait être due : soit à la présence de la phase C1 (pas 
observée dans le lot A), soit correspondre à des teneurs comprises entre 54 et 64%m 
GdЇOЈ (cf. Tableau .4.4). Si cette dernière proposition est ǀƌaie, aloƌs il pouƌƌait s͛agiƌ des 
zones de fissuration, pauvres en Gd. Leurs paramètres de maille si petits pourraient être 
dus à un rapport O/M différent du ƌeste de la ŵatƌiĐe, paƌ eǆeŵple dû à l͛eǆisteŶĐe de 
laĐuŶes d͛oǆǇgğŶe. NĠaŶŵoiŶs, l͛aŶalǇse des faiďles teŶeuƌs est au-delà du cadre de cette 
thèse.  

.4.5. Etude du Diagramme de Phases avec Couples 
d’IŶteƌdiffusioŶ 

L͛Ġtude pƌĠseŶtĠe a peƌŵis d͛identifier plusieurs phases inattendues, notamment C1 et 
C2. Une façon complémentaire d͛Ġtudieƌ uŶ sǇstğŵe à ĠlĠŵeŶts ĐhiŵiƋues ŵultiples Đon-
siste à eŵploǇeƌ des Đouples d͛iŶteƌdiffusioŶ [Kirkaldy, 1958]. Ceci permet de confirmer 
les liŵites d͛eǆisteŶĐe des phases et d͛eŶ ƌepĠƌeƌ des Ŷouǀelles. Il faut toutefois noter 
que cette technique peut présenter des inconvénients : des phases métastables93 peu-
vent être formées tandis que des phases stables peuvent passer inaperçues94 [Kodentsov, 
2001].  

.4.5.1. Etudes Précédentes  

Tƌois Ġtudes aǀeĐ Đouples d͛iŶteƌdiffusion ont été trouvées dans la littérature portant sur 
des Đouples UOЇ-GdЇOЈ.  

— La première a été conduite par [Loose, 1987]. AfiŶ d͛oďteŶiƌ des Đouples 
d͛iŶteƌdiffusioŶ, il a utilisĠ des poudƌes d͛UOЇ et de GdЇOЈ. UŶe pastille Đƌue pƌĠĐoŵpac-
tée de C-GdЇOЈ a ĠtĠ plaĐĠe au seiŶ d͛uŶ ĐǇliŶdƌe ĐoŶstituĠ de poudƌes d͛UOЇ et 
l͛eŶseŵďle fut ĐoŵpaĐtĠ eŶ effeĐtuaŶt uŶe pƌessioŶ de ϭϲϲ MPa. Plusieurs types de frit-
tage ont été réalisés à 1600 et 1900°C pendant 4, 16 et 64 h. Dans tous les cas, 
l͛atŵosphğƌe eŵploǇĠe a ĠtĠ l͛hǇdƌogğŶe.  

Les pƌofils de ĐoŶĐeŶtƌatioŶ le loŶg du Đouple oŶt ĠtĠ dĠteƌŵiŶĠs paƌ ƌadiogƌaphie α 
après irradiation des échantillons dans un réacteur TRIGA. Les mesures ont été réalisées 
tous les 10 µm. Loose distingue visuellement 4 zones : UOЇ, GdЇOЈ et deuǆ zoŶes iŶteƌŵé-
diaires : pƌoďaďleŵeŶt les phases Cϭ et CϮ Ƌui s͛ĠtaleŶt daŶs uŶ pƌofil de ϮϬϬ µm de lar-
geur. 

  

Figure .4.49. Couple d’interdiffusion, 1900°C, 64h, 
sous H2 d’apƌğs [Loose, 1987] 

Figure .4.50. Pƌofil de ĐoŶĐeŶtƌatioŶ de l’uƌaŶiuŵ 
(couple UO2-GdЇOЈ, ϭϵϬϬ°C, ϲϰhͿ [Loose, 1987] 

                                                      
93 StaďilisĠes paƌ la pƌĠseŶĐe d’iŵpuƌetĠs, pƌiŶĐipaleŵeŶt N et C. 
94 Paƌ eǆeŵple à Đause d’uŶe ŵauǀaise diffusioŶ des ĐatioŶs et/ou des ĐiŶĠtiƋues de foƌŵatioŶ tƌop leŶtes.  
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A partir de ces données, Loose détermine la diffusivité effectiǀe des ĐatioŶs d͛uƌaŶiuŵ 
comme : 

  e ./s]=  [cmD RT
-

-

U

200000

62
1033   

Équation .4.1 

Où R est la constante des gaz95 et T, la température en degré Kelvin. 

— [Nishida, 1996] ƌĠalise le deuǆiğŵe test aǀeĐ des Đouples d͛iŶteƌdiffusioŶs de la ŵġŵe 
manière que [Loose, 1987], sauf que le traitement thermique est conduit sous une at-
mosphère de NЇ HЇ 8% à deux températures différentes : 1700°C et 1800°C pendant 
100 h. La caractérisation des profils de concentration a été réalisée avec la technique EDS 
;eŶ ƌegaƌdaŶt les ligŶes Mαϭ de l͛U et Lαϭ du GdͿ tous les Ϯ.ϱ µm.  

  

1700°C – 100h. 1800°C – 100h. 

Figure .4.51. Couple UO2-GdЇOЈ , pƌofil de ĐoŶĐeŶtƌatioŶ ŵolaiƌe du Gd et de l’U d’apƌğs [Nishida, 1996] 

[Nishida, 1996] oďseƌǀe la foƌŵatioŶ d͛une phase intermédiaire entre UOЇ et C-GdЇOЈ 
Ƌu͛il ĐoŶsidğƌe ġtƌe la solutioŶ solide. CepeŶdaŶt les teŶeuƌs eŶ Gd, daŶs les deuǆ Đas 
pƌĠseŶtĠs, soŶt de l͛oƌdƌe de ϴϬ%ŵ GdЇOЈ, aiŶsi Nishida aurait obtenu la phase C1. No-
tons ici, que malgré un temps de frittage plus long que celui de Loose, le profil de diffu-
sion est plus étroit : seulement 70 µm. 

Finalement, le coefficient de diffusivité apparent est approximé selon,  

  e ./s]=  [cmD RT
-

-

U

260000

52
1001   

Équation .4.2 

Cette loi ne considère pas la formation de la phase C1 et représente seulement une valeur 
pondérĠe. De plus, Đette ǀaleuƌ est d͛uŶ oƌdƌe de gƌaŶdeuƌ plus petit Ƌue Đelui rapporté 
par Loose. Finalement, Nishida compare ses résultats à ceux de la diffusion inter et intra-
gƌaŶulaiƌe de l͛uƌaŶiuŵ daŶs l͛UOЇ et conclut à  l͛oĐĐuƌƌeŶĐe d͛uŶe diffusioŶ auǆ joiŶts de 
gƌaiŶs et d͛uŶe diffusioŶ eŶ ǀoluŵe. 

— La troisième expérience a été réalisée par [Durazzo, 2001] : il a coŶduit l͛Ġtude eŶ em-
ployant des poudres pré-ĐoŵpaĐtĠes d͛UOЇ et de C-GdЇOЈ Ƌu͛il a eŶsuite pƌessĠ eŶseŵďle 
jusƋu͛à atteiŶdƌe ϱϬ% DT. Le Đouple a ĠtĠ eŶsuite ŵis eŶ ĐoŶtaĐt et fƌittĠ à ϭϲϱϬ°C pen-
dant 3h sous une atmosphère de HЇ. Le couple ainsi obtenu, présente une zone 
d͛iŶteƌdiffusioŶ d͛eŶǀiƌoŶ ϭϰ µm, selon les mesures EPMA96 réalisées, mais ne permet pas 

                                                      
95 8.314 J mol¯¹ K¯¹ 
96 Electron Probe Micro Analysis. 
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d͛appƌĠĐieƌ ǀisuelleŵeŶt l͛eǆisteŶĐe des phases C1 ni C2, Figure .4.52. L͛iŶteƌfaĐe oďteŶue 
par Durazzo est assez fissurée, ceci serait dû au changement de phase cubique-
ŵoŶoĐliŶiƋue du GdЇOЈ ;§ .2.2.1, page 56Ϳ. A Đela peut s͛ajouteƌ l͛utilisatioŶ de tempéra-
tures de recuit plus faibles et des temps plus courts que les deux autres auteurs. Cette 
transformation allotropique pourrait éventuellement perturber la diffusion des cations. 
Toutefois, Duƌazzo soutieŶt l͛eǆisteŶĐe de phases intermédiaires entre UOЇ et GdЇOЈ paƌ 
analogie avec les systèmes Pr-O, Ce-O et Tb-O.    

 

Figure .4.52. Couple d’iŶteƌdiffusioŶ UO2- GdЇOЈ oďteŶu paƌ [Durazzo, 2001]. L’iŶteƌfaĐe est fissuƌĠe, le 
GdЇOЈ pƌĠseŶte uŶe poƌositĠ iŵpoƌtaŶte, taŶdis Ƌue suƌ l’UO2 des arrachements de grains sont obser-

vables, probablement produits lors des étapes de polissage.  

Dans les trois cas, les chercheurs sont partis de poudres pré-ĐoŵpaĐtĠes d͛UOЇ et de C-
GdЇOЈ puƌes. Les ƌĠsultats oďteŶus Ŷe soŶt pas satisfaisaŶts pouƌ la ĐoŵpƌĠheŶsioŶ du 
diagramme de phases sous Aƌ HЇ ϱ% Đaƌ ils Ŷe soŶt pas eŶ aĐĐoƌd les uŶs aǀeĐ les autƌes ; 
d͛ailleuƌs le ĐoeffiĐieŶt de diffusioŶ effeĐtif oďteŶu paƌ Loose (Équation .4.1) diffğƌe d͛uŶ 
ordre de grandeur avec celui de Nishida (Équation .4.2). Une hypothèse possible serait 
l͛utilisatioŶ des poudƌes de C-GdЇOЈ Ƌui suďisseŶt une transformation polymorphique à 
une température comprise entre 1200 et 1400°C. Ce problème serait en partie éliminé 
pour des temps de recuit assez long. La vitesse de chauffe pourrait aussi avoir une in-
fluence. Finalement leurs études ne permettent pas de dĠteƌŵiŶeƌ les liŵites stœĐhioŵé-
triques, notamment de l͛iŶteƌphase Cϭ-C2 qui Ŷ͛est pas ŵise eŶ ĠǀideŶĐe sauf daŶs le 
travail de Loose.   

.4.5.2. Couples Etudiés 
Les ƌĠsultats oďteŶus peŶdaŶt Đette thğse oŶt ŵoŶtƌĠ l͛eǆisteŶĐe de plusieuƌs phases 
intermédiaires eŶtƌe UOЇ et GdЇOЈ. Ces phases doiǀeŶt ġtƌe pƌises eŶ Đoŵpte pouƌ 
l͛iŶteƌpƌĠtatioŶ des Đouples d͛iŶteƌdiffusioŶ. C͛est pouƌƋuoi, à la différence des travaux de 
la littérature, quatre couples avec des compositions intermédiaires ont été fabriqués à 
partir des échantillons déjà frittés : uŶ Đouple UOЇ aǀeĐ CϮ, uŶ autƌe eŶtƌe UOЇ et uŶ 
ĠĐhaŶtilloŶ ďiphasĠ ;ϲϱ.ϴ%ŵ GdЇOЈͿ, uŶ Đouple entre C2 et C1 et finalement un couple C1 
aǀeĐ GdЇOЈ ŵoŶoĐliŶiƋue. Le Tableau .4.10 ƌĠsuŵe les ĐoŶditioŶs d͛ĠlaďoƌatioŶ. DaŶs 
tous les cas la vitesse de montée en température et de refroidissement a été de 
300°C h¯¹. 
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Tableau .4.10. IŶteƌfaĐes ĠtudiĠes aveĐ Đouples d’iŶteƌdiffusioŶ et ĐoŶditioŶs de faďƌiĐatioŶ. 
Couple Temps [h] Température Atmosphère 
UOЇ - C2 24 1700°C Ar H2 5% 
UOЇ - C2/C1 24 1700°C Ar H2 5% 
C2 - C1 24 1700°C Ar H2 5% 
C1 - ŵGdЇOЈ 30 1700°C Ar H2 5% 

.4.5.3. Méthode Expérimentale 

La faďƌiĐatioŶ des Đouples d͛iŶteƌdiffusioŶ a ĠtĠ ƌĠalisĠe paƌ les teĐhŶiƋues ĐoŶǀeŶtion-
nelles : les surfaces des échantillons à coupler ont été finement polies, mises en contact 
et recuites à haute température sous atmosphère contrôlée.  

Les échantillons utilisés sont les mêmes que ceux qui ont été fabriqués et caractérisés en 
§.4, page 76. Les disƋues d͛UOЇ oŶt ĠtĠ oďteŶus paƌ fƌittage de poudƌes d͛UOЇЏx à 1700°C 
sous Ar HЇ 5% pendant 4h.  

Dans tous les cas, les échantillons ont été découpés en forme de disques de 8 mm de 
diamètre et entre 1 et 3 mm de hauteur qui ont été ensuite polis avec des draps de polis-
sage P 800 (taille de grain 35 µm97), P 1200 (22 µm) et P 2400 (15.3 µm) en employant de 
l͛eau Đoŵŵe luďƌifiaŶt. EŶtƌe ĐhaƋue polissage, les échantillons ont été nettoyés par ul-
tƌasoŶ daŶs de l͛aĐĠtoŶe. FiŶalement, un polissage miroir a été effectué avec un drap 
diamanté et une pâte diamantée (taille des grains de 1 µm) pendant 20 min. Ceci a permis 
d͛oďteŶiƌ des suƌfaĐes lisses et pƌesƋue saŶs ƌaǇuƌes. 

  

Figure .4.53. FaďƌiĐatioŶ d’uŶ Đouple d’iŶteƌdiffusioŶ. Des 
disques polis ont été recuits à 1700°C sous un courant 

d’Aƌ H2 5%. 

Figure .4.54. Disques polis avant traitement 
thermique 

Les différents disques ainsi conditionnés ont été mis en contact en fonction des couples à 
fabriquer. Avant de commencer le traitement thermique, uŶ poids d͛eŶǀiƌoŶ ϭ kg a ĠtĠ 
plaĐĠ suƌ les Đouples afiŶ d͛assuƌeƌ le ĐoŶtaĐt eŶtƌe les disƋues, Figure .4.53. Finalement, 
les couples ont été recuits sur des nacelles en tungstène, Figure .4.54, avec les conditions 
décrites sur le Tableau .4.10.   

Une fois le traitement thermique finalisé, les couples recuits ont été enrobés dans une 
résine époxy (Araldite) dans le but de garantir la tenue mécanique lors des étapes sui-
vantes de découpe et de polissage. Les échantillons ont été coupés perpendiculairement 
au plaŶ d͛iŶteƌdiffusioŶ aǀec une scie à fil, Figure .4.55.  

                                                      
97 Equivalence Grift USA/Europe et taille de grain 
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Le polissage s͛est opĠƌĠ de la ŵġŵe ŵaŶiğƌe Ƌue pouƌ les disƋues de dĠpaƌt, sauf Ƌu͛uŶe 
étape de polissage avec un drap P 4000 (5.5 µm) a été ajoutée avant le polissage diamant.  

 
 

Figure .4.55. FaďƌiĐatioŶ d’uŶ Đouple d’iŶteƌdiffusioŶ 

.4.5.4. Résultats 

Les couples ont été observées au microscope optique. Les interfaces sont illustrées dans 
les figures ci-dessous (Figure .4.56).  

   

A - Couple UOЇ – C2 B - Couple C2 – C1 C - Couple C1 – m-GdЇOЈ.  

Figure .4.56. Observation au microscope optique des interfaces obtenues  

La ƋualitĠ des iŶteƌfaĐes est tƌğs ǀaƌiaďle. EŶ gĠŶĠƌal les Đouples d͛iŶteƌdiffusioŶ UOЇ - C2 
présentent une interface fragile et difficile à polir sans produire des arrachements de 
gƌaiŶs daŶs la zoŶe d͛iŶteƌdiffusioŶ. Les iŶteƌfaĐes Cϭ – C2 et C1 – GdЇOЈ soŶt le plus sou-
vent bien soudées (Tableau .4.11). Dans la suite une présentation de ces interfaces sera 
effectuée. 

Tableau .4.11. Qualité des interfaces obtenues. 

Couple Echantillons couplés Interface 
UO2-C2 UOЇ - Lot A ;ϱϲ.ϱ%ŵ GdЇOЈͿ Mauvaise 
UO2- C2/C1 UOЇ - Lot B (65.8%ŵ GdЇOЈͿ Bien  
C2-C1 Lot C (56.5%ŵ GdЇOЈͿ – Lot E ;ϳϵ.ϴ%ŵ GdЇOЈͿ Très Bien 
C1-ŵGdЇOЈ Lot F;ϴϮ.Ϭ%%ŵ GdЇOЈͿ – Lot G (m-GdЇOЈͿ  Très Bien 

.4.5.4.1. L’iŶterfaĐe UOЇ - C2 

Cette interface est majoritairement fragile. Une ligne de fissuration est très souvent re-
tƌouǀĠe loƌs du polissage. La fissuƌatioŶ suƌǀieŶt toujouƌs du ĐôtĠ UOЇ, comme mis en 
évidence sur les cartographies X de la Figure .4.57. Du côté C2, la présence d͛uƌaŶiuŵ 
peut ġtƌe oďseƌǀĠ. CeĐi iŶdiƋue Ƌu͛à haute teŵpĠƌature les deux disques ont été en con-
tact, la fissure se serait produite lors du refroidissement (à 5°C/min).   
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A – Pƌofil Gd ;LαϭͿ. Le gadoliŶiuŵ Ŷ’est pas dĠteĐtĠ 
du ĐotĠ UOЇ 

B – Pƌofil U ;MαϭͿ. L’uƌaŶiuŵ a diffusĠ daŶs la 
phase C2. 

Figure .4.57. Interface UO2 – C2, Cartographie X 

UŶe phase iŶteƌŵĠdiaiƌe peut ġtƌe oďseƌǀĠe au ŵiĐƌosĐope optiƋue, l͛Ġpaisseuƌ ŵoǇeŶŶe 
est d͛eŶǀiƌoŶ ϮϬ µŵ. Cette phase seƌait la solutioŶ solide ;U,GdͿOЇ ou FϮ ;§.4.4.1, page 
82), du fait de sa teneur en Gd. En général, cette phase est accompagnée par une impor-
tante porosité comme le montre la Figure .4.56.A.  

De la diffusioŶ iŶteƌgƌaŶulaiƌe est oďseƌǀaďle du ĐôtĠ de l͛UOЇ ;Figure .4.56.A). Cependant 
de la diffusion intergranulaire peut aussi être observé dans la phase C2 (indiqué A) sur la 
Figure .4.58. Cette figuƌe pƌĠseŶte l͛iŶteƌfaĐe UOЇ - CϮ suite à uŶ polissage à l͛OPU, Đe 
tǇpe de tƌaiteŵeŶt peƌŵet de ŵettƌe eŶ ĠǀideŶĐe les joiŶts de gƌaiŶs. D͛autƌe paƌt, la 
frontière C2 - phase iŶteƌŵĠdiaiƌe Ŷ͛est pas dƌoite, ŵais dĠĐƌit des zigzags ;iŶdiƋuĠ B, 
Figure .4.58).  

 

Figure .4.58. IŶteƌfaĐe UOЇ- C2, après attaque chimique. 

L͛Ġtude de l͛iŶteƌfaĐe au MEB, révèle que la phase intermédiaire présente une importante 
décohésion des grains, Figure .4.59.A, Đe Ƌui eǆpliƋueƌait eŶ paƌtie le fait d͛oďseƌǀeƌ une 
fissuration et une porosité élevées : les grains entre UOЇ et la phase iŶteƌŵĠdiaiƌe se-
ƌaieŶt aƌƌaĐhĠs peŶdaŶt les Ġtapes de polissage. Cette idĠe peƌŵet d͛eǆpliƋueƌ la foƌŵe 
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asymétrique de la ligne de fissuration.  

Les mesures EDS, montrent que la zone intermédiaire a des rapports Gd/M légèrement 
plus faibles que ceux de la matrice C2, Figure .4.59.B. Toutefois, les grains les moins riches 
en Gd, du côté droit de la Figure .4.59.B, ne se tƌouǀeŶt pas à l͛iŶteƌfaĐe aǀeĐ UOЇ ŵais à 
25 µm de celle-ci. Ces zones pauvres en Gd (Gd/M autour de 0.57) avaient été déjà recen-
sées dans les pastilles du lot A (§.4.4.1, page 82). 

  

A — Cliché MEB – électrons rétrodiffusés.  B — Analyse EDS, rapports Gd/M des zones analy-
sées. 

Figure .4.59.IŶteƌfaĐe UOЇ - C2. 

Les grains pauvres en Gd au sein de la phase C2 présentent une morphologie très particu-
lière, telle que l͛illustƌe la Figure .4.60. Notons ici le facettage des pores suite au long trai-
tement thermique (24h) sur la Figure .4.60.B.  

  

A – Décohésion des grains, et arrachement au 
centre de la figure. 

B – Interface C2 et zones de fissuration : ces fis-
sures constituent un obstacle à la diffusion.  

Figure .4.60. )oŶes de fissuƌatioŶ au seiŶ des pastilles ϱϲ.ϱ%ŵ GdЇOЈ suite au tƌaiteŵeŶt theƌŵiƋue de 
24h à 1700°C. Surface polies à l’OPU. OďseƌvatioŶ MEB – électrons rétrodiffusés.  

FiŶaleŵeŶt, les aŶalǇses ED“ Ŷe ŵoŶtƌeŶt pas de tƌaĐes d͛iŵpuƌetĠs à l͛oƌigiŶe de Đes 
morphologies pauvres en gadolinium. 

EŶ guise de ĐoŶĐlusioŶ, l͛iŶteƌdiffusioŶ eŶtƌe la phase CϮ et l͛UOЇ est hĠtĠƌogğŶe et se 
pƌĠseŶte diffiĐile dû à l͛oĐĐuƌƌeŶĐe de plusieuƌs phĠŶoŵğŶes. PƌeŵiğƌeŵeŶt, uŶe faiďle 
diffusion apparente des espèces cationiques laquelle ne suffit pas à diluer les zones 
pauvres en gadolinium. Deuxièmement, ces zones pauvres en gadolinium ont tendance à 
présenter une importante fissuration comme une décohésion des grains, ce qui empêche 
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la diffusion. Finalement, le fait que la teneur de cette phase intermédiaire, soit moyenne 
eŶtƌe l͛UOЇ et CϮ a pouƌ ĐoŶsĠƋueŶĐe Ƌu͛elle se foƌŵe à l͛iŶteƌfaĐe UOЇ - C2, constituant 
uŶe espğĐe de ďaƌƌiğƌe de diffusioŶ. Toutefois, il est iŵpoƌtaŶt de Ŷoteƌ Ƌue ĐeĐi Ŷ͛est pas 
une règle générale : au loŶg de l͛iŶteƌfaĐe, des zoŶes ďieŶ soudées sont observables et 
présenteŶt uŶe diffusioŶ iŶteƌgƌaŶulaiƌe du Gd daŶs l͛UOЇ et la phase iŶteƌŵĠdiaiƌe, sup-
posée être la phase F2, Figure .4.56.A. 

.4.5.4.2. IŶterfaĐe UOЇ - C2/C1 

Afin de confirmer que la phase C2 du lot A (Gd/M = 0.5) est la même que celle des lots B 
et C (Gd/M = Ϭ.ϳͿ uŶ test eŶtƌe uŶ disƋue d͛UOЇ et un échantillon biphasé (65%m) a été 
fait (1700°C, 24h, Ar H2 5%), Figure .4.61. 

Sur ce couple sont observables : UOЇ, des gƌaiŶs de Cϭ ;de Đouleuƌ gƌis sombre) sur la 
moitié droite de la Figure .4.61, une matrice C2 (côté droit) et la phase intermédiaire, 
foƌŵĠe suƌ le ĐôtĠ CϮ où l͛uƌaŶiuŵ diffuseƌait paƌ uŶ ŵĠĐaŶisŵe iŶtƌagƌaŶulaiƌe. NotoŶs 
que le front de diffusion de cette dernière ne foƌŵe pas uŶe ligŶe dƌoite. L͛iŶteƌdiffusioŶ 
du gadoliŶiuŵ daŶs l͛UOЇ seŵďle se pƌoduiƌe au Ŷiǀeau des joiŶts de gƌaiŶs. 

 

Figure .4.61. Interface UO2 – ďiphasĠ CϮ+Cϭ. DiffusioŶ iŶteƌgƌaŶulaiƌe du Gd daŶs l’UO2 et diffusion intra-
gƌaŶulaiƌe de l’uƌaŶiuŵ daŶs les phases ƌiĐhes eŶ Gd. 

Une cartographie X sur cette interface confirme le fait que le gadolinium, présent dans la 
phase C2, diffuse par les joints de grains de UOЇ, Figure .4.62.  

EŶfiŶ, Đoŵŵe daŶs le Đas UOЇ - C2, quelques grains ont été arrachés pendant les étapes 
de polissage, notamment là où il y a eu diffusion intergranulaire du Gd, cependant ce 
couple présente une meilleure tenue mécanique et moins de porosité.  
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Figure .4.62. Image MEB-B“E et Đaƌtogƌaphie X de l’iŶteƌfaĐe de diffusioŶ du Đouple UOЇ - C2/C1 biphasé 
(1700°C – 24h – Ar H2 5%) 

Ceci pourrait être dû au fait de que dans les échantillons biphasés, la phase C2 est saturée 
eŶ Gd ;Gd/M = Ϭ.ϳͿ taŶdis Ƌue daŶs les ĠĐhaŶtilloŶs du lot A, la phase CϮ Ŷ͛est pas satuƌĠe 
(Gd/M autour de 0.66) et présente : 

- des zones pauvres en Gd avec une mauvaise tenue mécanique, et  
- une forte densité de fissures qui pourraient bloquer la diffusion des cations.  

Cette différence pourrait expliquer que le couple ait mieux diffusé.  

.4.5.4.3. L’iŶterfaĐe CϮ-C1 

L͛iŶteƌfaĐe CϮ-C1, a été caractérisée dans le but de vérifier les liŵites stœĐhioŵĠtƌiƋues 
des phases. Le Đouple a ĠtĠ faďƌiƋuĠ à paƌtiƌ de disƋues de ϱϲ.ϱ% et de ϳϵ.ϯ% p GdЇOЈ et 
présente toujours une bonne cohésion sauf à quelques endroits, où des lignes de porosité 
s͛Ǉ tƌouǀeŶt eŶ tĠŵoigŶaŶt d͛un contact imparfait lors du recuit, Figure .4.63.  

 

 

Figure .4.63. Interface C2-C1, image 
microscope optique. 

Figure .4.64. Interface C2-C1 observation au MEB, électrons 
rétrodiffusés. 

L͛oďseƌǀatioŶ de l͛iŶteƌfaĐe au MEB98 ĐoŶfiƌŵe Ƌu͛auĐuŶe phase iŶteƌŵĠdiaiƌe Ŷ͛est pƌé-

                                                      
98 et les polissages à l͛OPU. 
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sente entre C2 et C1, Figure .4.64. Le profil de concentration obtenue par EDS, ne montre 
pas un profil de diffusion mais un changement rapide de concentration : le passage de C2 
à C1 arrive en moins de 1 µŵ ;Đe Ƌui atteiŶt la liŵite de dĠteĐtioŶ de l͛iŶstƌuŵeŶtͿ. Ce-
peŶdaŶt la phase CϮ ĐoŵŵeŶĐe à se ĐoŶĐeŶtƌeƌ eŶ Gd ƋuelƋues ϳ µŵ aǀaŶt l͛iŶteƌfaĐe. 
C'est-à-dire que la phase CϮ s͛ĠteŶd ǀeƌs de teŶeuƌs eŶ GdЇOЈ lĠgğƌeŵeŶt plus ĠleǀĠe 
avant de se transformer en C1, ce qui est en concordance avec les résultats obtenus en 
§.4.4.2 (page 91). La phase C1, par contre ne présente aucun comportement particulier 
observable, Figure .4.65. 

 

Figure .4.65. LigŶe de pƌofil ED“ à l’iŶteƌfaĐe CϮ-C1, en vert le signal mesuré pour le Gd et en cyan celle de 
l’U. 

.4.5.4.4. L’iŶterfaĐe Cϭ-ŵGdЇOЈ  
EŶ Đe Ƌui ĐoŶĐeƌŶe l͛iŶteƌfaĐe Cϭ-ŵGdЇOЈ, il est iŵpoƌtaŶt de ƌeŵaƌƋueƌ Ƌu͛elle a ĠtĠ 
faďƌiƋuĠe à paƌtiƌ d͛uŶ disƋue du lot F ;ϴϮ.Ϭ%ŵ GdЇOЈͿ et uŶ disƋue de GdЇOЈ ŵoŶoĐli-
nique (Lot G).  

L͛oďseƌǀatioŶ de Đette iŶteƌfaĐe est diffiĐile. D͛uŶe paƌt, le foƌt contraste de couleurs 
eŶtƌe la phase Cϭ ;ŶoiƌeͿ et le GdЇOЈ ;ďlaŶĐͿ ĐoŵpliƋue le tƌaǀail aǀeĐ le ŵiĐƌosĐope op-
tiƋue et d͛autƌe paƌt, GdЇOЈ étant un isolant électrique, les images obtenues avec le mi-
croscope électronique à balayage ont une qualité dégradée tout comme les études avec 
la teĐhŶiƋue ED“. NĠaŶŵoiŶs, uŶ ǀƌai pƌofil d͛iŶteƌdiffusioŶ est oďseƌǀĠ. 

Ce dernier couple présente une très bonne cohésion, mis à part quelques lignes de poro-
sité témoignant de la séparation des échantillons avant le traitement thermique, (Figure 
.4.66). Visuellement, ces lignes de pores semblent se comporter comme des barrières 
pour la diffusion du Gd dans la phase C1, comme cela peut être aperçu sur la même figure 
du fait du contraste de couleur. 
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Figure .4.66. Couple Cϭ ;ϴϮ.Ϭ%ŵ GdЇOЈͿ – ŵGdЇOЈ, oďteŶu à ϭϳϬϬ°C, 30h, Ar HЇ 5%. 

Deuǆ autƌes aspeĐts soŶt ƌeŵaƌƋuaďles. PƌeŵiğƌeŵeŶt, l͛iŶteƌdiffusioŶ seŵďle s͛Ġtaleƌ 
jusƋu͛à ϮϬ µm, Figure .4.67.   

  

Figure .4.67. Clichés MEB, électrons rétrodiffusés, du couple C1- ŵGdЇOЈ.  

Deuxièmement, il est observé que la porosité du m-GdЇOЈ seŵďle diŵiŶueƌ au fuƌ et ŵe-
suƌe Ƌue l͛oŶ s͛appƌoĐhe de l͛iŶteƌfaĐe aǀeĐ Cϭ. La Figure .4.68 permet de mieux appré-
cier cet effet : tout de suite apƌğs l͛iŶteƌfaĐe Cϭ - GdЇOЈ, uŶe zoŶe iŶdiƋuĠe A de faible 
poƌositĠ ;ϳ.ϴ%Ϳ est oďseƌǀaďle. Cette zoŶe Ƌui s͛Ġtale sur 20 µm a densifié si on la com-
pare avec la zone C (taux de porosité de 19.5%), à 50 µŵ de l͛iŶteƌfaĐe de la ŵġŵe figuƌe. 
La zone C présente la même microstructure que les échantillons de GdЇOЈ et Ŷ͛a doŶĐ pas 
subi de changements lors du recuit (cf. Figure .4.45, page 104).  

Entre ces deux zones A et C, une troisième zone B est clairement observable. Elle est large 
de 30 µm. Ses poƌes ƌĠŵaŶeŶts seŵďleŶt s͛agƌaŶdiƌ pƌğs de l͛iŶteƌfaĐe Cϭ. EŶ effet, la 
taille des pores de la zone B est deux fois plus importante que les pores de la zone C. La 
porosité de la zone B est évaluée à 22%.  

Ce phénomène est cohérent avec un effet de type Kirkendall99 : les poƌes s͛agƌaŶdisseŶt 
du fait d͛uŶe diffĠƌeŶĐe de ĐoeffiĐieŶt de diffusioŶ eŶtƌe les atoŵes d͛uƌaŶiuŵ et Đeuǆ de 

                                                      
99 Effet Kirkendall : L'effet Kirkendall est le mouvement de la couche limite entre deux matériaux qui survient comme conséquence de 
la différence des coefficients de diffusion des atomes métalliques (cf.[Poletti, 2001],[Kirkendall, 1947]) 
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gadolinium [Kirkendall, 1947]. 

 

Figure .4.68. CaƌaĐtĠƌistiƋues de la poƌositĠ à l’iŶteƌfaĐe Cϭ – GdЇOЈ.  

Le fait que les pores s͛agƌaŶdisseŶt du ĐôtĠ GdЇOЈ iŵpliƋue Ƌue, pouƌ Đes teŶeuƌs, le ga-
dolinium aurait un coefficient de diffusion vers la phase C1 plus important que celle de 
l͛uƌaŶiuŵ ǀeƌs le GdЇOЈ ŵoŶoĐliŶiƋue. CeĐi pouƌƌait ġtƌe dû au ŵ-GdЇOЈ qui est un cristal 
plus compact Ƌue la phase Cϭ, Đe Ƌui eŵpġĐheƌait l͛uƌaŶiuŵ d͛eŶtƌeƌ daŶs la stƌuĐtuƌe 
monoclinique.  

 

Figure .4.69. LigŶe ED“ de ĐoŶĐeŶtƌatioŶs de l’uƌaŶiuŵ et le gadoliŶiuŵ à l’iŶteƌfaĐe Cϭ-ŵGdЇOЈ. 

Les profils EDS mesurés sur une zone libre de pores ne permettent pas de statuer sur la 
Ŷatuƌe de l͛iŶteƌfaĐe Đaƌ la Ŷatuƌe isolaŶte du GdЇOЈ iŶtƌoduit ďeauĐoup de peƌtuƌďatioŶ 
daŶs le sigŶal. Paƌ eǆeŵple, les Đoups/s du sigŶal Gd toŵďeŶt d͛eŶǀiƌoŶ ϱϬ%100 lors du 
passage de Cϭ au GdЇOЈ, ŵġŵe si la ĐoŶĐeŶtƌatioŶ du Gd est plus foƌte daŶs le deƌŶieƌ 
composé (en tenant compte des densités des matériaux). Malgré cela, cette méthode 
iŶdiƋue Ƌue la pƌofoŶdeuƌ de l͛iŶteƌdiffusioŶ de l͛uƌaŶiuŵ seƌait iŶfĠƌieuƌe à ϰ µm, tandis 
que celle du Gd d͛eŶǀiƌoŶ Ϯϰ µŵ, Figure .4.69. Ce ĐoŵpoƌteŵeŶt est ĐohĠƌeŶt aǀeĐ l͛effet 
Kirkendall.  

                                                      
100 De 3200 coups/s à 1600 coups/s. 
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Figure .4.70. LigŶe ED“ pƌĠseŶtaŶt les ƌappoƌts Gd/M à l’iŶteƌfaĐe ŵ-GdЇOЈ / Cϭ. L’aďsĐisse est pƌĠseŶtĠe 
avec la même échelle que dans la figure ci-dessus. 

Mġŵe si la peƌtuƌďatioŶ des sigŶauǆ est iŵpoƌtaŶte, la liŵite stœĐhioŵĠtƌiƋue supé-
rieure de la phase C1 a été estimée à Gd/M = 0.90 ± 0.01. Le m-GdЇOЈ seŵďle soluďiliseƌ 
l͛uƌaŶiuŵ jusƋu͛à uŶ ƌappoƌt Gd/M de Ϭ.ϵϴ ± Ϭ.Ϭϭ, d͛apƌğs uŶe ǀiŶgtaiŶe de mesures 
ponctuelles réalisées sur les interfaces, Figure .4.70. Notons que la forme du profil Gd/M, 
Figure .4.70, est différente de celle de concentration de Gd de la Figure .4.69. En effet, 
l͛uƌaŶiuŵ Ŷe seŵďle pas diffuseƌ ŵassiǀeŵeŶt daŶs le GdЇOЈ : le rapport Gd/M change de 
C1 à GdЇOЈ eŶ ŵoiŶs de ϭ µŵ. La diffĠƌeŶĐe aǀeĐ le pƌofil ED“ est ǀƌaiseŵďlaďleŵeŶt dû, 
d͛uŶe paƌt à la ǀaƌiatioŶ de la deŶsitĠ du GdЇOЈ à l͛iŶteƌfaĐe ;le gadoliŶiuŵ ĐoŵŵeŶĐe à 
deŶsifieƌ ƋuelƋues ϮϬ µŵ aǀaŶt de la fƌoŶtiğƌe aǀeĐ Cϭ, d͛où l͛augŵeŶtatioŶ du signale 
Gd;LαϭͿͿ, et d͛autƌe paƌt à la ŵauǀaise ƋualitĠ de la ŵesuƌe suƌ le ŵatĠƌiau isolaŶt.  

.4.5.5. “ǇŶthğse des Couples d’IŶteƌdiffusioŶ 

Les Đouples d͛iŶteƌdiffusioŶ peƌŵetteŶt de ĐoŶfiƌŵeƌ les liŵites stœĐhioŵĠtƌiƋues pƌopo-
sées et de préciser les mécanismes de diffusion entre les phases. Les résultats obtenus 
peuvent être résumés comme, 

— Pƌoďlğŵe de diffusioŶ eŶtƌe les phases UOЇ et CϮ : Diffusion du gadolinium par joints 
de gƌaiŶs de l͛UOЇ aǀeĐ uŶe fƌagilisatioŶ ĐoŶsĠƋueŶte. La pƌĠseŶĐe d͛aŵas fissuƌĠs pƌé-
sentant une importante décohésion de grains et en général un ratio Gd/M proche de 0.57 
ĐoŶstitueŶt uŶe ďaƌƌiğƌe pouƌ la diffusioŶ et l͛ĠtaďlisseŵeŶt d͛uŶ ĠƋuiliďƌe theƌŵodǇŶa-
ŵiƋue. Cette deƌŶiğƌe seƌait, eŶ paƌtie, la Đause pouƌ laƋuelle oŶ Ŷ͛oďseƌǀe pas Đlaiƌe-
ment l͛appaƌitioŶ d͛uŶe solutioŶ solide. 

— AuĐuŶe phase iŶteƌŵĠdiaiƌe eŶtƌe CϮ et Cϭ Ŷ͛est oďseƌǀaďle. Le passage d͛uŶe phase à 
l͛autƌe est diƌeĐt, saŶs l͛appaƌitioŶ d͛uŶ pƌofil ŵesuƌaďle d͛iŶteƌdiffusioŶ. CeĐi peƌŵet de 
ĐoŶfiƌŵeƌ Ƌu͛il s͛agit ďieŶ de deuǆ phases différentes. 

— L͛oĐĐuƌƌeŶĐe de l͛effet KiƌkeŶdall est ĐoŶstatĠe seuleŵeŶt pouƌ l͛iŶteƌfaĐe Cϭ – 
ŵGdЇOЈ. AiŶsi le Gd auƌait à Đes teŶeuƌs uŶ ĐoeffiĐieŶt de diffusioŶ plus gƌaŶd Ƌue 
l͛uƌaŶiuŵ. L͛Ġtude ED“ Ŷe peƌŵet pas de ĐoŶĐluƌe l͛eǆisteŶĐe d͛uŶe phase intermédiaire.  

L͛oĐĐuƌƌeŶĐe de l͛effet KiƌkeŶdall à l͛iŶteƌfaĐe UOЇ - C2, est discutable. Bien que cette in-
teƌfaĐe pƌĠseŶte ďeauĐoup de poƌositĠ, elle seƌait pƌiŶĐipaleŵeŶt due à l͛aƌƌaĐheŵeŶt de 
gƌaiŶs. EŶfiŶ, uŶe iŶteƌfaĐe deŶsifiĠe suiǀi d͛uŶe zoŶe où la porosité se concentre Ŷ͛a pas 
été observée.  
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.4.6. Synthèse et PƌopositioŶ d’uŶ Diagƌaŵŵe de Phases 

Les résultats obtenus lors de ces études sur le système U-Gd-O oŶt peƌŵis d͛Ġtaďliƌ 
l͛eǆisteŶĐe de plusieuƌs phases et d͛appƌoǆiŵeƌ leuƌs doŵaiŶes d͛eǆisteŶĐe loƌs d͛uŶ fƌit-
tage à ϭϳϬϬ°C sous Aƌ HЇ ϱ%.  

A faibles teneurs en Gd, seloŶ la littĠƌatuƌe, uŶe phase fluoƌiŶe ;U,GdͿOЇ deǀƌait ġtƌe 
trouvée. Cependant, les études d͛aŵas ƌiĐhes eŶ uƌaŶiuŵ oŶt peƌŵis de ŵoŶtƌeƌ Ƌue 
cette fluorine est biphasé (cf. Figure .4.14, page 86), ce qui est en accord avec les expé-
riences de [Ohmichi, 1981]. La phase la plus riche en U a été appelée F1 et la plus riche en 
Gd, F2. Ces phases peuvent être aperçues dans le diffractogramme de rayons X comme 
étant des épaulements des pics principaux. Leurs paramètres de maille se trouvent entre 
Đelui de l͛UOЇ ;ϱ.ϰϳ Å) et celui de la phase C2 (5.43 Å). Le fait de ne pas retrouver une 
seule phase fluorine peut être dû à une mauvaise diffusion et/ou à un potentiel 
d͛oǆǇgğŶe lĠgğƌeŵeŶt diffĠƌeŶt des autƌes Ġtudes.   

A fortes teneurs, deux phases de structure cubiques sont repérées : la phase C2 avec un 
paƌaŵğtƌe de ŵaille pƌoĐhe de l͛UOЇ ;FCCͿ et la phase Cϭ, cristallographiquement proche 
du C-GdЇOЈ ;BCCͿ. IŶitialeŵeŶt, oŶ peut ĐoŶsidĠƌeƌ Ƌue la phase FϮ et CϮ ĐoŶstitueŶt la 
ŵġŵe phase. CepeŶdaŶt, les aŶalǇses ED“ laisseŶt supposeƌ Ƌu͛il s͛agit de deuǆ phases 
différentes : il Ǉ a des palieƌs de ĐoŶĐeŶtƌatioŶ d͛uŶe paƌt ;cf. Figure .4.43Ϳ et d͛autƌe paƌt 
le passage d͛uŶe phase à l͛autƌe est toujouƌs aĐĐoŵpagŶĠ d͛uŶ ĐhaŶgeŵeŶt de Đouleuƌ 
grise très marqué (au microscope optique).  

L͛aŶalǇse d͛uŶ ĠĐhaŶtilloŶ Cϭ au sǇŶĐhƌotƌoŶ a peƌŵis de tƌouǀeƌ des tƌaĐes de phase ɷ-
GdЋUOІЇ ;pƌoďaďleŵeŶt liĠs à uŶ tǇpe de gƌaiŶs ďiphasĠs oďseƌǀĠs au MEBͿ et de pƌopo-
ser un modèle structural pour cette phase. Malgré les efforts dédiés, aucun modèle struc-
tural Ŷ͛a ĠtĠ pƌoposĠ pouƌ la phase CϮ. 

FiŶaleŵeŶt la phase Cϭ s͛ĠteŶd jusƋu͛à des ƌappoƌts Gd/M d͛eŶǀiƌoŶ Ϭ.ϵ, au-delà une 
phase monoclinique est détectée.  

La Figure .4.71, pƌĠseŶte le diagƌaŵŵe de phases pƌoposĠ pouƌ uŶ poteŶtiel d͛oǆǇgğŶe 
fiǆĠe paƌ uŶe atŵosphğƌe d͛Aƌ101 HЇ ϱ% à ϭϳϬϬ°C, Ƌui est ƌepƌĠseŶtatiǀe de Đelui eŵploǇĠ 
par les industriels lors de la fabriĐatioŶ d͛UOЇ et Ƌui est estiŵĠ à -500 kJ mol¯¹. 

 

Figure .4.71. Diagƌaŵŵe de phases pƌoposĠ pouƌ le sǇstğŵe UOЇ-GdЇOЈ sous Aƌ HЇ ϱ% ;~-500 kJ mol¯¹) 
lors de frittage à 1700°C. 

La Figure .4.72, propose un diagramme de phases en tenant compte des données rappor-
tées par [Lindemer, 1988] et des ƌĠsultats oďteŶus pouƌ la dĠĐoŵpositioŶ de la phase ɷ-
GdЋUOІЇ ;cf. §.3.3.2). 

                                                      
101 AƌgoŶ ultƌa puƌ, aǀeĐ eŶǀiƌoŶs ϭϬ ppŵ d’OЇ. 
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Figure .4.72. Diagramme de phases proposé pour le système U-Gd-O à 1700°C. 

AiŶsi, les possiďilitĠs d͛iŶtƌoduĐtioŶ du gadoliŶiuŵ daŶs la ĐĠƌaŵiƋue ŶuĐlĠaiƌe d͛UOЇ 
sont maintenant élargies : au-delà des solutions solides et du m-GdЇOЈ, deuǆ Ŷouǀelles 
phases cubiques peuvent être proposées, C2 et C1. 

Des deux, la phase C1 est la plus intéressante : d͛uŶe paƌt sa deŶsitĠ eŶ Gd s͛appƌoĐhe le 
plus de celle du m-GdЇOЈ : 5.6 g de Gd par cm³ contre 6.8 (en tenant compte de la porosi-
té). Cet aspect de la phase C1 est iŵpoƌtaŶt, Đaƌ il peƌŵet d͛ajouteƌ plus de Gd daŶs le 
même volume que C2. D͛autƌe paƌt, les Ġtudes d͛iŶteƌdiffusion (§.4.5) montrent que le 
Đouple UOЇ-Cϭ/CϮ adhğƌe ŵieuǆ Ƌue le Đouple UOЇ-C2, en conséquence une augmenta-
tion de la teneur en gadolinium pourƌait peƌŵettƌe d͛obtenir de meilleures interfaces 
aǀeĐ l͛UOЇ ;cf. §.4.5.4.2). 
En ce qui concerne les températures de fusion, les travaux de [Nishida, 1996] et [Loose, 
1987] montrent que la tempĠƌatuƌe de fusioŶ de Đes ĐoŵposĠs Ŷ͛est pas atteiŶte à 
1900°C. Il faut ajouter à ceci les données de [Beals, 1969], Đe Ƌui peƌŵet d͛eŶǀisageƌ des 
température de fusion autour de 2250°C (§.2.6). 

.5. Conclusions 
Par rapport à notre cahier des charges présenté en §.1 :  

Une nouvelle phase C1, obtenue paƌ fƌittage sous Aƌ HЇ ϱ% à ϭϳϬϬ°C, aǀeĐ uŶ doŵaiŶe 
d͛eǆisteŶĐe Đoŵpƌis eŶtƌe Ϭ.ϴ< Gd/M<Ϭ.ϵ est ƌeteŶue Đoŵŵe possiďle ǀoie d͛iŶtƌoduĐtioŶ 
du Gd dans les céramiques nucléaires d͛UOЇ. Au vu de nos résultats, cette phase remplit 
les pré-requis demandés pour être employée en tant que poison consommable. 

 
Ainsi une étude neutronique visant à déterminer comment utiliser la phase C1 sera déve-
loppée dans le chapitre suivant. 

.6. Résumé du Chapitre 2 
La recherche bibliographique réalisée a permis de cibler une phase prometteuse dite 
phase ɷ du sǇstğŵe UOЇ-GdЇOЈ : le GdЋUOІЇ (§.2.5). CepeŶdaŶt, le GdЋUOІЇ, sous les 



 

Darío PIECK    

124 

ŵġŵes ĐoŶditioŶs de fƌittage ƌĠduĐteuƌ Ƌue l͛UOЇ s͛est ŵoŶtƌĠ instable. En effet, au-delà 
de ϭϮϬϬ°C et sous atŵosphğƌe d͛Aƌ HЇ 5% la phase ɷ se dĠĐoŵpose eŶ ;Gd,UͿЇOЈ aǀeĐ au 
moins une autre phase (§.3.3). La pƌĠseŶĐe du ;Gd,UͿЇOЈ, Ŷ͛est pas souhaitaďle daŶs le 
combustible nucléaire paƌĐe Ƌu͛elle est soluďle daŶs l͛eau, paƌ foƌŵatioŶ d͛hǇdƌoǆǇdes et 
peut eŶtƌaŠŶeƌ l͛appaƌitioŶ de fissuƌatioŶs daŶs les pastilles ĐĠƌaŵiƋues. Dğs loƌs l͛Ġtude 
de la phase delta perd son intérêt vis-à-ǀis d͛uŶe appliĐatioŶ iŶdustƌielle (§.3.4).  

De Đe fait, Ŷotƌe ƌeĐheƌĐhe s͛est ĐoŶĐeŶtƌĠe suƌ les phases staďles eŶ ĐoŶditioŶs ƌĠduc-
trices (§.4) ŵises eŶ ĠǀideŶĐe suite à la dĠĐoŵpositioŶ du GdЋUOІЇ (§.3.3.2.2), qui ne sont 
pas toutes répertoriées dans la littérature.  

Des ĠĐhaŶtilloŶs de ;U,GdͿOЇ aǀeĐ diffĠƌeŶtes teŶeuƌs eŶ Gd oŶt ĠtĠ faďƌiƋuĠs (§.4.2) afin 
de mieux les caractériser. Leur analyse (DRX, DRX synchrotron, MEB, EDS) a permis de 
préciser ces phases et leur doŵaiŶes d͛eǆisteŶĐe (§.4.4). Ainsi, un diagramme de phases a 
été suggéré (Figure .4.72).  

Deux nouvelles phases cubiques à fort teneurs en Gd peuvent maintenant être proposées 
pour leur introduction dans des pastilles d͛UOЇ : les phases C2 et C1. La phase C1 est re-
tenue pour la deuxième partie de cette thèse car elle présente une densité plus élevée de 
Gd (§.4.6).  

.7. Références du Chapitre 2 
Adachi, G., & Imanaka, N. (1998). The Binary Rare Earth 

Oxides. Chemical Reviews, 98(4), 1479‑1514. 
Aitken, E. A., Bartram, S. F., & Juenke, E. F. (1964). Crystal 

CheŵistƌǇ of the ‘hoŵďohedƌal MOЈ.ϯ‘ЇOЈ 
Compounds. Inorganic Chemistry, 3(7), 949‑954. 

Albinati, A., & Willis, B. (2004). 8.6 - The Rietveld method. 
International Tables for Crystallography Volume 
C: Mathematical, physical and chemical tables 
(p. 710‑712). 

Allen, G. C., & Holmes, N. R. (1995). A mechanism for the 
UOЇ  to α-UЈOЍ phase tƌaŶsfoƌŵatioŶ. Journal of 

Nuclear Materials, 223(3), 231‑237. 
Amaya, M., Une, K., & Hirai, M. (2004). Heat Capacity 

MeasuƌeŵeŶts of UІ-ǇGdǇOЇ  ; Ǉ=Ϭ–0.27) from 
325 to 1,673K. Journal of NUCLEAR SCIENCE and 
TECHNOLOGY, 41(2), 108‑115. 

Artini, C., Carnasciali, M. M., Costa, G. A., Masini, R., Fran-
ceschi, E., & Locardi, F. (2013). Phase stability 
studǇ of the pseudoďiŶaƌǇ sǇsteŵ GdЇOЇCOЈ–
NdЇOЇCOЈ ;ϰϮϬ °C ≤ T ≤ ϴϱϬ °C, P = ϭ atŵ. COЇͿ. 
Journal of Thermal Analysis and Calorimetry, 

112(1), 499‑503. 
Balestrieri. (1995). Etude et optimisation du combustible à 

poison consommable de structure composite 
UOЇ/GdЇOЈ ;PhD ThesisͿ. Institut National Des 
Sciences Appliquees De Lyon, Cadarache, 
France. 

Bartram, S. F. (1966). Crystal Structure of the Rhombohe-
dƌal MOЈ.ϯ‘ЇOЈ CoŵpouŶds ;M = U, W, oƌ MoͿ 
aŶd Theiƌ ‘elatioŶ to Oƌdeƌed ‘ЌOІЇ Phases. In-
org. Chem., 5(5), 749‑754. 

Beals, R. J., & Handwerk, J. H. (1965). Solid Solutions in the 
System Urania-Rare-Earth Oxides: I, UOЇ-GdOІ̦Њ,. 
Journal of the American Ceramic Society, 48(5), 

271‑274. 
Beals, R. J., Handwerk, J. H., & Wrona, B. J. (1969). Behavior 

of Urania–Rare-Earth Oxides at High Tempera-
tures. Journal of the American Ceramic Society, 
52(11), 578‑581. 

Berndt, U., Tanamas, R., & Keller, C. (1976). The ternary 
UOЇ-UOЈ-EuOІ̦Њ(EuO) system and investigation of 

Eu(II)-actinide(IV)-perovskites. Journal of Solid State 

Chemistry, 17(1-2), 113‑120. 
Bist, B., Kumar, J., & Srivastava, O. (1972). On the existence and 

structure of Gadolinium and Samarium Monoxides 
and their related lower oxides. Phys. Stat. Sol., a(14), 
197‑206. 

Boase, D. G., & Vandergraaf, T. T. (1977). Nucl. Technol., (32), 
60‑71. 

Borchardt, H. . (1963). Inorganic Chemistry, 2(170). 
Brisse, F., & Knop, O. (1967). Pyrochlores. II. An investigation of 

LaЇCeЇOЌ ďǇ ŶeutƌoŶ diffƌaĐtioŶ. CaŶadiaŶ JouƌŶal of 
Chemistry, 45(6), 609‑614. 

Brunauer, S., Emmett, P. H., & Teller, E. (1938). Adsorption of 
Gases in Multimolecular Layers. Journal of the Amer-

ican Chemical Society, 60(2), 309‑319. 
Chase, G. A. (1962). Acta Cryst, 15(91). 
Chotard, A. (1986). Out-of-pile physical properties and in-pile 

theƌŵal ĐoŶduĐtiǀitǇ of ;U,GdͿOЇ. IAEA - IWGFPT, 
77‑86. Vienna. 

Cooper, R. I., & Willis, B. T. M. (2004). Refinement of the struc-
ture of beta-UЉOЎ. Acta crystallographica. Section A, 

Foundations of crystallography, 60(Pt 4), 322‑325. 
Desgranges, L., Baldinozzi, G., “iŵĠoŶe, D., & Fischer, H. E. 

(2011). Refinement of the α-U4O9 Crystalline Struc-
tuƌe: Neǁ IŶsight iŶto the UЉOЎ → UЈOЍ TƌaŶsfoƌŵa-
tion. Inorganic Chemistry, 50(13), 6146‑6151. 

Desgranges, L., Pontillon, Y., Matheron, P., Marcet, M., Simon, 
P., Guimbretière, G., & Porcher, F. (2012). Miscibility 
gap in the U-Nd-O phase diagram: a new approach of 
nuclear oxides in the environment? Inorganic chemi-
stry, 51(17), 9147‑9149. 

Diehl, H., & Keller, C. (1971). Das system UOЇ-UOЈ-LaOІ̦Њ. Journal 
of Solid State Chemistry, 3(4), 621‑636. 

Dottaǀio, G. ;ϮϬϭϯͿ. EǆisteŶĐe of a MisĐiďilitǇ Gap iŶ ;U,NdͿOЇ 
Materials Used as Nuclear Fuels Simulants. European 
Materials Research Society, Scientific basis of the 
nuclear fuel cycle. 

Durazzo, M. (2001). Estudo Do Mecanismo De Bloqueio Da 
“iŶteƌizaçĆo No “isteŵa UOЇ/GdЇOЈ ;PhD ThesisͿ. 
Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares, 
Universidade de São Paulo, São Paulo, Brazil. 



 

 CEA - CADARACHE | DEC/SESC/LLCC 

125 

Durazzo, M., Oliveira, F. B. V., Urano de Carvalho, E. F., & 
Riella, H. G. (2010). Phase studies iŶ the UOЇ-
GdЇOЈ sǇsteŵ. JouƌŶal of NuĐleaƌ Mateƌials, 
400(3), 183‑188. 

Durazzo, M., & Riella, H. G. (2001). Effect of Mixed Powder 
HoŵogeŶeitǇ oŶ the UOЇ-GdЇOЈ NuĐleaƌ Fuel 
Sintering Behavior. Key Engineering Materials, 

189-191, 60‑66. 
Durazzo, M., & Riella, H. G. (2009). Studies on the sintering 

ďehaǀiouƌ of UOЇ-GdЇOЈ fuel pellets. IAEA, Ad-
vanced Fuel Pellet Materials and Fuel Rod De-
sign for Water Cooled Reactors(TECDOC 1654), 

35‑54. 
Eyring, L., & Baenziger, N. C. (1962). On the Structure and 

Related Properties of the Oxides of Praseody-
mium. Journal of Applied Physics, 33(1), 428. 

Fujino, T., Ouchi, K., Mozumi, Y., Ueda, R., & Tagawa, H. 
(1990). Composition and oxygen potential of cu-
bic fluorite-tǇpe solid solutioŶ Eu Ǉ U ІАǇ OЇЏǆ ;ǆ 
>=< 0) and rhoŵďohedƌal EuЋUOІЇЏǆ͛ ;ǆ͛< ϬͿ. 
Journal of Nuclear Materials, 174(1), 92‑101. 

Fukushima, S., Ohmichi, T., Maeda, A., & Watanabe, H. 
(1982). The effect of gadolinium content on the 
thermal conductivity of near-stoichiometric 
;U,GdͿOЇ solid solutioŶs. JouƌŶal of Nuclear Ma-

terials, 105(2-3), 201‑210. 
Girdhar, H. L., & Westrum, E. F. J. (1968). J. Chem. Eng. 

Data, 13, 531‑3. 
Goldschmidt, V. M., Ulrich, F., & Barth, T. (1925). Geochem-

ical Distribution of the Elements: IV Crystal 
Structure of Oxides of the Rare Earth Metals. 
Mat. Naturv., Skrifter Norske Videnskaps - Akad., 
Oslo, I, K1(5), 5‑25. 

GƌeŶthe, I., DƌożdżǇŷski, J., FujiŶo, T., BuĐk, E. C., AlďƌeĐht-
Schmitt, T. E., & Wolf, S. F. (2011). Uranium*. In 
L. R. Morss, N. M. Edelstein, & J. Fuger (Éd.), The 
Chemistry of the Actinide and Transactinide 
Elements (p. 253‑698). Springer Netherlands. 

Hahn, T. (2002). 7.1 - The 230 space groups. International 
Tables for Crystallography Volume A: Space-

group symmetry (p. 112‑717). 
Hammersley, H. (1999). FIT2D. 

www.esrf.fr/computing/scientific/fit2d. 
Hesketh, K. W. (2009). Science and Technology : Burnable 

Poisons in Nuclear Fuels. Encyclopedia of Mate-

rials, 1‑8. 
Hinatsu, Y., Masaki, N., & Fujino, T. (1988). The crystal 

stƌuĐtuƌe of LaЋUOІЇ. JouƌŶal of “olid “tate Che-

mistry, 73(2), 567‑571. 
Ho, S.-M., & Radford, K. C. (1986). Structural chemistry in 

the UOЇ-GdЇOЈ sǇsteŵs. Nuclear Technology, 73, 
350‑360. 

Hwo-Shuenn Sheua, Shiha, W.-J., Wei-Tsung Chuanga, I-
Fang Lib, & Chen-Sheng Yeh. (2010). Crystal 
Structure and Phase TƌaŶsitioŶs of Gd;COЈͿOH 
Studied by Synchrotron Powder Diffraction. 
Journal of the Chinese Chemical Society, (57), 
938‑945. 

IAEA. (2006). Thermophysical properties database of mate-
rials for light water reactors and heavy water 
reactors. (Y.-E. Kim & J.-W. Park, Éd.)IAEA, TEC-
DOC, 1496. 

Imamov, R. M., Ragimli, N. A., & Semiletov, S. A. (1975). 
CƌǇstal stƌuĐtuƌe of GdOЇ aŶd EuOЇ. “oǀ. PhǇs. - 
Crystallogr., Institute of Crystallography, Acad-

emy of Sciences of the USSR, 19(4), 466‑467. 
Jena, H., Asuvathraman, R., & Govindan Kutty, K. V. (2000). 

Combustion synthesis and thermal expansion 
measurements of the rare earth-uranium ter-
ŶaƌǇ oǆides ‘EЋUOІЇ ;‘E=La, Nd aŶd “ŵͿ. Journal 

of Nuclear Materials, 280(3), 312‑317. 
Jena, H., Asuvathraman, R., Krishnaiah, M. V., & Kutty, K. V. 

G. (2001). X-ƌaǇ poǁdeƌ diffƌaĐtioŶ of  ‘EЋUOІЇ 
(RE=Eu, Gd, and Dy). Powder Diffraction, 16(4), 220. 

Kang, K. W., Yang, J. H., Kim, J. H., Rhee, Y. W., Kim, D. J., Kim, K. 
S., & Song, K. W. (2007). The solidus and liquidus 
teŵpeƌatuƌes of UOЇ-GdЇOЈ aŶd UOЇ-EƌЇOЈ fuels. 
Thermochimica Acta, 455(1-2), 134‑137. 

Kang, Z. C., & Eyring, L. (1997). A compositional and structural 
rationalization of the higher oxides of Ce, Pr, and Tb. 
Journal of Alloys and Compounds, 249(1-2), 
206‑212. 

Kapoor, K., Rao, S. V. R., Sheela, Sanyal, T., & Singh, A. (2003). 
“tudǇ oŶ solid soluďilitǇ of Gd iŶ UOЇ usiŶg X-ray dif-
fraction. Journal of Nuclear Materials, 321(2-3), 
331‑334. 

Kashaeǀ, A. A., UshĐhapoǀskii, L. V., & II͛iŶ, A. G. ;ϭϵϳϱͿ. Elec-
tron-diffraction and x-ray diffraction study of rare 
earth metal oxides in thin films. Sov. Phys. - Crystal-

logr. (Engl. Transl.), 20(1), 114‑115. 
Kim, J.-G., Ha, Y.-K., Park, S.-D., Jee, K.-Y., & Kim, W.-H. (2001). 

Effect of a trivalent dopant, Gd3+, on the oxidation 
of uranium dioxide. Journal of Nuclear Materials, 
297(3), 327‑331. 

Kirkaldy, J. S. (1958). Diffusion In Multicomponent Metallic 
Systems: III. The Motion Of Planar Phase Interfaces. 
Canadian Journal of Physics, 36(7), 917‑925. 

Kirkendall, E. O., & Smigelskas, A. D. (1947). Zinc Diffusion in 
Alpha Brass. Trans AIME, 171(130), 142. 

Kodentsov, A. ., Bastin, G. ., & van Loo, F. J. . (2001). The diffusi-
on couple technique in phase diagram determinati-
on. Journal of Alloys and Compounds, 320(2), 

207‑217. 
Kolitsch, U. (1995). Hochtemperaturkalorimetrie und Phasen-

aŶalǇtik iŶ ‘EЇOЈ-AlЇOЈ-“iOЇ “ǇsteŵeŶ ;PhD ThesisͿ. 
University of Stuttgart, Germany. 

Lindemer, T. B., & Sutton, A. L. (1988). Study of Nonstoichiome-
tƌǇ of <UІ-zGdzOЇ+ǆ>. J. Aŵ.  Ceƌaŵ. “oĐ.,, ϳϭ;ϳͿ, 
553‑561. 

Loopstra, B. ;ϭϵϲϰͿ. NeutƌoŶ DiffƌaĐtioŶ IŶǀestigatioŶ of UЈOЍ. 
Acta Crystallographica, 17(6), 651‑&. 

Loopstra, B. (1970). Phase Transition In Alpha- UЈOЍ at ϮϭϬ°C. 
Journal of Applied Crystallography, 3, 94‑&. 

Loose, A., Ilic, R., Marinkovic, V., & Trkov, A. (1987). Diffusion 
ŵeasuƌeŵeŶts iŶ UOЇ-GdЇOЈ. IŵpƌoǀeŵeŶts iŶ ǁa-
ter reactor fuel technology and utilization, IAEA-SM-
288(36P), 578‑621. 

Manzel, R., & Doerr, W. O. (1980). Manufacturing and irradia-
tioŶ eǆpeƌieŶĐe ǁith UOЇ-GdЇOЈ fuel. American-

Ceramic-Society-Bulletin-USA., 59(6), 601‑603. 
Marcet, M. (2010). Etude de la Fracture Mécanique de la Struc-

ture à Haut Taux de Combustion des Combustibles 
Irradiés en Traitement Thermique (PhD Thesis). Uni-
ǀeƌsitĠ d͛Aiǆ Maƌseille, EĐole DoĐtoƌale ϯϱϮ, Cada-
rache, France. 

Minervini, L., Grimes, R. W., & Sickafus, K. E. (2000). Disorder in 
pyrochlore oxides. Journal of the American Ceramic 

Society, 83(8), 1873‑1878. 
Nishida, T. (1996). Effect of Particle Size and Oxygen Potential 

oŶ UOЇ-GdЇOЈ Pellet “iŶteƌiŶg. AdǀaŶĐes iŶ fuel pel-
let technology for improved performance at high 
burnup, IAEA TecDoc 1036, 174. 

Ohmichi, T., Fukushima, S., Maeda, A., & Watanabe, H. (1981). 
On the relation between lattice parameter and O/M 
ratio for uranium dioxide-trivalent rare earth oxide 
solid solution. Journal of Nuclear Materials, 102(1-2), 
40‑46. 

Okamoto, H. (2007). O-U (Oxygen-Uranium). Journal of Phase 
Equilibria and Diffusion, 28(5), 497‑497. 

Oxford Instruments, [Brochure]. (2012). X-Max - The largest 
area SDD. Halifax Road, High Wycombe Bucks, HP12 
3SE England. 

Oxford Instruments, [Brochure]. (2013). X-MaxN Silicon Drift 
Detector Range: New, next generation, nanoanalysis. 



 

Darío PIECK    

126 

Halifax Road, High Wycombe Bucks, HP12 3SE 
England. 

Pieck, D., Desgranges, L., Matheron, P., & Pontillon, Y. 
(2012). ReduĐtioŶ of GdЋUOІЇ foƌ the “ǇŶthesis 
of GdЋUOІІ. PƌoĐeediŶgs of M‘“ - 2012 Fall 
Meeting, MRS Online Proceedings Library, 
1514(hh11-25). 

Pijolat, M., Brun, C., Valdivieso, F., & Soustelle, M. (1997). 
‘eduĐtioŶ of uƌaŶiuŵ oǆide UЈOЍ to UOЇ ďǇ hy-
drogen. Solid State Ionics, 101–103, Part 2, 

931‑935. 
Poletti, A. ;ϮϬϬϭͿ. CoŶtƌiďutioŶ à l͛Ġtude du fƌittage des 

ŵĠlaŶges UOЇ+ǆ - CeOЇ tƌaitĠs sous atŵosphğƌe 
oǆǇdaŶte, ĐoŵpaƌatioŶ aǀeĐ le sǇstğŵe UOЇ+ǆ -
PuOЇ ;PhD ThesisͿ. Université de Limoges, Cada-
rache, France. 

Ravindran, P. ., Rajagopalan, K. ., & Mathur, P. . (1998). A 
feasiďilitǇ studǇ of the pƌepaƌatioŶ of ;U,GdͿЈOЍ 
solid solutions by thermal decomposition of co-
precipitated carbonate mixtures. Journal of Nuc-

lear Materials, 257(2), 189‑193. 
Riella, H. G., Durazzo, M., Hirata, M., & Nogueira, R. A. 

;ϭϵϵϭͿ. UOЇ-GdЇOЈ solid solutioŶ foƌŵatioŶ fƌoŵ 
wet and dry processes. Journal of Nuclear Mate-
rials, 178(2-3), 204‑211. 

Rodriguez-Carvajal, J. (1990). FULLPROF: A Program for 
Rietveld Refinement and Pattern Matching 
Analysis. Satellite Meeting on Powder Diffrac-
tion of the XV IUCr Congress, 197. 

Sahu, M., Krishnan, K., Saxena, M. K., & Ramakumar, K. L. 
(2009). Thermal expansion and heat capacity of 
GdЋUOІЇ;sͿ. JouƌŶal of AlloǇs aŶd CoŵpouŶds, 
482(1-2), 141‑146. 

Semiletov, S. A., Imamov, R. M., & Ragimli, N. A. (1974). 
Production and investigation of thin Gd oxide 
films. Sov. Phys. - Crystallogr, Institute of Crystal-
lography, Academy of Sciences of the USSR, 
19(3), 386‑388. 

Shirsat, A. N., Kaimal, K. N. G., Bharadwaj, S. R., & Das, D. 
(2005). TheƌŵoĐheŵiĐal studies oŶ ‘EЇOЇCOЈ 
(RE=Gd, Nd) decomposition. Journal of Physics 

and Chemistry of Solids, 66(6), 1122‑1127. 
Da Silva, K. L. (2007). Estudos Difratométricos do 

Coŵďustşǀel NuĐleaƌ UOЇ-GdЇOЈ pƌepaƌado poƌ 
Moagem de Alta Energia (PhD Thesis). 
Universidade Estadual De Maringá, Maringá, 
Brazil. 

Song, K. W., Sik Kim, K., Ho Yang, J., Won Kang, K., & Ho 
Jung, Y. (2001). A mechanism for the sintered 
deŶsitǇ deĐƌease of UOЇ-GdЇOЈ pellets uŶdeƌ aŶ 

oxidizing atmosphere. Journal of Nuclear Materials, 
288(2-3), 92‑99. 

Sonneveld, E. J., & Visser, J. W. (1975). Automatic collection of 
powder data from photographs. Journal of Applied 
Crystallography, 8(1), 1‑7. 

Stadlbauer, E., Wichmann, U., Lott, U., & Keller, C. (1974). 
Thermodynamics and phase relationships of the ter-
nary lanthanum-uranium-oxygen system. Journal of 
Solid State Chemistry, 10(4), 341‑350. 

Stecura, S. (1965). Crystallographic Modifications and Phase 
Transformation Rates of Five Rare-earth Sesquiox-
ides: Lanthanum Oxide, Neodymium Oxide, Sama-
rium Oxide, Europium Oxide and Gadolinium Oxide. 
Bureau of Mines. 

Subramanian, M. A., Aravamudan, G., & Subba Rao, G. V. 
(1983). Oxide pyrochlores — A review. Progress in 
Solid State Chemistry, 15(2), 55‑143. 

Tang, M., Holliday, K. S., Jiang, C., Valdez, J. A., Uberuaga, B. P., 
Dickerson, P. O., Dickerson, R. M., et al. (2010a). Or-
der-to-disorder phase transformation in ion irra-
diated uranium-bearing delta-phase oǆides ‘EЋUOІЇ  
(RE=Y, Gd, Ho, Yb, and Lu). Journal of Solid State 

Chemistry, 183(4), 844‑848. 
Tang, M., Holliday, K. S., & Valdez, J. A. (2009). Radiation dam-

age effects in the uranium-bearing d-phase oxide 

YЋUOІЇ. Journal of Nuclear Materials, (389), 497‑499. 
Tang, M., Holliday, K. S., Valdez, J. A., Uberuaga, B. P., Dicker-

son, P. O., Dickerson, R. M., Wang, Y., et al. (2010b). 
Microstructural evolution in irradiated uranium-
bearing delta-phase oǆides AЋUOІЇ  ;A = Y, Gd, Ho, 
Yb, and Lu). Journal of Nuclear Materials, 407(1), 
44‑47. 

Tang, M., Valdez, J. A., & Sickafus, K. E. (2008). Ion irradiation 
damage effects in ɷ-phase YЋWOІЇ. JouƌŶal of Nuc-
lear Materials, 376(2), 247‑250. 

UŶe, K. ;ϭϵϴϲͿ. Theƌŵal eǆpaŶsioŶ of UOЇ-GdЇOЈ fuel pellets. 
Journal of Nuclear Science and Technology, 23(11), 

1020‑1022. 
Vegas, A., & Isea, R. (1998). Distibution of the M-M distances in 

the rare earth oxides. Acta Crystallographica, B54, 

732‑740. 
Wada, T., Noƌo, K., & Tsukui, K. ;ϭϵϳϯͿ. Behaǀioƌ of UOЇ-GdЇOЈ 

fuel. Proc. Int. Conf. BNES on Nuclear Fuel Perfor-
mance, 63.1-63.3. 

Zhang, F. X., Lang, M., Wang, J. W., Becker, U., & Ewing, R. C. 
;ϮϬϬϴͿ. “tƌuĐtuƌal phase tƌaŶsitioŶs of ĐuďiĐ GdЇOЈ at 
high pressures. Physical Review B, 78(6), 064114. 

Zinkevich, M. (2007). Thermodynamics of rare earth sesquiox-

ides. Progress in Materials Science, 52(4), 597‑647. 
 

 
 

  



 

 CEA - CADARACHE | DEC/SESC/LLCC 

127 

Sommaire du Chapitre 3 
CHAPITRE 3 – LA NEUTRONIQUE ................................................................................................................................................... 129 
.1. PHYSIQUE DES REACTEURS ..................................................................................................................................................... 129 
.1.1. Les Réactions Nucléaires ........................................................................................................................................... 129 
.1.2. Probabilité de Réaction Nucléaire : la Section Efficace .............................................................................................. 130 
.1.2.1. Section Efficace Microscopique ........................................................................................................................... 130 
.1.2.2. Section Efficace Macroscopique .......................................................................................................................... 131 
.1.3. Flux de Neutrons dans un Réacteur ........................................................................................................................... 132 
.1.3.1. Densité de Neutrons ............................................................................................................................................ 132 
.1.3.2. Taux de Réactions Volumique ............................................................................................................................. 132 
.1.3.3. Flux de Neutrons ................................................................................................................................................. 132 
.1.3.4. Flux Neutronique Angulaire ................................................................................................................................. 132 
.1.4. Equation du Transport des Neutrons ........................................................................................................................ 133 
.2. LE CODE APOLLO 2.8.......................................................................................................................................................... 135 
.2.1. Hypothèses de Calcul ................................................................................................................................................ 135 
.2.1.1. Hypothèses de Stationnarité ............................................................................................................................... 135 
.2.1.2. Discrétisations Spatiale : Le Maillage ................................................................................................................... 136 
.2.1.3. Discrétisation Energétique : l͛AppƌoǆiŵatioŶ eŶ Multigƌoupe ............................................................................ 136 
.2.1.3.1. Isotopes Non Résonnants ........................................................................................................................ 137 
.2.1.3.2. Isotopes Résonnants ................................................................................................................................ 137 
.2.1.4. Traitement de la Variable Angulaire .................................................................................................................... 139 
.2.1.5. CalĐuls d͛EǀolutioŶ............................................................................................................................................... 140 
.2.2. UtilisatioŶ d͛APOLLO Ϯ.ϴ pouƌ la ModĠlisatioŶ d͛uŶ CƌaǇoŶ DopĠ Gd....................................................................... 140 
.3. CALCUL DU REACTEUR EP‘™ ................................................................................................................................................. 141 
.3.1. ModĠlisatioŶ au Niǀeau de l͛Asseŵďlage .................................................................................................................. 141 
.3.1.1. Géométrie des Assemblages................................................................................................................................ 142 
.3.1.2. Géométrie des Cellules ........................................................................................................................................ 142 
.3.1.3. Description des Matériaux ................................................................................................................................... 144 
.3.1.4. TƌaiteŵeŶt de l͛AutopƌoteĐtioŶ ........................................................................................................................... 144 
.3.2. AppƌoǆiŵatioŶ du FaĐteuƌ de MultipliĐatioŶ au Niǀeau du Cœuƌ ............................................................................. 144 
.3.3. DĠfiŶitioŶ d͛uŶ ‘ĠaĐteuƌ IdĠal ................................................................................................................................... 146 
.3.3.1. Approximation au Réacteur Réel ......................................................................................................................... 146 
.3.3.2. FaĐteuƌ de MultipliĐatioŶ d͛uŶ ‘ĠaĐteuƌ idĠal ..................................................................................................... 148 
.3.3.3. FaĐteuƌ de MultipliĐatioŶ d͛uŶ « Assemblage Idéal » .......................................................................................... 148 
.3.3.4. CoŵpaƌaisoŶs aǀeĐ l͛EP‘™ .................................................................................................................................. 150 
.4. CALCULS EN EMPLOYANT LES PHASES RICHES EN GD ................................................................................................................... 152 
.4.1. Etudes Prospectives .................................................................................................................................................. 153 
.4.1.1. Pastilles Homogènes en Phases Riches en Gadolinium........................................................................................ 153 
.4.1.2. GadoliŶiuŵ au Cœuƌ des Pastilles ....................................................................................................................... 154 
.4.1.3. Gadolinium en Périphérie des Pastilles................................................................................................................ 156 
.4.1.4. Synthèse .............................................................................................................................................................. 157 
.4.2. Gadolinium en Périphérie des Pastilles : Etudes Paramétriques ............................................................................... 157 
.4.2.1. OptiŵisatioŶ de l͛AŶtiƌĠaĐtiǀitĠ IŶitiale : Augmentation du Nombre de Crayons  ............................................... 157 
.4.2.1.1. Calculs ...................................................................................................................................................... 157 
.4.2.1.2. Résultats .................................................................................................................................................. 159 
.4.2.1.3. Effet du Nombre de Crayons Dopés ......................................................................................................... 159 
.4.2.1.4. Effet de l͛Epaisseuƌ de la CouĐhe Neutƌophage ....................................................................................... 161 
.4.2.1.5. Synthèse .................................................................................................................................................. 162 
.4.2.2. Optimisation de la Cinétique de Consommation ................................................................................................. 162 
.4.2.2.1. Effet Isotopique ....................................................................................................................................... 162 
.4.2.2.2. Effet d͛AutopƌoteĐtioŶ ............................................................................................................................. 163 
.4.2.2.3. Effet de la Teneur .................................................................................................................................... 165 
.4.2.3. Synthèse .............................................................................................................................................................. 166 
.4.3. Etudes des Vecteurs Isotopiques ............................................................................................................................... 167 
.4.3.1. Motivation ........................................................................................................................................................... 167 
.4.3.2. Calculs.................................................................................................................................................................. 167 
.4.3.3. Résultats .............................................................................................................................................................. 167 
.4.3.4. Discussions .......................................................................................................................................................... 169 
.4.3.5. Synthèse .............................................................................................................................................................. 171 
.4.4. Conclusions ............................................................................................................................................................... 172 
.5. RESUME DU CHAPITRE 3........................................................................................................................................................ 173 
.6. REFERENCES DU CHAPITRE 3 .................................................................................................................................................. 174 
 

 

 





 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 Chapitre 3 – La Neutronique 
 

Dans le Chapitre 2, la phase C1 riche en gadolinium a été identifiée pour être utilisée dans 
les crayons combustibles en combinaison avec UOЇ Đoŵŵe poisoŶ ĐoŶsoŵŵaďle.   

Dans ce chapitre nous allons utiliser le code de calcul neutronique APOLLO 2.8 pour trou-
ǀeƌ les distƌiďutioŶs optiŵales de phase Cϭ daŶs les asseŵďlages afiŶ d’oďteŶiƌ uŶ appoƌt 

d’aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ iŵpoƌtaŶt et d’assuƌeƌ uŶ ĐoŶtƌôle passif du Đœuƌ.  

Après avoir introduit des concepts de base sur la physique des réacteurs et le code de cal-
cul APOLLO 2.8, on présente nos études paramétriques en fonction de la distribution, de la 

quantité de phase C1 dans les pastilles et du nombre de crayons empoisonnés. Afin 
d’Ġǀalueƌ l’effet du gadoliŶiuŵ suƌ le faĐteuƌ de ŵultipliĐatioŶ, oŶ iŶtƌoduiƌa le ĐoŶĐept 

d’asseŵďlage idĠal. 

UŶe solutioŶ seƌa tƌouǀĠe pouƌ ƌĠpoŶdƌe à l’oďjeĐtif d’uŶ REP sans bore.  

.1. Physique des Réacteurs 
La pƌoduĐtioŶ de l͛ĠŶeƌgie ŶuĐlĠaiƌe ŶĠĐessite la ŵaŠtƌise d͛uŶ tǇpe paƌtiĐulieƌ de ƌĠaĐtioŶ 
nucléaire : les fissions induites par des neutrons. Ces réactions présentent deux particula-
rités : d͛uŶe paƌt la liďĠƌatioŶ d͛ĠŶeƌgie, saŶs laƋuelle il Ŷ͛Ǉ auƌait pas de gĠŶĠƌatioŶ 
theƌŵiƋue et d͛autƌe paƌt, la pƌoduĐtioŶ de ŶeutƌoŶs, saŶs lesƋuels la ƌĠaĐtioŶ eŶ ĐhaŠŶe 
ne serait pas possible. CepeŶdaŶt, la phǇsiƋue des ƌĠaĐteuƌs Ŷe se ƌĠduit pas Ƌu͛à des 
fissions : plusieurs types de réactions se produisent dans un réacteur nucléaire et doivent 
être évalués afin de déterminer la réactivité du système. 

.1.1. Les Réactions Nucléaires  

Une réaction nucléaire peut être comprise de manière analogue aux réactions chimiques, 
dans lesquelles des matières initiales interagissent en donnant des produits différents, 
comme, a + b → p + q. Dans une réaction nucléaire une particule est généralement con-
sidérée comme étant un projectile b, et l͛autƌe Đoŵŵe la Điďle a, ainsi la notation de-
vient : a(b,q)p. En général, q est la particule créée moins lourde, par exemple une parti-
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Đule α, uŶ ƌaǇoŶŶeŵeŶt ɶ ou β. 

Une autre différence, peut-être la plus importante, est que les masses ne sont pas con-
servées, mais peuvent être transformées en énergie, E, selon la théorie de la Relativité,  

2
E m c   

Où, c est la vitesse de la lumière et Δŵ la masse convertie en énergie dans une réaction, 
cette masse correspond à la différence entre la masse des particules avant et après la 
réaction nucléaire. 

Il Ǉ a plusieuƌs tǇpes de ƌĠaĐtioŶs ŶuĐlĠaiƌes iŵpoƌtaŶtes pouƌ le ďilaŶ ŶeutƌoŶiƋue. “i l͛oŶ 
ne considère que les réactions avec des neutrons, on peut citer : 

— La capture radiative ;Ŷ,ɶͿ, dans laquelle un neutron est absorbé par un noyau cible en 
formant un nouveau noyau avec un neutron de plus. Ce noyau est créé dans un état de 
haute énergie (excité) et va éventuellement décroitre vers un état plus stable en émet-
tant un photon, c'est-à-dire, un rayon gamma. La masse des particules ne se conserve pas 
Đaƌ uŶe paƌtie est tƌaŶsfoƌŵĠe eŶ l͛énergie du photon gamma. D͛autƌes types de captures 
sont les réactions ;Ŷ,αͿ, où uŶe paƌtiĐule d͛hĠliuŵ est liďĠƌĠe suite à la Đaptuƌe d͛un neu-
tron ou encore les réactions (n,xn), dans lesquelles un noyau non fissile peut capturer un 
seul neutron mais en produire une quantité x suite à sa décroissance radioactive. Ces 
réactions sont importantes pour le bilan neutronique dans le réacteur.  

— La diffusion102 : dans ce type de réaction, le neutron entre simplement en « collision » 
aǀeĐ uŶ ŶoǇau eŶ faisaŶt uŶ ĠĐhaŶge d͛ĠŶeƌgie ĐiŶĠtiƋue aǀeĐ Đelui-ci : Đ͛est la diffusioŶ 
« élastique », notée (n,n). La masse des particules se conserve ainsi que l͛ĠŶeƌgie ĐiŶé-
tique. Toutefois, il est aussi possible que le neutron se combine rapidement avec le noyau 
Điďle et soit ƌĠĠŵis eŶ laissaŶt l͛atoŵe daŶs uŶ Ġtat eǆĐitĠ, iĐi l͛ĠŶeƌgie ĐiŶĠtiƋue ne se 
ĐoŶseƌǀe plus, oŶ paƌle d͛uŶe diffusioŶ iŶĠlastiƋue, ŶotĠ Đomme (n,n*) ; 

—La fission induite (dont on a parlé dans le Chapitre 1) daŶs laƋuelle, suite à l͛aďsoƌptioŶ 
d͛uŶ ŶeutƌoŶ, le ŶoǇau Điďle ǀa se sĐiŶdeƌ.  

.1.2. Probabilité de Réaction Nucléaire : la Section Efficace 

Une question fondamentale en physique des réacteurs est de savoir quelle est la probabi-
litĠ Ƌu͛uŶ ŶeutƌoŶ fasse uŶe ƌĠaĐtioŶ ŶuĐlĠaiƌe aǀeĐ uŶ ŶoǇau particulier. Cette probabili-
té, rapidement introduite lors du Chapitre 1, est caractérisée par une quantité appelée la 
« section efficace nucléaire » et est déterminée expérimentalement. 

.1.2.1. Section Efficace Microscopique 
“upposoŶs uŶ faisĐeau de ŶeutƌoŶs iŶĐideŶt d͛iŶteŶsitĠ I (en unité de neutrons par cm² et 
paƌ seĐͿ suƌ uŶe ĐouĐhe ŵoŶoatoŵiƋue d͛uŶ ŵatĠƌiau A, perpendiculaire au faisceau 
aǀeĐ uŶe deŶsitĠ d͛atomes MA ;eŶ uŶitĠs d͛atoŵes paƌ ĐŵϸͿ. “i oŶ fait l͛hǇpothğse Ƌue le 
tauǆ de ƌĠaĐtioŶ est pƌopoƌtioŶŶel à l͛iŶteŶsitĠ du faisĐeau et à la deŶsitĠ des ŶoǇauǆ Đi-
blés, alors on peut écrire que le taux de réaction par unité de surface R, est, 

2 1 2 2 1 2
    

A
R cm s cm I cm s M cm                        Équation .1.1 

                                                      
102 Aussi connu comme « scattering ». 
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Où l͛oŶ a dĠfiŶi uŶe ĐoŶstaŶte de pƌopoƌtioŶŶalitĠ, σ (sigma), comme étant la section 
efficace microscopique du matériau cible. Les unités de section efficace sont exprimées 
en termes de surface. La physique classique nous dit que σ devrait être la section trans-
versale des noyaux ( ƌ≈ϭϬ  ̄¹² cmͿ, aiŶsi l͛oƌdƌe de gƌandeur de σ devrait être de 10  ̄ϸϺ cm². 
Cette gƌaŶdeuƌ doŶt l͛uŶitĠ est le Đŵϸ est peu adaptĠe, eŶ ĐoŶsĠƋueŶĐe, la seĐtioŶ effi-
ĐaĐe s͛eǆpƌiŵe eŶ barns (b), un barn étant défini comme 10  ̄ϸϺ cm². 

On peut définir de cette manière les sections efficaces pouƌ Ŷ͛iŵpoƌte Ƌuel tǇpe de ƌĠac-
tioŶ ŶuĐlĠaiƌe aǀeĐ Ŷ͛iŵpoƌte Ƌuel tǇpe de ŶoǇau Điďle. La seĐtioŶ effiĐaĐe est ĐaƌaĐtĠƌis-
tique de chaque isotope. Par exemple, on définit σa comme la section efficace 
d͛aďsoƌptioŶ ;pƌoďaďilitĠ totale pouƌ Ƌue le ŶeutƌoŶ soit absorbé) ; σf comme étant la 
section efficace de fission, σt comme la section efficace totale, etc. 

Les seĐtioŶs effiĐaĐes peuǀeŶt ġtƌe ĐoŶŶues à paƌtiƌ de l͛ĠǀaluatioŶ de ŵesuƌes eǆpĠƌi-
ŵeŶtales ƌĠalisĠes daŶs des aĐĐĠlĠƌateuƌs. DaŶs Đe tǇpe d͛eǆpĠƌieŶĐes, les différents 
tǇpes de seĐtioŶs effiĐaĐes soŶt ĠtudiĠs eŶ foŶĐtioŶ de l͛ĠŶeƌgie du ŶeutƌoŶ iŶĐideŶt103. 
Toutes ces données forment des bibliothèques de sections efficaces, comme par exemple 
JEFF 3.1.1 [Santamarina, 2009] qui sont ensuite employées en physique des réacteurs. 

.1.2.2. Section Efficace Macroscopique 
CoŶsidĠƌoŶs ŵaiŶteŶaŶt uŶ Đoƌps ŵassif d͛Ġpaisseuƌ dx, le taux de réaction peut être 
dĠĐƌit eŶ eŵploǇaŶt l͛équation 1.1 comme, 

t A
dR I dM    Équation .1.2. 

OŶ peut tƌaŶsfoƌŵeƌ le diffĠƌeŶtiel de deŶsitĠ d͛atoŵe eŶ suƌfaĐe dMA , en changeant de 
variables, 

A

A A

dx dM
dM dM dx

dx dx
 

 

 

Notons que dMA/dx est le Ŷoŵďƌe d͛atoŵes paƌ uŶitĠ de suƌfaĐe et paƌ uŶitĠ d͛Ġpaisseuƌ, 
dMA/dx est donc la densité, δ ,des noyaux dans un volume dV, ainsi en revenant sur 
l͛équation .1.1  oŶ paƌǀieŶt à l͛eǆpƌessioŶ,  

t
dR I dx      Équation .1.3. 

 Où on a remplacé dMA/dx par δ. Si on prend en compte que pour chaque réaction, un 
neutron est perdu, alors, le taux de réaction est directement proportionnel à la perte 
d͛iŶteŶsitĠ et doŶĐ dR = -dI. En introduisant cette égalité dans l͛équation .1.3 on peut en 
dĠduiƌe uŶe loi d͛attĠŶuatioŶ de l͛iŶteŶsitĠ du faisĐeau de ŶeutƌoŶs daŶs uŶ milieu avec 
une section efficace totale σt : 

 t

dI
I x

dx
      Équation .1.4. 

En intégrant cette expression, on parvient à : 

  0
t x

I x I e
      

                                                      
103 L͛ĠŶeƌgie du neutron incident, EN , est aussi importante. En général, à haute énergie la section efficace est faible et à basse énergie, 

elle augmente proportionnellement à  N
E1 .  
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Le produit de la section efficace microscopique avec la densité du matériau,   , appa-
ƌaŠt souǀeŶt eŶ ĐalĐul ŶeutƌoŶiƋue et s͛appelle « section efficace macroscopique »,  , son 
unité est le [cm¯¹] : 

 N   

Équation .1.5. Définition de la section efficace macroscopique. 

Enfin, les sections efficaces dépendent non seulement du type de noyau, mais aussi de 
l͛ĠŶeƌgie de la paƌtiĐule iŶĐideŶte comme du mouvement thermique de la cible. En con-
séquence, on parle de  E  pour introduire la dépendance énergétique. 

.1.3. Flux de Neutrons dans un Réacteur 

L͛oďjeĐtif de la physique des réacteurs est de déterminer la distribution des neutrons 
dans un réacteur nucléaire. Pour atteindre ce but, il est nécessaire de connaître le mou-
vement des neutrons dans les matériaux et leur taux de réaction (§.1.2.1Ϳ. AfiŶ d͛Ǉ paƌǀe-
nir, introduisons quelques concepts. 

.1.3.1. Densité de Neutrons 
On définit la densité de neutrons, N(r,t)d³r, comme le nombre de neutrons dans le vo-
lume d³r autour de r au temps t. Cette gƌaŶdeuƌ est d͛iŶtĠƌġt paƌĐe Ƌu͛elle Ŷous peƌŵet 
de calculer le taux de réaction. 

Si   est la vitesse104 des neutrons, alors le produit scalaire  est égal à la fréquence 

d’iŶteraĐtioŶ entre les neutrons et les noyaux du milieu matériel. 

.1.3.2. Taux de Réactions Volumique 

En conséquence on peut définir le taux de réactions volumiques, F(r,t)d³r qui se produi-
sent dans le volume d³r autour de r au temps t, selon, 

    rdtrNrdtrF
33

,,    

Les unités du taux de réaction sont des événements par cm3 et par seconde. 

.1.3.3. Flux de Neutrons 

Le produit scalaire  trN ,   très souvent rencontré en physique des réacteurs, est appelé : 

le flux de neutrons  tr , , 

   ,  , Flux de neutronsr t N r t    

Le flux de neutrons a pour unité les [cm¯² s¯¹]. Suite à ces définitions, le taux de réaction 
volumique peut être écrit selon, 

   ,  ,F r t r t    Équation .1.6. Définition du taux de réaction 

Les unités de cette magnitude scalaire sont les [cm¯³ s¯¹]. 

.1.3.4. Flux Neutronique Angulaire 
Les neutrons ont une vitesse et donc une direction. Il nous est nécessaire de définir le flux 

                                                      
104 Paƌleƌ de ǀitesse ou d’ĠŶeƌgie d’uŶ ŶeutƌoŶ est la ŵġŵe Đhose, Đaƌ soŶ ĠŶeƌgie est puƌeŵeŶt ĐiŶĠtiƋue,  

neutronN
mE2   
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angulaire. Si chaque neutron se propage dans la matière avec une direction   (vecteur 
unitaire), on peut définir une magnitude scalaire de densité angulaire de neutrons 
comme suit : 

   ddErdtErn
3

,,,  

Où, n est le nombre de neutrons dans le volume d³r autour de r avec une énergie dE au-

tour de E, en voyageant en direction   daŶs l͛aŶgle solide d , au temps t. Ces unités 
sont [Đŵ ³̄ stéradian ̄¹ eV  ̄¹]. En suivant la même logique il est possible de définir un flux 
neutronique angulaire, étant lui aussi une variable scalaire : 

    , ,  , , , Flux neutronique angulairer t n r E t      
 

.1.4. Equation du Transport des Neutrons 

Dans les paragraphes ci-dessus, on a présenté de manière qualitative, quelques principes 
de base de la physique des réacteurs ; ĐepeŶdaŶt, auĐuŶe foƌŵule peƌŵettaŶt d͛eǆpliƋueƌ 
ou de calculer quantitatiǀeŵeŶt la populatioŶ de ŶeutƌoŶs daŶs uŶ sǇstğŵe Ŷ͛a ĠtĠ iŶtƌo-
duite. Cette ĠƋuatioŶ est l͛équation du transport de Boltzmann. 

On peut déduire rapidement une équation exacte pour calculer la densité angulaire de 
neutrons dans un système en faisant un bilan des neutrons dans un volume V. En effet, la 
variation temporelle de la quantité de neutrons dans un tel volume doit être égale à un 
terme source et un autre terme de perte de neutrons, ainsi on peut écrire, 

  V en Pertes - V en Sources,,, 
1 3 


 

  ddErdtEr
t

V

  Équation .1.7 

Enumérons les sources de neutrons dans un volume : 

 — Tous les neutrons produits dans le volume à cause des réactions de fissions ou 
d͛autƌes ƌĠaĐtioŶs ŶuĐlĠaiƌes, 

 — Les neutrons qui rentrent dans le volume V,  

 — Les ŶeutƌoŶs d͛ĠŶeƌgie E͛ et direction  ͛ Ƌui apƌğs uŶe diffusioŶ ĐhaŶgeŶt d͛ĠŶeƌgie 

et de direction à E et  . 

En revanche, les neutrons perdus dans le volume V sont dus : 

 — aux neutrons qui sortent du volume V, 

 — auǆ ĠǀĠŶeŵeŶts d͛aďsoƌptioŶs et auǆ ĠǀĠŶeŵeŶts de diffusioŶ Ƌui ĐhaŶgeŶt leuƌ 

énergie et direction en E͛ et '  

Chacun de ces termes peut être développé mathématiquement [Duderstadt, 1976], 

 — Le terme des sources est défini comme    ddErdtErQ
3

,,, . En absence de 

sources externes de ŶeutƌoŶs ;Đ͛est le Đas des ‘EP105), le terme source peut être écrit 
Đoŵŵe l͛eŶseŵďle des ŶeutƌoŶs Ƌui soŶt pƌoduits paƌ des fissioŶs, 
                                                      
105 Sauf pour le premier démarrage.  
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          tErErEdEd
Er

ddErdtErQ
f

,',',  ','''
4

,
,,, 

04

3   





 

Où,  'E  est la ƋuaŶtitĠ ŵoǇeŶŶe de ŶeutƌoŶs pƌoduits loƌs d͛uŶe fissioŶ iŶduite paƌ uŶ 
ŶeutƌoŶ d͛ĠŶeƌgie 'E . Ces neutrons seront produits avec une distribution en énergie don-

née par la fonction  E . En général, celle-ci est approximée par le spectre de Maxwell, 

    


E

eEE


2/3

2
, 

Où   est l'énergie moyenne des neutrons de fission (autour de 2 MeV). 

 — Les neutrons gagnés par diffusion sont, 

      


     ddErdtErEEdEdrd
s

V

3

4 0

3
 ,',', ' ',' '' 


 

Où,   ',' EE
s  est la section efficace de diffusion double différentielle. Celle-ci 

eǆpƌiŵe la pƌoďaďilitĠ Ƌu͛uŶ ŶeutƌoŶ d͛ĠŶeƌgie E͛ aǀeĐ uŶe diƌeĐtioŶ '   subisse un évé-

nement avec un noyau et change son énergie en E et sa direction en  . 

 — Les peƌtes de ŶeutƌoŶs daŶs le ǀoluŵe V dues auǆ ƌĠaĐtioŶs d͛aďsoƌptioŶ, soŶt 
Ġgales à l͛iŶtĠgƌale du taux de réaction dans le volume (§.1.3.2),  

      


 


   ddErdtErErddErdtErF

V

t

V

a

33
,,,  ,,,,   

 — Les termes  et  se ĐalĐuleŶt d͛uŶe ŵaŶiğƌe uŶ peu plus ĐoŵpliƋuĠe, eŶ utili-
sant le concept de densité de courant angulaire et le théorème de Gauss pour arriver à106 

-   dEdtErrd

V




   ,,, 
3   

Où   est le gradient du flux angulaire des neutrons, c'est-à-dire, un champ vectoriel. 

AiŶsi, eŶ ƌeŵplaçaŶt daŶs l͛Équation .1.7, 

  


 
  ddErdtEr
t

V

3
,,,

1  ++-- 

on parvient à une équation intégro-différentielle, 

   
      

     

 ,',', ' ' , '   '  ' ,,,                               

 ,,,  , 
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106 Pour plus de détails se référer à [Duderstadt, 1976] ou [Beckurts, 1964]. 
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Équation .1.8 – Equation du transport des neutrons, sous forme intégro-différentielle. 

Cette équation est valable pour une énergie E, un volume V et une direction   arbi-
tƌaiƌes, oŶ peut doŶĐ aŶŶuleƌ l͛iŶtĠgƌatioŶ suƌ l͛espaĐe pouƌ oďteŶiƌ l͛ĠƋuatioŶ iŶtĠgƌale 
du transport des neutrons, 

          tErQtErEEdEdtErEr
t

st
,,, ,',',  ',''',,,  ,

1

4 0


  




  

Équation .1.9 – Equation du transport des neutrons, sous forme intégrale. 

L͛Équation .1.9 est exacte et linéaire. La variable à déterminer est le scalaire  tEr ,,,  , la 

deŶsitĠ aŶgulaiƌe de ŶeutƌoŶs, Ƌui dĠpeŶd de ϳ ǀaƌiaďles ;la positioŶ daŶs l͛espaĐe 
r = (x, y, z) ; l͛Ġnergie E ; la direction des neutrons  ,  ; et le temps t). 

L͛ĠƋuatioŶ du tƌaŶspoƌt Ŷ͛a pas de solution analytique, sauf pour des problèmes très 
simples –voire académiques.  

Pour les cas plus complexes, non seulement un grand nombre d͛appƌoǆiŵatioŶs soŶt Ŷé-
cessaires mais aussi des algorithmes numériques, comme par exemple dans le code 
APOLLO décrit dans la section suivante, doivent être utilisés. 

.2. Le Code APOLLO 2.8 
Le code APOLLO 2.8 est un outil de calcul de transport en multigroupes d͛ĠŶeƌgie ϮD ;eŶ 
deux dimensions spatiales) développé au CEA-Saclay par le SERMA107 [Sanchez, 2010]. Il 
est oƌgaŶisĠ paƌ ŵodules de ĐalĐuls Đapaďles de ƌĠsoudƌe l͛ĠƋuatioŶ du tƌaŶspoƌt de 
Boltzmann pour une géométrie donnée en employant : 

- Soit le formalisme des probabilités de collisions (pour la forme intégrale, Équation 
.1.9),  

- Soit les méthodes SN (ordonnées discrètes), 

- Soit le MOC, aussi connue comme méthode des caractéristiques (pour la forme in-
tégro-différentielle, équation .1.8). 

Pour plus de détails à propos de chaque méthode se référer à “taŵŵ͛Leƌ, ϭϵϴϯ, [Cacuci, 
2010], [Chen, 2008] ou bien daŶs la ŶotiĐe thĠoƌiƋue d͛APOLLO108. 

.2.1. Hypothèses de Calcul 

L͛équation .1.9, Ŷe peut pas ġtƌe ƌĠsolue telle Ƌu͛elle est dĠĐƌite. EŶ ĐoŶsĠƋueŶĐe, il est 
nécessaire de la simplifier en introduisant des hypothèses cohérentes avec le système à 
calculer. Dans la suite on les introduira sommairement. 

.2.1.1. Hypothèses de Stationnarité 
La première hypothèse est de faire abstraction du temps, ainsi notre solution sera sta-
tionnaire. Celle-Đi est uŶe ďoŶŶe appƌoǆiŵatioŶ ĠtaŶt doŶŶĠ Ƌu͛eŶ gĠŶĠƌal oŶ ǀeut ƌé-
soudƌe l͛ĠƋuatioŶ du tƌaŶspoƌt quand le réacteur est critique, c'est-à-dire quand la puis-

                                                      
107 SeƌǀiĐe d’Etudes des RĠaĐteuƌs et de MathĠŵatiƋues AppliƋuĠes ;CEA-Saclay). 
108 Document de diffusion restreinte. 
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sance est constante. Ainsi le terme temporel doit être égal à zéro. 

0


t

n

 
Équation .2.1. Approximation stationnaire du réacteur 

CeĐi est ǀƌai loƌsƋu͛oŶ ĐalĐule le ƌĠaĐteuƌ eŶ ĐoŶditioŶ de ĐƌitiĐitĠ ;Keff = 1). Mais, les cas 
juste critiques sont rares et le plus souvent on calcule des systèmes sur- ou sous-critiques. 
Dans ces cas une correction doit être introduite. En effet, dans les systèmes sur-critiques 
le fluǆ augŵeŶteƌait à ĐhaƋue pas de ĐalĐul, et l͛itĠƌatioŶ Ŷe ĐoŶǀeƌgeƌait pas ; inverse-
ment pour un réacteur souscritique. En conséquence une correction dite « en k » est faite 
sur le terme source, Q, pour éviter la divergence numérique du problème. Elle consiste à 
introduire un facteur k, entre une génération de neutrons et la suivante de sorte que le 
terme source soit constant :  

   
k

ErQ
ErQ

 ,, 
,,  Équation .2.2. 

Où k vient d͛ġtƌe dĠfiŶi Đoŵŵe le ƌapport des neutrons produits entre les pas de calcul i 
et i-1, 

   


V i

i

ErQ

ErQ
rdk

,,

,, 

1

3  
 

et Ŷ͛est autƌe Đhose Ƌue le faĐteuƌ de ŵultipliĐatioŶ109, introduit avec le concept de réac-
tivité dans le Chapitre 1.  

La deuxième hypothèse est Ƌue le speĐtƌe de fissioŶ, i.e. l͛ĠŶeƌgie à laƋuelle les ŶeutƌoŶs 
sont créés, est approximée par le spectre de Maxwell en considérant la température du 
combustible110. Ces deux approximations donnent : 
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Équation .2.3. 

Où   ,, Er  et  ',', ' '  Er  afin de simplifier la notation. 

DaŶs la suite, l͛équation .2.3 sera discrétisée dans ses variables de positioŶ, d͛ĠŶeƌgie de 
neutron, et de direction du flux afin de pouvoir être traitée numériquement. 

.2.1.2. Discrétisations Spatiale : Le Maillage 
La discrétisation spatiale consiste à découper le volume à étudier en un ensemble de 
sous-volumes : Đ͛est le ŵaillage. EŶ gĠŶĠƌal, le ŵaillage doit ġtƌe suffisaŵŵeŶt fiŶ pouƌ 
Ƌu͛à l͛iŶtĠƌieuƌ de Đes sous ǀoluŵes le fluǆ, aiŶsi Ƌue les seĐtioŶs effiĐaĐes, puissent être 
considérés quasi-homogènes [Jégu, 1996]. 

.2.1.3. Discrétisation Energétique : l’Approximation en Multigroupe 
Les sections efficaces, ainsi que le flux neutronique, varient de manière continue en fonc-

                                                      
109 L’itĠƌatioŶ seƌa ĐoŶǀeƌgeŶte ƋuaŶd le k eŶtƌe deuǆ pas de calculs sera invariant. 
110 Et aussi en la considérant homogène dans tout le combustible. 
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tioŶ de l͛ĠŶeƌgie du ŶeutƌoŶ iŶĐideŶt, oƌ oŶ peut disĐƌĠtiseƌ Đe pƌoďlğŵe eŶ plusieuƌs in-
teƌǀalles d͛ĠŶeƌgie sur lesquelles les grandeurs sont uniformes : Đ͛est l͛appƌoǆiŵatioŶ eŶ 
multigroupe.  

Les seĐtioŶs effiĐaĐes de ĐhaƋue isotope soŶt ĐoŶdeŶsĠes eŶ g gƌoupes d͛iŶteƌǀalles 
d͛ĠŶeƌgies Ei-Ei+1. CepeŶdaŶt, ĐeƌtaiŶs gƌoupes oŶt plus de poids Ƌue d͛autƌes daŶs 
l͛ĠƋuatioŶ de BoltzŵaŶn car le flux y est plus intense. On cherche donc à tenir compte de 
cet aspect en pondérant les sections efficaces avec le flux, de sorte de toujours conserver 
les tauǆ de ƌĠaĐtioŶ, F, Đ͛est le pƌiŶĐipe d͛ĠƋuiǀaleŶĐe,  
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Où,  

— 
i

r
  est la seĐtioŶ effiĐaĐe pouƌ uŶe ƌĠaĐtioŶ ŶuĐlĠaiƌe paƌtiĐuliğƌe d͛uŶ isotope spĠĐi-

fique condensé du groupe i, pour une réaction r.  

— i
E  et 1iE soŶt les liŵites supĠƌieuƌes et iŶfĠƌieuƌes de l͛iŶteƌǀalle d͛ĠŶeƌgie.  

— )(E  est le flux exact du problème à traiter.  

Cette appƌoǆiŵatioŶ eŶ ŵultigƌoupes est ǀalaďle loƌsƋue σ est peu dĠpeŶdaŶte de 
l͛ĠŶeƌgie des Ŷeutrons. Afin de considérer cet aspect, les isotopes sont classés comme 
résonnants ou non résonnants : 

.2.1.3.1. Isotopes Non Résonnants  

Leuƌs seĐtioŶs effiĐaĐes dĠpeŶdeŶt faiďleŵeŶt de l͛ĠŶeƌgie des ŶeutƌoŶs iŶĐideŶts. AiŶsi, 
dans l͛équation .2.4, le fluǆ ƌĠel peut ġtƌe ƌeŵplaĐĠ paƌ l͛utilisatioŶ d͛uŶ speĐtƌe de pon-
dération, c'est-à-diƌe, uŶ fluǆ appƌoǆiŵatif et ƌepƌĠseŶtatif du ƌĠaĐteuƌ Ƌu͛oŶ ǀeut tƌaiter, 

)(E
W

 , et qui ne dépend pas de la géométrie111. 

.2.1.3.2. Isotopes Résonnants  

Leuƌs seĐtioŶs effiĐaĐes peuǀeŶt ġtƌe ĐlassĠes eŶ deuǆ paƌties. D͛uŶe paƌt le ĐoŶtiŶuuŵ, 
où elles Ŷe ǀaƌieŶt Ƌue faiďleŵeŶt eŶ foŶĐtioŶ de l͛ĠŶeƌgie du ŶeutƌoŶ. IĐi 
l͛approximation du flux de pondération est licite.  

D͛autƌe paƌt, le doŵaiŶe des ƌĠsoŶaŶĐes, où l͛appƌoǆiŵatioŶ doŶŶĠe paƌ le pƌiŶĐipe 
d͛ĠƋuiǀaleŶĐe Ŷ͛est plus liĐite Đaƌ les seĐtioŶs effiĐaĐes ǀaƌieŶt foƌteŵeŶt eŶ foŶĐtioŶ de 
l͛ĠŶeƌgie du ŶeutƌoŶ. 

Une résonance est une variation abrupte de la section efficace, elle peut atteindre plu-
sieurs ordres de grandeur, comme montré sur la Figure .2.1. A titre d͛illustƌatioŶ soŶt aus-
si pƌĠseŶtĠes les ďoƌŶes d͛uŶ ŵaillage ŵultigƌoupe112. Notons ici, que la résonance à 6.67 
eV, contenue dans le groupe 88 du maillage, est une perturbation de trois ordres de 
grandeur de la section efficace.  

                                                      
111 Ces sections efficaces sont connues sous les termes de « non autoprotégées » ou « à dilution infinie ». 
112 Maillage XMAS à 172 groupes, utilisé pour les appliĐatioŶs iŶdustƌielles d’APOLLO Ϯ. 
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Au sens énergétique le fluǆ ŶeutƌoŶiƋue est foƌteŵeŶt peƌtuƌďĠ au ǀoisiŶage d͛uŶe ƌĠso-
ŶaŶĐe, eŶ effet il se Đƌeuse et il Ŷ͛est doŶĐ plus pƌopoƌtioŶŶel à Đelui d͛uŶ speĐtƌe de pon-
dération, ainsi le taux de réaction doit être corrigé, Figure .2.2.  

Le problème des isotopes résonnants repose sur le fait que le taux de réaction  tErF ,, , 

c'est-à-dire le produit du flux  tEr ,,  et de la section efficace macroscopique   E  

(équation .1.6), ne varie pas proportionnellement à la section efficace, parce que le flux 
change aussi. Ainsi, bien que la résonance puisse présenter une section efficace énorme, 
le tauǆ de ƌĠaĐtioŶ peut ƌesteƌ tƌğs faiďle à Đause du fluǆ ƌĠduit. C͛est uŶ effet 
d͛autopƌoteĐtioŶ daŶs la ǀaƌiaďle ĠŶeƌgĠtiƋue, siŵilaiƌe à Đelui oďseƌǀĠ du fait de la gĠo-
métrie daŶs les pastilles dopĠes eŶ GdЇOЈ ;cf. Chapitre 1, §.3.3.2.3). Cette autoprotection 
est tƌaitĠe paƌ uŶ ŵodule spĠĐial d͛APOLLO Ϯ [Coste-Delclaux, 2006], [Perruchot-
Triboulet, 1996]. 

  

Figure .2.1. QuelƋues ƌĠsoŶŶaŶĐes de l’UϸϹϾ à Ϯϭ°C 
et maillage multigroupe. 

Figure .2.2. Effet d’uŶe ƌĠsoŶaŶĐe suƌ le fluǆ et le 
taux de réaction. 

AĐtuelleŵeŶt APOLLO peƌŵet d͛utiliseƌ uŶ maillage très fin en énergie, appelé SHEM113, à 
281 groupes, particulièrement optimisé pour réaliser de manière plus précise le calcul 
neutronique et il ĐoŶsidğƌe la ĐoƌƌeĐtioŶ d͛aŶisotƌopie liŶĠaiƌe pouƌ l͛uƌaŶiuŵ Ϯϯϴ 
[Hfaiedh, 2005]. Ce ŵaillage pƌeŶd aussi eŶ Đoŵpte et Đoƌƌige l͛effet d͛autopƌoteĐtioŶ 
mutuelle pour les principaux isotopes résonants, quand les résonances de différents iso-
topes se superposent. L͛aǀaŶtage de “HEMϮϴϭ est Ƌu͛il peƌŵet de s͛affƌaŶĐhiƌ des ĐalĐuls 
d͛autopƌoteĐtioŶ ƌĠsoŶaŶte pouƌ des EN < 22.5 eV en réduisant les erreurs de calcul pour 
les REP. DaŶs Ŷos Đas d͛Ġtudes, Đe ŵaillage ĠŶeƌgĠtiƋue pƌeŶd ĐoƌƌeĐteŵeŶt eŶ Đoŵpte la 
résonance à 2.57 eV du GdϷϻϻ et les résonances à 0.03, 16.8 et 20.6 eV du GdϷϻϽ. 

De Đette façoŶ, l͛équation .2.3 discrétisée en énergie devient un systèŵe d͛ĠƋuatioŶs li-
néaires, 
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 Équation .2.5. 

Où Gg  '1 , avec G le Ŷoŵďƌe total de gƌoupe d͛ĠŶeƌgie et g le gƌoupe d͛ĠŶeƌgie daŶs 
leƋuel oŶ ǀeut ƌĠsoudƌe l͛ĠƋuatioŶ. De Đette ŵaŶiğƌe, toutes les seĐtioŶs effiĐaĐes oŶt ĠtĠ 
disĐƌĠtisĠes eŶ G gƌoupe d͛ĠŶeƌgie. 
                                                      
113 Santamarina-Hfaiedh Energy Mesh 
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.2.1.4. Traitement de la Variable Angulaire 
La disĐƌĠtisatioŶ de l͛équation .1.9 par rapport aux directions angulaires se fait en consi-
dĠƌaŶt la pƌoďaďilitĠ d͛iŶteƌaĐtioŶ des ŶeutƌoŶs se pƌopageaŶt eŶ ligŶe dƌoite, Đ͛est 
l͛appƌoǆiŵatioŶ de pƌoďaďilité de collision. 

NotoŶs iĐi Ƌu͛à paƌtiƌ de l͛équation .1.4, page 131, il est possible de définir, 

 xte  
PƌoďaďilitĠ Ƌu͛uŶ ŶeutƌoŶ se dĠplaĐe d͛uŶe distaŶĐe dx sans aucune 
interaction ; 

 
dxe

x

t
t  PƌoďaďilitĠ Ƌu͛uŶ ŶeutƌoŶ fasse uŶe pƌeŵiğƌe ĐollisioŶ eŶ dx. 

“upposoŶs Ƌu͛uŶ ŶeutƌoŶ paƌte d͛uŶ poiŶt ƌ’ vers un autre r, avec une direction  . Si la 

distance entre le point r et ƌ’ est s, alors on peut écrire que : Ωrr s ' . Cette expression, 
permet de faire un changement de variable et de réécrire l͛équation .1.9 comme,  
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 Équation .2.6. 

Avec cette nouvelle formulation, il est possible de définir la distance en unités de libre 
parcours moyen du neutron, aussi appelé parcours optique, comme, 
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“i l͛oŶ suppose q(s) ĐoŶŶu, aloƌs, la solutioŶ de l͛équation .2.6 est la solution homogène 
plus une contribution particulière,  
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DaŶs laƋuelle le faĐteuƌ eǆpoŶeŶtiel daŶs l͛iŶtĠgƌale Ŷ͛est autƌe Đhose Ƌue la pƌoďaďilitĠ 

pour un neutron émis au point  sr  de parcourir une distance s dans la direction   
sans avoir aucune collision.  

L͛équation .2.7 ƌeste eŶĐoƌe assez ĐoŵpliƋuĠe. AfiŶ d͛oďteŶiƌ uŶe solutioŶ aǀeĐ des ŵé-
thodes numériques il faut y ajouter deux nouvelles approximations : les sources de fis-
sions et les diffusions sont isotropiques. En ajoutant ces approximations, on obtient : 
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“i oŶ ƌeŵplaĐe ĐeĐi daŶs l͛équation .2.7, et si on prend en compte la discrétisation en es-
pace et en énergie, on arrive à, 
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R étant la distance du neutron entre les sous volumes de calcul i et j. Q est le terme des 
sources et N le nombre de sous volumes de calcul. 
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Il est maintenant possible de définir la probabilité de collision réduite comme 
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 Équation .2.8. Probabilité de collision discrétisée en énergie et 
espace. 

Où g

ij
P , ƌepƌĠseŶte la pƌoďaďilitĠ Ƌu͛uŶ ŶeutƌoŶ ĐƌĠĠ a une énergie g, dans le sous-volume 

i fasse une première collision, dans le sous-volume j. La probabilité de collision multipliée 
par le terme de source donne les neutrons qui vont subir des événements de collision 
(diffusion, fission, absorption) dans le sous-volume j. 

Afin de calculer les Pij daŶs uŶe gĠoŵĠtƌie ϮD, l͛aŶgle   est discrétisé en créant des 
ligŶes d͛iŶtĠgƌatioŶ suƌ la suƌfaĐe du sous-volume j. La contribution de chaque ligne est 
ĠǀaluĠe et pƌise eŶ Đoŵpte afiŶ d͛estiŵeƌ la ƋuaŶtitĠ de ŶeutƌoŶs allaŶt iŶteƌagiƌ daŶs le 
sous-volume j. Cette ŵĠthode de dĠteƌŵiŶatioŶ fait l͛hǇpothğse Ƌue le fluǆ soit homo-
gène dans tout le volume j.  

Loƌs d͛uŶ ĐalĐul où plusieuƌs sous-ǀoluŵes de ĐalĐul oŶt ĠtĠ dĠfiŶis, Đoŵŵe Đ͛est le Đas 
pouƌ les asseŵďlages Đoŵďustiďles, uŶe deuǆiğŵe appƌoǆiŵatioŶ peut ġtƌe faite. C͛est 
l͛appƌoǆiŵatioŶ d͛aŶisotƌopie liŶĠaiƌe.  

Cette approximation consiste à développer les sections efficaces sur une base de fonc-
tions de type harmoniques sphérique : les polynômes de Legendre. Ainsi le flux sera plat 
spatialement, mais linéaire en angle, c'est-à-dire linéairement anisotrope. Cette dernière 
approximation est importante surtout quand des corps absorbants sont présents. 

.2.1.5. CalĐuls d’EvolutioŶ 

La ĐoŵpositioŶ ĐhiŵiƋue du Đoŵďustiďle ŶuĐlĠaiƌe ĐhaŶge au Đouƌs de l͛iƌƌadiatioŶ du fait 
de la création des produits de fission et de la consommation de l͛uƌaŶiuŵ. EŶ ĐoŶsé-
quence les sections efficaces macroscopiques des sous-volumes de calcul doivent être 
actualisées au cours du calcul : Đ͛est le ĐalĐul d͛ĠǀolutioŶ. Ce ĐalĐul peƌŵet d͛Ġǀalueƌ le 
flux ainsi que le facteur de multiplication à différents taux de combustion.   

L'ĠǀolutioŶ de la ĐoŶĐeŶtƌatioŶ de ĐhaƋue isotope pƌĠseŶt daŶs uŶe ĐhaiŶe d͛ĠǀolutioŶ se 
fait en fonction du flux moyen dans chaque sous-ǀoluŵe pƌĠseŶtaŶt Đe tǇpe d͛isotopes. 
Le calcul est quasi statique : il se fait à des pas de taux de combustion discrets. Les sec-
tions efficaces des milieux sont recalculées à des taux de combustion discrets et elles sont 
considérées comme constantes au cours du pas de combustion.  

.2.2. UtilisatioŶ d’APOLLO Ϯ.ϴ pouƌ la ModĠlisatioŶ d’uŶ CƌaǇoŶ 
Dopé Gd 

Le boŶ foŶĐtioŶŶeŵeŶt d͛APOLLO Ϯ.ϴ pouƌ le ĐalĐul des asseŵďlages ĐoŵpoƌtaŶt des 
ĐƌaǇoŶs dopĠs eŶ Gd, ŶotaŵŵeŶt des ĐƌaǇoŶs à ϴ%ŵ GdЇOЈ, a ĠtĠ ǀĠƌifiĠ paƌ plusieuƌs 
études menées au CEA , comme récemment, les programmes GEDEON 1114 et 2115. Les 
références les plus récentes sont :  

— [Sanchez, 2010], qui résume plusieurs validations faites sur APOLLO et, 

                                                      
114 ValidatioŶ eǆpĠƌiŵeŶtale de ĐoŶsoŵŵatioŶ du Gd daŶs uŶ ĐƌaǇoŶ à ϯ.Ϯϱ% UϸϹϻ et ϱ%ŵ GdЇOЈ eŶtƌe Ϯ.ϱ et ϴ.ϱ GWj/tU. 
115 Validation expérimentale de consommation du Gd dans un crayon à Ϭ.Ϯ% UϸϹϻ et ϴ%ŵ GdЇOЈ eŶtƌe ϯ.ϱ et ϭϭ.ϴ GWj/tU. 
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— [Blaise, 2011], qui calcule et mesure la consommation du Gd de 0 à 9 GWj/tU (3.25% 
UϸϹϻ, ϱ%ŵ GdЇOЈͿ dans le cadre du programme GEDEON. 

Au cours de cette thèse, une validation similaire a été faite [Pieck, 2013]116 sur un crayon 
d͛UOЇ eŶƌiĐhi à Ϯ.ϱ% UϸϹϻ et dopé à 8%m eŶ GdЇOЈ. Ce combustible a été irradié dans une 
centrale REP Française de 1300 MWe, avec un taux de combustion local de 43.5 GWj/tU. 
La validation a été faite sur plusieurs isotopes et éléments mesurés par [Delorme, 2012] 
au LECA-STAR117 : Nd, Gd, Pu, U, Mo, Ru, Am, Zr. Cette publication est donnée en Annexe 
A4.  

Les résultats obtenus par calcul avec APOLLO 2.8 montrent un parfait accord avec les me-
sures expérimentales obtenues au LECA-STAR. Ces premiers calculs nous ont permis de 
ĐoŵŵeŶĐeƌ à ƌĠaliseƌ les pƌeŵiğƌes siŵulatioŶs aǀeĐ la phase Cϭ. Tout d͛aďoƌd, uŶ pƌe-
mier calcul sur le réacteur EPR sera présenté. 

.3. CalĐul du RĠaĐteuƌ EPR™ 
Pouƌ l͛EP‘™, Ƌui est uŶ ‘EP, l͛eŶseŵďle des Ġtapes de ĐalĐul utilisĠes est ďasĠ suƌ uŶ 
schéma de calcul connu comme REL-2005. Ce schéma est employé par APOLLO 2.8 pour 
ĐalĐuleƌ les asseŵďlages ‘EP eŶ ƌĠseau UOЇ et MOX. Celui-ci utilise le découpage en 
ĠŶeƌgie “HEM à Ϯϴϭ gƌoupes optiŵisĠs d͛ĠŶeƌgie [Hfaiedh, 2005] [Hfaiedh, 2006] et la 
bibliothèque CEA2005 V4.1.1. de sections effiĐaĐes ďasĠes suƌ l͛ĠǀaluatioŶ des seĐtioŶs 
efficaces de 427 isotopes fournis par JEFF3.1.1 [Santamarina, 2009].  

.3.1. Modélisation au Niveau de l’Asseŵďlage 

Tous les ĐalĐuls issus d͛APOLLO Ϯ.ϴ seƌoŶt faits eŶ ŵilieu iŶfiŶi, eŶ ĐoŶsidĠƌaŶt Ƌue le ŵo-
tif des assemblages se répète de façon infinie, à la différence de ce qui est montré sur la 
Figure .3.1. En conséquence le facteur de multiplication obtenu sera toujours Kinfini. Cette 
approximation est raisonnable pour un REP car les dimensions du réacteur sont 
grandes118 par rapport à la longueuƌ ŵoǇeŶŶe de diffusioŶ d͛uŶ ŶeutƌoŶ119. Toutefois, 
une correction sera introduite en §.3.3. 

Deux situations pour le calcul sont retenues : une condition chaude (hot state), représen-
tative du réacteur en fonctionnement normal et une condition froide (cold state), repré-
sentative du réacteur en arrêt froid, Tableau .3.1.  

A tout moment, on considère que la pression dans le circuit primaire est de 155.0 bar. La 
puissance thermique sera de 4270 MWth dans tous les calculs (c'est-à-dire, 1600 MWe si 
le rendement thermique est de 37.5% [Areva Group, 2009]), distribuée sur 241 assem-
blages combustibles, avec une hauteur active120 de 420.0 cm à froid et de 422.55 cm à 
chaud. Ainsi, la puissance linéique moyenne par crayon est estimée à 159 W/cm.  

                                                      
116 EŶ ĐollaďoƌatioŶ aǀeĐ le Laďoƌatoiƌe d͛Etudes des Cœuƌs des ‘ĠaĐteuƌs ;DE‘/“P‘C/LEDCͿ, Bąt. ϮϯϬ, CEA – Cadarache. 
117 Laboratoire d'Examen des Combustibles Actifs et Station de Traitement, d'Assainissement et de Reconditionnement, INB 55, CEA – 
Cadarache. 
118 Hauteur : 420 cm. Rayon : 200 cm. 
119 Inférieur à 12 cm dans le modérateur. 
120 Hauteuƌ de la ĐoloŶŶe de pastilles d’UO2.  
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Figure .3.1. “eĐtioŶ hoƌizoŶtale du Đœuƌ EPR™, avec 241 assemblages. 

La densité du modérateur/caloporteur est automatiquement déterminée par APOLLO en 
fonction de la température et de la pression stipulées. 

Tableau .3.1. Conditions de calcul : états chaud et froid. 

Réacteur chaud (Hot State) Réacteur froid (Cold State) 
Température combustible 650.0°C Température combustible 20.0 °C 

Température gaine 340.0°C Température gaine 20.0 °C 
Température modérateur 311.0°C Température modérateur 20.0 °C 

.3.1.1. Géométrie des Assemblages 
La gĠoŵĠtƌie ĐoŶsidĠƌĠe se ƌappƌoĐhe le plus possiďle de Đelle d͛uŶ asseŵďlage EP‘™. Les 
asseŵďlages EP‘™ soŶt ĐoŶstituĠs de Ϯϲϱ ĐƌaǇoŶs et Ϯϰ tuďes guides aƌƌaŶgĠs suƌ uŶe 
grille carrée de 17x17 positions.  

Afin de simplifier le calcul, on considère que l͛asseŵďlage est sǇŵĠtƌiƋue et Ƌue paƌ la 
suite, oŶ peut ƌĠduiƌe les Đellules de ĐalĐuls à ⅛ des ĠlĠŵeŶts ;Đ'est-à-dire, à seulement 
40 crayons), comme cela est montré en Figure .3.2. 

.3.1.2. Géométrie des Cellules 
Les cellules combustibles standards sont des sous-volumes de calcul qui représentent les 
crayons combustibles présents dans les assemblages.  

Chaque cellule combustible est modélisée comme décrit sur la Figure .3.3, c'est-à-dire 
Ƌu͛elle Đoŵpoƌte uŶ ĐƌaǇoŶ Đoŵďustiďle d͛UOЇ ;de Đouleuƌ gƌiseͿ, aǀeĐ uŶ zoŶage eŶ 
Ƌuatƌe ĐouƌoŶŶes. La gaiŶe, faite eŶ Mϱ™ [Charquet, 1997][Garner, 2006][Kim, 2013] (de 
couleur blanche) présente une seule couronne, donc un seul sous-volume de calcul. Fina-
lement, le modérateur/caloporteur qui les entoure présente une discrétisation type 
« moulin » (cf. la Figure .3.3).    
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Figure .3.2. UŶ huitiğŵe d’asseŵďlage.  

La ĐouƌoŶŶe ĐeŶtƌale de la pastille d͛UOЇ ƌepƌĠseŶte ϱϬ% du ǀoluŵe de la pastille. Les 
autres, respectivement 30, 15 et 5% du volume en direction de la périphérie. Cette discré-
tisation en sous-ǀoluŵes s͛aǀğƌe plus Ƌue suffisaŶte pouƌ oďteŶiƌ des ƌĠsultats Đor-
rects ĐoŶĐeƌŶaŶt l͛ĠǀolutioŶ des pƌoduits de fissioŶ eŶ pĠƌiphĠƌie de pastille et la création 
de PuϸϹϿ. 

Le rayon extérieur de la cellule est de 6.196 mm. 

Le jeu pastille-gaine est dilué dans ce sous-volume en corrigeant légèrement la densité. 
Ceci se justifie du fait du fluage entre la pastille et la gaine pendant le fonctionnement en 
réacteur. Les principales dimensions sont rappelées dans le Tableau .3.2. 

 

 

Figure .3.3. Cellule combustible standard. Figure .3.4. Maillage d’uŶ huitiğŵe d’asseŵďlage 

En ce qui concerne les cellules des tubes guides TG, Tableau .3.3, elles sont découpées en 
plusieurs sous-volumes ĐoŶĐeŶtƌiƋues afiŶ d͛oďteŶiƌ uŶ ďoŶ Đourant de ralentissement de 
neutrons en énergie et spatialement, de manière similaire aux cellules comportant des 
crayons combustibles. Les dimensions de ces cellules sont traitées comme invariantes vis-
à-vis de la température. La Figure .3.4 illustre le maillage spatial considéré. 

Tableau .3.2. DoŶŶĠes gĠoŵĠtƌiƋues utilisĠes pouƌ le ĐalĐul d’asseŵďlage ;toutes les diŵeŶsioŶs soŶt eŶ 
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cm) 

 Condition froide Condition chaude 
Rayon pastille 0.40500 0.40745 

Rayon extérieur de gaine 0.47500 0.47588 
Rayon intérieur de gaine 0.41250 0.413263 

Pas de cellule 1.26000 1.26210 
Pas assemblage 21.5040 21.6150 

Laŵe d’eau iŶteƌ-assemblage 0.04200 0.07965 
Evidement121 0.01800 

 

 

Tableau .3.3. Données géométriques utilisées pour le calcul des TG (toutes les dimensions sont en cm) 

Rayon intérieur de tube guide 0.56250 
Rayon extérieur de tube guide 0.61250 

.3.1.3. Description des Matériaux 
Dans APOLLO, les matériaux doivent être décrits afin de pouvoir calculer leurs sections 
efficaces macroscopiques. Pour UOЇ, la densité théorique est de 10.96 g cm¯³. Cependant, 
la présence de porosités réduit dans la réalité cette densité à 97% de la densité théorique, 
soit environ 10.63 g cm¯³.  

L͛eŶƌiĐhisseŵeŶt eŶ UϸϹϻ est ĐalĐulĠ à hauteuƌ de ϰ.ϵϬ %at, avec 0.02 %at d͛UϸϹϺ, Tableau 
.3.4. La teneur initiale en plutonium est fixée à zéro.  

Le gaiŶage est ĐoŶstituĠ de Mϱ™ ;ziƌĐoŶiuŵ faiďleŵeŶt alliĠͿ[Charquet, 1997] dont la 
densité est égale à 6.52 g Đŵ ³̄.  

FiŶaleŵeŶt, l͛eau du Đalopoƌteuƌ est ĐoŶsidĠƌĠe puƌe, saŶs pƌĠseŶĐe d͛aĐide ďoƌiƋue, sauf 
mention contraire. 

Tableau .3.4. CoŵpositioŶ ŵassiƋue du Đoŵďustiďle UOЇ 

 Proportion massique  
Uranium 88.15%m  

dont, UϸϹϾ 83.81 %m (95.08 %at) 
 UϸϹϻ 4.32 %m (4.90 %at) 
 UϸϹϺ 0.02 %m (0.02 %at) 

Oxygène 11.85%m  
 

 

.3.1.4. TƌaiteŵeŶt de l’AutopƌoteĐtioŶ 

Pouƌ la plupaƌt des ĐalĐuls Ƌui seƌoŶt pƌĠseŶtĠs, l͛autopƌoteĐtioŶ122 est évaluée selon les 
recommandations du SERMA à 0, 4, 8, 12, 24, 36, 48, 60, 72 et 84 GWj/tU. Sauf dans 
quelques cas, où il sera nécessaire de le discrétiser plus finement (notamment pour les 
études des vecteurs isotopiques, (§.4.3, page 167Ϳ. DaŶs Đes Đas, l͛autopƌoteĐtioŶ seƌa 
calculée à 0, 2, 4, 6.5, 9, 12, 18, 24, 36, 48, 60, 72, 84 GWj/tU. Les ĐalĐuls soŶt faits jusƋu͛à 
uŶ tauǆ de ĐoŵďustioŶ de l͛asseŵďlage de ϵϬ GWj/tU de façon de pouvoir toujours calcu-
leƌ la ƌĠaĐtiǀĠ d͛uŶ Đœuƌ aǀeĐ uŶe gestioŶ à ϰ ĐǇĐles. 

.3.2. Approximation du Facteur de Multiplication au Niveau du 

                                                      
121 Dishing. 
122 C'est-à-dire, la détermination des sections efficaces multigroupe et les probabilités de collision pour les sous volumes présentant 
des isotopes résonants. 
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Cœuƌ 

“aŶs l͛utilisatioŶ de ďoƌe dissous daŶs le Đalopoƌteuƌ, le Kinfini des assemblages enrichis à 
4.9% UϸϹϻ atteint une valeur initiale de 1.43, qui décroit de façon monotone avec le taux 
de combustion, Figure .3.5. L͛appliĐatioŶ de l͛équation 3.1 du chapitre 1123, révèle que 
pour une gestion par quart (4 cycles de fonctionnement), le kinfini du Đœuƌ seƌait de ϭ.ϭϲ 
en début de cycle, c'est-à-dire la sur-réactivité, infini

  est d͛eŶǀiƌoŶ +ϭϰϰϬϬ pcm comme 

cela est illustré sur la même figure. La longueur du cycle est estimée à 16.6 GWj/tU.  

La ƌĠaĐtiǀitĠ iŶitiale s͛aǀğƌe ĠleǀĠe. Cette ĐoŶsidĠƌatioŶ a aŵeŶĠ les ĐoŶĐepteuƌs du ƌĠac-
teur à introduire du bore124 sous forme diluée dans le caloporteur afin de maîtriser faci-
lement la réserve de réactivité de façon homogène (cf. Chapitre 1, §.3.2.2).  

A Đet effet, ĐoŶsidĠƌoŶs ŵaiŶteŶaŶt l͛iŶtƌoduĐtioŶ de ďoƌe au Đœuƌ d͛uŶ EP‘™. Coŵŵe il 
a été montré sur la figure 3.7 du Chapitre 1, la présence de celui-ci réduit le facteur de 
ŵultipliĐatioŶ du Đœuƌ. NotoŶs Ƌu͛eŶ ajoutaŶt ϭϱϬϬ ppŵ de ďoƌe daŶs l͛eau eŶ dĠďut du 
ĐǇĐle, l͛appoƌt de ϵϭϬϬ pĐŵ d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ ;kinf  = ϭ.ϬϲͿ Ŷ͛aƌƌiǀe pas à ĐoŵpeŶseƌ Đoŵplè-
tement la sur-criticité du système (de +2800 pcm). Le réacteur ne peut être en état cri-
tiƋue Ƌu͛aǀeĐ l͛utilisatioŶ siŵultaŶĠe des gƌappes de ĐoŶtƌôle ou d͛uŶ autƌe ŵoǇeŶ 
d͛iŶtƌoduĐtioŶ d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ.  

 

Figure .3.5. Evolution de la réactivité d’uŶ ƌĠaĐteuƌ EPR™ aveĐ les ĐaƌaĐtĠƌistiƋues dĠĐƌite eŶ §.3. 

A la différence des REP-900125, qui peuvent fonctionner en mode critique en employant 
seuleŵeŶt le ĐoŶtƌôle du ďoƌe, le ƌĠaĐteuƌ EP‘™ a uŶ ďesoiŶ aĐĐƌu d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ. AfiŶ 
de ƌĠduiƌe les ĐoŶĐeŶtƌatioŶs de ďoƌe daŶs le sǇstğŵe, l͛EP‘™ ƌeĐouƌt à l͛utilisatioŶ de 
pastilles dopĠes eŶ GdЇOЈ, doŶt Ŷous aǀoŶs paƌlĠ au Chapitre 1 (§.4.2.1). 

Avant de passeƌ à la ƌeĐheƌĐhe d͛uŶe distƌiďutioŶ optiŵale de la phase Cϭ daŶs les as-

                                                      

123 
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124 Abondance naturelle : 19.9% B10, 80.1% B11.   
125 EŵploǇaŶt des asseŵďlages aǀeĐ ϰ.ϱ% UϸϹϻ.  
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seŵďlages, il ĐoŶǀieŶt d͛iŶtƌoduiƌe le ĐoŶĐept de « réacteur idéal » dans le but de pouvoir 
mieux comparer les différentes options qui seront dévoilées.   

.3.3.  DĠfiŶitioŶ d’uŶ RĠaĐteur Idéal 

Comme il est dit dans le Chapitre 1 (§.1.3), peŶdaŶt le foŶĐtioŶŶeŵeŶt d͛uŶ ƌĠaĐteuƌ à 
puissance constante le facteur de multiplication effectif doit être égal à 1, ou exprimé en 
terme de réactivité, ρeffectif = 0 pcm. De cette manière un réacteur dit « critique » est un 
réacteur dans lequel la population de neutrons est constante126. 

.3.3.1. Approximation au Réacteur Réel 
Les calculs réalisés avec le code APOLLO 2.8 mentionnés ci-dessus nous donnent le Kinfini. 
La relation entre le Kinfini et le Keffectif est donnée par un facteur de fuite,  , qui dépend 
particulièrement de la géométrie mais aussi des matériaux du système. 


infini

KK
effectif  Équation .3.1. 

Ce facteur de fuite peut ĠgaleŵeŶt ġtƌe iŶteƌpƌĠtĠ à l͛aide de l͛ĠƋuatioŶ 1.3.1 du Chapitre 
1, comme une contribution négative de la réactivité, 

 
infinieffectif  Équation .3.2. Correction de la réactivité 

A partir des équations ci-dessus il est possiďle d͛oďteŶiƌ la ĐoŶtƌiďutioŶ ŶĠgatiǀe de la 
réactivité due aux fuites de neutrons comme : 

5

infini

10
  

1  
 
k

 Équation .3.3 

Où il est mis en évidence que   dépend du Kinfini du système. Le facteur de fuites  peut 

être calculé comme [Lamarsh, 1975],  

22
1

1

BM  Équation .3.4 

Où, B² est le buckling géométrique127 et Mϸ l͛aiƌe de ŵigƌatioŶ du ŶeutƌoŶ. Le pƌeŵieƌ 
terme, pour une géométrie cylindrique, est égal à : 

22

2 405.2 






HR

B


 Équation .3.5 

Où ‘ est le ƌaǇoŶ du Đœuƌ128 et H sa hauteur129. Pouƌ l͛EP‘™, Đette grandeur est proche 
de 2.0xϭϬ ̄ ̄Ϻ Đŵ ̄², taŶdis Ƌue l͛aiƌe de ŵigƌatioŶ130 est d͛eŶǀiƌoŶ ϭϭϱ-120 cm². Ainsi, le 
teƌŵe ɸ est estiŵĠ à Ϭ.ϵϳϲϱ. Le Tableau .3.5 résume cette dépendance. On constate que 
le système sera critique si Kinfini est d͛eŶǀiƌoŶ ϭ.ϬϮϱ. 

Tableau .3.5. Dépendance de ρɸ avec Kinfini. 

                                                      
126 Sans tenir compte des sources externes. 
127 Le Buckling est une magnitude qui représente, entre autres, la courbature du flux de neutrons dans le réacteur : B = ϭ/Φ ∙ ∂ϸΦ/∂ǆϸ. 
Dans un réacteur infini, B = Ϭ, eŶ ĐoŶsĠƋueŶĐe ɸ = ϭ et doŶĐ ρɸ = 0 (pas de fuites de neutrons).  
128 200 cm. 
129 420 cm. 
130 Calculée comme Mϸ=D/Σa, où D est ϭ/ϯΣtr . Σa est la seĐtioŶ ŵaĐƌosĐopiƋue d͛aďsoƌptioŶ du Đœuƌ et Σtr celle de transport. A partir 
des ĐalĐuls d’APOLLO, Mϸ est estiŵĠ eŶtƌe ϭϭϱ-120 cm². 
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Kinfini Keff ρɸ [pcm] 
1.43 1.40 -1680 
1.40 1.37 -1720 
1.35 1.32 -1780 
1.30 1.27 -1850 
1.25 1.22 -1920 
1.20 1.17 -2000 
1.15 1.12 -2090 
1.10 1.07 -2190 
1.05 1.03 -2290 
1.02 1.00 -2350 
1.00 0.98 -2400 
0.95 0.93 -2530 

 

Ainsi, un réacteur « critique » au sens des modélisations effectuées, présente : 
ρeffectif = 0 pcm et ρinfini = 2350 pcm ; ce qui se traduit en termes de facteur de multiplica-
tion par : Keffectif = 1.00 et Kinfini = 1.025. 

A titƌe d͛eǆeŵple, la Figure .3.6 ƌepƌĠseŶte l͛ĠǀolutioŶ du faĐteuƌ de ŵultipliĐatioŶ ;Kinfini) 
du ƌĠaĐteuƌ pouƌ uŶ asseŵďlage ĐoŶstituĠ de pastilles hoŵogğŶes d͛UOЇ enrichies à 4.9 % 
en UϸϹϻ, avec une gestion par ¼ (courbe 1), ŵodĠlisĠe à l͛aide d͛APOLLO et du Đode CICLO 
développé pendant cette thèse (cf. Annexe A1). 

 

Figure .3.6. Evolution du facteur de multiplication infini (KinfͿ d’uŶ ƌĠaĐteuƌ eŶ foŶĐtioŶ du tauǆ de Đom-
bustion moyen. Courbe 1 : uŶ ƌĠaĐteuƌ aveĐ des asseŵďlages ĐoŶstituĠs de pastilles hoŵogğŶes d’UOЇ 
enrichies à 4.ϵ % eŶ UϸϹϻ. Couƌďe Ϯ : un réacteur avec des assemblages constitués de pastilles homogènes 
d’UOЇ eŶƌiĐhies à ϰ.ϵ % eŶ UϸϹϻ, et pƌeŶaŶt eŶ Đoŵpte l’effet d’uŶe ĐoŶĐeŶtƌatioŶ de ϲϬϬ ppŵ de ďoƌe 
dissous dans le caloporteur. Courbe 3 : un réacteur dit « critique », pour lequel Keff = 1.00. Courbe 5 : un 
réacteur dit « idéal », pour lequel la réactivitĠ ƌĠelle, ρréel, est de +ϮϬϬϬ pĐŵ, jusƋu’à atteiŶdƌe la fiŶ du 
cycle (comprise entre les points de fonctionnement (6) et (7)). 

Elle est comparée à la réactivité du même réacteur utilisant du bore (courbe 2) comme 
poison neutronique (600 ppm de bore diluĠ daŶs l͛eau du ĐalopoƌteuƌͿ. DaŶs le Đas de 
l͛utilisatioŶ du ďoƌe, le ƌĠaĐteuƌ peut ƌesteƌ ĐƌitiƋue (courbe 3) à partir du point de fonc-
tionnement (4) par diminution de la concentration en bore dans le caloporteur (mode 
d͛opĠƌatioŶ dit « en bore critique »).   

5 
(7) 

(6) 

(4) 

  3 

  2 

1 
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.3.3.2. Facteur de MultipliĐatioŶ d’uŶ Réacteur idéal 
Un réacteur « idéal » est un réacteur sans pénalités neutroniques dues à l͛utilisatioŶ de 
matériaux absorbants, avec une sur-réactivité initiale de 2000 pcm (avec un Kinfini = 1.050). 
Cette sur-réactivité de +2000 pĐŵ Ŷ͛est pas aƌďitƌaiƌe, elle peƌŵet de ŵaŶœuǀƌeƌ le ƌĠac-
teur, par exemple, pour monter en puissance. La courbe 5 sur le graphe de la Figure .3.6 
ƌepƌĠseŶte l͛évolution du facteur de multiplication du Đœuƌ dit « idéal ». 

Ainsi, comme représenté en Figure .3.6, un réacteur « idéal » au sens de nos définitions, 
est uŶ ƌĠaĐteuƌ Ƌui possğde uŶe ƌĠaĐtiǀitĠ ƌĠelle, ρréel, de +2000 pĐŵ jusƋu͛au poiŶt de 
fonctionnement (point 6). 

.3.3.3. FaĐteuƌ de MultipliĐatioŶ d’uŶ « Assemblage Idéal » 

Une question à laquelle doit répondre un concepteur est de savoir quelle est l͛ĠǀolutioŶ 
du Kinfini « des assemblages » pour pouvoir obtenir, une fois placés dans la cuve du réac-
teur, une évolution égale à celle de notre réacteur idéal. Pour cela, réécrivoŶs l͛équation 
3.1 du chapitre 1, en supposant le nombre de cycles égal à 4, 

        32
4

1
)(

infinfinfinfinf 
cycleassemblagecycleassemblagecycleassemblageassemblagecoeur

LxKLxKLxKxKxK  

Notamment, cycle
L  vérifie que  inf

1.025
coeur cycle

K L  , point α sur la Figure .3.7. 

  

Figure .3.7. EǆpliĐatioŶs pouƌ oďteŶiƌ l’ĠvolutioŶ du Kinfini d’uŶ asseŵďlage « idéal ». 

Les pénalités nulles demandées au réacteur idéal, nous imposent que Lcycle reste égale à 
celle du réacteur non empoisonné. Ainsi Lcycle est une valeur connue : Đ͛est la loŶgueuƌ du 
ĐǇĐle d͛uŶ ƌĠaĐteuƌ ŶoŶ eŵpoisoŶŶĠ. EŶ ĐoŶsĠƋueŶĐe, les poiŶts A, B, C et D de la courbe 
de réactivité des assemblages ne doivent pas être modifiés, pour que leur valeur 
ŵoǇeŶŶe soit de ϭ.ϬϮϱ, oŶ les appelleƌa iŶǀaƌiaŶts. CeĐi est iŵpoƌtaŶt, la ƌĠaĐtiǀitĠ d͛uŶ 
asseŵďlage idĠal doit ġtƌe la ŵġŵe Ƌue Đelle d͛uŶ asseŵďlage ŶoŶ dopĠ à partir du point 
A. 

Le ĐalĐul de l͛ĠǀolutioŶ de ƌĠaĐtiǀitĠ d͛uŶ asseŵďlage dit idĠal, se ƌĠsuŵe à faiƌe Ƌue le 
point α͛ soit aďaissĠ jusƋu͛à ω sur la Figure .3.7. Notons ici que le facteur de multiplica-
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tion du point α͛ vérifie que, 

        ''''
4

1
)'(

infinfinfinfinf
DKCKBKAKK

assemblageassemblageassemblageassemblagecoeur
  Équation .3.6. 

et Ƌue l͛Équation .3.6 Ŷ͛est Ƌu͛uŶe siŵple ŵoǇeŶŶe. EŶ ĐoŶsĠƋueŶĐe pouƌ ƌĠduiƌe inf

coeur
K  à 

ϭ.ϬϮϱ, uŶ des teƌŵes de l͛additioŶ doit ġtƌe diŵiŶuĠ. Les poiŶt B͛, C͛ et D͛ sont invariants, 
paƌĐe Ƌu͛ils soŶt plaĐĠs suƌ la Đouƌďe ƌeliaŶt les poiŶts A, B, C et D (invariants afin de con-
server la longueur du cycle). EŶ ĐoŶĐlusioŶ, l͛uŶiƋue teƌŵe Ƌui peut ġtƌe ŵodifiĠ est doŶĐ 
le point A͛.  

Un assemblage idéal aura par conséquent, d͛uŶe paƌt uŶ faĐteuƌ de ŵultipliĐatioŶ ƌĠduit 
entre le début de vie et le point A ; et d͛autƌe paƌt uŶ faĐteuƌ de ŵultipliĐatioŶ idĠale-
ŵeŶt Ġgal à Đelui d͛uŶ asseŵďlage ŶoŶ eŵpoisoŶŶĠ eŶtƌe les poiŶts A et D de la Figure 
.3.7.  

On peut calculer la valeur du Kinfini de l͛asseŵďlage aǀaŶt le poiŶt A comme  

        ''')(4
infinfinfinfinf

DKCKBKKK
assemblageassemblageassemblagecoeurassemblage

   Équation .3.7. 

Où, )(
inf 
coeur

K  est 1.025 pour que le réacteur soit critique et avec une valeur égale à 1.050 

pour que le réacteur soit « idéal » seloŶ Ŷos dĠfiŶitioŶs. D͛autƌe paƌt les ǀaleuƌs de 
 'inf
BK

assemblage ,  'inf
CK

assemblage
,  'inf

DK
assemblage

 soŶt ĐoŶŶues à paƌtiƌ de l͛ĠǀolutioŶ du Kinfini 

oďteŶues pouƌ l͛asseŵďlage. 

En suivant cette logique, il est possible de tracer, Figure .3.8, l͛ĠǀolutioŶ du Kinfini d͛uŶ as-
semblage dit « idéal » et d͛uŶ assemblage dit « critique », de soƌte Ƌu͛eŵploǇĠs daŶs uŶ 
réacteur (avec une gestion par quart), ils donnent respectivement un comportement de 
« réacteur idéal » et de « réacteur critique » comme défini précédemment.  

 

Figure .3.8. Evolution du Kinfini d’uŶ asseŵďlage dit « idéal », « critique » et d’uŶ asseŵďlage staŶdaƌd. 

La Figure .3.8 pƌĠseŶte l͛ĠǀolutioŶ du faĐteuƌ de ŵultipliĐatioŶ eŶ ŵilieu iŶfiŶi, Kinfini en 
condition chaud (c'est-à-diƌe eŶ ĐoŶsidĠƌaŶt l͛effet de la teŵpĠƌatuƌeͿ, d͛uŶ asseŵďlage 
Đoŵďustiďle à ďase d͛UOЇ pouƌ des asseŵďlages ϭϳǆϭϳ ; tels que décrits en §.3.1.1. Les 
courbes « critique » et « idéal » oŶt ĠtĠ oďteŶues aǀeĐ l͛utilisatioŶ du Đode CICLO (cf. An-



 

Darío PIECK    

150 

nexe A1). 

Pour le cas étudié, un assemblage idéal doit présenter en début de vie un Kinfini d͛eŶǀiƌoŶ 
Ϭ.ϵϲ et doit ƌĠĐupĠƌeƌ la Đouƌďe d͛ĠǀolutioŶ du Kinfini d͛uŶ asseŵďlage staŶdaƌd ǀeƌs 
13 GWj/tU. 

.3.3.4. CoŵpaƌaisoŶs aveĐ l’EPR™ 

A des fins de comparaison, la Figure .3.9 pƌĠseŶte l͛effet ŶeutƌoŶiƋue oďteŶu pouƌ des 
assemblages intégrant 8, 17, 29, 36 et 40 crayons de pastilles homogènes classiques cons-
tituĠes d͛uŶe solutioŶ solide de ;U,GdͿOЇ à ϴ %ŵ GdЇOЈ. A la diffĠƌeŶĐe de la ƌĠalitĠ où les 
ĐƌaǇoŶs dopĠs oŶt uŶ eŶƌiĐhisseŵeŶt d͛eŶǀiƌoŶ Ϯ.ϱ% ;cf. Chapitre 1), dans ces calculs 
l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt des ĐƌaǇoŶs dopĠs est de ϰ.ϵ% UϸϹϻ. Ceci réduira les pénalités calculées. 
Il ressort de la Figure .3.9 que, excepté pour les assemblages avec huit crayons dopés, 
dans tous les autres cas le réacteur présenterait une pénalité neutronique. Ceci se re-
ŵaƌƋue Đaƌ les Đouƌďes d͛ĠǀolutioŶ du Kinfini rejoignent la courbe dite « critique » à des 
tauǆ de ĐoŵďustioŶ ƌelatiǀeŵeŶt ĠloigŶĠs du tauǆ de ĐoŵďustioŶ atteŶdu à la fiŶ d͛uŶ 
ĐǇĐle pouƌ uŶ Đœuƌ non empoisonné.  

Cette affirmation est soutenue par la Figure .3.10, qui ŵoŶtƌe Ƌuelle seƌait l͛ĠǀolutioŶ du 
Kinfini dans un réacteur à quatre cycles Ŷ͛eŵploǇaŶt Ƌue Đe tǇpe d͛asseŵďlages. “uƌ Đette 
illustration les pénalités sont mieux quantifiables, le Tableau .3.6 résume les valeurs pré-
sentées.  

  

Figure .3.9. Evolution de la réactivité des assem-
blages comportant des crayons avec des pastilles 
hoŵogğŶes de à ϴ%ŵ eŶ GdЇOЈ, et ĐoŵpaƌaisoŶ 
avec les évolutions « idéal » et « critique » pour 

une gestion par quart.  

Figure .3.10. Evolution de la réactivité du réacteur 
comportant des crayons avec des pastilles homo-
gğŶes à ϴ%ŵ eŶ GdЇOЈ, et ĐoŵpaƌaisoŶ aveĐ les 

évolutions « idéal » et « critique ». 

La ƌĠduĐtioŶ du ĐǇĐle est d͛autaŶt plus ƌeŵaƌƋuaďle Ƌue l͛appoƌt iŶitial d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ 
est plus important et trouve son explication dans la cinétique de consommation du gado-
liŶiuŵ. BieŶ Ƌu͛iŶitialeŵeŶt il soit possiďle de ƌĠpoŶdƌe au ďesoiŶ d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ, paƌ 
eǆeŵple aǀeĐ ϰϬ ĐƌaǇoŶs, le gadoliŶiuŵ Ŷ͛aƌƌiǀe pas à ġtƌe ĐoŵplğteŵeŶt ĐoŶsoŵŵĠ 
avant la fin du cycle. Ainsi, dans le cas des 40 crayons, il continue à apporter de 
l͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ ƋuaŶd il Ŷ͛Ǉ eŶ a plus eŶ pĠŶalisaŶt le ĐǇĐle ;ΠL). Traduit en termes plus 
ĠĐoŶoŵiƋues, la ƋuaŶtitĠ d͛ĠŶeƌgie pƌoduite aǀaŶt atteiŶdƌe la sous ĐƌitiĐitĠ est ƌĠduite 
de presque 11% (Tableau .3.6Ϳ. BieŶ Ƌue l͛effet d͛augŵeŶteƌ le Ŷoŵďƌe de ĐƌaǇoŶs soit 
pĠŶalisaŶt paƌĐe Ƌu͛il ƌĠduit la loŶgueuƌ de ĐǇĐle, il est paƌtiĐuliğƌeŵeŶt aǀaŶtageuǆ eŶ 
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début de vie.  

EŶ se ďasaŶt suƌ l͛exemple de la Figure .3.9, oŶ peut aiŶsi affiƌŵeƌ Ƌue l͛ajout de gadoli-
Ŷiuŵ daŶs uŶ ĐƌaǇoŶ appoƌte eŶǀiƌoŶ ϳϮϬ pĐŵ d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ 131: Đ͛est uŶ effet de pre-
mier ordre.  

Une pénalité de deuxième ordre vient du fait de retirer de la matière fissile dans les as-
semblages (ΠM), en effet, une partie des 606.2 kg d͛UOЇ doit ġtƌe ƌetiƌĠe pouƌ ajouteƌ le 
GdЇOЈ. 

Tableau .3.6. Appoƌt d’aŶtiƌĠaĐtivitĠ et pĠŶalitĠs suƌ la loŶgueuƌ de ĐǇĐle pouƌ des asseŵďlages em-
ploǇaŶt des ĐƌaǇoŶs à ϴ%ŵ GdЇOЈ ;ϰ.ϵ% UϸϹϻͿ. 

Nombre de 
crayons dopés  

par assemblage 

Réactivité* en 
excès  
[pcm] 

Longueur du 
cycle 

[GWj / tU] 

Pénalité 
longueur de 
cycle, ΠL [%] 

matière fis-
sile, ΠM [%] 

Totale,  
ΠT [%] 

JEPP** 

0 11960 16.7 0.0% 0.0% 0.0% 0 
8 10930 16.4 1.3% 0.2% 1.5% 8 

17 7850 16.0 3.6% 0.5% 4.1% 22 
29 5070 15.6 6.6% 0.9% 7.4% 41 
36 3540 15.2 8.7% 1.1% 9.7% 53 
40 2780 14.9 10.5% 1.2% 11.6% 64 

*réactivité effective du réacteur en début de cycle. ** Jours Equivalent Plein Puissance de pénalité pour un cycle de 18 mois.  
La définition des pénalités est donnée en Chapitre 1, §.3.3.2.2. 

Le lecteur peut se demander si une modification de la teneur en Gd pourrait corriger la 
ĐiŶĠtiƋue d͛ĠpuiseŵeŶt. CeĐi est ǀƌai pouƌ Đe tǇpe de Đoŵďustiďle [Asou, 1993]. En effet, 
le Ŷoŵďƌe de ĐƌaǇoŶs iŶflue suƌ l͛appoƌt d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ iŶitiale ŵais Đ͛est la teŶeuƌ en 
GdЇOЈ Ƌui pilote la ĐiŶĠtiƋue d͛ĠpuiseŵeŶt. A titƌe d͛eǆeŵple, la Figure .3.11 montre 
l͛ĠǀolutioŶ du Kinfini pour un assemblage 17x17 comportant 40 crayons dopés de façon 
homogène en GdЇOЈ. Il ƌessoƌt Ƌu͛uŶ ĐhaŶgeŵeŶt de la teŶeuƌ à ϰ-ϲ%ŵ GdЇOЈ peƌŵet-
tƌait d͛aŵĠlioƌeƌ les peƌfoƌŵaŶĐes du ĐǇĐle : l͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ iŶitiale est plus iŵpoƌtaŶte et 
les pénalités plus faibles.  

  

A — Evolution du Kinfini d’uŶ asseŵďlage. B — Evolution du Kinfini du réacteur (Đœuƌ) à 4 cycles. 

Figure .3.11. Evolution Kinfini pour un assemblage 17x17 comportant 40 crayons dopés de façon homogène 
entre 2 et 8%m GdЇOЈ ;ϰ.ϵ% UϸϹϻͿ 

A titƌe d͛eǆeŵple, les peƌfoƌŵaŶĐes de Đe tǇpe d͛eŵpoisoŶŶeŵeŶt soŶt ƌĠsuŵĠes suƌ le 
Tableau .3.7 pour un réacteur à quatre cycles. Les cas plus performants, du point de vue 
neutronique, sont ceux où les teneurs sont comprises entre 4 et ϲ%ŵ GdЇOЈ. Toutefois, la 
                                                      
131 AŶtiƌĠaĐtiǀitĠ appoƌtĠe daŶs l’asseŵďlage, eŶ ŵilieu iŶfiŶi, paƌ ĐƌaǇoŶ de ϴ%ŵ GdЇOЈ. 
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pénalité totale demeure élevée : entre 3.0 et 4.6%. 

Un troisième type de pénalité doit être pris en compte : la mauvaise conductivité ther-
ŵiƋue des pastilles UOЇ-GdЇOЈ. Coŵŵe dĠĐƌit daŶs le chapitre 1, cette propriété de-
mande une ƌĠduĐtioŶ de l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt des ĐƌaǇoŶs dopĠs à Ϯ.ϱ-3.0% UϸϹϻ. 

Cette réduction augmente les pénalités totales du Tableau .3.7 de 7-8% dans tous les cas 
ĐoŶsidĠƌĠs, Đoŵŵe l͛illustƌe la Figure .3.12.B. Cette valeur peut aussi être estimée à 6.6-
8.3% en utilisant l͛ĠƋuatioŶ ϰ.ϲ présentée au chapitre 1.  

 

Tableau .3.7. PeƌfoƌŵaŶĐes d’uŶ Đœuƌ employant des assemblages avec 40 crayons comportant des pas-
tilles hoŵogğŶes dopĠes eŶ GdЇOЈ ;ϰ.ϵ% UϸϹϻͿ.  

%ŵ GdЇOЈ Kinfini Max 
ρinfini Max 

pcm 
ρeffective Max 

pcm 

Longueur 
cycle 

GWj/tU 

Pénalité 

ΠL [%] ΠM [%] ΠT [%] JEPP* 

0% 1.169 14460 11960 16.65 0.00% 0.00% 0.00% 0 
2% 1.096 8780 6280 16.42 1.40% 0.30% 1.70% 9 
4% 1.074 6900 4400 16.24 2.40% 0.60% 3.00% 16 
6% 1.067 6250 3750 16.03 3.70% 0.90% 4.60% 25 
8% 1.056 5290 2790 14.9 10.50% 1.20% 11.60% 64 

 

* Jours Equivalent Plein Puissance de pénalité pour un cycle de 18 mois. La définition des pénalités est donnée en Chapitre 1, §.3.3.2.2. 
 

Finalement, il ressort que les pastilles homogènes pourraient, elles seules, apporter une 
antiréactivité suffisante (pour la réduction des besoins de bore) mais au prix de fortes 
pénalités, liés notamment à la réduction de masse fissile et à leur faible conductivité.  

  

A — Evolution du Kinfini d’uŶ asseŵďlage. B — Evolution du Kinfini pouƌ le Đœuƌ à ϰ ĐǇĐles. 

Figure .3.12. Evolution Kinfini pour assemblages 17x17 comportant 40 crayons dopés de façon homogène 
entre 2 et 8%m GdЇOЈ ;Ϯ.ϱ% UϸϹϻͿ 

DaŶs la suite, oŶ se ĐoŶĐeŶtƌeƌa suƌ l͛utilitĠ de la phase Cϭ eŶ taŶt Ƌue poisoŶ ĐoŶsom-
mable.  

.4. Calculs en Employant les Phases Riches en Gd 
La phase C1132 peut-elle être avantageusement utilisée comme poison neutronique con-
soŵŵaďle d͛uŶ ĠlĠŵeŶt Đoŵďustiďle ŶuĐlĠaiƌe ? Cette seĐtioŶ s͛attaĐhe à ƌĠpoŶdƌe à 

                                                      
132 Soit uŶ ĐoŵposĠ aďsoƌďaŶt de ŵġŵe seĐtioŶ effiĐaĐe ŵiĐƌosĐopiƋue Ƌu’uŶe pastille ϴϬ%ŵ GdЇOЈ.  
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cette question : Ġǀalueƌ l͛utilisatioŶ des Ŷouǀeauǆ ŵatĠƌiauǆ à ďase d͛uƌaŶiuŵ, de gadoli-
Ŷiuŵ et d͛oǆǇgğŶe tƌouǀĠs, ideŶtifiĠs et ĐaƌaĐtĠƌisĠs daŶs le Chapitre 2. 

Dans le Chapitre 1, plusieurs distributions du Gd dans les pastilles combustibles ont été 
passées en revue : pastilles homogènes (§1.4.2.1), macromasses (§1.4.2.2.1) et distribu-
tions radiales internes et périphériques (§1.4.2.2.2).  

.4.1. Etudes Prospectives 

AiŶsi, daŶs la suite, plusieuƌs tǇpes d͛iŶtƌoduĐtioŶ de Đes phases ƌiĐhes eŶ Gd seƌoŶt tes-
tés :  

- Pastilles homogènes de phase C1 (§.4.1.1). 
- Pastilles avec partie centrale de phase C1 (§.4.1.2). 
- Pastilles avec couche périphérique de phase C1 (§.4.1.3). 

Les ŵaĐƌoŵasses Ŷe seƌoŶt pas ĠǀaluĠes : leuƌ pĠŶalitĠ est ĠleǀĠe, l͛apport initial 
d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ est lĠgğƌeŵeŶt plus faiďle paƌ ƌappoƌt à Đelui d͛uŶe solutioŶ solide aǀeĐ 
une teneur globale en Gd équivalente. 

DaŶs tous les Đas, l͛ĠǀolutioŶ du Kinfini des assemblages sera calculée avec une concentra-
tion de 0 ppm de B dans le caloporteur et avec toutes les pastilles fissiles enrichies à 4.9% 
UϸϹϻ. Les assemblages sont toujours 17x17. 

La phase C1 sera modélisée avec une densité de 8.0 g cm¯³ en prenant en compte la po-
rosité du matériau. La composition retenue est celle présentée dans le Tableau .4.1. Le 
vecteur isotopique du gadolinium est tel que trouvé dans la nature. 

Tableau .4.1. CoŵpositioŶ ŵassiƋue de la phase Ŷeutƌophage Cϭ. La teŶeuƌ eŶ GdЇOЈ est ĠƋuivaleŶte à 
Đelle d’uŶ ŵĠlaŶge à ;U,GdͿO2 à 80%ŵ GdЇOЈ ;ϰ.ϵ% UϸϹϻͿ. 

 

 

 

 

 
 

*Gadolinium, vecteur isotopique naturel, cf. Chapitre 1, §.4. 

Elément Proportion massique 
Uranium total 17.3%m   

dont, UϸϹϾ 16.45%m (95.08 %at) 
 UϸϹϻ 0.85% (4.90 %at) 
 UϸϹϺ 0.003%m (0.02 %at) 

Oxygène 14.0%m   
Gadolinium* 68.7%m   

.4.1.1. Pastilles Homogènes en Phases Riches en Gadolinium 

Les fortes sections efficaces macroscopiques des phases étudiées sont comparables à 
Đelles des ďaƌƌes de ĐoŶtƌôle. EŶ ĐoŶsĠƋueŶĐe, l͛utilisatioŶ de pastilles hoŵogğŶes eŶ Cϭ 
;ĠƋuiǀaleŶtes à des pastilles aǀeĐ des teŶeuƌs de ϴϬ%ŵ GdЇOЈͿ Ŷe peut pas ġtƌe eŶǀisagée 
du fait d͛uŶe ĐiŶĠtiƋue d͛ĠpuiseŵeŶt tƌop loŶgue.  

Dans un but purement démonstratif, supposons un assemblage avec huit crayons remplis 
de pastilles de phase C1 homogènes dont la géométrie est présentée en Figure .4.1. 

Les ƌĠsultats oďteŶus aǀeĐ APOLLO Ϯ.ϴ ŵoŶtƌeŶt Ƌue l͛appoƌt iŶitial d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ est 
d͛eŶǀiƌoŶ ϳϬϬϬ pcm pour une quantité totale de 14 kg de C1 par assemblage (c'est-à-dire 
-0.5 pcm g ̄¹ C1). 

Le ĐalĐul de l͛ĠǀolutioŶ de la ƌĠaĐtiǀitĠ ĐoŶfiƌŵe uŶe ĐoŶsoŵŵatioŶ du poisoŶ Ƌui Ŷ͛est 
pas adaptée : la courbe de Kinfini ne rejoint pas celle des assemblages standards, impli-
quant des fortes pénalités sur la longueur de cycle, Figure .4.2. EŶ effet, l͛appoƌt 
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d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ se ŵaiŶtieŶt au-delà du premier et même du deuxième cycle de combus-
tioŶ. DaŶs Đe seŶs, le poisoŶ Ŷ͛est pas ǀƌaiŵent consommable comme dans le cas des 
ďaƌƌes de ĐoŶtƌôle, Đaƌ les gƌaŶdes ƋuaŶtitĠs de gadoliŶiuŵ ajoutĠes soŶt loiŶ d͛ġtƌe tota-
lement consommées avant la fin du premier cycle. 

FiŶaleŵeŶt, l͛iŶtƌoduĐtioŶ de plusieuƌs ĐƌaǇoŶs Ŷe fait Ƌue ƌeŶfoƌĐeƌ Đet effet pénalisant. 

Le pƌiŶĐipal ƌĠsultat de Đe tǇpe de ĐalĐul est Ƌu͛il aǀğƌe la ŶĠĐessitĠ d͛uŶe distƌiďutioŶ 
hétérogène de la phase C1 dans les pastilles.  

 
 

Figure .4.1. Géométrie considérée pour le calcul 
de la réactivité en employant des pastilles ho-

mogènes empoisonnées ;⅛ d’asseŵďlageͿ. 

Figure .4.2. Evolution du Kinfini d’uŶ asseŵďlage aveĐ ϴ 
crayons 100% de la phase C1. 

.4.1.2. GadoliŶiuŵ au Cœuƌ des Pastilles 
Il eǆiste deuǆ ŵotiǀatioŶs pouƌ eŶǀisageƌ uŶe pastille aǀeĐ uŶ Đœuƌ ĐeŶtƌal eŵpoisoŶŶĠ : 

— Primo, pour rechercher une distribution hétérogène du gadolinium avec une cinétique 
de consommation mieux adaptée. Ainsi, la réduction des quantités de matière mise en 
œuǀƌe peƌŵettƌait uŶe ĐiŶĠtiƋue de ĐoŶsoŵŵatioŶ plus ƌapide.  

— Deuǆio, paƌĐe Ƌu͛eŶ plaçaŶt le poisoŶ au ĐeŶtƌe des pastilles, la teŵpĠƌatuƌe ĐeŶtƌale 
deǀƌait ġtƌe plus faiďle. D͛autƌe paƌt, l͛UOЇ en périphérie augmenterait la conductivité 
thermique de la pastille dopée par rapport aux solutions solides et par conséquent la di-
ŵiŶutioŶ de l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt d͛UϸϹϻ ne serait pas nécessaire. 

Ainsi, une étude avec des assemblages comportant 16 crayons avec des pastilles présen-
tant une distribution centrale de C1 a été réalisée comme illustré en Figure .4.3. Les 
crayons empoisonnés ont été coupés en 14 couronnes afin de mieux prendre en compte 
les effets d͛usuƌe. Le ĐalĐul de l͛ĠǀolutioŶ de la ƌĠaĐtiǀitĠ eŶ foŶĐtioŶ du tauǆ de Đoŵďus-
tion a été fait pour quatre cas. La différence entre chaque calcul réside dans le rayon du 
Đœuƌ ĐeŶtƌal eŵpoissoŶŶĠ : Ϭ.ϱ, ϭ.Ϭ, ϭ.ϱ et Ϯ.Ϭ ŵŵ. Les ĐouƌoŶŶes de ĐalĐuls oŶt ĠtĠ daŶs 
chaque cas optimisées afin de mieux prendre en compte la géométrie de chaque type de 
pastille. 

La Figure .4.4 résume les résultats obtenus. Il peut être observé que les courbes 
d͛ĠǀolutioŶ du faĐteuƌ de ŵultipliĐatioŶ aƌƌiǀeŶt à se ƌappƌoĐheƌ de l͛ĠǀolutioŶ du ƌĠac-
teuƌ saŶs aďsoƌďaŶt apƌğs des tauǆ de ĐoŵďustioŶ de ϭϰ GWj/tU, seloŶ le ƌaǇoŶ du Đœuƌ 
neutrophage. Malgré une cinétique de consommation plus rapide que dans le cas précé-

Pastille 
Homogène
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deŶt, l͛appoƌt d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ eŶ dĠďut de ĐǇĐle ƌeste eŶĐoƌe loiŶ d͛ġtƌe Đelle d͛uŶ « réac-
teur idéal ».  

  

Figure .4.3. Distribution des crayons  
;⅛ d’asseŵďlageͿ 

Figure .4.4. Effet d’uŶ Đœuƌ ĐeŶtƌal de Cϭ de diffĠƌeŶts 
rayons dans un assemblage comportant 16 crayons 

neutrophages.  

Les densités de puissance dans les crayons empoisonnés ont fait l͛oďjet d͛aŶalǇses. BieŶ 
Ƌu͛à l͛iŶtĠƌieuƌ du Đœuƌ ƌiĐhe eŶ gadoliŶiuŵ la deŶsitĠ de puissaŶĐe soit ƌĠduite, il est 
aussi ŵis eŶ ĠǀideŶĐe uŶ piĐ de puissaŶĐe à l͛iŶteƌface C1-UOЇ. La Figure .4.5 compare à 
titƌe d͛eǆeŵple les deŶsitĠs de puissaŶĐe eŶ foŶĐtioŶ du ƌaǇoŶ de la pastille d͛uŶ ĐƌaǇoŶ 
staŶdaƌd d͛UOЇ à Đelle d͛uŶe pastille pƌĠseŶtaŶt uŶ Đœuƌ de ϭ.Ϭ ŵŵ de ƌaǇoŶ ;situĠ daŶs 
la même position de l͛asseŵďlageͿ eŶ dĠďut de ĐǇĐle ;tauǆ de ĐoŵďustioŶ de Ϭ GWj/tUͿ 

 

Figure .4.5. Pƌofil de deŶsitĠ de puissaŶĐe d’uŶe pastille aveĐ Đœuƌ Cϭ de rayons égale à 0,1 cm comparée 
à celle du même crayon fait seuleŵeŶt d’UOЇ ;Ϭ GWj/tU). 

Le foƌt piĐ de puissaŶĐe à l͛iŶteƌface combustible-absorbant est dû aux captures neutro-
niques du gadolinium qui, comme il a été montré au cours du Chapitre 1, sont exother-
miques (équations 4.1-4.5). Toutefois, la puissance linéique totale du crayon demeure 
iŶfĠƌieuƌe à Đelle d͛uŶ ĐƌaǇoŶ UOЇ staŶdaƌd taŶt Ƌue le Gd Ŷ͛est pas ĐoŶsoŵŵĠ. 

Finalement, la distribution de type « Đœuƌ ĐeŶtƌal » présente deux désavantages, un 
faiďle appoƌt d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ (d͛eŶǀiƌoŶ -3.5 pcm g ¹̄ C1) et une ciŶĠtiƋue d͛ĠpuiseŵeŶt 
iŶadaptĠe ǀoiƌe assez loŶgue. NotoŶs Ƌu͛aǀeĐ seize ĐƌaǇoŶs, pouƌ le Đas saŶs pĠŶalitĠs suƌ 

Pastille
Distribution Centrale
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la loŶgueuƌ du ĐǇĐle ;ΠLͿ doŶt le Đœuƌ des pastilles hĠtĠƌogğŶes est de ϭϬϬϬ µm de dia-
mètre, le Kinfini est seulement réduit de 1.43 à 1.40 (c'est-à-dire, 1500 pĐŵ d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ 
pour une masse totale de 420 g de la phase C1 par assemblage). 

.4.1.3. Gadolinium en Périphérie des Pastilles 
Les résultats obtenus dans les sections précédentes (§.4.1.1 et §.4.1.2) ont mis en évi-
deŶĐe la ŶĠĐessitĠ d͛aŵĠlioƌeƌ la ĐiŶĠtiƋue d͛ĠpuiseŵeŶt du Gd. Une façon de faire est 
d͛eǆposeƌ le gadoliŶiuŵ à uŶ fluǆ plus theƌŵiƋue afiŶ de pƌofiteƌ d͛uŶe Đaptuƌe plus im-
portante (cf. figures 4.2 et 4.3 – Chapitre 1). Les neutrons sont thermalisés dans le modé-
rateur ; ainsi leur densité est plus importante dans la périphérie des pastilles. Ce raison-
nement nous amène à déposer le gadolinium dans la périphérie des pastilles.  

UŶ pƌeŵieƌ Đas d͛Ġtude aǀeĐ Ƌuatƌe ĐƌaǇoŶs dopĠs paƌ asseŵďlage a ĠtĠ ƌĠalisĠ, Đoŵŵe 
celui de la Figure .4.1. Comme dans le cas précédent, pour pouvoir prendre en compte 
l͛autopƌoteĐtioŶ, uŶe disĐƌĠtisatioŶ eŶ douze ĐouƌoŶŶes ĐǇliŶdƌiƋues pouƌ les pastilles à 
distribution « périphérique » a été mise en place (cf. Figure .4.8, page 158).  

Les couches périphériques de gadolinium considérées ont une épaisseur de 50 à 200 µm. 

L͛ĠǀolutioŶ du Kinfini est montrée en Figure .4.6. Le cas 0 µŵ ƌepƌĠseŶte l͛asseŵďlage saŶs 
aucun empoisonnement. 

 

Figure .4.6. Evolution du Kinfini pour un assemblage comportant 4 crayons dont les pastilles présentent des 
ĐouĐhes de Cϭ d’Ġpaisseuƌs Đoŵpƌises eŶtƌe ϱϬ et ϮϬϬ µŵ. 

La Figure .4.6 ŵoŶtƌe Ƌu͛aǀeĐ ϱϬ µm de couche périphérique C1 dans seulement quatre 
ĐƌaǇoŶs, soit pouƌ uŶe ŵasse totale de phase Cϭ d͛eŶǀiƌoŶ ϭϳϬ g par assemblage, le Kinfini 
passe de ϭ.ϰϯ à ϭ.ϯϵ eŶ dĠďut de ǀie. Cet appoƌt d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ, de -11.8 pcm g  ̄¹ C1, est 
pƌesƋue tƌois fois plus iŵpoƌtaŶt Ƌue Đelui d͛uŶe distƌiďutioŶ eŶ Đœuƌ de pastille ;§.4.1.2). 

Un autre aspect remarquable est que dans tous les cas empoisonnés, le Kinfini récupère la 
courbe des assemblages standard avant 13 GWj/tU. La cinétique de consommation du Gd 
est donc mieux adaptée.  

Pastille
Distribution Périphérique
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.4.1.4. Synthèse 
Comme il était prévisible, les pastilles homogènes de C1 ne sont pas envisageables pour 
apporter une antiréactivité au cours du premier cycle. Le compromis entre le faible ap-
poƌt d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ et les foƌtes pĠŶalitĠs suƌ le ĐǇĐle Ŷ͛est pas satisfaisaŶt ŶoŶ plus pouƌ 
la distriďutioŶ eŶ Đœuƌ de pastille.  

Finalement, la distribution périphérique appaƌait Đoŵŵe le ŵeilleuƌ ĐoŶĐept : l͛appoƌt 
d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ est le plus iŵpoƌtaŶt aǀeĐ le ŵoiŶs de ŵatiğƌe ;Đe Ƌui ƌĠduiƌa ĠǀeŶtuel-
leŵeŶt les pĠŶalitĠs liĠes au teƌŵe ΠM) et sa cinétique de consommation permet 
l͛ĠliŵiŶatioŶ de la ĐapaĐitĠ Ŷeutƌophage aǀaŶt la fiŶ du pƌeŵieƌ ĐǇĐle.  

Enfin, les études ci-présentes sont résumées sur le Tableau .4.2. 

Tableau .4.2. Comparaison des différentes distributions de la phase C1. 

 Pastille Homogène Pastille Hétérogène  
Distribution Centrale 

Pastille Hétérogène 
Distribution Périphé-

rique 

Forme 

   
Apport initial 

d’aŶtiƌĠaĐtivitĠ  
[pcm g¯¹ C1] 

-0.50 -3.57 -11.84 

Cinétique de consommation Pas adaptée trop lente satisfaisante 
 

La distribution périphérique de la phase C1 dans les pastilles combustibles étant le meil-
leuƌ ĐoŶĐept tƌouǀĠ, des Ġtudes paƌaŵĠtƌiƋues seƌoŶt faites daŶs le ďut d͛optiŵiseƌ ses 
peƌfoƌŵaŶĐes eŶ s͛appƌoĐhaŶt du ĐoŵpoƌteŵeŶt du Đoŵďustiďle « idéal ».  

.4.2. Gadolinium en Périphérie des Pastilles : Etudes Paramé-
triques 

Bien que la cinétique de consommation soit la plus adaptée pour la distribution périphé-
ƌiƋue, l͛appoƌt d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ deŵeuƌe eŶĐoƌe iŶsuffisaŶt.  

.4.2.1. OptiŵisatioŶ de l’AŶtiƌĠaĐtivitĠ IŶitiale : Augmentation du Nombre 
de Crayons et Effet de Couche 

AfiŶ d͛augŵeŶteƌ la ƋuaŶtitĠ de ŶeutƌoŶs ĐaptuƌĠs eŶ dĠďut de ĐǇĐle, l͛iŶtƌoduĐtioŶ d͛uŶ 
Ŷoŵďƌe plus ĠleǀĠ de ĐƌaǇoŶs dopĠs est uŶ pƌeŵieƌ Đhoiǆ logiƋue ;d͛apƌğs Đe Ƌui est 
tƌouǀĠ pouƌ les ĐƌaǇoŶs hoŵogğŶes à ϴ%ŵ GdЇOЈ, cf. Figure .3.9, page 150). 

.4.2.1.1. Calculs 

Plusieurs cas ont été simulés : 17, 25, 29, 36, 40, 52 et même 56 crayons dopés par as-
semblage 17x17 (265 crayons au total), Figure .4.7.  
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(A) 17 crayons par assemblage. (B) 25 crayons par assemblage. (C) 29 crayons par assemblage 

   

(D) 40 crayons par assemblage (E) 52 crayons par assemblage (F) 56 crayons par assemblage 

Figure .4.7. GĠoŵĠtƌie d’asseŵďlages siŵulĠs ;⅛Ϳ. EŶ ďlaŶĐ, les tuďes guides ;ƌeŵplis d’eauͿ ; en gris, les 
ĐƌaǇoŶs d’UOЇ ; en rose, les crayons formés de pastilles enrobées C1 ; en bleu, le modérateur/caloporteur. 

A ĐhaƋue fois, l͛Ġpaisseuƌ de la paƌtie eǆtĠƌieuƌe aŶŶulaiƌe, et doŶĐ la pƌopoƌtioŶ eŶ poi-
son neutronique consommable de la pastille, sera modifiée afin de mettre en évidence 
son effet sur la réactivité du système.  

 

Figure .4.8. DisĐƌĠtisatioŶ gĠoŵĠtƌiƋue eŶ ϭϮ ĐouƌoŶŶes pouƌ la ŵodĠlisatioŶ d’uŶ ⅛ de ĐƌaǇoŶ aveĐ uŶe 
distribution périphérique de gadolinium. 

Le maillage employé pour les crayons gadoliniés en périphérie est illustré en Figure .4.8. 
Les couronnes 1 et 2 présentent une épaisseur de 25 µm, tandis que les couronnes 3 à 6 
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sont de 50 µm chacune133. La partie intérieure cylindrique, encore appelée 
« Đœuƌ fissile», est foƌŵĠe de dioǆǇde d͛uƌaŶiuŵ eŶƌiĐhi à ϰ.ϵ% eŶ UϸϹϻ, elle ĐoŵpƌeŶd les 
couronnes 6 à 12.  

AfiŶ de pouǀoiƌ ƌĠaliseƌ des Ġtudes paƌaŵĠtƌiƋues aǀeĐ des Ġpaisseuƌs de ĐouĐhes d͛eŶtƌe 
50 et 200 µŵ, les ĐouƌoŶŶes ϭ à ϱ ĐoŵpoƌteƌoŶt soit de la phase Cϭ, soit de l͛UOЇ. 

.4.2.1.2. Résultats 

L͛ĠǀolutioŶ du Kinfini pour divers assemblages 17x17 est présentée en Figure .4.9, celle-ci 
montre :  

— L͛ĠǀolutioŶ du Kinfini pour un assemblage combustible à base uniquemeŶt de UOЇ à 
ϰ.ϵ% UϸϹϻ ;Ϭ µm) ; 

— L͛ĠǀolutioŶ du Kinfini des assemblages employant de 17 à 56 crayons formés de pastilles 
hĠtĠƌogğŶes et doŶt l͛eŶƌoďage aŶŶulaiƌe de phase Cϭ pƌĠseŶte uŶe Ġpaisseuƌ de ϱϬ, ϭϬϬ, 
150 ou 200 µm. Le reste des crayons de l͛asseŵďlage est foƌŵĠ de pastilles hoŵogğŶes 
d͛UOЇ eŶƌiĐhies à ϰ.ϵ % eŶ UϸϹϻ. 

— L͛ĠǀolutioŶ du Kinfini pour un assemblage « idéal » et « critique » tels que définis au 
point §.3.3.3, page 148. 

L͛eŶseŵďle de Đes Đouƌďes ĐoŶsidğƌe uŶ ƌĠaĐteuƌ fiĐtif, seŵďlaďle à l͛EP‘™ et saŶs ďoƌe, 
Đ͛est-à-dire que la concentration de bore dans le caloporteur/modérateur est nulle. 

.4.2.1.3. Effet du Nombre de Crayons Dopés 

La comparaison des figures ci-dessous Ŷous ŵoŶtƌe Ƌue l͛augmentation du nombre de 
ĐƌaǇoŶs utilisaŶt la phase Cϭ, peƌŵet uŶ iŵpoƌtaŶt appoƌt d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ. NotaŵŵeŶt, 
plusieuƌs Đas s͛appƌoĐheŶt du ĐoŵpoƌteŵeŶt d͛uŶ asseŵďlage « idéal » ; par exemple : 
40 crayons – 200 µm et 52 crayons – 150 µm. 

  

(A) 17 crayons par assemblage. (B) 25 crayons par assemblage. 

                                                      
133 Les épaisseurs des autres couronnes sont : couronne 7 : 179 µm ; couronne 8 : 234 µm ; couronne 9 : 251 µm ; couronne 
10 : 707 µm ; couronne 11 : 1150 µm ; couronne 12 : 1280 µm. 
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(C) 29 crayons par assemblage (D) 40 crayons par assemblage 

  

(E) 52 crayons par assemblage (F) 56 crayons par assemblage 

Figure .4.9. Evolution du Kinfini en fonction du taux de combustion134 de l’asseŵďlage, pouƌ des assem-
blages avec des crayons enrobés de C1 avec différents épaisseurs de couche périphériques. 

Ce gƌaŶd appoƌt d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ ĐoŵŵeŶĐe à deǀeŶiƌ pĠŶalisaŶt daŶs ĐeƌtaiŶs cas : no-
toŶs, paƌ eǆeŵple, Ƌu͛à paƌtiƌ de ϱϲ ĐƌaǇoŶs, l͛utilisatioŶ de l͛asseŵďlage aǀeĐ des eŶƌo-
bages de 200 µŵ, feƌait Ƌu͛uŶ ƌĠaĐteuƌ aǀeĐ uŶe gestioŶ paƌ Ƌuaƌt deǀieŶdƌait sous-
critique rapidement. 

La réduction du facteur de multiplication en début de cycle est montrée en fonction du 
nombre de crayons empoisonnés sur la Figure .4.10. Une tendance linéaire entre 
l͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ iŶitiale et le Ŷoŵďƌe de crayons hétérogènes est mise en évidence. Les 
facteurs de corrélation (R²Ϳ soŶt, daŶs tous les Đas, supĠƌieuƌs à Ϭ.ϵϵ. L͛appoƌt 
d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ135 varie de -510 à -720 pĐŵ paƌ ĐƌaǇoŶ eŵpoisoŶŶĠ daŶs l͛asseŵďlage eŶ 
foŶĐtioŶ de l͛Ġpaisseuƌ de la ĐouƌoŶŶe gadoliniée. 

La Figure .4.10 peƌŵet d͛Ġtaďliƌ Ƌu͛à paƌtiƌ de ϰϵ ĐƌaǇoŶs et ϮϬϬ µm de couche C1, 
l͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ iŶitiale seƌait suffisaŶte pouƌ atteiŶdƌe Đelle d͛uŶ asseŵďlage « idéal ». 
Ceci est aussi vrai, toujours en gardant la tendance linéaire, pour 68 crayons si la couche 
est de 50 µm.  

                                                      
134 Dans les figures, la valeur du Kinfini eŶ foŶĐtioŶ du tauǆ de ĐoŵďustioŶ a ĠtĠ ĐalĐulĠ tous les Ϭ.ϱ GWj/tU jusƋu’à Ϯϱ GWj/tU, puis tous 
les 1.0 GWj/tU. 
135 Réactivité en milieu infini des assemblages. 
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Figure .4.10. RĠsuŵĠ des appoƌts iŶitiauǆ d’aŶtiƌĠaĐtivitĠ en fonction du nombre de crayons et de 
l’Ġpaisseuƌ de la ĐouĐhe aďsoƌďaŶte. DaŶs uŶ asseŵďlage idĠal l’appoƌt d’aŶtiƌĠaĐtivitĠ doit ġtƌe de -

34500 pcm. 

.4.2.1.4. Effet de l’Epaisseur de la CouĐhe Neutrophage 

L͛appoƌt iŶitial d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ, à Ŷoŵďƌe de ĐƌaǇoŶs ĐoŶstaŶt, dĠpeŶd de l͛Ġpaisseuƌ de 
la ĐouĐhe. CepeŶdaŶt, soŶ effet Ŷ͛est pas liŶĠaiƌe et dĠĐƌoit ƌapideŵeŶt. EŶ effet, uŶe 
ĐouĐhe de ϭϬϬ µŵ appoƌte, eŶ ŵoǇeŶŶe, seuleŵeŶt ϭϴ% de plus d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ Ƌu͛uŶe 
couche de 50 µm ; pour celle de 150 µm seulement 29% de plus, dans les cas 200 µm : 
+37% pour et +43% pour 250 µm, toujours par rapport à celle de 50 µm. La Figure .4.11, 
ƌĠsuŵe Đette dĠpeŶdaŶĐe pouƌ tous les Đas d͛Ġtude.  

 

 

Figure .4.11. Appoƌt ƌelatif d’aŶtiƌĠaĐtivitĠ eŶ foŶĐtioŶ de l’Ġpaisseuƌ de la ĐouĐhe Ŷeutƌophage. L’appoƌt 
d’uŶe ĐouĐhe de ϱϬ µŵ est ĐoŶsidĠƌĠe Ġgal à ϭ pouƌ ĐhaƋue tǇpe d’asseŵďlage. 
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.4.2.1.5. Synthèse 

En conclusion, le nombre de crayons avec des couches périphériques de phase C1 néces-
saiƌes pouƌ uŶ appoƌt iŶitial d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ tel Ƌue Đelui d͛uŶ « assemblage idéal » se 
trouve entre ϰϬ et ϱϲ ĐƌaǇoŶs. D͛autƌe paƌt, les Ġpaisseuƌs de ĐouĐhe Ŷeutƌophage plus 
fiŶes soŶt plus peƌfoƌŵaŶtes eŶ Đe Ƌui ĐoŶĐeƌŶe la ƌĠaĐtiǀitĠ iŶitiale. CeĐi est d͛autaŶt 
plus ǀƌai si l͛oŶ ĐoŶsidğƌe les ŵasses de Cϭ ŵises eŶ jeuǆ ;ƌĠduĐtioŶ du teƌŵe ΠM, cf. Cha-
pitre 1, §.3.3.2.2). 

.4.2.2. Optimisation de la Cinétique de Consommation 

Du point de vue de la cinétique de consommation du Gd, trois effets sont facilement 
identifiables : d͛uŶe paƌt Ƌue la ĐiŶĠtiƋue de ĐoŶsoŵŵatioŶ dĠpeŶd de l͛isotope de Gd 
considéré (effet isotopiƋueͿ, d͛autƌe paƌt, Đoŵŵe il a dĠjà ĠtĠ dit Đi-dessus, l͛effet de 
l͛Ġpaisseuƌ de dĠpôts de Cϭ ;effet d͛autopƌoteĐtioŶͿ. EŶfiŶ uŶ tƌoisiğŵe effet, est de Đon-
sidérer la teneur en Gd de la couche neutrophage. 

.4.2.2.1. Effet Isotopique 

Bien que les quantités initiales de GdϷϻϻ et de GdϷϻϽ soient presque les mêmes pour le vec-
teur isotopique naturel (14.8 % et 15.65 % respectivement, cf. tableau 4.1, Chapitre 1), les 
cinétiques de consommation de chaque isotope ne sont pas égales, Figure .4.12. La rai-
son pƌoǀieŶt d͛uŶe diffĠƌeŶĐe daŶs les seĐtioŶs effiĐaĐes microscopiques : 61 000 barns 
pouƌ le GdϷϻϻ et 254 000 barns pouƌ le GdϷϻϽ [Chadwick, 2011].  

  

A — GdϷϻϻ - GdϷϻϼ B — GdϷϻϽ - GdϷϻϾ 

Figure .4.12. Consommation du gadolinium en fonction du taux de combustion et de la couronne de cal-
cul – Cas 52 crayons, 50µm, gadolinium naturel. Sur la figure ;AͿ, ĐoŶsoŵŵatioŶ du GdϷϻϻ et pƌoduĐtioŶ de 

GdϷϻϼ. “uƌ la figuƌe ;BͿ, ĐoŶsoŵŵatioŶ du GdϷϻϽ et pƌoduĐtioŶ de GdϷϻϾ. 

CeĐi eǆpliƋue uŶe ĐoŶsoŵŵatioŶ plus ƌapide du GdϷϻϽ. Ce deƌŶieƌ est ĠpuisĠ dğs 
4 GWj/tU, daŶs le Đas d͛uŶ asseŵďlage aǀeĐ ϱϮ ĐƌaǇoŶs dopĠs, tandis que son homologue 
GdϷϻϻ est eŶĐoƌe pƌĠseŶt à ϭϬ GWj/tU.  

Cette ĐiŶĠtiƋue d͛ĠpuiseŵeŶt isotopiƋueŵeŶt diffĠƌeŶte est la ƌespoŶsaďle d͛uŶ ĐhaŶge-
ment de la pente du facteur de multiplication. Ce changement augmente la cinétique 
aǀeĐ laƋuelle l͛asseŵďlage rejoint la courbe des assemblages standards et permet 
d͛augŵeŶteƌ la ƌĠaĐtiǀitĠ à la fiŶ du ĐǇĐle, Đoŵŵe ŵoŶtƌĠ suƌ la Figure .4.13. 
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Figure .4.13. EvolutioŶ du faĐteuƌ de ŵultipliĐatioŶ d’uŶ Đœuƌ à ϰ ĐǇĐles, eŵploǇaŶt des asseŵďlages aveĐ 
52 crayons avec un enrobage de C1, de plusieurs épaisseurs. 

L͛effet est d͛autaŶt plus Đlaiƌ ƋuaŶd l͛appoƌt iŶitial d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ est plus foƌt, Figure 
.4.14. On peut mieux comprendre les conséquences de la dispaƌitioŶ ƌapide du GdϷϻϽ à 
partir de la Figure .4.15 : daŶs uŶ pƌeŵieƌ teŵps, la peƌte d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ est de -
1780 pcm par GWj / tU ; ensuite, quand il Ŷe ƌeste plus Ƌue le GdϷϻϻ, Đette peŶte ĐhaŶge à 
-4050 pcm par GWj / tU.   

  

Figure .4.14. Remontée du facteur de multiplication 
d’uŶ asseŵďlage ;Đas : 52 crayons – 200 µm) 

Figure .4.15. Changement de la cinétique de perte 
d’aŶtiƌĠaĐtivitĠ. DaŶs uŶ pƌeŵieƌ teŵps, la pƌĠseŶĐe 

du mélange 155+157 permet une récupération de 
seuleŵeŶt ϭϳϴϬ pĐŵ/;GWj/tUͿ. UŶe fois le GdϷϻϽ 

épuisé, cette pente change à 4050 pcm/(GWj/tU). 

.4.2.2.2. Effet d’AutoproteĐtioŶ  
L͛Ġpaisseuƌ de la ĐouĐhe de gadoliŶiuŵ a uŶe iŶflueŶĐe de pƌeŵieƌ oƌdƌe suƌ la cinétique 
(cf. §.4.2.1.4, page 161Ϳ. CeĐi est logiƋue du fait d͛uŶe ƋuaŶtitĠ plus iŵpoƌtaŶte de ŵa-
tière absorbante. Néanmoins, il faut noter que pour une même couronne, la consomma-
tion du gadolinium est ralentie du fait de la pƌĠseŶĐe d͛uŶe sous-couche : il y a une auto-
pƌoteĐtioŶ ŶeutƌoŶiƋue plus foƌte. A titƌe d͛eǆeŵple ƌepƌeŶoŶs le Đas « 52 crayons do-

Remontée du facteur de multiplication
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pés ».  

  

A — GdϷϻϻ - GdϷϻϼ B — GdϷϻϽ - GdϷϻϾ 

Figure .4.16. Consommation du gadolinium en fonction du taux de combustion et de la couronne – Cas de 
52 crayons, 200µm, gadolinium naturel. 

Sur la Figure .4.12, le GdϷϻϻ de la première couronne est complètement consommée 
quand le taux de combustion de 12.5 GWj/tU est atteint. Si maintenant on considère le 
même assemblage avec des épaisseurs de couche de 200 µm, la même couronne con-
serve l͛isotope ϭϱϱ jusƋu͛à ϭϱ GWj/tU (Figure .4.16).       

Il est iŵpoƌtaŶt de Ŷoteƌ Ƌue la ĐiŶĠtiƋue dĠpeŶd plus de l͛Ġpaisseuƌ de la ĐouĐhe Ƌue du 
nombre de crayons empoisonnés. En effet, les courbes présentées en Figure .4.17 en 
fonction du nombre de crayons montrent, que pour une même épaisseur de phase riche 
en gadolinium, le Kinfini rejoint la courbe du combustible standard presque au même taux 
de combustion (par assemblage). 

  

(A) Cinétique – 50 µm (B) Cinétique – 100 µm 
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(C) Cinétique – 150 µm (D) Cinétique – 200 µm 

Figure .4.17. Effet de l’Ġpaisseuƌ, pouƌ des ĐouĐhes de phase Cϭ. 

AiŶsi, l͛Ġpaisseuƌ de la ĐouĐhe est uŶ paƌaŵğtƌe tƌğs iŵpoƌtaŶt afiŶ d͛optiŵiseƌ la ĐiŶé-
tique de consommation de la phase C1. 

.4.2.2.3. Effet de la Teneur  

La teneur de gadolinium dans la couche neutrophage influe fortement la cinétique de 
consommation. La Figure .4.18 Đoŵpaƌe l͛ĠǀolutioŶ du Kinfini pour des assemblages dans 
lesquels la couche est faite de C1 ou de (U,Gd)OЇ  ;ϴ%ŵ GdЇOЈͿ. Deuǆ ĐoŶsĠƋueŶĐes soŶt 
observables : 

— uŶe diŵiŶutioŶ de la ĐapaĐitĠ d͛appoƌt d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ et, 

— une cinétique de consommation plus rapide. 

 

Figure .4.18. Effet de la teŶeuƌ et de l’Ġpaisseuƌ pouƌ uŶ asseŵďlage à ϱϮ ĐƌaǇoŶs dopĠs 

Sur la Figure .4.19 on peut constater que l͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ appoƌtĠe eŶ dĠďut de ǀie paƌ uŶe 
couche neutrophage à ϴ%ŵ GdЇOЈ est inférieure à celle des couches riches à 
80%m GdЇOЈ.  

Toutefois, le principal effet de la concentration en Gd se trouve sur la durée de l͛effet 
d͛autopƌoteĐtioŶ. Dans tous les cas avec des faibles teneurs (8%m), Figure .4.18, l͛effet du 
Gd est quasi nul vers 5 GWj/tU, tandis que pour la phase C1 (80%m) l͛appoƌt 



 

Darío PIECK    

166 

d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ peut s͛ĠteŶdƌe jusƋu͛à ϭϱ GWj/tU. CeĐi montre que les faibles teneurs en 
périphérie de pastille sont des moyens non adaptés pour des cycles longs. Cependant, ils 
peuvent être adaptés pour des cycles plus courts car ils présentent de très faibles pénali-
tés neutroniques (~0.6%). Ils peuvent aussi être envisagés pour une utilisation en combi-
naison avec du bore ;ou d͛autƌes teĐhŶiƋuesͿ, mais cette discussion ne fera pas partie de 
cette thèse.  

Finalement, la Figure .4.20 pƌĠseŶte l͛effet des différentes teneurs eŶ GdЇOЈ en périphérie 
de pastille dans un réacteur.  

  

Figure .4.19. Appoƌt iŶitial d’aŶtiƌĠaĐtivitĠ 
culé à partir du Kinfini de l’asseŵďlageͿ eŶ foŶc-
tion de la teneur en gadolinium et de 
l’Ġpaisseuƌ de la ĐouĐhe pĠƌiphĠƌiƋue ;ϱϮ 
crayons empoisonnés). 

Figure .4.20. Evolution du Kinfini Đœuƌ, pouƌ uŶe gestioŶ 
à 4 cycles (52 crayons avec leurs périphéries empoi-
sonnés avec des couches neutrophages de différentes 
caractéristiques). 

.4.2.3. Synthèse 

A la différence des distributions précédentes (pas-
tille hoŵogğŶe et Đœuƌ ĐeŶtƌalͿ, la distribution 
périphérique de la phase C1 permet un apport très 
iŵpoƌtaŶt d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ eŶ dĠďut de ǀie.  

L͛effet suƌ la ƌĠaĐtiǀitĠ est mieux compris en con-
sidérant que le Gd est presque un corps noir neu-
tƌoŶiƋue. AiŶsi, les ĐƌaǇoŶs d͛UOЇ eŶƌoďĠs paƌ uŶe 
couche de phase C1 sont protégés des neutrons et 
ne contribuent pas à entretenir la réaction en 
ĐhaŠŶe. CeĐi est ǀƌai jusƋu͛à Đe Ƌue la Đouche soit complètement consommée. A ce mo-
ment, les crayons enrobés et faiblement consommés commencent à apporter leur réacti-
ǀitĠ Ƌui Ġtait jusƋu͛aloƌs ĐaĐhĠe à Đause du gadoliŶiuŵ. Ce ĐoŵpoƌteŵeŶt ĐoŶfğƌe uŶe 
importance capitale à la teneur en gadolinium, à l͛Ġpaisseuƌ d͛eŶƌoďage et la ƋuaŶtitĠ de 
crayons enrobés, qui doivent être ajustés pour obtenir le comportement souhaité.  

Le ĐoŵpoƌteŵeŶt souhaitĠ est ďieŶ sûƌ Đelui d͛uŶ « assemblage idéal ». Ainsi, ce type de 
distƌiďutioŶ a fait l͛oďjet de plusieuƌs Ġtudes paƌaŵĠtƌiƋues Ƌui oŶt peƌŵis d͛Ġtaďliƌ les 
effets du nombre de crayons, des épaisseurs ou de bien expliquer la remontée du facteur 
de ŵultipliĐatioŶ dû à la ĐoŶsoŵŵatioŶ du GdϷϻϽ.  

Pour les cas considérés, il peut être déduit en interprétant la Figure .4.10 Ƌu͛à paƌtiƌ de ϰϴ 
ĐƌaǇoŶs, il est possiďle de ƌĠduiƌe le faĐteuƌ de ŵultipliĐatioŶ iŶfiŶi d͛uŶ Đœuƌ aǀeĐ uŶe 

Tableau .4.3. Masses d’UOЇ et de phase Cϭ 
 paƌ ĐƌaǇoŶ eŶ foŶĐtioŶ de l’Ġpaisseuƌ de la 

 couche périphérique absorbante. 

Épaisseur 
Enrobage C1 

UOЇ 
Kg/crayon 

C1 
Kg/crayon 

0 µm 2.29 - 
50 µm 2.23 0.04 

100 µm 2.18 0.09 

150 µm 2.12 0.13 
200 µm 2.07 0.17 

 



 

 CEA - CADARACHE | DEC/SESC/LLCC 

167 

gestion par quart à 1.050 (c'est-à-dire, +2000 pcm effectifs) en employant des enrobages 
de 200 µŵ de phase Cϭ et saŶs l͛utilisatioŶ de ďoƌe. L͛appoƌt peut ġtƌe plus foƌt Ƌue sou-
haité. En effet, il a été montré que le réacteur peut devenir sous critique à des taux de 
combustion de seulement 5 GWj/tU (cf. Figure .4.9.F). 

Le Ŷoŵďƌe de ĐƌaǇoŶs a uŶe iŶflueŶĐe de pƌeŵieƌ oƌdƌe suƌ l͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ iŶitiale, 
l͛Ġpaisseuƌ de la ĐouĐhe de phase C1 peut être avantageusement ajustée pour contrôler 
au ŵieuǆ l͛Ġǀolution de la réactivité du réacteur et de s͛appƌoĐheƌ d͛uŶe ĠǀolutioŶ opti-
ŵale. La ƋuaŶtitĠ de GdЇOЈ ajoutĠe paƌ ĐƌaǇoŶ est faiďle, Đe Ƌui ƌĠduit les pĠŶalitĠs suƌ la 
ƋuaŶtitĠ d͛ĠŶeƌgie à extraire, Tableau .4.3. 

Pourtant, un point faible demeure, la remontée du facteur de multiplication. La section 
suiǀaŶte s͛attaĐhe à ƌĠsoudƌe Đet iŶconvénient.  

.4.3. Etudes des Vecteurs Isotopiques 

Le gadolinium présent dans un matériau C1 peut être du gadolinium naturel, mais aussi, il 
peut s͛agiƌ de gadoliŶiuŵ doŶt la ĐoŵpositioŶ isotopiƋue est ŵodifiĠe daŶs soŶ ƌappoƌt 
GdϷϻϻ/Gdtotal et/ou dans son rappoƌt GdϷϻϽ/Gdtotal, eŶ paƌtiĐulieƌ aǀeĐ uŶe teŶeuƌ eŶ GdϷϻϻ 
et/ou GdϷϻϽ aĐĐƌue ĐoŵpaƌatiǀeŵeŶt au gadoliŶiuŵ Ŷatuƌel. 

Actuellement, les progrès réalisés sur la séparation isotopique du gadolinium nous autori-
sent à envisager des poisons à isotopie maitrisée [Lemaire, 2011]. Une des voies 
d͛oďteŶtioŶ seƌait ǀia le pƌoĐĠdĠ de sĠpaƌatioŶ “ILVA, acronyme de « Séparation Isoto-
pique par Laser sur Vapeur Atomique » [Doizi, 1996].  

.4.3.1. Motivation 
Il a été montré (§.4.2.2.1) Ƌue l͛isotope GdϷϻϽ se ĐoŶsoŵŵe plus ǀite Ƌue le GdϷϻϻ, ĐeĐi est 
à l͛oƌigiŶe d͛uŶe ƌeŵoŶtĠe du faĐteuƌ de ŵultipliĐatioŶ ;Figure .4.14).  

Est-il possible de corriger cela en employant un vecteur isotopique différent ? Cette sec-
tioŶ a pouƌ ďut d͛Ġǀalueƌ Đette possiďilitĠ. 

.4.3.2. Calculs 
Au vu du nombre élevé de combinaisons possibles, cette étude (toujours réalisée avec 
APOLLO 2.8) se limitera à quatre vecteurs isotopiques : 

— 100 % GdϷϻϻ,  

— 50 % GdϷϻϻ + 50 % GdϷϻϽ, 

— 100% GdϷϻϽ et 

— Vecteur SILVA, vecteur isotopique proposé pouƌ d͛autƌes pƌojets au CEA, les aďon-
dances relatives sont présentées dans le Tableau .4.4. 

Tableau .4.4. Vecteur SILVA, abondances relatives 

GdϷϻϸ  GdϷϻϺ  GdϷϻϻ  GdϷϻϼ  GdϷϻϽ  GdϷϻϾ  GdϷϼ϶   
0.1% 0.6% 4.2% 7.5% 72.1% 9.2% 6.3% 

.4.3.3. Résultats 

Les résultats plus intéressants sont reportés sur la Figure .4.21 pouƌ l͛asseŵďlage à ϰϬ 
crayons enrobés et sur la Figure .4.22 pour le cas de 52 crayons. 
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;AͿ ϭϬϬ% GdϷϻϻ ;BͿ ϭϬϬ% GdϷϻϽ  

  

;CͿ ϱϬ% GdϷϻϻ + ϱϬ% GdϷϻϽ  (D) Vecteur « Silva » 

Figure .4.21. Effet de différents vecteurs isotopiques de Gd – Cas 40 crayons 

 

  

;AͿ ϭϬϬ% GdϷϻϻ  (B) 100% GdϷϻϽ 
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;CͿ ϱϬ% GdϷϻϻ + ϱϬ% GdϷϻϽ  (D) Vecteur « Silva » 

Figure .4.22. Effet de différents vecteurs isotopiques de Gd – Cas 52 crayons 

.4.3.4. Discussions 

La comparaison des figures (A), (B) et (C) sur la Figure .4.21 ou bien sur la Figure .4.22, 
permet de ŵettƌe plus ĐlaiƌeŵeŶt eŶ ĠǀideŶĐe l͛effet du GdϷϻϽ. BieŶ Ƌue sa pƌĠseŶĐe per-
mette de réduire le Kinfini un peu plus en début de vie, il se consomme plus rapidement, en 
induisant une remontée importante du Kinfini dans le tiers final du cycle. En outre, le vec-
teuƌ pƌoposĠ “ILVA, Ŷ͛est pas adaptĠ pouƌ Đe tǇpe de Đoŵďustiďle du fait de sa foƌte Đon-
ĐeŶtƌatioŶ eŶ GdϷϻϽ (Tableau .4.4). 

Il ƌessoƌt Ƌue l͛utilisatioŶ des ǀeĐteuƌs plus ƌiĐhes eŶ GdϷϻϻ aŵĠlioƌe les Đouƌďes 
d͛ĠǀolutioŶ du Kinfini, Đaƌ elles s͛appƌoĐheŶt ŵieuǆ du ĐoŵpoƌteŵeŶt d͛uŶ ĐƌaǇoŶ idĠal 
selon nos définitions en supprimant la surmontée du Kinfini dans le tiers final du cycle. Ainsi 
les ǀeĐteuƌs ĐeŶtƌĠs suƌ le GdϷϻϻ soŶt à ƌeteŶiƌ pouƌ Đe tǇpe de ĐoŶĐept.  

 

Figure .4.23. Comparaison – cas 40 crayons (4.9% UϸϹϻͿ 

NoŶ seuleŵeŶt l͛augŵeŶtatioŶ de la teŶeuƌ eŶ GdϷϻϻ peƌŵet de ƌĠduiƌe l͛Ġpaisseuƌ du 
dĠpôt pĠƌiphĠƌiƋue de phase Cϭ d͛uŶ faĐteuƌ Đoŵpƌis eŶtƌe ϯ et ϰ ;à titƌe d͛eǆeŵple, ǀoiƌ 
la Figure .4.23) mais eŶĐoƌe, l͛utilisatioŶ de gadoliŶiuŵ isotopiƋueŵeŶt eŶƌiĐhi peƌŵet de 
ƌĠduiƌe les pĠŶalitĠs suƌ la loŶgueuƌ de ĐǇĐle. L͛ĠǀolutioŶ du Kinfini pouƌ uŶ Đœuƌ à ϰ ĐǇĐles, 
oďteŶue d͛apƌğs l͛équation 3.1 (Chapitre 1, §.3.3.1.2) et le code CICLO (cf. Annexe A1), est 
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montrée en Figure .4.24, pour : (A) uŶ Đœuƌ ĐoŵpoƌtaŶt uŶiƋueŵeŶt des asseŵďlages 
dont 40/265 crayons sont enrobés par une couche périphérique de phase C1, avec trois 
vecteurs isotopiques de Gd différents et (B) si les assemblages ont 52/265 crayons enro-
bés.  

  

(A) Calculs cas 40 crayons – Réacteur avec gestion 
par ¼. 

(B) Calculs cas 52 crayons – Réacteur avec gestion 
par ¼. 

Figure .4.24. Evolution du Kinfini dans un réacteur à 4 cycles, sans bore.  

A paƌtiƌ de Đe tǇpe de ĐalĐul il est possiďle d͛estiŵeƌ la loŶgueuƌ des ĐǇĐles et de ƋuaŶti-
fier les pénalités (Tableau .4.5 et Tableau .4.6Ϳ. AiŶsi, il s͛aǀğre, dans les cas ci-décrits, que 
l͛utilisatioŶ de gadoliŶiuŵ Ŷatuƌel daŶs la phase Cϭ pƌĠseŶte uŶe pĠŶalitĠ ŶeutƌoŶiƋue de 
3.6%. Cette pénalité peut être réduite à seulement 0.1-0.2% en employant une phase C1 
d͛isotopie ŵodifiĠe aǀeĐ uŶ ŵĠlaŶge ϱϬ/ϱϬ de GdϷϻϻ/GdϷϻϽ. Toutefois, la ƌĠaĐtiǀitĠ ;effec-
tiǀeͿ du Đœuƌ eŶ dĠďut de ǀie s͛appƌoĐhe ďeauĐoup de Ŷotƌe idĠal : 3 160 pcm contre 14 
460 pcm pour le même réacteur sans présence de Gd.        

Tableau .4.5. Résumé des pƌiŶĐipales ĐaƌaĐtĠƌistiƋues d’uŶ ĐǇĐle ;Cas ϰϬ ĐƌaǇoŶs, saŶs ďoƌeͿ 

Cas 40 crayons enrobés Kinfini Max 
ρinfini Max 

[pcm] 
ρeffective Max 

[pcm] 
Longueur 
[GWj/tU] 

Pénalité neutronique, 
ΠL [%] 

Sans Gd 1.169 14460 11960 16.65 0.0% 

50µm - 100%Gd5 1.081 7470 4970 16.50 0.9% 

50µm - 50%Gd5 + 50%Gd7 1.071 6665 4165 16.63 0.1% 
200µm - Gd Naturel 1.066 6200 3700 16.06 3.6% 

 

Tableau .4.6. RĠsuŵĠ des pƌiŶĐipales ĐaƌaĐtĠƌistiƋues d’uŶ ĐǇĐle ;Cas ϱϮ ĐƌaǇoŶs, saŶs bore) 

Cas 52 crayons enrobés Kinfini Max 
ρinfini Max 

[pcm] 
ρeffective Max 

[pcm] 
Longueur 
[GWj/tU] 

Pénalité neutronique, 
ΠL [%] 

Sans Gd 1.169 14460 11960 16.65 0.0% 
50µm - ϭϬϬ%  GdϷϻϻ 1.060 5696 3196 16.53 0.7% 

50µm - ϱϬ% GdϷϻϻ + ϱϬ% GdϷϻϽ 1.060 5660 3160 16.62 0.2% 
150µm - Gd Naturel 1.062 5820 3320 16.05 3.6% 

Au-delà d͛uŶe ƌĠduĐtioŶ des pĠŶalitĠs ƌĠsiduelles, l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt eŶ GdϷϻϻ peƌŵet de 
ƌĠduiƌe foƌteŵeŶt la ƋuaŶtitĠ de poisoŶ eŵploǇĠe et doŶĐ d͛augŵeŶteƌ les ƋuaŶtitĠs 
d͛UOЇ daŶs l͛asseŵďlage, le  

 

 

 

 

 



 

 CEA - CADARACHE | DEC/SESC/LLCC 

171 

 

Tableau .4.7 résume ce sujet : 

 

 

 

 

 

 

 

Tableau .4.7. Masses d’UOЇ et de Cϭ et ƋuaŶtitĠ d’UOЇ ƌetiƌĠ paƌ asseŵďlage eŶ foŶĐtioŶ des Đas d’Ġtude. 

Cas considéré 
UOЇ 

[kg/assemblage] 
C1 

[kg/assemblage] 
Peƌte  d’UOЇ daŶs l'asseŵďlage, 

ΠM [%] 
“aŶs Gd ;UOЇ staŶdaƌdͿ 606.2 0.0 0% 

40 crayons - 50µm - ϭϬϬ% GdϷϻϻ 604.0 1.7 0.37% 

40 crayons - 50µm - ϱϬ% GdϷϻϻ + ϱϬ% GdϷϻϽ 604.0 1.7 0.37% 
40 crayons - 200µm - Gd Naturel 597.4 6.8 1.45% 

52 crayons - 50µm - ϭϬϬ% GdϷϻϻ 603.3 2.2 0.48% 
52 crayons - 50µm - ϱϬ% GdϷϻϻ + ϱϬ% GdϷϻϽ 603.3 2.2 0.48% 

52 crayons - 150µm - Gd Naturel 597.6 6.6 1.43% 

Les pénalités combinées, c'est-à-dire les pénalités totales (neutronique et quantité de 
matières mise en jeux, cf. Chapitre 1, §.3.3.2.2.) pour les six cas retenus sont présentées 
sur le Tableau .4.8. 

Tableau .4.8. Pénalités totales. 

Cas considéré PĠŶalitĠ totale, ΠT [%] JEPP* 
“aŶs Gd ;UOЇ staŶdaƌdͿ 0.0% 0 

40 crayons 50µm ϭϬϬ% GdϷϻϻ 1.3% 7 
40 crayons 50µm ϱϬ% GdϷϻϻ + ϱϬ% GdϷϻϽ 0.5% 3 

40 crayons 200µm Gd Naturel 5.0% 27 
52 crayons 50µm ϭϬϬ% GdϷϻϻ 1.2% 7 

52 crayons 50µm ϱϬ% GdϷϻϻ + ϱϬ% GdϷϻϽ 0.7% 4 
52 crayons 200µm Gd Naturel 5.0% 27 

*Jours Equivalent à Plein Puissance de pénalité pour un cycle de 18 mois. La définition des pénalités est donnée en Chapitre 1, 
§.3.3.2.2. 

.4.3.5. Synthèse 
FiŶaleŵeŶt, l͛utilisatioŶ d͛uŶ gadoliŶiuŵ eŶƌiĐhi, ŶotaŵŵeŶt eŶ GdϷϻϻ, pƌĠseŶte tƌois 
avantages importants par rapport au gadolinium naturel :  

- ‘ĠduĐtioŶ de l͛Ġpaisseuƌ de la ĐouĐhe Ŷeutƌophage d͛eŶǀiƌoŶ ϲϬ-75% (Figure 
.4.23), 

- Réduction de la remontée du Kinfini gƌąĐe au GdϷϻϽ ;Đoŵpaƌeƌ suƌ Figure .4.21, les 
cas A et B) 

- Réduction des pénalités totales (5%) à environ 0.5-1.3% (Tableau .4.8). 

Le ǀeĐteuƌ “ILVA, pƌoposĠ pouƌ d͛autƌes pƌojets, Ŷ͛est pas adapté pour ce concept car il 
Đoŵpoƌte uŶe aďoŶdaŶĐe iŵpoƌtaŶte de GdϷϻϽ au dĠtƌiŵeŶt de GdϷϻϻ, Đe Ƌui pƌoǀoƋue 
une remontée rapide du Kinfini pendant le dernier tiers du cycle. 

Les concepts à 40 ou 52 crayons avec des vecteurs isotopiques riches en GdϷϻϻ soŶt plus 
performants que les autres. En particulier, pour des assemblages à 52 crayons, le vecteur 
ϱϬ/ϱϬ GdϷϻϻ-GdϷϻϽ pƌĠseŶte le ŵoiŶs de pĠŶalitĠs, Ϭ.ϳ%, et la ƌĠaĐtiǀitĠ ŵaǆiŵale la plus 
faible : 3160 pcmeffectives (cf. Tableau .4.6). 
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.4.4. Conclusions 

DaŶs le ďut de dĠŵoŶtƌeƌ l͛utilitĠ de la phase Cϭ Đoŵŵe poisoŶ ĐoŶsoŵŵaďle, des Đal-
culs avec le code APOLLO 2.8 ont été réalisés.  

Comme attendu, des pastilles homogènes en C1 ne sont pas envisageables en qualité de 
poison consommable, dû à son comportement équivalent à une barre de contrôle 
(§.4.1.1). Ainsi, deux distributions hétérogènes ont été étudiées : la distribution « cen-
trale » et « périphérique » (§.4.1.2 et §.4.1.3). 

La première, présente un faible compromis entre apport d'antiréactivité et pénalités neu-
troniques. La dernière, par contre, permet un apport très important d'antiréactivité en 
dĠďut de ǀie aǀeĐ des pĠŶalitĠs d͛eŶǀiƌoŶ ϱ%. Ce tǇpe de distƌiďutioŶ hĠtĠƌogğŶe peƌŵet 
de s'appƌoĐheƌ de l'ĠǀolutioŶ d͛uŶ asseŵďlage idĠal. AiŶsi, elle a fait l'objet de plusieurs 
études paramétriques qui ont permis de mieux comprendre son effet sur la réactivité : 

— Le nombre de crayons a une influence de premier ordre sur l'antiréactivité initiale 
(§.4.2.1.3), 

— L'épaisseur de la couche de phase C1 peut être ajustée pour contrôler l'évolution 
de la ƌĠaĐtiǀitĠ et pouƌ s͛appƌoĐheƌ d͛uŶe ĠǀolutioŶ optiŵale ;§.4.2.1.4). La quanti-
tĠ de GdЇOЈ ajoutĠe paƌ ĐƌaǇoŶ est faiďle, ĐeĐi peƌŵet de ƌĠduiƌe les pĠŶalitĠs suƌ 
le teƌŵe ΠM, 

— La teneur a un effet sur la cinétique de consommation (§.4.2.2.3), 
— Le ǀeĐteuƌ isotopiƋue du gadoliŶiuŵ ŵodifie la peŶte de la Đouƌďe d͛ĠǀolutioŶ du 

Kinfini et réduit les pénalités neutroniques. Notamment, l'utilisation d'un gadolinium 
eŶƌiĐhi eŶ GdϷϻϻ ƌĠduit l'Ġpaisseuƌ de la ĐouĐhe Ŷeutƌophage et peƌŵet d͛Ġǀiteƌ la 
remontée du Kinfini dans le dernier tiers du cycle (§.4.3). 

— Pouƌ uŶ ĐoŶtƌôle siŵilaiƌe à Đelui des solutioŶs solides, l͛utilisatioŶ de la phase Cϭ 
avec un vecteur isotopique maitrisé permet de réduire la pénalité de 25 à 4 JEPP (-
84%) (§.4.3.4). 

Ainsi, il a été établi que les concepts à 40 ou 52 crayons enrobés avec 50 µm de phase C1, 
aǀeĐ des ǀeĐteuƌs isotopiƋues ƌiĐhes eŶ GdϷϻϻ sont plus performants que les autres en 
s͛appƌoĐhaŶt le plus du concept idéal, tel que définit au §.3.3.3, page 148.  

 
Cette étude neutronique a aďouti à uŶ ĐoŶĐept peƌfoƌŵaŶt de pastille hĠtĠƌogğŶe d͛UOЇ 
avec une couche périphérique de phase C1 riche en gadolinium de quelques microns 
d͛Ġpaisseuƌ. L͛appoƌt d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ est iŵpoƌtaŶt et les pĠŶalitĠs soŶt ƌelatiǀeŵeŶt 
faibles. Le ĐoŶĐept pƌoposĠ dĠŵoŶtƌe l͛utilitĠ de la phase Cϭ pouƌ la ƌĠduĐtioŶ, ǀoiƌe la 
suppression, du bore dans les REP. 

 

 

  



 

 CEA - CADARACHE | DEC/SESC/LLCC 

173 

.5. Résumé du Chapitre 3 
La phǇsiƋue des ƌĠaĐteuƌs peƌŵet de ĐoŵpƌeŶdƌe le ĐoŵpoƌteŵeŶt d͛uŶ ƌĠaĐteuƌ Ŷu-
ĐlĠaiƌe. Ce ĐoŵpoƌteŵeŶt est eŶ paƌtie eǆpliƋuĠ paƌ l͛ĠƋuatioŶ du tƌaŶspoƌt de 
Boltzmann (§.1.4) ; laquelle peut prendre plusieurs formes mathématiques. Afin de pou-
voir résoudre la distribution de la population des neutrons dans un système, plusieurs 
simplifications doivent être faites (§.2.1). Ces simplifications et discrétisations permettent 
d͛aƌƌiǀeƌ au foƌŵalisŵe des pƌoďaďilitĠs de ĐollisioŶ.  

Le système mathématique étant très ĐoŵpliƋuĠ, il doit ġtƌe ƌĠsolu à l͛aide de Đodes Ŷu-
mériques, par exemple APOLLO 2.8. Ce code, peut être utilisé pour étudier le comporte-
ment des solutions solides de (U,Gd)OЇ dans un réacteur (§.2.2 et §.3.3.4). Il a été vu que 
l͛eǆĐğs de réactivité est si important en déďut de ĐǇĐle Ƌue l͛utilisation simultanée de ga-
dolinium et de bore est nécessaire (§.3.3.4).  

CepeŶdaŶt, le ďut du Đhapitƌe est d͛Ġǀalueƌ l͛utilitĠ de la phase Cϭ, tƌğs riche en gadoli-
nium. 

La foƌte teŶeuƌ de la phase Cϭ, ĠƋuiǀaleŶte à uŶe solutioŶ solide à ϴϬ%ŵ GdЇOЈ, empêche 
son utilisation sous forme de pastilles homogènes (§.4.1.1). Ainsi, une distribution hété-
rogène au niveau de la pastille est nécessaire. Suite à une étude systématique, il a été 
ŵoŶtƌĠ Ƌu͛uŶe distƌiďutioŶ pĠƌiphĠƌiƋue peƌŵet uŶ appoƌt d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ tƌğs foƌt eŶ 
début de cycle (§.4.1.3). La cinétique de consommation peut être améliorée en em-
ploǇaŶt uŶ gadoliŶiuŵ isotopiƋueŵeŶt eŶƌiĐhi eŶ GdϷϻϻ (§.4.3).   

Finalement, le Tableau .5.1 compare les performances de quelques assemblages avec des 
distƌiďutioŶs hĠtĠƌogğŶes à Đelle d͛uŶ sǇstğŵe ĠƋuiǀaleŶt eŵploǇaŶt des pastilles hoŵo-
gğŶes. Toutefois, il s͛aǀğƌe Ƌue les peƌfoƌŵaŶĐes des pastilles eŵploǇaŶt du gadoliŶiuŵ 
naturel sont comparables à celles qui pourraient être attendues pour des combustibles 
aǀeĐ des pastilles hoŵogğŶes aǀeĐ des teŶeuƌs d͛eŶtƌe ϰ et ϲ%ŵ GdЇOЈ et des eŶƌiĐhis-
seŵeŶts eŶ UϸϹϻ de ϰ.ϵ% ;daŶs la pƌatiƋue Đes pastilles soŶt dĠtiŵďƌĠes à Ϯ.ϱ% UϸϹϻ Đe Ƌui 
augŵeŶte les pĠŶalitĠsͿ. L͛utilisatioŶ d͛uŶ gadoliŶiuŵ à isotopie maitrisée permet 
d͛oďteŶiƌ uŶ gaiŶ ĐoŶsidĠƌaďle suƌ les solutioŶs pƌoposĠes. 

Tableau .5.1. Comparaison entre les solutions solides et la phase C1 en tant que poison consommable. 

Cas ρeffective Max [pcm] 
Longueur  

 cycle [GWj/tU] 
Pénalités 

ΠL [%] ΠM [%]  ΠT [%] JEPP* 
40 crayons ϲ%ŵ GdЇOЈ Gd Naturel 3750 16.03 3.70% 0.90% 4.60% 25 
40 crayons 200 µm C1 Gd Naturel 3700 16.06 3.60% 1.45% 5.00% 27 

52 crayons 50 µm C1 50/50 3160 16.62 0.20% 0.48% 0.70% 4 
*Jours Equivalent Plein Puissance de pénalité pour un cycle de 18 mois. La définition des pénalités est donnée en Chapitre 1, §.3.3.2.2. 

 

Ce Đhapitƌe ŵoŶtƌe aiŶsi l͛utilitĠ de la phase Cϭ, dĠĐouǀeƌte au Chapitre 2 : il est possible, 
en ajustant le nombre de crayons, la proportion de poison consommable des pastilles les 
constituant, et le vecteur isotopique du gadolinium, de concevoir des assemblages de 
Đoŵďustiďle ŶuĐlĠaiƌe peƌŵettaŶt d͛appƌoĐheƌ le ĐoŵpoƌteŵeŶt d͛uŶ ƌĠaĐteuƌ « idéal », 
autƌeŵeŶt dit d͛apporter une antiréactivité de manière optimale au long du cycle du 
ƌĠaĐteuƌ. EŶ paƌtiĐulieƌ, elle peƌŵet de ƌĠduiƌe l͛usage de ďoƌe dissout dans le circuit pri-
maire de réfrigération du réacteur et/ou dissout dans le modérateur. De cette façon, la 
phase C1 permet de pallier les inconvénients, discutés lors du Chapitre 1, induits par le 
recours à des quantités importantes de bore, notamment de réduire les problèmes de 
ĐoƌƌosioŶ, ƌadioaĐtiǀatioŶ, de pƌoduĐtioŶ de tƌitiuŵ et de ƌisƋue d͛aĐĐideŶt de ƌĠaĐtiǀitĠ. 
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De cette façon, nous venons de montrer, de manière théorique, Ƌu͛il Ġtait possiďle 
d͛utiliseƌ des pastilles aǀeĐ uŶe distƌiďutioŶ de Cϭ optiŵisĠe pouƌ l͛appoƌt ŵaitƌisĠ 
d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ.  

D͛uŶ poiŶt de ǀue pƌatiƋue, aǀaŶt d͛eŶǀisageƌ uŶ ƋuelĐoŶƋue dĠploieŵeŶt industriel, il 
est iŶdispeŶsaďle de s͛assuƌeƌ Ƌue Đe tǇpe de pastille est faďƌiĐaďle au ŵoiŶs à l͛ĠĐhelle 
du laďoƌatoiƌe, et Ƌu͛il Ŷe pƌĠseŶte pas de ĐaƌaĐtĠƌistiƋues ƌĠdhiďitoiƌes pouƌ soŶ utilisa-
tion en réacteur. C͛est Đe Ƌue Ŷous alloŶs disĐuteƌ daŶs le Chapitre suivant.  
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 Chapitre 4 – Mise eŶ Œuǀƌe 
 

 Les études paramétriques réalisées ont abouti à un concept de pastille hétérogène dont la 
distribution de la phase C1 est périphérique. Mais ce résultat Ŷ’est Ƌue thĠoƌiƋue, il faut 

ŵaiŶteŶaŶt ǀĠƌifieƌ Ƌu’il est ƌĠalisaďle. Les questions fondamentales qui se posent portent 
sur la fabricabilité et les points essentiels pour le comportement thermique en réacteur 

paƌ ƌappoƌt à l’UOЇ.    

Ce chapitre a comme oďjeĐtif d’appoƌteƌ des ĠlĠŵeŶts de ƌĠpoŶse à l’eŶseŵďle de Đes 
questions : fabricabilité et comportement thermique. 

 

.1. Etudes de Fabricabilité  
Est-t-il possible de fabriquer le type de pastille pƌoposĠ paƌ l͛Ġtude ŶeutƌoŶiƋue ? Cette 
section étudie ce sujet, en commençant par caractériser comment l͛iŶteƌfaĐe UOЇ - C1 se 
Đoŵpoƌte daŶs l͛aďsolu ;aǀeĐ des Đouples d͛iŶteƌdiffusioŶͿ et ensuite aborde l͛Ġtude 
d͛uŶe ŵĠthode de faďƌiĐatioŶ en laboratoire. 

.1.1. L’IŶteƌfaĐe Cϭ - UOЇ  
La distƌiďutioŶ pƌoposĠe paƌ l͛Ġtude ŶeutƌoŶiƋue iŵpliƋue ŶĠĐessaiƌeŵeŶt Ƌu͛il ǀa Ǉ aǀoiƌ 
uŶe iŶteƌfaĐe UOЇ - C1. Les caractéristiques et le comportement de cette interface ne 
peuǀeŶt pas ġtƌe pƌĠdits eŶ ĐoŶsidĠƌaŶt seuleŵeŶt les Ġtudes de Đouples d͛iŶteƌdiffusioŶ 
conduits au Chapitre 2. 

.1.1.1. Motivation 
“uite au tƌaiteŵeŶt theƌŵiƋue, l͛appaƌitioŶ de la phase CϮ est atteŶdue à l͛iŶteƌfaĐe eŶtƌe 
UOЇ et Cϭ, ĐepeŶdaŶt, il a ĠtĠ ŵoŶtƌĠ au Chapitre 2 (§.4.5.4.2), que le comportement de 
l͛iŶteƌfaĐe s͛est aǀĠƌĠ diffĠƌeŶt eŶ foŶĐtioŶ de la teŶeuƌ eŶ Gd : le Đouple UOЇ - C2 était 
tƌğs fƌagile taŶdis Ƌue le Đouple UOЇ - C2/C1 présentait une meilleure tenue. Ainsi, dans 
Đette seĐtioŶ oŶ essaieƌa d͛appoƌteƌ de Ŷouǀeauǆ ĠlĠŵeŶts de ƌĠpoŶse afiŶ d͛Ġǀalueƌ 
l͛iŶteƌfaĐe UOЇ - C1 à partir de la fabrication et de la caractérisation de nouveaux échantil-
lons.  
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.1.1.2. Méthode Expérimentale 
La teĐhŶiƋue Đhoisie pouƌ la faďƌiĐatioŶ des Đouples UOЇ - C1 est la même que pour les 
couples étudiés lors du Chapitre 2 (§.4.5.3) : Les disƋues d͛UOЇ ont été fabriqués par frit-
tage à 1700°C sous uŶe atŵosphğƌe d͛Ar HЇ 5% pendant 4h, tandis que les disques de 
phase C1 (82%p GdЇOЈͿ oŶt ĠtĠ oďteŶus à paƌtiƌ de poudƌes d͛UЈOЍ ŵĠlaŶgĠes aǀeĐ des 
poudres de C-GdЇOЈ, ces poudres ont ensuite été mises en forme et frittées à 1700°C du-
rant 8h sous Ar HЇ 5 %.  

Plusieurs tests ont été réalisés, comme au Chapitre 2, à ϭϳϬϬ°C sous Aƌ HЇ ϱ%, aǀeĐ des 
teŵps de tƌaiteŵeŶt theƌŵiƋue diffĠƌeŶts afiŶ d͛Ġǀalueƌ l͛ĠǀolutioŶ de l͛iŶteƌdiffusioŶ. 
Les temps de recuit ont été de 4, 8 et 30h. 

.1.1.3. Résultats 

.1.1.3.1. Test 4h  

Coŵŵe atteŶdu, la phase CϮ se foƌŵe eŶtƌe UOЇ et la phase Cϭ. Le ŵġŵe ŵĠĐaŶisŵe de 
diffusion vu au Chapitre 2 (§.4.5.4.2) est oďseƌǀĠ daŶs UOЇ : Gd diffuse par les joints de 
gƌaiŶs. CepeŶdaŶt il Ŷ͛Ǉ a pas d͛aƌƌaĐheŵeŶts loƌs du polissage.   

  

A — Microscope optique B — MEB, électrons rétrodiffusés.  

Figure .1.1. Couple UOЇ - Cϭ, ϭϳϬϬ°C ϰh, Aƌ HЇ ϱ%. 

Les observations faites au MEB montrent que la zone de diffusion est petite, autour de 5 
µm en moyenne, Figure .1.2. Des mesures EDS auǆ joiŶts de gƌaiŶs à l͛iŶteƌfaĐe ;iŶdiƋuĠ A 
sur la Figure .1.2), révèlent que le rapport Gd/M se situe autour de 0.2-0.4%at, ainsi il 
s͛agiƌait de la phase FϮ. Ces ǀaleuƌs soŶt seuleŵeŶt iŶdiĐatiǀes du fait de l͛iŶĐeƌtitude liĠe 
à la petite taille de la région analysée [Oxford Instruments, 2012][Oxford Instruments, 
2013]. 

L͛uƌaŶiuŵ seŵďle suiǀƌe uŶ ŵĠĐaŶisŵe de diffusioŶ iŶtƌagƌaŶulaiƌe daŶs la phase CϮ for-
mée (B) 
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Figure .1.2. Cartographie X, Đouple UOЇ - Cϭ, ϭϳϬϬ°C ϰh, Aƌ HЇ ϱ%. A- diffusion intergranulaire du Gd 
(Gd/M = 0.2~0.4) ; B- DiffusioŶ iŶtƌagƌaŶulaiƌe de l’uƌaŶiuŵ. 

Un profil EDS, Figure .1.3, permet de mieux évaluer la diffusion. La tƌaŶsitioŶ de Cϭ à UOЇ 
ne se produit que par la formation de la phase C2 intermédiaire. Cette phase change sa 
ĐoŶĐeŶtƌatioŶ eŶ U au fuƌ et à ŵesuƌe Ƌu͛oŶ se dĠplaĐe ǀeƌs la gauĐhe de la figuƌe, jus-
Ƌu͛à atteiŶdƌe des ƌappoƌts Gd/M d͛eŶǀiƌoŶ Ϭ.ϱϬ. Deux comportements sont mis en évi-
dence : 

— le passage C1/C2 est direct, presque sans diffusion (comme il avait été vu au Chapitre 
2, §.4.5.4.3) et,  

— UŶe tƌaŶsitioŶ CϮ/UOЇ ƌapide : en moins de 1 µm (limite de dĠteĐtioŶ de l͛iŶstƌuŵeŶtͿ. 

 

Figure .1.3. Pƌofil ED“ de ĐoŶĐeŶtƌatioŶs de l’uƌaŶiuŵ, Đouple UOЇ - Cϭ, ϭϳϬϬ°C ϰh, Aƌ HЇ ϱ%. 

Sur la Figure .1.3, il peut également être observé la diffusion par joint de grain (DI, diffu-
sion intergranulaire). Le profil EDS montre une réduction de la teneur en U, cependant la 
pƌĠseŶĐe d͛uŶ poƌe peut peƌtuƌďeƌ la ŵesuƌe. 

.1.1.3.2. Test 8h 

Le Đouple d͛iŶteƌdiffusioŶ oďteŶu apƌğs uŶ ƌeĐuit de ϴ h, peƌŵet d͛oďseƌǀeƌ plus Đlaiƌe-
ŵeŶt l͛appaƌitioŶ de la phase FϮ. L͛Ġpaisseuƌ de la zoŶe d͛iŶteƌdiffusioŶ se situe autouƌ de 
8 µm en moyenne, Figure .1.4. 
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Figure .1.4. Couple UOЇ - Cϭ, ϭϳϬϬ°C ϴh, Aƌ HЇ ϱ%. 

.1.1.3.3. Test 30h 

Comme espéré, suite à un traitement thermique plus long, la zone d͛iŶteƌdiffusioŶ est 
plus large : environ 14 µm. Les images obtenues par microscopie (optique et électro-
ŶiƋueͿ ŵoŶtƌeŶt des pƌoďlğŵes de fƌagilisatioŶ du ĐôtĠ UOЇ, Figure .1.5. A la différence 
des couples étudiés lors du Chapitre 2, la forme symétrique de la ligne de fissuration 
ŵoŶtƌe Ƌu͛il s͛agit ďieŶ d͛uŶe fissuƌe et pas siŵpleŵeŶt d͛aƌƌaĐheŵeŶt de gƌaiŶs eŶ dé-
ĐohĠsioŶ. D͛ailleuƌs la dĠĐohĠsioŶ des gƌaiŶs CϮ Ŷ͛est pas oďseƌǀĠe ;Figure .1.5.B). 

EŶfiŶ, la poƌositĠ ǀaƌie ďeauĐoup au loŶg de l͛iŶteƌfaĐe Đoŵŵe oŶ le ǀĠƌifie eŶ ĐoŵpaƌaŶt 
les figures A et B ci-dessous.   

  

A — Microscope optique. 
B — Cliché MEB, électrons rétrodiffusés (polissage 

OPU). 

Figure .1.5. Couple d’iŶteƌdiffusioŶ UOЇ - Cϭ, ϭϳϬϬ°C ϯϬh, Aƌ HЇ ϱ%. 

La ƌĠalisatioŶ d͛uŶ pƌofil ED“, Figure .1.6, permet de confirmer la présence de la phase F2 
;aǀeĐ des ƌappoƌts Gd/M Đoŵpƌis eŶtƌe Ϭ.ϯϱ et Ϭ.ϰϯͿ, laƋuelle s͛Ġtale ϰ µm sur la zone 
d͛iŶteƌdiffusioŶ. Le passage de FϮ à CϮ a uŶe laƌgeuƌ ŵoyenne de 5 µm. La phase C2 
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s͛Ġtale seuleŵeŶt suƌ ϯ µm avant de changer rapidement en C1. 

Il est iŵpoƌtaŶt de Ŷoteƌ Ƌue le passage UOЇ-F2 présente les mêmes caractéristiques que 
celui de C2-C1, c'est-à-diƌe Ƌu͛il est aďƌupt ;ĐeĐi est ǀƌai ŵġŵe eŶ aďseŶĐe de fissuration), 
et on ne peut donc pas vraiment parler de diffusion. 

 

Figure .1.6. Pƌofil ED“ de ĐoŶĐeŶtƌatioŶs de l’uƌaŶiuŵ, du gadoliŶiuŵ et de l’oǆǇgğŶe, Đouple UOЇ - C1, 
ϭϳϬϬ°C Ϯϰh, Aƌ HЇ ϱ%. 

.1.1.4. Discussions 

La ƌĠalisatioŶ de diffĠƌeŶts tests peƌŵet d͛aǀoiƌ uŶe peƌspeĐtiǀe plutôt optiŵiste pouƌ la 
faďƌiĐatioŶ d͛uŶe pastille hĠtĠƌogğŶe telle Ƌue ĐoŶçue paƌ l͛optiŵisatioŶ ŶeutƌoŶiƋue. EŶ 
effet, l͛iŶteƌdiffusioŶ est faiďle à ϭϳϬϬ°C Đe Ƌui peƌŵet de pƌésager que le Gd ne bougera 
pas de sa position en périphérie de pastille. Cet argument sera soutenu par des calculs 
thermiques qui montreront que la température de la couche C1 ne dépassera pas 600°C, 
cf. Chapitre 4,  §.2.1.3 (page 202). La Figure .1.7 résume les épaisseurs de zones 
d͛iŶteƌdiffusioŶ. A ϭϳϬϬ°C sous Aƌ HЇ ϱ%, Đette Ġpaisseuƌ, Ex, suit la loi, 

][60.2][ htµmE
x

  Équation .1.1 

 Où t est le temps du recuit en [h]. Le coefficient de détermination, R², est de 0.995. 

 

Temps 
Epaisseur zone 
d’iŶteƌdiffusioŶ 

0 h 0 µm 

4 h 5 µm 

8 h 8 µm 

30 h 14 µm 

 

Figure .1.7. Epaisseur de la zoŶe d’iŶteƌdiffusioŶ eŶ foŶĐtioŶ du teŵps pouƌ les iŶteƌfaĐes UOЇ - C1 à 1700°C 

D͛autƌe paƌt, des tƌaiteŵeŶts theƌŵiƋues ƌelatiǀeŵeŶt Đouƌts ;ϰhͿ peƌŵetteŶt d͛oďteŶiƌ 
des pastilles avec une tenue mécanique satisfaisante. Au contraire, le test de 30h semble 
iŶdiƋueƌ Ƌue les loŶgs ƌeĐuits faǀoƌiseŶt l͛appaƌitioŶ de la phase FϮ, laƋuelle seƌait à 



 

 CADARACHE | DEC/SESC/LLCC 

181 

l͛oƌigiŶe d͛uŶe fissuƌatioŶ à l͛iŶteƌfaĐe UOЇ - C1. 

Finalement, cette phase F2 semble difficile à former, en conséquence le gadolinium diffus 
daŶs l͛UOЇ paƌ les joints de grains.  

.1.1.5. Synthèse 
Pouƌ oďteŶiƌ de ďoŶŶes iŶteƌfaĐes UOЇ - C1, les temps de recuits doivent être inférieurs à 
ϴh afiŶ d͛Ġǀiteƌ l͛appaƌitioŶ de la phase FϮ, souƌĐe de fissuƌatioŶ. D͛autƌe paƌt, le fait de 
Ƌue la zoŶe d͛iŶteƌdiffusioŶ soit Ġtƌoite apƌğs des ƌeĐuits à ϭϳϬϬ°C semble indiquer que 
lors de son utilisation dans le combustible nucléaire, le profil de concentration restera 
stable.   

.1.2. FaďƌiĐatioŶ d’uŶe Pastille HĠtĠƌogğŶe  
Mġŵe si les Ġtudes ƌĠalisĠes suƌ des Đouples d͛iŶteƌdiffusioŶ ŵoŶtƌeŶt Ƌu͛il est possiďle 
de faire adhĠƌeƌ UOЇ à la phase Cϭ, ĐeĐi a ĠtĠ fait paƌ ƌeĐuit de ĐĠƌaŵiƋues pƌĠalaďleŵeŶt 
frittées et de surface plane. Dans le but de démontrer la faisabilité technique pour la fa-
ďƌiĐatioŶ d͛uŶe pastille hĠtĠƌogğŶe, il ĐoŶǀieŶt d͛Ġtudieƌ le dĠpôt eŶ gĠoŵĠtƌie ĐǇlin-
dƌiƋue. DaŶs Đette gĠoŵĠtƌie la teĐhŶiƋue du ƌeĐuit Ŷ͛est plus eŶǀisageaďle.  

Plusieurs techniques peuvent être envisagées pour la réalisation de couches minces dé-
posĠes suƌ uŶ suďstƌat d͛UOЇ : par une méthode sol-gel de composés organométalliques, 
dépôts par évaporation, sputtering (pulvérisation cathodique), CVD136 (dépôt chimique en 
phase Vapeur), etc. [Haussonne F., 2012]. 

D͛autƌes ǀoies, plus pƌoĐhes des ŵĠthodes ĐlassiƋues de ŵĠtalluƌgie des poudres, sont 
également envisageables daŶs le Laďoƌatoiƌe UOЇ137 : 

— Selon un premier mode de réalisation, une pastille hétérogène peut être formée par 
pƌessage des poudƌes. EŶ ŵoulaŶt les poudƌes, paƌ ĐoŵpƌessioŶ d͛uŶe pƌeŵiğƌe poudƌe 
d͛UOЇ ĐoŶstitutiǀe du Đœuƌ de la pastille, et d͛uŶe seĐoŶde poudƌe dĠdiĠe à foƌŵeƌ la 
partie extérieure annulaire. La pastille ainsi moulée est ensuite frittée, sous conditions 
ƌĠduĐtƌiĐes ;Aƌ HЇ ϱ%Ϳ. 

— Un autre mode de réalisation consiste à déposer la partie riche en Gd à la surface de la 
pastille d͛UOЇ au ŵoǇeŶ d͛uŶe ďaƌďotiŶe liƋuide. 

DaŶs l͛optiƋue de dĠŵoŶtƌeƌ la faisaďilitĠ d͛uŶe telle pastille, Ŷous aǀoŶs Đhoisi la ŵé-
thode de fabrication la plus simple : dépôt des poudres par barbotine. Des essais em-
ployant cette technique ont été réalisés. 

.1.2.1. Méthode Expérimentale 
La ŵĠthode ŵise eŶ œuǀƌe est dĠĐƌite suƌ la Figure .1.8. Dans une première étape, les 
poudres à déposer (comportant des rapports Gd/M autour de 0.85, qui seront présentées 
dans la section suivante) sont mélangées, de manière classique, avec un liquide suscep-
tible de pouvoir être éliminé facilement par chauffage ou évaporation naturelle. Une sus-
pension semi-colloïdale se forme : la barbotine (1). Dans notre cas, ce liquide est de 
l͛ĠthaŶol ϵϵ.ϵ%ŵ. 

                                                      
136 CVD : Chemical Vapor Deposition 
137 Laďoƌatoiƌe UOЇ– aujouƌd’hui Laďoƌatoiƌe BeƌŶaƌd-François. Bât. 315, 13108-Saint Paul-lez-Durance.   



 

Darío PIECK 

182 

 

Figure .1.8. “ĐhĠŵa de faďƌiĐatioŶ d’uŶe pastille hĠtĠƌogğŶe. ϭ - Préparation de la barbotine ; 2 - Trem-
page de la pastille ; 3- Frittage. 

Dans une deuxième étape, les pastilles sur lesquelles on souhaite déposer les poudres 
soŶt tƌeŵpĠes daŶs la ďaƌďotiŶe à l͛aide d͛uŶe piŶĐe ;2). Ici, deux options se présen-
tent et doivent être évaluées : soit on utilise des pastilles d͛UOЇ fƌittĠes ou ďieŶ des pas-
tilles d͛UOЇ Đƌues. La deƌŶiğƌe optioŶ deǀƌait peƌŵettƌe uŶ ĐoŶtaĐt plus iŶtiŵe eŶtƌe l͛UOЇ 
et les poudres déposées. 

Finalement les pastilles sont frittées (3). Préalablement au frittage, la couche de barbo-
tine déposée en surface de la pastille peut être séchée, par exemple en laissant la pastille 
oďteŶue à l͛aiƌ liďƌe et, ĠǀeŶtuelleŵeŶt, eŶ ĐhauffaŶt. 

.1.2.1.1. Préparation des barbotines 

Les premiers pas pour la préparation de la barbotine consistent à préparer les poudres 
riches en Gd, en particulier pour produire la phase C1 deux options se présentent : soit 
utiliseƌ des poudƌes d͛UЈOЍ + ϴϬ%p GdЇOЈ, soit utiliseƌ des poudƌes de phase Cϭ dĠjà pƌo-
duite. 

Les propriétés du dépôt peuvent être influencées par ce choix car dans le premier cas, le 
frittage sera réactif [Bernache-Assollant, 2005], Đe Ƌui peƌŵettƌait d͛ĠĐoŶoŵiseƌ, si oŶ 
envisage un futur déploiement industriel, une étape dans la chaîne de production de ces 
pastilles puisque la phase C1 est créée lors du frittage et pas séparément. 

 EŶ ĐoŶsĠƋueŶĐe deuǆ tǇpes de ďaƌďotiŶes oŶt ĠtĠ faites. D͛uŶe paƌt, uŶe ďaƌďotiŶe à 
ďase d͛UЈOЍ et de C-GdЇOЈ ;Figure .1.9.AͿ et d͛autƌe paƌt, uŶe ďaƌďotiŶe à ďase de 
poudres C1 (Figure .1.9.B).  

  

A — Poudƌes d’UЈOЍ et GdЇOЈ B — Poudres C1 

Figure .1.9. Poudres employées pour la préparation des barbotines. 
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La première est une poudre chimiquement hétérogène, tandis que la deuxième est ho-
mogène comme le révèle une cartographie X, Figure .1.10. La taille des cristallites est très 
variable, mais généralement inférieure à 10 µŵ. Pouƌ le Đas des poudƌes d͛UЈOЍ + GdЇOЈ 
la surface spécifique mesurée par la technique BET [Brunauer, 1938] est de 2.9 m² g¯¹. 

  

A — Poudƌes d’UЈOЍ et GdЇOЈ ;ŵĠlaŶge hĠtĠƌogğŶeͿ B — Poudres C1 (poudre homogène) 

Figure .1.10. Cartographie X des poudres employées pour la préparation des barbotines. 

Les poudƌes Cϭ oŶt ĠtĠ oďteŶues paƌ ďƌoǇage d͛uŶ disƋue fritté C1. Ces poudres ont été 
eŶsuite ĐoďƌoǇĠes eŶ pƌĠseŶĐe d͛ĠthaŶol daŶs uŶ ďƌoǇeuƌ plaŶĠtaiƌe de tuŶgstğŶe pen-
daŶt ϯh à l͛aide de ďilles du ŵġŵe ŵatĠƌiau. “uite à Đes opĠƌatioŶs, uŶe ďaƌďotiŶe Đou-
leur jaune pâle a été obtenue. Cette couleur suggère une oxydation partielle des poudres 
de phase C1, probablement en ɷ-GdЋUOІЇ, Figure .1.11.  

EŶfiŶ, des poudƌes d͛UЈOЍ + GdЇOЈ, aǀeĐ uŶe pƌopoƌtioŶ ŵassiƋue de ϴϬ%p de GdЇOЈ, oŶt 
aussi ĠtĠ ĐoďƌoǇĠes peŶdaŶt Ϯh daŶs l͛ĠthaŶol. UŶe suspeŶsioŶ de Đouleuƌ gƌise a ĠtĠ 
obtenue.  

Dans les deux cas, les poudres diluées dans la barbotine précipitent au bout de quelques 
ŵiŶutes, ĐeĐi iŵpliƋue Ƌu͛uŶe agitatioŶ ĐoŶtiŶue est nécessaire. 

 

Figure .1.11. Barbotine C1 après cobroyage avec éthanol dans conteneur en tungstène.  

.1.2.1.2. Dépôt des poudres sur les pastilles 

Deux types de pastilles ont été trempés dans les barbotines, en agitatioŶ, à l͛aide d͛uŶe 
pince, Figure .1.12.A : 
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— Des pastilles d͛UOЇЏx non frittées, avec une densité moyenne de 6.03 g cm¯³ (54.9% 
DT)138 et, 

— Des pastilles d͛UOЇ fƌittĠ, aǀeĐ uŶe deŶsitĠ ŵoǇeŶŶe de ϭϬ.ϳϰ g cm¯³ (98.0% DT)139. 

Ces opĠƌatioŶs oŶt ĠtĠ ƌĠalisĠes daŶs uŶe ďoŠte à gaŶts du Laďo UOЇ afiŶ d͛Ġǀiteƌ toute 
possible contamination. De cette façon, quatre types de pastilles ont été fabriqués :  

A – Pastilles Cƌues + ďaƌďotiŶe UЈOЍ+GdЇOЈ,   

B – Pastilles Crues + barbotine C1, 

C – Pastilles fƌittĠes + ďaƌďotiŶe UЈOЍ+GdЇOЈ,  

D – Pastilles frittées + barbotine C1 

   

A — La pastille crue est trempée dans la barbo-
tine140 à l’aide d’uŶe piŶĐe daŶs uŶe ďoîte à 

gants. 

B — Dépôt de poudres  
d’UЈOЍ + GdЇOЈ.  

C — Dépôt de poudres de la 
phase C1. 

Figure .1.12. Dépôt des poudres sur les pastilles 

Les différentes pastilles sont faciles à distinguer comme on peut le constater sur la Figure 
.1.12.B et C. 

Notons ici que, pour cette technique, les conditions 
de fabrication ne permettent aucun contrôle sur les 
épaisseurs de la couche déposée.   

FiŶaleŵeŶt, l͛adhĠƌeŶĐe de la ďaƌďotiŶe liƋuide sur la 
suƌfaĐe fƌittĠe Ŷ͛est pas ďoŶŶe et ƌeŶd diffiĐile uŶe 
distribution homogène de la barbotine sur les pas-
tilles, notamment la barbotine C1, comme montré en 
Figure .1.13. CeĐi est dû au fait Ƌu͛il Ŷ͛Ǉ ait pas im-
prégnation de la pastille par la barbotine comme 
dans le cas des pastilles crues. 

.1.2.1.3. Traitement thermique 

DaŶs tous les Đas ĠtudiĠs la teŵpĠƌatuƌe est ŵoŶtĠe à ϱ°C/ŵiŶ jusƋu͛à atteiŶdƌe le palier 
à 1700°C. Celui-ci a été maintenu pendant 8h (comme recommandé en §.1.1.4), suite au-

                                                      
138 Diamètre moyen : 10.19 mm et hauteur moyenne : 11.87 mm. 
139 Diamètre moyen : 8.34 mm et hauteur moyenne : ϵ.ϴϰ ŵŵ. FƌittĠes ϰh sous Aƌ HЇ ϱ% à ϭϳϬϬ°C.  
140 BaƌďotiŶe d’UЈOЍ + GdЇOЈ. 

 

Figure .1.13. Difficultés lors du dépôt 

 de la barbotine sur les pastilles frittées. 
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quel la température est descendue à 5°C/min. Toutes les pastilles ont été recuites au 
ŵġŵe ŵoŵeŶt daŶs le ŵġŵe fouƌ et sous uŶe atŵosphğƌe d͛Aƌ HЇ ϱ% ;le poteŶtiel 
d͛oǆǇgğŶe est estiŵĠ eŶtƌe -465 et -500 kJ mol¯¹).    

 

Figure .1.14. Traitement thermique réalisé sur les pastilles ƌĠalisĠ daŶs le fouƌ LPAϭ du Laďo UOЇ. 

.1.2.2. Résultats et Discussions 
Une fois sorties du four les pastilles ont été examinées visuellement et puis enrobés dans 
de l͛Aƌaldite™141, découpées à la scie à fil et polies. Finalement, des observations au mi-
croscope optique et au MEB ont permis de caractériser la couche neutrophage déposée 
et soŶ iŶteƌfaĐe aǀeĐ l͛UOЇ ĐeŶtƌal. Paƌ la suite Ŷous pƌĠseŶteƌoŶs les ƌĠsultats les plus 
significatifs. 

.1.2.2.1. Dépôts sur pastilles frittées 

Les pastilles hétérogènes obtenues à partir de pastilles pƌĠalaďleŵeŶt fƌittĠes d͛UOЇ pƌé-
sentent des couches riches en gadolinium et fragiles. Des zones de détachement sont 
oďseƌǀaďles ŵoŶtƌaŶt Ƌue la ďaƌďotiŶe Ŷ͛a pas ďieŶ adhĠƌĠ à la suƌfaĐe d͛UOЇ, ĐeĐi est 
clairement observable sur la face cylindrique de la pastille montrée en Figure .1.15.A.  

  

A — AveĐ ďaƌďotiŶe d’UЈOЍ + GdЇOЈ  B — Avec barbotine de phase C1  

Figure .1.15. Photogƌaphie des pastilles oďteŶues à paƌtiƌ d’UOЇ fƌittĠ, apƌğs ƌeĐuit.  

                                                      
141 Marque déposée d'une colle constituée d'une résine époxyde et d'un agent polymérisant. Une fois les deux composants en contact 
un poly-époxyde solide se forme en quelques heures à température ambiante. 
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Suite à la découpe sur le plan radial, la couche neutrophage a été étudiée. Cette couche 
varie selon la nature de la barbotine employée. En effet, la couche obtenue avec la barbo-
tiŶe d͛UЈOЍ+GdЇOЈ est plus Ġpaisse Ƌue Đelle oďteŶue à paƌtiƌ de la ďaƌďotiŶe Cϭ. 
L͛Ġpaisseuƌ de la pƌeŵiğƌe est ǀaƌiaďle, eŶtƌe ϭϱ et ϲϬ µŵ ;Figure .1.16.A), tandis que 
celle de la deuxième fabrication est plus faible : inférieure à 15 µm (Figure .1.16.B). Ceci 
serait dû à la mauvaise adhérence observée lors du trempage142 (cf. Figure .1.13). Non 
seulement les épaisseurs sont différentes, mais la couche C1 possède également une ad-
hérence beaucoup plus faible.   

  

A — AveĐ ďaƌďotiŶe d’UЈOЍ + GdЇOЈ  
(épaisseur variable entre 15-60µm).  

B — Avec barbotine de phase C1  

(épaisseur 12-15µm) 

Figure .1.16. OďseƌvatioŶs au ŵiĐƌosĐope optiƋue des dĠpôts suƌ des pastilles fƌittĠs d’UOЇ. DaŶs les deuǆ 
cas sont constatés beaucoup de porosité dans la couche neutrophage et diffusion intergranulaire du Gd 

daŶs la pastille d’UOЇ. 

Beaucoup de porosité est observable dans la couche neutrophage. La porosité est large-
ment supérieure à celle ƌetƌouǀĠe daŶs UOЇ. L͛iŶteƌfaĐe aǀeĐ UOЇ est paƌtiĐuliğƌeŵeŶt 
poreuse (Figure .1.16.A). 

DaŶs les deuǆ Đas, l͛oĐĐuƌƌeŶĐe de diffusioŶ iŶteƌgƌaŶulaiƌe ;DIͿ du gadoliŶiuŵ daŶs l͛UOЇ 
est constatée, Figure .1.17. NotoŶs Ƌue la taille des gƌaiŶs d͛UOЇ est Đoŵpƌise eŶtƌe ϭϬ et 
2 µm, tandis que les joints de grains gadoliniés peuvent présenter des épaisseurs de 1 µm. 

 

Figure .1.17. DiffusioŶ du gadoliŶiuŵ daŶs l’UOЇ se fait de ŵaŶiğƌe iŶteƌgƌaŶulaiƌe ;pastille fƌittĠe + ďar-
botine C1). 

                                                      
142 Cela peut aussi venir du fait de la viscosité de la barbotine : plus de produit est déposé sur la pastille si elle est visqueuse. 
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Finalement, cette technique employant des pastilles frittées ne montre pas beaucoup de 
potentialités, sauf peut-être le fait que la couche riche en gadolinium ne montre pas de 
fissuration importante là où le dépôt à bien adhéré. 

.1.2.2.2. Dépôts sur pastilles crues 

Loƌs du tƌeŵpage des pastilles Đƌues daŶs les ďaƌďotiŶes, l͛adhĠƌeŶĐe et le sĠĐhage ont 
été fortement améliorés par rapport aux pastilles frittées. La Figure .1.18 illustre les pas-
tilles obtenues lors du recuit à 1700°C. La tenue mécanique de la couche neutrophage est 
meilleure. Dans le cas de la pastille présentée sur la Figure .1.18.A, seulement la moitié de 
la pastille a été trempé dans la barbotine afin de montrer le contraste avec une pastille 
UOЇ.  

  

A — AveĐ ďaƌďotiŶe d’UЈOЍ + GdЇOЈ à mi-hauteur B — Avec barbotine de phase C1  

Figure .1.18. Photogƌaphie des pastilles oďteŶues aveĐ de l’UOЇ ŶoŶ fƌittĠ.  

La Figure .1.19 illustre les premières observations faites à l͛aide d͛uŶ ŵiĐƌosĐope optiƋue 
sur le plan radial des pastilles. La porosité est différente en fonction de la nature des bar-
botines employées.  

  

A — Avec barbotine d’UЈOЍ + GdЇOЈ  
(épaisseur variable 10 - 50 µm) 

B — Avec barbotine de phase C1  

(épaisseur variable 10 - 40 µm) 

Figure .1.19. Observations au microscope optique des dépôts sur des pastilles crues. Les fabrications à 
partir de la phase C1 ont tendance à présenter plus de porosités. 

Les dépôts obtenus par frittage réactif d͛UЈOЍ + GdЇOЈ ĐoŵpoƌteŶt ŵoiŶs de poƌositĠs 
que leurs homologues fabriquées avec des barbotines de C1. Dans ces dernières, la poro-
sitĠ seŵďle se ĐoŶĐeŶtƌeƌ à l͛iŶteƌfaĐe eŶtƌe l͛UOЇ et le dĠpôt Ŷeutƌophage. AuĐuŶ aƌra-
ĐheŵeŶt de gƌaiŶs Ŷ͛est ĐoŶstatĠ. NotoŶs Ƌue les Ġpaisseuƌs soŶt siŵilaiƌes daŶs les deuǆ 
Đas, ils soŶt ǀaƌiaďles du fait de la teĐhŶiƋue eŵploǇĠe et peuǀeŶt atteiŶdƌe jusƋu͛à ϰϬ-
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50 µm, Figure .1.19. 

La ƌĠalisatioŶ d͛uŶ pƌofil ED“ ĐoŶfiƌŵe Đe Ƌui est oďseƌǀĠ ǀisuelleŵeŶt : les épaisseurs des 
dĠpôts ƌiĐhes eŶ gadoliŶiuŵ soŶt de l͛oƌdƌe de ϰϬ-50 µm, Figure .1.20.  

 

Figure .1.20. Pƌofil ED“ eŶ pĠƌiphĠƌie d’uŶe pastille. L’Ġpaisseuƌ de la ĐouĐhe est d’eŶviƌoŶ ϰϬ-50 µm.  

Ces analyses EDS montrent aussi que la couche riche en Gd présente des rapports Gd/M 
d͛eŶǀiƌoŶ Ϭ.ϴϱ. Ces ƌĠsultats soŶt eŶ aĐĐoƌd aǀeĐ les teŶeuƌs iŶitiales daŶs les poudƌes 
employées pour faire les barbotines. 

Dans la suite, les différences liées à la nature des barbotines employées seront présen-
tées séparément. 

.1.2.2.3. Etude des fabrications avec la barbotine C1  

La Figure .1.21 montre cette couche observée en MEB eŶ ŵode d͛ĠleĐtƌoŶs ƌĠtƌodiffusés. 
Plusieurs caractéristiques sont identifiables. De gauche à droite sont observées : 

— Une zone périphérique en apparence biphasée C1/C2.  

— UŶe zoŶe d͛iŶteƌdiffusioŶ, tƌğs pƌoďaďleŵeŶt de phase CϮ d͛eŶǀiƌoŶ ϭϰ µŵ 
d͛Ġpaisseuƌ, aǀeĐ uŶe iŵpoƌtaŶte densité de porosité. Des fissures radiales sont aussi pré-
sentes avec la particularité de ne pas se propager au-delà de la zoŶe d͛iŶteƌdiffusioŶ. CeĐi 
est iŵpoƌtaŶt pouƌ l͛adhĠƌeŶĐe de la ĐouĐhe Ŷeutƌophage : des fissures circonférentielles 
défavoriseraient l͛adhĠƌeŶĐe de la ĐouĐhe suƌ la pastille d͛UOЇ. 

— Une zone biphasée entre la phase C2 et UOЇ Ƌui s͛Ġtale ϭϬ µŵ eŶǀiƌoŶ.  
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La taille des pores est beaucoup plus grande dans la couche que dans UOЇ. CeĐi pouƌƌait 
être dû au fait que les pastilles crues ont été compactées tandis que la phase C1 a sim-
plement été déposée. 

 

Figure .1.21. CliĐhĠ MEB de la ĐouĐhe oďteŶue et soŶ iŶteƌfaĐe aveĐ l’UOЇ ;ĠleĐtƌoŶs ƌĠtƌodiffusĠsͿ. ;À 
partir de barbotine C1). 

La ƌĠalisatioŶ d͛uŶ pƌofil ED“ suƌ l͛iŶteƌfaĐe peƌŵet de ĐoŶfiƌŵeƌ Đes oďseƌǀatioŶs, Figure 
.1.22. En effet, la couche neutrophage se présente biphasée, mais majoritairement com-
posée de la phase C1. La phase F2 est détectée entre la phase C2 et UOЇ, là où les fissures 
ƌadiales soŶt tƌouǀĠes. FiŶaleŵeŶt, uŶe zoŶe d͛iŶteƌdiffusioŶ iŶteƌgƌaŶulaiƌe ;iŶdiƋuĠe DI 
sur la figure ci-dessous) est observée entre la phase F2 et UOЇ. La diffusion intergranulaire 
semble pénétrer environs ϲ µŵ à l͛iŶtĠƌieuƌ de la pastille d͛UOЇ ;Figure .1.22).   
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Figure .1.22. Profil EDS sur uŶe pastille faďƌiƋuĠ à paƌtiƌ d’uŶe pastille Đƌue d’UOЇ et une barbotine de C1 
(mesuré à 15 kVͿ. L’iŵage supĠƌieuƌe a ĠtĠ ŵodifiĠe afiŶ de ŵieuǆ voiƌ le gƌadieŶt de Đouleuƌ à 

l’iŶteƌfaĐe. 

Notons ici que quelques fragments de tungstène sont retrouvés sur le dépôt, Figure .1.23. 
Ce tungstène provient des billes utilisées pour le cobroyage des poudres mais reste toute-
fois ĐhiŵiƋueŵeŶt iŶaĐtif loƌs du fƌittage d͛apƌğs les aŶalǇses ED“. 

 

Figure .1.23. Fragment de tungstène trouvé dans la couche déposée.  
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.1.2.2.4. Etude des faďriĐatioŶs aveĐ la ďarďotiŶe UЈO₈ + GdЇOЈ ;8Ϭ%pͿ  
La Figure .1.24.A présente la couche riche en gadolinium obtenue en employant la barbo-
tiŶe ŵiǆte. “uite au fƌittage ƌĠaĐtif de Đes poudƌes, la poƌositĠ à l͛iŶteƌfaĐe aǀeĐ l͛UOЇ est 
plus faible que pour le frittage des poudres C1 broyées. Si quelques fissures radiales sont 
présentes, elles sont cependant plus rares que dans le cas précédent. Une cartographie X 
est présentée en Figure .1.25.B : la zoŶe d͛iŶteƌdiffusioŶ s͛Ġtale suƌ uŶe Ġpaisseuƌ d͛une 
dizaine de µm et la couche neutrophage est clairement biphasée. 

  

A — Observation au microscope optique B — Cartographie X. 

Figure .1.24. IŶteƌfaĐe suƌ uŶe pastille faďƌiƋuĠe à paƌtiƌ d’uŶe pastille Đƌue et uŶe ďaƌďotiŶe d’UЈOЍ + 
GdЇOЈ   

Le profil EDS conduit sur cette interface permet de retrouver en grande partie le dia-
gramme de phase du système U-Gd-O sous Aƌ HЇ ϱ% dĠǀoilĠ au Chapitre 2, Figure .4.71, 
page 122.  

Cette analyse EDS montre la nature biphasique de la couche gadoliniée, un mélange 
Cϭ/CϮ, ŵajoƌitaiƌeŵeŶt ĐoŵposĠ de Cϭ. Au fuƌ et à ŵesuƌe Ƌu͛oŶ s͛appƌoĐhe de UOЇ la 
phase C1 disparaît pour donner la place exclusive à la phase C2. La phase C2, qui se forme 
ƋuaŶd le ƌappoƌt Gd/M est de Ϭ.ϳϬ s͛Ġtale suƌ ƋuelƋues ϲ µŵ aǀaŶt d͛atteiŶdƌe uŶ palieƌ 
de concentration à Gd/M = 0.50, c'est-à-diƌe jusƋu͛à sa liŵite stœĐhioŵĠtƌiƋue iŶfĠƌieuƌe.   

Le passage de CϮ à FϮ ;Gd/M≈Ϭ.ϯϱͿ est ƌelatiǀeŵeŶt ƌapide, seuleŵeŶt Ϯ µŵ, ce qui est 
daŶs la liŵite de dĠteĐtioŶ de l͛iŶstƌuŵeŶt ED“.  

Finalement, la phase F2 diffuse dans UOЇ de la ŵġŵe façoŶ Ƌue pouƌ les faďƌiĐatioŶs aǀeĐ 
la barbotine C1. 

Au final, le changement de concentration entre la couche gadoliniée et UOЇ se dĠǀeloppe 
en moins de 12 µm. Cette valeur est équivalente à celle observée après un recuit de 20h 
(cf. Figure .1.7, page 180Ϳ pouƌ les ŵatĠƌiauǆ fƌittĠs. L͛ĠlaƌgisseŵeŶt de la zoŶe 
d͛iŶteƌdiffusioŶ est dû à l͛utilisatioŶ de poudƌes ŶoŶ fƌittĠes.  
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Figure .1.25. Profil EDS suƌ uŶe pastille faďƌiƋuĠe à paƌtiƌ d’uŶe pastille Đƌue et uŶe ďaƌďotiŶe d’UЈOЍ + 
GdЇOЈ ;ŵesuƌĠ à ϭϱ kVͿ. L’iŵage supĠƌieuƌe a ĠtĠ ŵodifiĠe afiŶ de ŵieuǆ visualiser le gradient de couleur 

à l’iŶteƌfaĐe. 

L͛appaƌitioŶ de la phase FϮ est liĠe au ĐoŵŵeŶĐeŵeŶt de la diffusion intragranulaire (DI) 
du Gd daŶs UOЇ, Đoŵŵe il aǀait ĠtĠ oďseƌǀĠ pouƌ les Đouples faits à paƌtiƌ de disƋues fƌit-
tés. Néanmoins il y a une différence importante : les grains sont beaucoup plus petits que 
dans le cas de la pastille de UOЇ pƌéfrittée (cf. Figure .1.17, page 186). 

EŶ effet, à l͛iŶteƌfaĐe FϮ-UOЇ la taille des gƌaiŶs est toujouƌs iŶfĠƌieuƌe à Ϯ µŵ Đomme il 
est illustré sur la Figure .1.26. Cette zone de diffusion intergranulaire (indiquée DI sur la 
figure ci-dessus) est assez large, 7 µm en moyenne. Cette grandeur est similaire à celle 
obtenue avec les poudres C1. 

UŶe Đaƌtogƌaphie X peƌŵet d͛oďseƌǀeƌ Đette iŶteƌdiffusioŶ, Figure .1.26. Ce type de carac-
tĠƌisatioŶ peƌŵet d͛estiŵeƌ le ƌappoƌt Gd/M daŶs les joiŶts de gƌaiŶs eŶtƌe Ϭ.ϭϬ et Ϭ.Ϯϱ, 
ĐepeŶdaŶt l͛iŶĐeƌtitude de Đette teĐhŶiƋue est iŵpoƌtante pour des zones si petites, en 
effet la zoŶe d͛ĠĐhaŶtilloŶŶage est Đoŵpaƌaďle auǆ doŵaiŶes Ƌu͛oŶ ǀeut ĐaƌaĐtĠƌiseƌ. 
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Figure .1.26. Caƌtogƌaphie X de l’iŶteƌfaĐe FϮ ;gauĐheͿ-UOЇ ;dƌoiteͿ. Pouƌ dĠtail sont présentées les carto-
graphies élémentaires.  

FiŶaleŵeŶt, auĐuŶe diffĠƌeŶĐe ƌeŵaƌƋuaďle Ŷ͛est oďseƌǀaďle eŶtƌe la ĐouĐhe Ŷeutƌo-
phage déposée sur la face cylindrique de la pastille de celle déposée sur la base de la pas-
tille, Figure .1.27. 

   

Schéma de la pastille 
A — Face cylindrique de la pas-

tille 
B — Base de la pastille 

Figure .1.27. Observation au microscope optique. 

.1.2.2.5. Essais avec des Couches Plus Epaisses 

Des essais d͛augŵeŶtatioŶ de l͛Ġpaisseuƌ de la ĐouĐhe dĠposĠe oŶt ĠtĠ ŵeŶĠs suƌ la 
technique de dépôt la plus prometteuse (sur pastilles crues). Le résultat constaté est que 
l͛augŵeŶtatioŶ de l͛épaisseur des couches conduit à des fissurations circonférentielles à 
partir de 60-ϳϬ µŵ d͛Ġpaisseuƌ, Figure .1.28.  

Ce type de fissuration est complètement indésirable car, à la différence des fissures ra-
diales, il signifie que la couche riche en gadolinium se décollera facilement de la surface 
d͛UOЇ. 
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Figure .1.28. Fissuration circonférentielle observée quand la couche déposée est plus épaisse. 

Deux explications possibles sont proposées : 

— La première est que cette fissuration circonférentielle est due majoritairement à la 
teĐhŶiƋue de dĠpôt des poudƌes suƌ la suƌfaĐe. Pouƌ augŵeŶteƌ l͛Ġpaisseur de la couche, 
la ƋuaŶtitĠ de ŵatiğƌe à dĠposeƌ suƌ la pastille doit ġtƌe augŵeŶtĠe. Oƌ, Đela Ŷ͛est pos-
siďle Ƌu͛eŶ iŵŵeƌgeaŶt les pastilles plusieuƌs fois daŶs la ďaƌďotiŶe. Cette opération 
pouƌƌait dĠgƌadeƌ la ƋualitĠ du ĐoŶtaĐt eŶtƌe l͛UOЇ et le mélange riche en gadolinium déjà 
déposé.  

— La deuxième est que les fissures sont causées par des contraintes thermomécaniques. 
EŶ effet, l͛augŵeŶtatioŶ de l͛Ġpaisseuƌ peut ĐoŶduiƌe à uŶe augŵeŶtatioŶ des teŶsioŶs 
tangentielles dues à des retraits différentiels lors du frittage (pendant la chauffe). Il faut 
teŶiƌ Đoŵpte du fait Ƌue la pastille d͛UOЇ a uŶ ƌetƌait de l͛oƌdƌe ϵϬϬ-1000 µm sur la lon-
gueur du rayon de la pastille pendant le frittage143. D͛autƌe paƌt, des possiďles diffĠƌeŶĐes 
de coefficients de dilatation (pendant le refroidissement) pourraient produire des con-
tƌaiŶtes ŵĠĐaŶiƋues à l͛iŶteƌfaĐe. L͛aspeĐt theƌŵoŵĠĐaŶiƋue pouƌƌait eǆpliƋueƌ le fait 
Ƌue pouƌ Ƌue les ĐouĐhes oďteŶues soieŶt ĐoƌƌeĐteŵeŶt aĐĐƌoĐhĠes à l͛UOЇ, leuƌ Ġpais-
seur doit toujours être inférieure à 60 µm. 

.1.2.2.6. Dilatoŵétrie du Frittage RéaĐtif des Poudres d’UЈO₈+GdЇOЈ 

AfiŶ d͛essaǇeƌ de ŵieuǆ ĐoŵpƌeŶdƌe ĐoŵŵeŶt se dĠǀeloppe le fƌittage ƌĠaĐtif, uŶe Ġtude 
dilatométrique144 a été réalisé. Cette étude a permis de montrer que le frittage réactif des 
poudƌes ĐoŵpaĐtĠes d͛UЈOЍ+GdЇOЈ sous Aƌ HЇ ϱ% pouƌ pƌoduiƌe la phase Cϭ ĐoŵŵeŶĐe à 
haute température.  

                                                      
143 En effet, le diamètre initial de la pastille crue passe 10.2 mm à 8.3 mm suite au frittage. 
144 Réalisés avec un dilatomètre SETARAM. 
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A — Retrait [%] en fonction du temps et de la température. Le retrait total est de 14%. La dilatation 
theƌŵiƋue de la phase Cϭ foƌŵĠe est de l’oƌdƌe de Ϯ% à 1700°C. 

 

B — Détail de la densification, retrait et dérivée en fonction du temps. Le frittage commence à 1175°C. 
Une perturbation se produit entre 1400 et 1485°C. Le taux de retrait est maximal à 1580°C. Le retrait est 

fini 2h après avoir atteint le palier de 1700°C. 

Figure .1.29. DilatoŵĠtƌie pouƌ le fƌittage d’UЈOЍ + GdЇOЈ sous Aƌ HЇ ϱ%, vitesse de Đhauffe : 5°C/min, 
Palier de 4h à 1700°C. 

Pendant la dilatométrie, la vitesse de chauffe a été de 5°C/min, de même pour le refroi-
dissement. La température du palier a été de 1700°C pendant 8h.  

Les résultats sont présentés en Figure .1.29. La dérivée du retrait en fonction du temps 
devient négative aux alentours de 1175°C, indiquant le commencement de la densifica-
tion des poudres, Figure .1.29.B.  
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UŶe peƌtuƌďatioŶ suƌ le tauǆ de ƌetƌait est ĐoŶstataďle eŶtƌe ϭϰϬϬ et ϭϰϴϱ°C Ƌue l͛oŶ peut 
probablement imputer à la formation de la phase C1, Figure .1.29.B.  

La transition de phase C-B du GdЇOЈ Ŷ͛est pas oďseƌǀĠe ;cf. Chapitre 2). Celle-ci devrait se 
produire entre 1200 et 1300°C [Balestrieri, 1995].  Or, la tƌaŶsitioŶ UЈOЍ + C-GdЇOЈ à Cϭ 
serait directe à 1400°C, sans formation de m-GdЇOЈ iŶteƌŵĠdiaiƌe. CeĐi suggğƌeƌait des 
ĠĐhaŶges ĐhiŵiƋues eŶtƌe les poudƌes, aǀaŶt d͛atteiŶdƌe ϭϮϬϬ°C, et est eŶ aĐĐoƌd aǀeĐ le 
fait de retrouver une structure cubique à la fin du traitement thermique. 

Il est aussi vérifié que la densification est terminée 2h après avoir atteint le palier de 
1700°C, Figure .1.29.A ;ŵais la diffusioŶ peut ĐoŶtiŶueƌ à l͛iŶteƌfaĐe UOЇ - C1, §.1.1.3.3). 

Enfin, estimé lors du refroidissement de la pastille C1 frittée, le coefficient de dilation est 
d͛eŶǀiƌoŶ Ϯ% eŶtƌe ϭϳϬϬ°C et Ϯϱ°C. CepeŶdaŶt, les incertitudes expérimentales sont im-
portantes et estimées à ±0.2%145. Cette ǀaleuƌ est seŵďlaďle à Đelle de l͛UOЇ ƌappoƌtĠ paƌ 
[IAEA, 1995] à 1700°C. 

La Figure .1.30, pƌĠseŶte la dilatoŵĠtƌie de l͛UOЇ ƌappoƌtĠe paƌ [Durazzo, 2013] em-
ploǇaŶt des poudƌes ĐoŵpaĐtĠes d͛UOЇ+ǆ ;O/M=Ϯ.ϭϱͿ ĐoŶduite sous atŵosphğƌe d͛aƌgoŶ. 
La vitesse de chauffe est toujours égale à 5°C/min. Selon ces résultats, dans le cas de 
l͛UOЇ le ƌetƌait ĐoŵŵeŶĐe à ϴϬϬ°C et atteiŶt soŶ ŵaǆiŵuŵ ǀeƌs ϭϮϰϬ°C.  

 

Figure .1.30. DilatoŵĠtƌie pouƌ le fƌittage de l’UOЇ+X ;O/M=Ϯ.ϭϱͿ sous Aƌ, tauǆ de Đhauffage : 5°C/min, 
Palieƌ à ϭϲϱϬ°C, d’apƌğs les doŶŶĠes de [Durazzo, 2013]. 

AiŶsi, daŶs Ŷos pastilles hĠtĠƌogğŶes l͛UOЇ ĐoŵŵeŶĐeƌait à deŶsifieƌ aǀaŶt Ƌue la ƌĠac-
tion de formation de la phase C1 se produise. Afin de mieux visualiser ceci la Figure .1.31 
illustƌe les ǀitesses de ƌetƌait de poudƌes ĐoŵpaĐtĠes d͛UOЇ et d͛UЈOЍ + GdЇOЈ.  

Coŵŵe oŶ peut le ǀoiƌ, la deŶsifiĐatioŶ des poudƌes d͛UЈOЍ + GdЇOЈ ĐoŵŵeŶĐe, pƌesƋue 
eŶ sǇŶĐhƌoŶisatioŶ aǀeĐ la ǀitesse ŵaǆiŵale de ƌetƌait de l͛UOЇ. AiŶsi, la foƌŵatioŶ et la 
deŶsifiĐatioŶ de la phase Cϭ se pƌoduiƌaieŶt ƋuaŶd le Đœuƌ d͛UOЇ de la pastille hĠtĠƌo-

                                                      
145 Il s͛agit d͛uŶ dilatoŵğtƌe pouƌ fƌittages. 
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gène a quasiment atteint son état géométrique final. De plus, la haute température per-
mettrait de relâcher certaines tensions dans les matériaux. 

Ce comportement laisse supposer que les problèmes de fissuration se produisent plutôt 
lors du refroidissement de la pastille.  

 

Figure .1.31. CoŵpaƌaisoŶ des vitesses de ƌetƌait des poudƌes d’UOЇ  [Durazzo, 2013] et celle des poudres 
d’UЈOЍ + GdЇOЈ Đette Ġtude. 

Pendant le refroidissement il faut considérer le coefficient de dilatation des matériaux, 
α146. Nos études montrent que celui-ci est du même ordre pour la phase C1 que pour 
l͛UOЇ : autour de 2 ± 0,2% à 1700°C. Cependant, nos résultats ne permettent pas de con-
clure sur des valeurs plus précises. Deux comportements sont attendus selon que 
l͛eǆpaŶsioŶ theƌŵiƋue de l͛UOЇ est plus au ŵoiŶs iŵpoƌtaŶte Ƌue Đelle de la phase Cϭ. 
DaŶs uŶ pƌeŵieƌ Đas, si l͛eǆpaŶsioŶ theƌŵiƋue de l͛UOЇ est plus iŵpoƌtaŶte, aloƌs soŶ ƌe-
trait suite au frittage sera plus important que celui de la phase C1. Ceci pourrait conduire 
à des fissuƌes ĐiƌĐoŶfĠƌeŶtielles daŶs la ĐouĐhe Ŷeutƌophage. DaŶs l͛autƌe cas, si 
l͛eǆpaŶsioŶ theƌŵiƋue de l͛UOЇ est ŵoiŶs iŵpoƌtaŶte, aloƌs Đ͛est la phase Cϭ Ƌui ƌĠduiƌait 
son volume. Ce retrait conduirait à de fissures radiales dans la couche neutrophage.  

Le fait de ƌeŶĐoŶtƌeƌ uŶ Đas ou l͛autƌe daŶs les ĠĐhaŶtilloŶs faďƌiƋuĠs, iŵpliƋue Ƌu͛il Ǉ a la 
possibilité de trouver un point de compromis pour obtenir des pastilles libres de fissures : 
probablement en jouant sur les densités des pastilles crues, les rampes de températures, 
le temps du palier et les caractéristiques de la barbotine… ŵais ĐeĐi Ŷ͛a pas pu ġtƌe eǆplo-
ré dans le temps imparti de cette thèse.  

La faďƌiĐatioŶ d͛uŶe pastille hĠtĠƌogğŶe seŵďle toutefois possiďle, ŶotaŵŵeŶt aǀeĐ 
l͛utilisatioŶ d͛uŶe poudƌe Cϭ eŶƌiĐhie eŶ GdϷϻϻ, Đaƌ pouƌ Đe ǀeĐteuƌ isotopiƋue les épais-
seurs requises sont inférieures à 60 µm (cf. Chapitre 3, §.4.3, page 167). 

                                                      
146 Défini comme la variation de la longueur par rapport à la longueur initiale en fonction de la température. 



 

Darío PIECK 

198 

.1.3. Synthèse 

La faďƌiĐatioŶ des pastilles hĠtĠƌogğŶes telle Ƌue pƌoposĠe paƌ l͛optiŵisatioŶ ŶeutƌoŶiƋue 
du Chapitre 3 a été abordée. Compte-tenu des moyens de réalisation disponibles au La-
ďoƌatoiƌe UOЇ, la ŵĠthode dite de ďaƌďotiŶe a ĠtĠ ƌeteŶue (§.1.2).  

Plusieuƌs ĐoŵďiŶaisoŶs UOЇ fƌittĠ/Đƌu et ďaƌďotiŶe Cϭ/UЈOЍ + GdЇOЈ, à ďase d͛ĠthaŶol oŶt 
été testées (§.1.2.1.1) :  

Les ĐaƌaĐtĠƌisatioŶs effeĐtuĠes suƌ Đes pastilles pƌototǇpes oŶt ŵoŶtƌĠ Ƌue l͛utilisatioŶ de 
pastilles d͛UOЇ fƌittĠes Ŷe doŶŶe pas des ďoŶs ƌĠsultats Đaƌ l͛adhĠƌeŶĐe de la ďaƌďotiŶe à 
la surface de la pastille est insuffisante (§.1.2.2.1).  

L͛utilisatioŶ de pastilles d͛UOЇ+x Đƌues peƌŵet d͛oďteŶiƌ uŶe ĐouĐhe neutrophages plus 
dense et une meilleure tenue (§.1.2.2.2). Dans tous les cas, cette couche est biphasée, 
même si le rapport Gd/M est supérieur à 0.8. 

L͛utilisatioŶ des différents types de barbotines conduit à des résultats différents, notam-
ŵeŶt l͛utilisatioŶ de la ďaƌďotiŶe Cϭ ĐoŶduit à des ĐouĐhes ĐoŶteŶaŶt plus de poƌositĠ et 
de fissuƌes ƌadiales à l͛iŶteƌfaĐe aǀeĐ l͛UOЇ (§.1.2.2.3).  

L͛utilisatioŶ de la ďaƌďotiŶe d͛UЈOЍ + GdЇOЈ eŶ ĐoŵďiŶaisoŶ aǀeĐ des pastilles Đƌues d͛UOЇ 
donne les pastilles de meilleure qualité (§.1.2.2.4). Cependant les fabrications obtenues 
présentent des épaisseurs variables, certes, mais toujours inférieures à 60 µm. Ainsi, des 
essais pour obtenir des couches plus épaisses en répétant plusieurs fois le trempage des 
pastilles dans la barbotine, ont été réalisés. Les produits présentent des fissurations cir-
ĐoŶfĠƌeŶtielles doŶt l͛oƌigiŶe est diffiĐile à dĠteƌŵiŶeƌ (§.1.2.2.5).  

UŶe Ġtude de dilatoŵĠtƌie suƌ le fƌittage ƌĠaĐtif des poudƌes d͛UЈOЍ + GdЇOЈ ;ϴϬ%ŵͿ a 
montré que la densification et la formation de la phase C1 surviennent lorsque UOЇ a 
pƌesƋu͛atteiŶt sa ĐoŶfiguƌatioŶ gĠométrique finale (§.1.2.2.6). Ceci est important pour 
expliquer la bonne tenue de la couche neutrophage. La source des fissures radiales ou 
circonféreŶtielles, se tƌouǀeƌait daŶs les ĐoeffiĐieŶts d͛eǆpaŶsioŶ theƌŵiƋue des ŵaté-
ƌiauǆ, α. “i α;UOЇͿ > α;CϭͿ aloƌs des fissuƌatioŶs ĐiƌĐoŶfĠƌeŶtielles soŶt atteŶdues, taŶdis 
Ƌue si α;UOЇͿ < α;CϭͿ oŶ deǀƌait oďseƌǀeƌ plutôt uŶe fissuƌatioŶ ƌadiale. MalgƌĠ les Ġtudes 
réalisées, beaucoup de variables peuvent avoir une forte influence sur cette fissuration 
comme, par exemple, les densités des pastilles crues et les paramètres du traitement 
theƌŵiƋue. Le fait de tƌouǀeƌ daŶs ĐeƌtaiŶs Đas uŶ tǇpe de fƌaĐtuƌe ou l͛autre montrerait 
Ƌu͛il est possiďle d͛aďoutiƌ à uŶe faďƌiĐatioŶ optiŵisĠe aǀeĐ des fissuƌatioŶs ŵiŶiŵes. 

.2. Evaluation du Fonctionnement en Réacteur 
Les fabrications réalisées montrent que le concept est faisable au niveau du laboratoire. 
DaŶs la suite oŶ s͛intéressera au comportement en réacteur. Ainsi, des points essentiels 
pour le fonctionnement en réacteur ont été évalués, notamment : 

— Aspect thermique. La mauvaise conductivité thermique est le point faible des solutions 
solides ;U,GdͿOЇ hoŵogènes car elle élève la température des pastilles. La question prin-
cipale à évaluer est si les températures des pastilles hétérogènes sont semblables à celle 
des pastilles d͛UOЇ. “i la theƌŵiƋue est pƌoĐhe de l'UOЇ staŶdaƌd, aloƌs il Ŷ͛Ǉ auƌa pas ďe-
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soiŶ de ƌĠduiƌe l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt eŶ UϸϹϻ des ĐƌaǇoŶs eŵpoisoŶŶĠs.  

— Aspect de sûreté nucléaire. Le coefficient de réalimentation par température147 des 
assemblages proposés sera calculé : pour être acceptable il doit être négatif comme dis-
cuté au Chapitre 1, §.3.2.2.1. 

Dans la suite, des éléments de réponse seront donnés pour chacun de ces aspects. 

.2.1. Etudes Thermique  

Un des inconvénients majeurs des solutioŶs solides ;U,GdͿOЇ est la ƌĠduĐtioŶ dƌastiƋue de 
la conductivité thermique [cf. Chapitre 1, §.4.2.1.4, page 42] qui oblige une réduction de 
l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt eŶ UϸϹϻ afin de que la température centrale des pastilles dopées reste 
dans les limites de celles du crayon dimensionnant pour la sûreté.  

.2.1.1. Motivation 

En conséquence, est-il aussi ŶĠĐessaiƌe de ƌĠduiƌe l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt des pastilles hĠtĠƌo-
gğŶes Ƌui foŶt l͛oďjet de cette thèse ? Ceci imposerait des pénalités neutroniques impor-
tantes sur la longueur du cycle, comme il a été montré au Chapitre 1, §.4.2.1.4. Dans ce 
sens, le Tableau .2.1 Đoŵpaƌe les pĠŶalitĠs ĐoŵďiŶĠes de l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt, de la teŶeuƌ 
eŶ GdЇOЈ et des pĠŶalitĠs ŶeutƌoŶiƋues pouƌ uŶ Đœuƌ aǀeĐ des asseŵďlages à ϰϬ ĐƌaǇoŶs 
dopĠs de ŵaŶiğƌe hoŵogğŶe ;ĐƌaǇoŶs ϴ%ŵ GdЇOЈͿ et uŶe gestioŶ paƌ ¼.  

Tableau .2.1. Effet de l’eŶƌiĐhisseŵeŶt eŶ UϸϹϻ sur la longueur de cycle  
;Đas pouƌ ϰϬ ĐƌaǇoŶs eŵpoisoŶŶĠs de ŵaŶiğƌe hoŵogğŶe aveĐ uŶ eŶƌiĐhisseŵeŶt eŶ UϸϹϻ de ϰ.ϵ ou Ϯ.ϱ%Ϳ. 

 

 
Pénalité totale ;ΠT) 

Cas : 40 crayons 4.9% UϸϹϻ 2.5% UϸϹϻ 

0% GdЇOЈ 0.0% 7.5% 

Ϯ% GdЇOЈ 1.7% 8.8% 

ϰ% GdЇOЈ 3.0% 9.9% 

ϲ% GdЇOЈ 4.6% 11.1% 

ϴ% GdЇOЈ 11.6% 18.8% 

Ainsi, le calcul de la température centrale des pastilles a un poids économique majeur (cf. 
Chapitre 1, §.3.3.2.2, page 36).  

La pouƌsuite de l͛Ġtude suƌ l͛effet d͛uŶe ĐouĐhe ƌiĐhe eŶ gadoliŶiuŵ suƌ la teŵpĠƌatuƌe 
centrale des pastilles hétérogènes semble donc une motivation plus que suffisante.  

Afin de déterminer les températures centrales des pastilles hétérogènes, il est nécessaire 
de connaître la conductivité thermique de la phase C1. Par la suite, la diffusivité ther-
mique de C1 sera mesurée (§.2.1.2.1) et la conductivité thermique calculée (§.2.1.2.4). 
Seront également calculées les densités de puissance des pastilles hétérogènes 
(§.2.1.3.3). Ces deux jeux de données nous permettront de calculer le profil radial de 
température dans la pastille (§.2.1.3.4). 

.2.1.2. Détermination de la Conductivité Thermique de la Phase C1 
La ĐoŶduĐtiǀitĠ de la phase Cϭ Ŷ͛est pas ĐoŶŶue. CepeŶdaŶt, oŶ peut s͛atteŶdƌe à Đe 
Ƌu͛elle soit seŵďlaďle à Đelle du Đ-Gd2OЈ : plus faiďle Ƌue Đelle de l͛UOЇ [Balestrieri, 1995]. 

                                                      
147 C'est-à-dire, la variation de la réactivité en fonction de la température. 
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La methode de détermination de la conductivitĠ theƌŵiƋue, ʄ, ŵise eŶ œuǀƌe au 
DĠpaƌteŵeŶt d͛Etudes des Coŵďustiďles est iŶdiƌeĐte : elle est obtenue par le produit : 

  
p

c    Équation .2.1 

Où, ʃ est la diffusivité thermique, cp est la capacité thermique à pression constante et ɷ 
est la densité du matériau. AiŶsi, pouƌ oďteŶiƌ la ĐoŶduĐtiǀitĠ oŶ doit d͛aďoƌd ĐoŶŶaitƌe la 
diffusivité thermique, la capacité thermique et la densité en fonction de la température. 

Dans notre cas, la première grandeur sera mesurée, tandis que les deux autres seront 
estimées. 

.2.1.2.1. Mesure de la Diffusivité Thermique 

La mesure de la diffusiǀitĠ theƌŵiƋue d͛un échantillon de phase C1 a été réalisée au LEF-
CA148. L͛ĠĐhaŶtilloŶ Cϭ, appaƌteŶaŶt au Lot E ;ϵϴ% DTͿ, aǀait ĠtĠ oďteŶu à paƌtiƌ d͛uŶ ŵé-
laŶge de poudƌes d͛UЈOЍ et de C-GdЇOЈ fƌittĠ à ϭϳϬϬ°C sous Ar HЇ 5% [cf. Chapitre 2, 
§.4.4.5].  

La mesure de la diffusivité a été réalisée entre 350°C et 1400°C en employant la technique 
du flash laser et est décrite dans l͛Annexe A3.  

Les résultats ainsi obtenus permettent de déterminer la diffusivité thermique de la phase 
C1. Celle-ci peut être calculée selon la loi polynomiale suivante, avec un coefficient de 
corrélation R² égal à 0.967 :  

1.4472 + T102.0233 - T101.9640 + T10-6.9019/s][mm 
-32-63-102   Équation .2.2 

où, T est la température en [°C]. Cette expression est valable entre 400 et 1400°C, et 
l͛iŶĐeƌtitude est estiŵĠe à ± ϱ%. 

 

Figure .2.1. Diffusivité thermique de la phase C1 (mesure réalisée au LEFCA – dispositif PROTEE) 

Les résultats obtenus sont montrés dans la Figure .2.1, ils sont également comparés à 

                                                      
148 LEFCA : Laboratoire d'Etudes et de Fabrication de Combustibles Avancés. Bât 911, CEA Cadarache, 13108, Saint-Paul-lez-Durance. 



 

 CADARACHE | DEC/SESC/LLCC 

201 

ceux de [Bonnerot, 1988] et de [Balestrieri, 1995] pouƌ l͛UOЇ et le m-GdЇOЈ. Aucune diffé-
ƌeŶĐe sigŶifiĐatiǀe Ŷ͛est oďseƌǀĠe eŶtƌe les ŵesuƌes ƌĠalisĠes loƌs de la ŵoŶtĠe de Đelles 
effectuées lors de la descente en température, ce qui peƌŵet de statueƌ Ƌu͛auĐuŶe ƌĠac-
tioŶ iƌƌĠǀeƌsiďle Ŷ͛a eu lieu.   

.2.1.2.2. Estimation de la Capacité Calorifique 

Comme déjà dit ci-dessus, la ĐapaĐitĠ ĐaloƌifiƋue de la phase Cϭ Ŷ͛a pas ĠtĠ ŵesuƌĠe. Ce-
pendant la capacité calorifique massique de la phase C1 peut être estimée à partir des 
valeurs de capacité calorifique de UOЇ [IAEA, 2006] et de GdЇOЈ [Pankratz, 1982], au 
moyen de la loi de mélange : 

232 UOOGdC1
Cp )-(1Cp =Cp    Équation .2.3 

où, les ĐapaĐitĠs ĐaloƌifiƋues soŶt ŵassiƋues et η ƌepƌĠseŶte la fraction massique de 
GdЇOЈ daŶs la phase Cϭ ;Đ'est-à-dire 0.80). A partir de cette considération, la capacité ca-
lorifique de la phase C1, en [J/g °C], peut être estimée comme : 

0.28229 + T101.9431 + T102.5654 - T101.7853 + T10-4.3338
-42-73-104-14

1 CCp  Équation .2.4 

Où, T est la température en [°C]. Cette loi polynomiale, valable entre 400 et 1600°C, est 
illustrée en Figure .2.2 accompagnée par les capacités calorifiques de UOЇ [IAEA, 2006], 
de GdЇOЈ [Pankratz, 1982] et Đelle de la phase ɷ-GdЋUOІЇ, de teŶeuƌ eŶ GdЇOЈ siŵilaiƌe à 
la phase C1, [Krishnaiah, 2002][Sahu, 2009].  

 

Figure .2.2. Estimation de la capacité calorifique de la phase C1. 

.2.1.2.3. Estimation de la Variation de la Densité en Fonction de la Température 

Suite aux résultats obtenus avec les dilatométries conduites dans la section §.1.2.2.6, 
page 194, on peut estimer la variation de la densité de la phase C1 comme : 

3 -8 2 -4

C1
 [   ]  -5.7592 10 T  - 2.4303 10 T + 8.0413g cm      Équation .2.5 

avec la densité en [g cm¯³] et la température en [°C]. La validité de cette expression 
s͛ĠteŶd eŶtƌe Ϯϱ°C et ϭϲϱϬ°C. 
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.2.1.2.4. Calcul de la Conductivité Thermique de C1 

Finalement, la conductivité thermique de la phase C1, est calculée en appliquant les lois 
polynomiales obtenues pour la capacité calorifique, la diffusivité et la densité avec 
l͛Équation .2.1,  

  
p

c     

Ainsi la conductivité thermique est calculée comme : 

3.6629 + T104.8877 - T104.8772 + T10-1.7321]C W/m[ 
-32-63-9

1 C  Équation .2.6 

avec 400 < T < 1400 °C. Les incertitudes absolues sont évaluées à moins de 15%. La Figure 
.2.3 illustƌe Đette loi et la Đoŵpaƌe à Đelle de l͛UOЇ. La ǀaleuƌ de la ĐoŶduĐtiǀitĠ theƌŵiƋue 
du composé C1 est proche de celle des solutions solides à 15%p GdЇOЈ ;cf. Chapitre 1, 
§.4.2.1.2)  

 

Figure .2.3. Conductivité thermique de la phase C1, et incertitudes. En rouge la conductivité thermique de 
l’UOЇ d’apƌğs [IAEA, 2006].  

Dans la suite seront calculées les densités de puissance dans les pastilles hétérogènes. 

.2.1.3. Calculs Thermiques 
Deuǆ aspeĐts soŶt à ĐoŶsidĠƌeƌ du poiŶt de ǀue de la theƌŵiƋue des asseŵďlages. D͛uŶe 
part la distribution de puissance entre les diffĠƌeŶts ĐƌaǇoŶs et d͛autƌe paƌt la distƌiďutioŶ 
de puissance dans les crayons. Le premier aspect est quantifié par le facteur de pic, défini 
comme, 

M

i

i
P

P
F

'

'  Équation .2.7 

où, P͛i est la puissaŶĐe liŶĠiƋue du ĐƌaǇoŶ i, est P͛M est la puissance linéique moyenne des 
ĐƌaǇoŶs de l͛asseŵďlage. Cette deƌŶiğƌe gƌaŶdeuƌ se situe autouƌ de ϭϲϬ W/Đŵ pouƌ le 
ƌĠaĐteuƌ EP‘™.  
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La Figure .2.4 montre les facteurs de 
piĐ d͛uŶ asseŵďlage ĐoŶstituĠ uŶi-
ƋueŵeŶt de ĐƌaǇoŶs d͛UOЇ. Le 
crayon le plus chaud a un facteur de 
pic de 1.05 tandis que le plus froid de 
0.96. Les crayons plus chauds se 
trouvent près des tubes guides, TG, 
ceci étant dû à une meilleure ther-
malisation des neutrons dans ces 
Đages d͛eau ;cf. Chapitre 1, §.1.2). Il 
est souhaitable que cette distribution 
soit le plus homogène possible. 

Le deuxième aspect est caractérisé 
par la distribution de température 
daŶs la pastille doŶt l͛iŵpoƌtaŶĐe a dĠjà ĠtĠ disĐutĠe au dĠďut de Đette seĐtioŶ. 

.2.1.3.1. Distribution des Puissances dans les Assemblages en Fonction du Taux 

de Combustion 

L͛hĠtĠƌogĠŶĠitĠ des ĐƌaǇoŶs daŶs l͛asseŵďlage peut ġtƌe pƌopiĐe à l͛appaƌitioŶ de poiŶt 
Đhauds ;pastilles d͛UOЇͿ et de poiŶt fƌoids ;pastilles dopĠesͿ. CeĐi est d͛autaŶt plus ǀƌai eŶ 
dĠďut de ǀie, ƋuaŶd l͛effet d͛autopƌoteĐtioŶ du gadoliŶiuŵ suƌ les pastilles eŶƌoďĠes est 
le plus fort. Ces hétérogénéités au niveau de l͛asseŵďlage soŶt ĐoŵplğteŵeŶt lissĠes à 
partir de 15 GWj/tU, comme cela est confirmé par la Figure .2.5, obtenue à partir de cal-
culs avec APOLLO 2.8. 

 

Figure .2.5. Evolution de la puissance linéique produite (obtenue avec APOLLO 2.8) pour un crayon enro-
ďĠ de phase Cϭ eŶ foŶĐtioŶ du tauǆ de ĐoŵďustioŶ de l’asseŵďlage ;le ĐƌaǇoŶ se situe eŶtƌe deuǆ TGͿ et 

comparaison avec un crayon UOЇ - 4.9% UϸϹϻ. 

.2.1.3.2. Distribution des Puissances dans les Assemblages en Début de Vie 

Coŵŵe le dĠďut de ǀie de l͛asseŵďlage est Đelui Ƌui pƌĠseŶte le plus d͛hĠtĠƌogĠŶĠitĠ 
dans la distribution de puissance, le code APOLLO 2.8 a été employé pour les évaluer dans 
les assemblages proposés lors du Chapitre 3.  

Les distributions de puissance produite dans les assemblages, sont données sur les figures 

 

Figure .2.4. FaĐteuƌs de piĐ d’uŶ asseŵďlage UOЇ staŶdaƌd, 
obtenu avec APOLLO 2.8 lors de cette thèse.  

;ƌepƌĠseŶtatioŶ de ⅛ d’asseŵďlageͿ 
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ci-dessous pouƌ ⅛ d͛asseŵďlage pouƌ les Đas : 40, 52 et 56 crayons enrobés par des 
couches C1 à base de Gd naturel. 

   

A – 50µm B – 100µm C – 150µm 

Figure .2.6. Facteurs de pic (40 crayons dopés, 0 GWj/tU, Gd ŶatuƌelͿ , eŶ foŶĐtioŶ de l’Ġpaisseuƌ de la 
couche neutrophage – Calculés avec APOLLO 2.8. 

 

   

A – 50µm B – 100µm C – 150µm 

Figure .2.7. FaĐteuƌs de piĐ ;ϱϮ ĐƌaǇoŶs dopĠs, Ϭ GWj/tU, Gd ŶatuƌelͿ , eŶ foŶĐtioŶ de l’Ġpaisseuƌ de la 
couche neutrophage – Calculés avec APOLLO 2.8. 

 

   

A – 50µm B – 100µm C – 150µm 

Figure .2.8. FaĐteuƌs de piĐ ;ϱϲ ĐƌaǇoŶs dopĠs, Ϭ GWj/tU, Gd ŶatuƌelͿ, eŶ foŶĐtioŶ de l’Ġpaisseuƌ de la 
couche neutrophage – Calculés avec APOLLO 2.8. 

Deux effets opposés sont constatés :  

— Une dégradation de la distribution de puissance (augmentation des écarts entre les 
faĐteuƌs de piĐ des ĐƌaǇoŶsͿ au Ŷiǀeau de l͛asseŵďlage du fait de l͛augŵeŶtatioŶ de 
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l͛Ġpaisseuƌ de la ĐouĐhe Ŷeutƌophage et, 

— Une amélioration de la distribution de puissance en augmentant le nombre de crayons 
eŵpoisoŶŶĠs daŶs l͛asseŵďlage.  

Les écarts entre les facteurs de pics des points chauds et des points froids varient entre 
0.42 (cas 56 crayons – 50 µm) et 0.61 (cas 40 crayons – 200 µm), (différences entre la Fi-
gure .2.9 et la Figure .2.10). Ainsi, du point de vue thermique, les meilleures configura-
tions sont obtenues avec un nombre élevé de crayons enrobés149 et les couches les plus 
fines. 

  

Figure .2.9. Facteurs de pic maximaux (Gd naturel) Figure .2.10. Facteurs de pic minimaux (Gd naturel) 

L͛utilisatioŶ de Gd eŶƌiĐhi eŶ GdϷϻϻ a aussi été étudiée pour les cas 40 et 52 crayons em-
poisonnés.  

Il a été trouvé que les écarts de puissance entre les points les plus chauds et les plus 
fƌoids pouƌ les ĐoŶfiguƌatioŶs eŶƌiĐhies eŶ GdϷϻϻ ǀaƌieŶt eŶtƌe Ϭ.ϱϰϳ ;cas 40 crayons – 
100 µm) et 0.478 (cas 52 crayons – 50 µm). La Figure .2.11 et la Figure .2.12 montrent peu 
de variations par rapport aux figures obtenues pour le gadolinium naturel. 

  

A – 50µm B – 100µm 

Figure .2.11. FaĐteuƌs de piĐ ;ϰϬ ĐƌaǇoŶs dopĠs, Ϭ GWj/tU, ϭϬϬ% GdϷϻϻͿ, eŶ foŶĐtioŶ de l’Ġpaisseuƌ de la 
couche neutrophage – Calculés avec APOLLO 2.8. 

                                                      
149 Ceci est vrai parce que le nombre de crayons enrobés est très important, ainsi une augmentation du nombre de crayons dopés per-
ŵet d’hoŵogĠŶĠiseƌ l’asseŵďlage. 
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A – 50µm B – 100µm 

Figure .2.12. FaĐteuƌs de piĐ ;ϱϮ ĐƌaǇoŶs dopĠs, Ϭ GWj/tU, ϭϬϬ% GdϷϻϻͿ, eŶ foŶĐtioŶ de l’Ġpaisseuƌ de la 
couche neutrophage – Calculés avec APOLLO 2.8. 

EŶfiŶ, oŶ peut ĐoŶĐluƌe Ƌue l͛utilisatioŶ d͛uŶ ǀeĐteuƌ isotopiƋue ƌiĐhe eŶ GdϷϻϻ aŵĠlioƌe 
lĠgğƌeŵeŶt la distƌiďutioŶ de puissaŶĐe au Ŷiǀeau de l͛asseŵďlage ŵais Ŷe ĐhaŶge pas 
sensiblement les scénarios comme on peut le constater à partir du Tableau .2.2 150.  

Tableau .2.2. Effet de l’eŶƌiĐhisseŵeŶt eŶ GdϷϻϻ suƌ les faĐteuƌs de piĐ ;Ϭ GWj/tU). 

Cas Max. Min. Ecart max. 

40 crayons empoisonnés 

50 µm 
Gd naturel 1.155 0.645 0.509 

GdϷϻϻ  1.156 0.651 0.505 

100 µm 
Gd naturel 1.169 0.605 0.564 

GdϷϻϻ  1.169 0.622 0.547 

52 crayons empoisonnés 

50 µm 
Gd naturel 1.151 0.667 0.484 

GdϷϻϻ  1.152 0.674 0.478 

100 µm 
Gd naturel 1.167 0.630 0.537 

GdϷϻϻ  1.164 0.647 0.517 

.2.1.3.3. Distribution de puissance dans les pastilles 

Pour obtenir le profil de température il ne manque que la distribution de puissance à 
l͛iŶtĠƌieuƌ des pastilles eŵpoisoŶŶĠes.  

Le nombre de crayons enrobés de C1 ĠtaŶt ĠleǀĠ, seul deuǆ Đas d͛iŶtĠƌġt seƌoŶt ĠtudiĠs :  

- 52 crayons – épaisseur de la couche de 200 µm – gadolinium naturel et, 
- 52 crayons – épaisseur de la couche de 50µm – GdϷϻϻ  

Ces deuǆ Đas pƌĠseŶteŶt uŶ effet siŵilaiƌe du poiŶt de ǀue de l͛appoƌt d͛aŶtiréactivité. 
Cependant, du point de vue de la thermique il y a certaines différences mineures, mises 
en évidence sur la Figure .2.13. Dans tous les cas calculs on retient les caractéristiques 
géométriques du combustible présentées lors du Chapitre 3. 

Au début du cycle, la couche C1 présente une densité de puissance importante : ceci est 
dû auǆ ƌĠaĐtioŶs ŶuĐlĠaiƌes de Đaptuƌe du GdϷϻϻ et GdϷϻϽ. Pouƌ le gadolinium naturel, la 
densité de puissance, atteint des valeurs cinq fois supérieures à celles du reste de la pas-
tille. Pouƌ le GdϷϻϻ, Đette diffĠƌeŶĐe est eŶĐoƌe plus ŵaƌƋuĠe : environ dix fois la densité 

                                                      
150 Ces valeurs considèrent la puissance produite, qui est légèrement différente de la puissance déposée dans les assemblages. 
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de puissaŶĐe ŵoǇeŶŶe, du fait d͛uŶ tauǆ de Đaptuƌe plus important. Notons ici que cette 
densité est produite suƌ uŶ ǀoluŵe tƌğs fiŶ, ŶotaŵŵeŶt pouƌ le Đas eŶƌiĐhi eŶ GdϷϻϻ, Đaƌ 
l͛Ġpaisseuƌ est de seuleŵeŶt ϱϬ µm. Cependant, la plupart de cette puissance sous forme 
de ƌaǇoŶs gaŵŵas Ŷ͛est pas dĠposĠe daŶs la pastille ŵais daŶs l͛eŶseŵďle du ƌĠaĐteuƌ.  

 

A - Cas : 52 crayons – 200 µm – gadolinium naturel 

 

B – Détail périphérie de A. 
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Figure .2.13. Densité de puissance en fonction du rayon de la pastille et du taux de combustion à partir 
des calculs conduits avec APOLLO 2.8. 

 

C - Cas : 52 crayons – 50µm – ϭϬϬ% GdϷϻϻ 

 

D - Détail périphérie de C. 

Figure .2.13. Densité de puissance en fonction du rayon de la pastille et du taux de combustion à partir 
des calculs conduits avec APOLLO 2.8. 
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Au fur et à mesure que le taux de combustion augmente et que les isotopes absorbants 
du gadolinium sont épuisés, la densité de puissance se réduit rapidement dans les cou-
ronnes périphériques neutrophages et le centre fissile de la pastille commence à produire 
de plus en plus de chaleur. Ce changement est presque complet vers 10 GWj/tU151. Au-
delà, la pastille présente une distribution de puissance thermique similaire à celle des 
pastilles d͛UOЇ staŶdaƌds, sauf paƌ la ĐouƌoŶŶe Cϭ où la gĠŶĠƌatioŶ de puissaŶĐe est ŵi-
nime, Figure .2.13. 

L͛iŶtĠgƌatioŶ de la deŶsitĠ de puissaŶĐe peƌŵet d͛oďteŶiƌ le fluǆ total de Đhaleuƌ ĐoŶduit, 
en fonction du rayon de la pastille, tel que montré sur la Figure .2.14. Ces figures considè-
rent que toute la puissance gamma est déposée dans la pastille, là où elle est produite. 
C͛est uŶe suppositioŶ ĐoŶseƌǀatiǀe, eŶ ƌĠalitĠ il Ǉ a ŵoiŶs de chaleur conduite dans ces 
pastilles du fait de la transmission de chaleur par radiation. En début de cycle, quant le Gd 
Ŷ͛as pas eŶĐoƌe ĠtĠ ĐoŶsoŵŵĠ, environs 10% de la puissance de las pastille est dissipée 
sous forme de rayons gammas créés suite à des captures dans les couches périphériques. 
Cette différence a tendance à disparaitre vers la fin du premier cycle, quand tout le Gd a 
été consommé.   

Il s͛aǀğƌe Ƌue, pouƌ les deuǆ Đas ĠtudiĠs, le ŵaǆiŵuŵ de puissaŶĐe dĠgagĠe paƌ les pas-
tilles enrobées est d͛eŶǀiƌoŶ ϭϲϬ W/cm. Ce maximum est atteint vers 14 GWj/tU152 et 
ĐhaŶge tƌğs peu jusƋu͛à la fiŶ de ǀie auǆ eŶǀiƌoŶs de ϳϬ GWj/tU. 

Une autre remarque est que la puissance totale dégagée, en fonction du taux de combus-
tion, est similaire dans les deux cas, Figure .2.14. 

  

A - cas : 52 crayons – Epaisseur C1 de 200 µm – 
gadolinium naturel 

B - cas : 52 crayons – Epaisseur C1 de 50µm – 100% 
GdϷϻϻ 

Figure .2.14. Puissance conduite en fonction du taux de combustion du crayon. 

.2.1.3.4. Calcul du Profil de Température 

L͛oďteŶtioŶ des pƌofils de teŵpĠƌatuƌes a ĠtĠ ƌĠalisĠe eŶ eŵploǇaŶt le Đode TE‘MICA. 
Celui-ci a été développé dans le cadre de cette thèse pour pouvoir introduire les valeurs 
de ĐoŶduĐtiǀitĠ theƌŵiƋue de la phase Cϭ, l͛ĠǀolutioŶ de la conductivité thermique de 
UOЇ eŶ foŶĐtioŶ du tauǆ de ĐoŵďustioŶ ŵoǇeŶ de la pastille et de la teŵpĠƌatuƌe et la 
distribution de densité de puissance caractéristique de ce concept. 

                                                      
151 Tauǆ de ĐoŵďustioŶ de l͛asseŵďlage, le taux de combustion des pastilles est de 7.4-7.8 GWj/tU à ce moment. 
152 Tauǆ de ĐoŵďustioŶ de l’asseŵďlage, le tauǆ de ĐoŵďustioŶ des pastilles est de ϭϭ.ϱ-11.9 GWj/tU. 
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TERMICA résout le problème de la température en employant la méthode des différences 
fiŶies suƌ l͛ĠƋuatioŶ du tƌaŶsfeƌt de la Đhaleuƌ [Incropera, 2007] en coordonnées cylin-
driques, 

0
1 




v
q

dr

dT
r

dr

d

r


 

Équation .2.8 

Où, r est le rayon de la pastille, ʄ la ĐoŶduĐtiǀitĠ theƌŵiƋue des ŵatĠƌiauǆ eŶ foŶĐtioŶ de 
la température T et qv la densité de puissance. 

Toutes les hǇpothğses de ĐalĐul, aiŶsi Ƌu͛uŶe desĐƌiptioŶ ŵathĠŵatiƋue du pƌoďlğŵe 
sont présentes en Annexe A2. Toutefois, les hypothèses fondamentales sont : 

- L͛iŶdĠpeŶdaŶĐe de la ĐoŶduĐtiǀitĠ theƌŵiƋue de Cϭ aǀeĐ le tauǆ de ĐoŵďustioŶ. 
- La dĠpeŶdaŶĐe de la ĐoŶduĐtiǀitĠ theƌŵiƋue d͛UOЇ aǀeĐ le tauǆ de ĐoŵďustioŶ 

moyen de la pastille. 
- La dépendance de la température de la surface de la pastille imposée par la puis-

sance linéique du crayon. 

Les ƌĠsultats oďteŶus pouƌ les deuǆ Đas d͛Ġtude soŶt pƌĠseŶtĠs eŶ Figure .2.15.  

Les températures ont été calculées en fonction des densités de puissances données à 
l͛aide d͛APOLLO Ϯ.ϴ153 eŶ foŶĐtioŶ du tauǆ de ĐoŵďustioŶ de l͛asseŵďlage pouƌ uŶ ĐƌaǇoŶ 
situé entre deux tubes guides154.  

  

A – Profils de température dans la pastille. Cas : 52 
crayons enrobés – Epaisseur C1 de 200 µm – Gd 

naturel. 

B- Profils de température dans la pastille. Cas : 52 
crayons – Epaisseur C1 de 50µm – 100% Gd155. 

Figure .2.15. Profil de températures en fonction du rayon de la pastille et du taux de combustion (tempé-
ratures obtenues avec TERMICA, cf. Annexe A2Ϳ pouƌ le Đas d’uŶe pastille eŶtƌe deuǆ tuďes guides. 

Initialement, les températures sont relativement faibles, inférieures à 700°C, et augmen-
tent avec le taux de combustion. Cette augmentation de la température avec le taux de 
combustion (Figure .2.15, A et C) est due à deux facteurs : 

- L͛augŵeŶtatioŶ de la Đhaleuƌ pƌoduite dû à l͛aŵeŶuiseŵeŶt du gadoliŶiuŵ et, 
                                                      
153 Bien que le profil de densité de puissance soit donné pour 12 couronnes, le calcul réalisé avec TERMICA considère 350 couronnes. 
154 Position [5,5]. 
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- La dégradation de la ĐoŶduĐtiǀitĠ theƌŵiƋue du dioǆǇde d͛uƌaŶiuŵ avec le taux de 
combustion. 

Le premier effet est majoritaire entre 0 et 14 GWj/tU, tandis que le deuxième devient le 
principal au-delà de 14 GWj/tU. 

D͛apƌğs Đes ĐalĐuls, le sĐeŶaƌio le plus pĠŶalisaŶt du poiŶt de ǀue de la pastille se tƌouǀe 
ǀeƌs la fiŶ de ǀie de l͛asseŵďlage, ƋuaŶd la ĐoŶduĐtiǀitĠ theƌŵiƋue de l͛UOЇ est la plus 
dégradée, cf. Annexe A2. CeĐi est aussi le Đas pouƌ les asseŵďlages d͛UOЇ standards [Bail-
ly, 1996]155. Toutefois, la température de travail de la couche C1 est comprise entre 450 
et 500°C. 

Afin de mieux comparer les profils et les cas entre eux, un calcul a été conduit avec une 
même puissance linéique de 200 W/cm156. Celle-ci est illustrée en Figure .2.16. 

  

A – Profils de température pour puissance linéique 
de 200 W/cm. Cas : 52 crayons – Epaisseur C1 de 

200 µm – Gd naturel. 

B - Profils de température pour puissance linéique 
de 200 W/cm. Cas : 52 crayons – Epaisseur C1 de 

50µm – ϭϬϬ% GdϷϻϻ 

Figure .2.16. Profil de températures en fonction du rayon de la pastille et du taux de combustion (tempé-
ratures obtenues avec TERMICA, cf. Annexe A2). 

Bien que les profils soient très similaires, une petite différence est constatée. A partir de 
15 GWj/tU, la teŵpĠƌatuƌe ĐeŶtƌale des pastilles eŶƌiĐhies eŶ GdϷϻϻ est uŶe ĐiŶƋuaŶtaiŶe 
de [°C] plus faible. Cette différence est due à une épaisseur de couche de phase C1 plus 
fine (50 µm au lieu de 200 µŵͿ, Đaƌ ŵġŵe iƌƌadiĠ, la ĐoŶduĐtiǀitĠ theƌŵiƋue de l͛UOЇ est 
supérieure à celle de la phase C1 vierge.  

.2.1.3.5. Températures au Centre de la Pastille 

Une fois dans le réacteur avec une gestion par cycles, les assemblages sont situés dans 
diffĠƌeŶtes positioŶs du Đœuƌ. AiŶsi, la puissance des assemblages peut varier. En général 
cette puissance se situe entre 150 W/cm et 250 W/cm, voire 300 W/cm dans les points 
chauds du réacteur.  

                                                      
155 Dû à l’iŶflueŶĐe de la poƌositĠ, du ƌappoƌt O/M, de la teŶeuƌ eŶ PF ;eŶ solutioŶͿ, la ĐƌĠatioŶ de dĠfauts ponctuels, la fissuration de la 
pastille,  
156 Il faut noter que pour les faibles taux de combustion, une partie de cette puissance est évacuée sous forme de radiation gamma, 
et Ŷe ĐoŶtƌiďue pas à l’augŵeŶtatioŶ de la teŵpĠƌatuƌe. Cela Đe tƌaduit paƌ des teŵpératures légèrement plus faibles que celles 
montrés dans les figures. 
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Une étude paramétrique a été conduite afin de comparer les températures centrales des 
pastilles en fonction de la puissance linéique et du taux de combustion en prenant en 
compte les densités de puissance dans chaque cas, Figure .2.17.  

Pour des puissances linéiques de 100 W/cm, les températures centrales se situent entre 
600 et 800°C à tout moment. A 200 W/Đŵ, elles ŵoŶteŶt jusƋu͛à ϴϱϬ-1250°C. Dans les 
points chauds, c'est-à-dire à 300 W/cm, les températures varient entre 1200°C à 0 
GWj/tU et 1700°C à 60 GWj/tU. En moyenne la température centrale augmente entre 3.5 
et 4.6°C par [W/cm] ajouté.  

Les résultats montrent que les températures centrales des pastilles enrobées sont compa-
ƌaďles à Đelles des pastilles d͛UOЇ, suƌtout à faiďle puissaŶĐe : les écarts ne dépassent pas 
les 30°C à 100 W/cm. Dans le pire des scenarios cette différence est de seulement +135°C 
(à 300 W/cm et fort taux de combustion) pour le gadolinium naturel, et de +65°C pour le 
GdϷϻϻ ;toujouƌs au ĐeŶtƌe de la pastilleͿ.   

 

Figure .2.17. Température centrale pour UOЇ et les Đas « 52 crayons enrobés – Epaisseur C1 de 200 µm – 
gadolinium naturel » et « 52 crayons enrobés – Epaisseur C1 de 50µm – 100% Gd155 », pour 3 puissances 
linéique différentes en fonction du taux de combustion dans les pastilles (températures obtenues avec 

TERMICA). Ce calcul considère que toute la puissance gamma est déposé là où elle a été créée. 

Par contre, à faible taux de combustion (<10 GWj/tU) les pastilles enrobées ont des tem-
pératures centrales plus faibles Ƌue les pastilles d͛UOЇ. EŶ effet, à faiďles tauǆ de Đoŵďus-
tion (<10 GWj/tU) les pastilles enrobées concentrent leur densité de puissance dans la 
périphérie de la pastille ce qui a pour conséquence des températures centrales réduites 
tandis que dans le cas d͛UOЇ la deŶsitĠ de puissaŶĐe est pƌesƋue ƌĠpaƌtie de ŵaŶiğƌe ho-
mogène. Ainsi à 300 W/cm et 0 GWj/tU, les pastilles enrichies en Gd155 ont une tempéra-
tuƌe ϭϯϬ°C plus faiďle Ƌue les ĐƌaǇoŶs d͛UOЇ staŶdaƌds.  

Ces résultats montrent que les pénalités dues à la mauvaise conductivité thermique sont 
peu iŵpoƌtaŶtes daŶs les Đas ĐoŶsidĠƌĠs. Cela laisse supposeƌ Ƌu͛il Ŷ͛Ǉ a pas ŶĠĐessitĠ de 
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dĠtiŵďƌeƌ l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt des pastilles eŶƌoďĠes paƌĐe Ƌue les teŵpĠƌatuƌes des pas-
tilles à ŵġŵe puissaŶĐe soŶt tƌğs siŵilaiƌes à Đelles des pastilles d͛UOЇ. CepeŶdaŶt la dé-
cision finale sur ce sujet devra bien entendu se forger sur une réflexion plus approfondie. 

FiŶaleŵeŶt, daŶs auĐuŶ des Đas d͛Ġtude, la teŵpĠƌatuƌe de la ĐouĐhe C1 ne dépasse les 
600°C. 

.2.1.4. Synthèse 

L͛Ġtude de la teŵpĠƌatuƌe ĐeŶtƌale de la pastille est importante : des températures éle-
ǀĠes Ŷous ĐoŶduiƌaieŶt ǀeƌs uŶe ƌĠduĐtioŶ de l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt eŶ UϸϹϻ, ce qui entrainerait 
une forte pénalité au vu du nombre élevé de crayons dopés157.  

AfiŶ d͛Ġǀalueƌ les teŵpĠƌatuƌes, la ĐoŶduĐtiǀitĠ theƌŵiƋue de la phase Cϭ a ĠtĠ ĐalĐulĠe à 
partir de la détermination de sa diffusivité thermique (§.2.1.2). 

La distƌiďutioŶ de puissaŶĐe daŶs l͛asseŵďlage se pƌĠseŶte de manière assez hétérogène 
au dĠďut de ǀie de l͛asseŵďlage. Les facteurs de pics les plus hauts surviennent dans les 
ĐƌaǇoŶs d͛UOЇ au dĠďut de ǀie. Le faĐteuƌ de piĐ le plus pénalisant, est de 1.169, c'est-à-
dire que la puissance linéique moyenne du crayon sera de 187 W/cm (§.2.1.3.2). A cette 
puissaŶĐe, et aǀeĐ uŶ tauǆ de ĐoŵďustioŶ faiďle, la teŵpĠƌatuƌe ĐeŶtƌale du ĐƌaǇoŶ d͛UOЇ 
devrait être inférieure à ϭϬϬϬ°C. Ce Ƌui Ŷ͛est pas ƌĠdhiďitoiƌe pouƌ le foŶĐtioŶŶeŵeŶt du 
crayon. 

Les températures centrales des pastilles avec une couche de C1 en périphérie ont été 
calculées en employant le code TERMICA, spécialement conçu pour cette thèse, et qui a 
permis d͛Ġǀalueƌ l͛effet d͛uŶe ĐouĐhe de phase Cϭ (§.2.1.3.4).  

Les valeurs obtenues permettent de statuer sur le fait que les températures seront simi-
laiƌes à Đelles des pastilles d͛UOЇ standard avec des enrichissements de 4.9% UϸϹϻ : dans le 
pire scénario158, les pastilles neutrophages peuvent être de 135°C (§.2.1.3.5) plus chaudes 
au centre de pastille. AiŶsi, auĐuŶe ƌĠduĐtioŶ de l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt Ŷe seƌait ŶĠĐessaiƌe 
pour ce type de concept : Ƌu͛il s͛agisse du gadoliŶiuŵ Ŷatuƌel ou du GdϷϻϻ. Toutefois la 
dĠĐisioŶ fiŶale de ƌĠduĐtioŶ de l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt ou pas, eǆĐğde les liŵites de Đette thğse. 

.2.2. Etude du Coefficient de Réalimentation de Puissance du 
Réacteur 

La température de fonctionnement du réacteur peut influencer fortement la réactivité du 
système nucléaire par le biais des sections efficaces macroscopiques. Ceci est dû à deux 
contributions différentes : d͛uŶe part les matériaux changent de densité en fonction de la 
teŵpĠƌatuƌe et d͛autƌe paƌt, le ŵouǀeŵeŶt theƌŵique des atomes modifie les sections 
efficaces microscopiques : Đ͛est l͛effet doppleƌ ŶuĐlĠaiƌe [Beckurts, 1964]. 

.2.2.1. Motivations 
Les règles de sûreté des systèmes exigent que les réacteurs soient conçus avec des coeffi-
cients de réalimentation par puissance négative, cette dernière est définie comme étant 
la dérivée de la réactivité par rapport à la puissance du réacteur. Ceci implique que face à 

                                                      
157 Le passage d’uŶ eŶƌiĐhisseŵeŶt de ϰ.ϵ% à ϰ.ϴ% daŶs le Đas ϰϬ ĐƌaǇoŶs iŵpliƋueƌait uŶe pĠŶalitĠ, ;ΠL

U) d’eŶǀiƌoŶ Ϭ.ϯ%. 
158 ϯϬϬ W Đŵ¯Ϸ et dĠgƌadatioŶ de la ĐoŶduĐtiǀitĠ du fait de l’iƌƌadiation. 



 

Darío PIECK 

214 

une augmentation incontrôlée de la puissance du réacteur, la réactivité doit diminuer, ce 
Ƌui feƌa diŵiŶueƌ la puissaŶĐe du Đœuƌ, liŵitaŶt l͛oĐĐuƌƌeŶĐe d͛uŶ iŶĐideŶt.  
.2.2.2. Résultats 
La différence de réactivité divisée par la différence de puissance entre les états chaud et 
froid pour des assemblages avec 40 crayons enrobés en C1 est présentée sur le Tableau 
.2.3, eŶ foŶĐtioŶ de l͛Ġpaisseuƌ de la ĐouĐhe Ŷeutƌophage et pouƌ uŶ tauǆ de ĐoŵďustioŶ 
nul.  

DaŶs les Đas ĠtudiĠs, l͛asseŵďlage présente un coefficient de réalimentation par puis-
sance négatif, comme pour le combustible standard. En effet, le coefficient devient de 
plus en plus négatif au fur et à mesure que la quantité de gadolinium augmente. 

Tableau .2.3. Coefficient de puissance assemblages (début de cycle, Gd naturel) 

Cas Coefficient de réalimentation par puissance 

UOЇ standard -0.815 pcm/MWth 

40 crayons – 50 µm C1 -0.945 pcm/MWth 

40 crayons – 100 µm C1 -1.272 pcm/MWth 

40 crayons – 150 µm C1 -1.475 pcm/MWth 

40 crayons – 200 µm C1 -1.622 pcm/MWth 
  

Le calcul du coefficient de réalimentation par puissance pour le réacteur, à 4 cycles, a été 
calculé en employant le code CICLO. Dans tous les cas, le coefficient reste négatif tout au 
long du cycle, Tableau .2.4. CepeŶdaŶt, il faut toutefois saǀoiƌ Ƌue Đe tǇpe de ĐalĐul Ŷ͛est 
pas le mieux adapté car en réalité le combustible évolue en condition chaude. Ainsi la 
diffĠƌeŶĐe de ƌĠaĐtiǀitĠ eŶtƌe les deuǆ Ġtats Ŷ͛est Ƌu͛uŶe appƌoǆiŵatioŶ. 

Tableau .2.4. CoeffiĐieŶt de puissaŶĐe Đœuƌ ;dĠďut de ĐǇĐle, gestioŶ paƌ ƋuaƌtͿ 

Cas Coefficient de réalimentation par puissance 

UO standard -0.64 pcm/MWth 

40 crayons – 50 µm C1 -0.64 pcm/MWth 

40 crayons – 100 µm C1 -0.72 pcm/MWth 

40 crayons – 150 µm C1 -0.77 pcm/MWth 

40 crayons – 200 µm C1 -0.81 pcm/MWth 
  

.2.2.3. Synthèse 
Dans tous les cas, le système à une réalimentation négative, accrue par la présence de 
Gd, en accord avec les législations de sûreté. 

.3. Conclusions 
 

Les études de faisabilité réalisées ont abordé les aspects de fabrication, distribution de 
puissance, calcul de températures et de coefficient de réalimentation par puissance. Dans 
tous les Đas d͛Ġtude, le ĐoŶĐept se pƌĠseŶte foƌt ƌĠalisaďle, auĐuŶe liŵitatioŶ ŵajeuƌe Ŷ͛a 
été constatée sur la base de nos travaux. 

Ceci permet de statuer que le concept est très prometteur pour répondre au besoin in-
dustƌiel d͛uŶ ‘EP saŶs ďoƌe. 
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.4. Résumé du Chapitre 4 
Quatƌe Ġtudes oŶt ĠtĠ ƌĠalisĠes afiŶ d͛appoƌteƌ des ĠlĠŵeŶts de ƌĠpoŶse suƌ la faisaďilitĠ 
teĐhŶiƋue des pastilles d͛UOЇ aǀeĐ uŶe distƌiďutioŶ pĠƌiphĠƌiƋue ƌiĐhe eŶ Gd. 

Dans une première section (§.1.1), uŶe Ġtude siŵilaiƌe à Đelle des Đouples d͛iŶteƌdiffusioŶ 
a été réalisée. Trois tests, avec des temps de recuits allant de 4 à 30h ont montré que le 
gadoliŶiuŵ diffuse daŶs UOЇ paƌ uŶ ŵĠĐaŶisŵe iŶteƌgƌaŶulaiƌe, eŶ ĐoŶĐoƌdaŶĐe aǀeĐ les 
résultats du Chapitre 2. Les traitements thermiques plus courts, de 4 et 8h, ont montré 
Ƌu͛uŶe ďoŶŶe adhérence était possible entre UOЇ et la phase Cϭ. D͛autƌe paƌt, 
l͛iŶteƌdiffusioŶ à ϭϳϬϬ°C est leŶte.  

Par la suite, des pastilles prototypes, avec une couche périphérique très riche en Gd, ont 
été fabriquées par la méthode de la barbotine (§.1.2). Plusieurs options de fabrication ont 
ĠtĠ testĠes. La ŵeilleuƌe teĐhŶiƋue ĐoŶsiste à eŵploǇeƌ des pastilles Đƌues d͛UOЇ aǀeĐ 
uŶe ďaƌďotiŶe d͛UЈOЍ + ϴϬ%p GdЇOЈ. De Đette ŵaŶiğƌe, des ĐouĐhes ŵajoƌitaiƌeŵeŶt 
composées de C1, avec des aŵas CϮ, d͛uŶe Ġpaisseuƌ ŵaǆiŵale de ϲϬ µm sont obtenues. 
Des essais eŶ ǀue d͛augŵeŶteƌ l͛Ġpaisseuƌ oŶt ĐoŶduit à l͛appaƌitioŶ de fissuƌes ĐiƌĐoŶfé-
rentielles. La compréhension de la thermomécanique de ce type de pastilles a été traitée 
de façon très superficielle et des études complémentaires seront nécessaires. Toutefois, 
les possiďilitĠs d͛optiŵisatioŶ du pƌoĐĠdĠ de faďƌiĐatioŶ soŶt iŵpoƌtaŶtes eŶ jouaŶt, ŶoŶ 
seulement sur les variables décrites, mais aussi sur les techniques elles-mêmes. 

Dans un deuxième volet, des calculs thermiques ont été réalisés (§.2.1). Des études de 
distƌiďutioŶ de puissaŶĐe daŶs les asseŵďlages eŶ dĠďut de ǀie ŵoŶtƌeŶt Ƌu͛iŶitialeŵeŶt 
la distribution de puissance est dégradée. Cependant, au fur et à mesure que le Gd est 
ĐoŶsoŵŵĠ, Đette distƌiďutioŶ s͛aŵĠlioƌe eŶ deǀeŶaŶt plus hoŵogğŶe. Les teŵpĠƌatuƌes 
ĐeŶtƌales des pastilles gadoliŶiĠes oŶt fait l͛oďjet d͛uŶe iŵpoƌtaŶte Ġtude : un code de 
calcul dédié a été programmé et la conductivité thermique de la phase C1 a pu être dé-
terminée à partir de mesures de diffusivité thermique réalisées au LEFCA à Cadarache. 

Dans les scénarios envisagés, et dans le pire des cas, la température centrale des pastilles 
seƌait de ϭϯϱ°C supĠƌieuƌe à Đelle des pastilles d͛UOЇ staŶdaƌd ;ϯϬϬ W/Đŵ, ϲϬ GWj/tUͿ. La 
température de la couche neutrophage C1/C2 reste toujours inférieure à 600°C. Ainsi la 
diffusioŶ du Gd daŶs UOЇ, une fois la pastille fabriquée et mise en réacteur, sera très 
faiďle. Les ĐalĐuls theƌŵiƋues ĐoŶĐlueŶt eŶ sigŶalaŶt Ƌu͛uŶe ƌĠduĐtioŶ de 
l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt Ŷe seƌait poteŶtielleŵeŶt pas ŶĠĐessaiƌe Đe Ƌui ƌĠduit de ŵaŶiğƌe tƌğs 
sigŶifiĐatiǀe les pĠŶalitĠs ĠĐoŶoŵiƋues liĠes à l͛utilisatioŶ de poisoŶs ĐoŶsommables. 

Finalement, le coefficient de réalimentation par puissance est négatif dans les situations 
évaluées (§.2.2). 

Ce chapitre montre que, au vu de nos travaux, le concept de pastille hétérogène est réali-
saďle, Đapaďle de ƌĠduiƌe, ǀoiƌe de suppƌiŵeƌ l͛utilisatioŶ de ďoƌe pouƌ le ĐoŶtƌôle de la 
réactivité et présente des avantages économiques vis-à-vis des solutions solides (du fait 
de Ŷ͛aǀoiƌ, a pƌioƌi, pas ďesoiŶ de ƌeĐouƌiƌ à uŶe ƌĠduĐtioŶ de l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt eŶ UϸϹϻͿ. 
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 Conclusion Générale 
.1. Conclusions 
Au début de ce travail nous nous étions fixés Đoŵŵe oďjeĐtif d͛Ġtudieƌ ĐoŵŵeŶt oŶ pour-
ƌait ƌeŵplaĐeƌ le ĐoŶtƌôle aĐtif de l͛eǆĐğs de ƌĠaĐtiǀitĠ daŶs les REP, actuellement réalisé 
aǀeĐ la gestioŶ de la ĐoŶĐeŶtƌatioŶ d͛aĐide ďoƌiƋue daŶs le Đalopoƌteuƌ, paƌ uŶ appoƌt 
passif et ŵaitƌisĠ d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ. 

Pouƌ Đe faiƌe, Ŷous Ŷous soŵŵes oƌieŶtĠs ǀeƌs l͛optiŵisatioŶ du ŵode d͛iŶĐoƌpoƌatioŶ du 
gadolinium dans l͛UOЇ des asseŵďlages Đoŵďustiďles. La ƌeǀue ďiďliogƌaphiƋue a ŵoŶtƌĠ 
l͛iŶtĠƌġt d͛utiliseƌ des phases aǀeĐ des foƌtes teŶeuƌs eŶ Gd assoĐiĠes au dioǆǇde 
d͛uƌaŶiuŵ pouƌ fabriquer des pastilles temporairement absorbantes.  

Notre étude des phases cristallines du sǇstğŵe UOЈ-UOЇ-GdЇOЈ ŵeŶĠe au Laboratoire-
UOЇ du CEA Cadarache, à des teŵpĠƌatuƌes et à uŶ poteŶtiel d͛oǆǇgğŶe siŵilaiƌes à Đeuǆ 
eŵploǇĠs pouƌ des pastilles d͛UOЇ iŶdustƌielles a permis de mettre en évidence et de ca-
ractériser au moins deux nouvelles phases à forte teneur en Gd. Des études avec couples 
d'iŶteƌdiffusioŶs oŶt peƌŵis de ŵieuǆ dĠfiŶiƌ les doŵaiŶes d͛eǆisteŶĐe de Đes phases, jus-
Ƌu͛à pƌĠseŶt iŶĐoŶŶues, aiŶsi Ƌue pƌoposeƌ uŶ diagƌaŵŵe de phase pouƌ le sǇstğŵe UOЈ-
UOЇ-GdЇOЈ.  

La phase cristalliŶe Cϭ, uŶ oǆǇde oďteŶu paƌ fƌittage sous Aƌ HЇ ϱ% à ϭϳϬϬ°C, aǀeĐ uŶ do-
ŵaiŶe d͛eǆisteŶĐe Đoŵpƌis eŶtƌe Ϭ.ϴ< Gd/M<Ϭ.ϵ a ĠtĠ ƌeteŶue Đoŵŵe uŶe ǀoie poteŶtiel-
leŵeŶt iŶtĠƌessaŶte pouƌ iŶtƌoduiƌe Gd daŶs les ĐĠƌaŵiƋues d͛UOЇ.  

Le code de calcul neutronique APOLLO 2.8 a été employé, en collaboration avec le 
DE‘/“P‘C/LEDC, pouƌ tƌouǀeƌ uŶe distƌiďutioŶ de la phase Cϭ à l͛iŶtĠƌieuƌ de la pastille 
UOЇ, aiŶsi Ƌue daŶs l͛asseŵďlage, Ƌui optiŵise l͛appoƌt d͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ au Đouƌs du ĐǇĐle 
d͛iƌƌadiatioŶ daŶs uŶe ĐeŶtƌale ŶuĐlĠaiƌe de tǇpe EP‘™. 

Une distribution de la phase Cϭ eŶ pĠƌiphĠƌie des pastilles d͛UOЇ ĐoŶteŶues daŶs 
ƋuelƋues ĐƌaǇoŶs des asseŵďlages s͛est aǀĠƌĠe la plus peƌfoƌŵaŶte. “oŶ utilisatioŶ Đon-
duit une forte réduction de la réactivité en excès en début de cycle et à de faibles pénali-
tĠs ŶeutƌoŶiƋues. De plus l͛utilisatioŶ d͛uŶ gadoliŶiuŵ eŶƌiĐhi eŶ GdϷϻϻ a peƌŵis 
d͛optiŵiseƌ d͛aǀaŶtage le ĐoŶĐept. CeĐi est dû à uŶe ĐiŶĠtiƋue de ĐoŶsoŵŵatioŶ plus 
adaptée pour une gestion à 4 cycles. 

La fabrication de telles pastilles a ĠtĠ effeĐtuĠe à l͛ĠĐhelle du laďoƌatoiƌe. Plusieuƌs pas-
tilles aǀeĐ uŶ dĠpôt de phase Cϭ pĠƌiphĠƌiƋue et uŶ Đœuƌ eŶ UOЇ oŶt ĠtĠ faďƌiƋuĠes ǀia 
une barbotine contenant une suspension de poudƌes d͛UЈOЍ+GdЇOЈ. Ces études ont mon-
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tré la faisabilité de la faďƌiĐatioŶ de pastilles aǀeĐ des ĐouĐhes de phase Cϭ allaŶt jusƋu͛à 
des Ġpaisseuƌs d͛eŶǀiƌoŶ 50-60 µm.  

Le ĐoŵpoƌteŵeŶt eŶ ƌĠaĐteuƌ de Đes pastilles a ĠgaleŵeŶt ĠtĠ ĠǀaluĠ aǀeĐ l͛estiŵatioŶ 
des températures centrales des pastilles : elles sont comparables avec celles des pastilles 
d͛UOЇ standard avec un léger surcroît de la température maximale de +135°C à 300 W/cm 
dans les crayons en fin de vie.  

L͛eŶseŵďle de Đes ƌĠsultats ŵoŶtƌe que le concept proposé, un assemblage contenant 
quelques crayons constitués de pastilles avec une distribution optimisée de la phase C1 
eŶ pĠƌiphĠƌie, est uŶe ŵaŶiğƌe pƌoŵetteuse d͛appoƌteƌ l͛aŶtiƌĠaĐtiǀitĠ ŶĠĐessaiƌe daŶs le 
cadre de cycles longs. Le concept pourrait, potentiellement, être appliqué à l͚ĠĐhelle in-
dustrielle pouƌ la ƌĠduĐtioŶ, ǀoiƌe suppƌessioŶ, des ďesoiŶs d͛aĐide ďoƌiƋue daŶs les ‘EP. 

.2. Perspectives 
“i l͛iŶdustƌie ŶuĐlĠaiƌe se dĠĐidait à adopteƌ Đe ĐoŶĐept, de Ŷoŵďƌeuses ƋuestioŶs de-
ǀƌaieŶt eŶĐoƌe faiƌe l͛oďjet d͛Ġtudes.  

Ces ƋuestioŶs poƌteŶt pouƌ l͛esseŶtiel suƌ la faďƌiĐatioŶ de Đes pastilles à l͛ĠĐhelle d͛uŶe 
production de masse, sur le comportement thermomécanique et sous irradiation de ces 
pastilles, en situation nominale ou accidentelle.  

Pour les aspects de fabrication, les verrous technologiques à résoudre sont les suivants :  

o Rectification des pastilles,  
o AugŵeŶtatioŶ de l͛Ġpaisseuƌ de la ĐouĐhe Cϭ,  
o Etude du biphasage de la couche neutrophage, 
o Contrôle des porosités en périphérie,  
o Réduction des fissurations. 

Pour les aspects comportement en réacteur, une irradiation expérimentale permettrait 
notamment de vérifier :  

o Le comportement sous irradiation : de la phase C1159 et de l͛iŶteƌfaĐe, 
o CoŵpoƌteŵeŶt de l͛iŶteƌfaĐe sous l͛effet de ĐǇĐlage thermique, 
o L͛interaction pastille-gaine, C1/ M5®. 

Quelques aspects neutroniques doivent être revus, notamment la réalisation de calculs au 
niveau du Đœuƌ aǀeĐ uŶ logiĐiel ǀalidĠ. Autƌes pistes d͛Ġtudes soŶt : 

o L͛iŶflueŶĐe du pƌofil de la ĐoŶĐeŶtƌatioŶ de Gd sur la cinétique de consommation,  
o La validation des résultats obtenus avec un code Monte Carlo,  
o La ƌĠduĐtioŶ des ĠĐaƌts de faĐteuƌ de piĐ de puissaŶĐe au Ŷiǀeau de l͛asseŵďlage, 
o L͛ĠǀaluatioŶ de l͛eŶƌiĐhisseŵeŶt optiŵal eŶ UϸϹϻ. 

EŶfiŶ d͛autƌes Ġtudes eŶǀisageables sont,  

o Compatibilité de la phase C1 avec le fluide caloporteur par des études de lixivia-
tion, 

o EǀaluatioŶs ĠĐoŶoŵiƋues de l͛utilisatioŶ de Gd eŶƌiĐhi. 

                                                      
159 A la fiŶ du pƌeŵieƌ ĐǇĐle, ŵoiŶs de ϭ atoŵe de GdϷϻϻ et/ou GdϷϻϽ suƌ ϭϬϬϬ Ŷ͛auƌa pas paƌtiĐipĠ à uŶe ƌĠaĐtioŶ ŶuĐlĠaiƌe de Đapture. 
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 A1 : le code CICLO 
Le code CICLO, simple programme basé sur FORTRAN 95 est un code qui permet de calcu-

leƌ, à paƌtiƌ des doŶŶĠes d’ĠǀolutioŶ du Kinfini d’uŶ asseŵďlage, le Kinfini d’uŶ Đœuƌ aǀeĐ uŶe 
gestioŶ paƌ N ĐǇĐles eŶ eŵploǇaŶt l’appƌoǆiŵatioŶ doŶŶĠ paƌ l’équation 3.1 du Chapitre 1. 

.1. Ligne de calcul 
Le pƌogƌaŵŵe CICLO, pƌeŶd les ǀaleuƌs d͛ĠǀolutioŶ du Kinfini des assemblages en fonction 
du taux de combustion avec la routine « LEERDATOS » (§.2.1) et dans une première étape 
dĠteƌŵiŶe Ƌuelle est la loŶgueuƌ d͛uŶ ĐǇĐle ;foŶĐtioŶ « LCICLO » ; §.2.2) en fonction de la 
gestion (variable IGESTION). Avec les valeurs calculées, CICLO imprime une première sor-
tie de données en employant la routine « RENDIMIENTO ». 

Le pƌogƌaŵŵe peut eŶsuite ƌĠaliseƌ, à la deŵaŶde de l͛utilisateuƌ, les ĐalĐuls pouƌ dĠter-
ŵiŶeƌ l͛ĠǀolutioŶ du Kinfini daŶs uŶ Đœuƌ eŵploǇaŶt la routine « OPTIMA » (§.2.3, page 
232).  

Finalement, CICLO peut réaliser le calcul d͛ĠǀolutioŶ du faĐteuƌ de ŵultipliĐatioŶ à Đon-
ĐeŶtƌatioŶ de ďoƌe ĐoŶstaŶte eŵploǇaŶt l͛ĠǀolutioŶ de Kinfini déterminée par APOLLO 2.8 
pouƌ l͛asseŵďlage par moyen de la fonction « BORO » (§.2.4, page 233). 

01 
02 
03 
04 
05 
06 
07 
08 
09 
10 
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14 
15 
16 
17 
18 
19 
20 

      PROGRAM CICLO       

C     Version 2011 

C     Auteur : Dario PIECK  

C     NOTES  : CHECK 

               

c DEFINICION DE VARIABLE 

      IMPLICIT REAL*8 (A-H,K-Z) 

      CHARACTER*1 OPTION1 

      INTEGER   IGESTION          

      DIMENSION DATO(2,150) 

      COMMON    DATO,IGESTION 

C PROGRAMA         

      CALL LEERDATOS            

      L=LCICLO(IGESTION)        

      CALL RENDIMIENTO(L)          

      WRITE(*,*)'APPELER LA FONCTION OPTIMA? Y/N' 

      READ(*,*)OPTION1 

      IF(OPTION1(:1).EQ.'Y') CALL OPTIMA 

 

      WRITE(*,*)'CALCUL DE CYCLE AVEC ACIDE BORIQUE ? Y/N' 

      READ(*,*)OPTION1 

      IF(OPTION1(:1).EQ.'Y') CALL BORO 

      END 

Ligne de calcul de CICLO 

Dans la suite, les fonctions et routines seront décrites. 
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.2. Descriptions des Fonctions et Routines 

.2.1. Lectures des Données : La Fonction LEERDATOS 

La première action est la lecture des données, ceci est fait par moyen de la fonction 
LEERDATOS. La première donnée à fournir dans le fichier est le nombre de gestion. En-
suite, les données lues sont le taux de combustion en [MWj/tU] et le Kinfini de 
l͛asseŵďlage. Ces doŶŶĠes soŶt aƌƌaŶgĠes sous foƌŵe de ŵatƌiĐe ;DATO [taux de com-
bustion, Kinfini]). Le nombre maximal de valeurs à fournir est de 150. Ces données doivent 
être fournies dans un fichier appelé INPUT.DAT.  
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C  ===================================================================== 

C  ROUTINE      : LEER DATOS 

C  Version 2011 

C  Auteur : Dario PIECK  

C  NOTES  : CHECK               

C  =====================================================================                                         

      SUBROUTINE LEERDATOS       

      INTEGER I,J, IGESTION 

      REAL*8    DATO           

      DIMENSION DATO(2,150) 

      COMMON    DATO,IGESTION   

       

      PRINT*, ' Calculateur de cycle de vie V1.0, DEVELOPPED BY PIECK '   

      WRITE(*,*)' Lecture des données du fichier : INPUT.DAT'    

      OPEN (7, FILE='INPUT.DAT', STATUS='OLD')      

      READ(7,*)IGESTION 

C 1= BU Y 2=KINF 

      DO I=1,2 

       DO J=1,150 

         READ(7,*)DATO(I,J) 

       END DO 

      END DO 

      CLOSE (7) 

      RETURN 

C - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - 

      END      

Routine LEERDATOS 

.2.2. Calcul de la Longueur de Cycle : la Fonction LCICLO 

La fonction LCICLO emploie l͛ĠƋuatioŶ ϯ.ϭ du Chapitƌe ϭ pour calculer le taux de combus-
tion qui rend critique le réacteur (Kinfini = ϭ.ϬϮϱͿ. L͛aƌguŵeŶt à fouƌŶiƌ daŶs la foŶĐtioŶ est 
le nombre de cycles de la gestion (IGESTION). Cela est fait par itération, en commençant 
par une valeur de longueur de cycle préétablie (16 250 MWj/tU).  
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C  ======================================================== 

C  ROUTINE      : LCICLO 

C  Version 2011     

C  Auteur : Dario PIECK  

C  NOTES  : CHECK               

C  DESCRIPTION  : Calcul la longueur d’un cycle pour  
C                 une gestion de IGESTION pas.                 

C  ======================================================== 

      REAL*8 FUNCTION LCICLO(IGESTION) 

      IMPLICIT REAL*8 (A-Z) 

      INTEGER I,IGESTION,II 

C Initialisation 

      I=1 

      L=16250.0                                        

  100 CONTINUE 

      IF (I .GT. 4000) THEN                      ! P/ EVITER LOOP INFINI 

        WRITE(*,*)'Problème de convergence',L,I  ! P/ EVITER LOOP INFINI                             

        RETURN                                   ! P/ EVITER LOOP INFINI 

      END IF                                     ! P/ EVITER LOOP INFINI 

       

      K=0.0 

      DO II=1,IGESTION        

        K=KCALC(L*II)+K 

      END DO 

      K=K/IGESTION  

              

      IF(K .LE. 1.024) THEN                      

         L=L-25.  
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25 

26 
27 
28 
29 
30 
31 
32 
33 

34 
35 
36 
37 
38 
39 
40 
41 
42 
43 

44 
45 
46 
47 
48 
49 
50 

51 
52 
53 
54 
55 
56 

         I=I+1                                   

         GO TO 100                                  

      END IF                                        

      IF( K .GE. 1.026) THEN                     

         L=L+25.  

         I=I+1                                   

         GO TO 100                                  

      END IF  

C FIN PREMIERE ETAPE, AUGMENTATION DE LA PRECISION 

      J=1 

  200 CONTINUE 

      IF (J .GT. 400)THEN  

        WRITE(*,*)'Problème de convergence',L,J                       

        RETURN 

      END IF        

       

      K=0.0 

      DO II=1,IGESTION        

        K=KCALC(L*II)+K 

      END DO 

      K=K/IGESTION  

      

      IF(K .LE. 1.0249) THEN    

        L=L-1.  

        J=J+1                 

        GO TO 200             

      END IF                   

      IF( K .GE. 1.0251) THEN   

         L=L+1.  

         J=J+1                 

         GO TO 200             

      END IF                                       

      LCICLO=L 

      RETURN 

C - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - -  

      END       

Routine LCICLO 

.2.2.1. La fonction KCALC 

La fonction KCALC permet de calculer le Kinfini d͛uŶ asseŵďlage paƌ iŶteƌpolatioŶ des ǀa-
leurs contenues dans la matrice DATO[taux de combustion, Kinfini]. KCALC renvoie la valeur 
de Kinfini qui correspond à l͛aƌguŵeŶt BU (taux de combustion)   
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C  ===================================================================== 

C  ROUTINE      : K CALCULA K(BU) 

C  Version November 2011 

C  Auteur : Dario PIECK  

C  NOTES  : CHECK               

C  DESCRIPTION  :                  

C  ===================================================================== 

      REAL*8 FUNCTION KCALC(BU) 

C 

      IMPLICIT REAL*8 (A-H,K-Z) 

      INTEGER I,J,IGESTION 

      REAL*8    DATO            

      DIMENSION DATO(2,150) 

      COMMON    DATO, IGESTION 

       

      DO I=1,150 

        IF(DATO(1,I) .GT. BU) THEN 

          BU1=DATO(1,I) 

          BU2=DATO(1,I+1)   

          K1=DATO(2,I) 

          K2=DATO(2,I+1)          

          M=(K1-K2)/(BU1-BU2)   ! PENTE 

          B=K1-M*BU1            ! ORDONEE A L’ORIGIN 
          KCALC=M*BU+B          ! INTERPOLATION LINEAIRE 

          GO TO 111 

        END IF 

      END DO 

      WRITE(*,*)'Problème avec l’argument BU = ',BU 
  111 CONTINUE 

      RETURN 

C - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - 

      END 

La fonction KCALC 
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.2.3. La fonction OPTIMA : Calcul du Kinfini du Réacteur 

La fonction « OPTIMA » ĐalĐul l͛ĠǀolutioŶ du Kinfini du Đœuƌ eŶ foŶĐtioŶ du tauǆ de Đom-
bustion à partir des valeurs contenues dans la matrice DATO, le nombre de gestion IGES-
TION, et la longueur du cycle L. Le ĐalĐul est fait paƌ l͛appliĐatioŶ diƌeĐte de l͛ĠƋuatioŶ ϯ.ϭ 
du Chapitre 1. 

La fonction permet également de fixer le Kinfini maximal du Đœuƌ ;variable TOPE) et de 
ƌĠĐupĠƌeƌ l͛ĠǀolutioŶ du facteur de multiplication infini des assemblages permettant 
d͛atteiŶdƌe Đette ĐoŶditioŶ. Cela est fait en utilisant l͛ĠƋuatioŶ ϯ.ϳ du Chapitƌe ϯ. Les 
courbes « idéal » et « critique » ont été obtenues en employant la fonction « OPTIMA » 
avec des valeurs de Kinfini maximal de 1.050 et 1.025 respectivement. 
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34 
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C  ===================================================================== 

C  ROUTINE      : OPTIMA CALCULATOR 

C  Version November 2011 

C  Auteur : Dario PIECK  

C  NOTES  : CHECK               

C  DESCRIPTION  :                

C  =====================================================================             

      SUBROUTINE OPTIMA       

      IMPLICIT REAL*8 (A-H,K-Z)   

      INTEGER   IGESTION,BU,BU1,X,XX          

      DIMENSION DATO(2,150),KMODIF(2,150),KCICLO(150)       

      COMMON    DATO,IGESTION  

C ONT FIXE UNE VALEUR MAXIMALE DE KINF POUR LE REACTEUR A NE PAS DEPASSER 

      WRITE(*,*)'K-INF COEUR MAX TOLERE ? 1.050 ?' 

      READ(*,*)TOPE 

      WRITE(*,*)'J’AI LU KINF MAX = ',TOPE, ' DU COEUR PENDANT LE CYCLE'  
      CERO=0.0 

C LECTURE DES TAUX DE COMBUSTION  

      L=LCICLO(IGESTION) 

      WRITE(*,*)L 

      DO BU=1,150 

        BURNUP=DATO(1,BU) 

        BU1=BU 

C CALCULE DE KINF POUR LE COEUR ENTRE 0 ET L (LONGUEUR DU CYCLE) 

        IF (BURNUP .GE. L) GO TO 700 

        KNUC=0.0         

      DO X=0,(IGESTION-1) 

        KNUC=KCALC(BURNUP+L*X)+KNUC 

      END DO                   

      KNUC=KNUC/IGESTION          

C SI KINF POUR LE COEUR EST SUPERIEUR AU MAXIMUN ETABLI, ALORS ON CORRIGE LA VALEUR DE K ASSEMBLAGE 

       IF (KNUC .GE. TOPE) THEN     

        KMODIF(2,BU)=TOPE*IGESTION 

        DO XX=1,IGESTION-1  

           KMODIF(2,BU)=KMODIF(2,BU)-KCALC(BURNUP+L*XX) 

           KCICLO(BU)=TOPE 

        END DO   

       END IF 

C SI PAS BESOIN DE CORRIGER, ALORS ON FAIT UNE COPIE 

       IF(KNUC .LT. TOPE) THEN 

         KMODIF(2,BU)=KCALC(BURNUP) 

         KCICLO(BU)=KNUC 

       END IF 

      END DO 

       

  700 CONTINUE      

      WRITE(*,*)'Sortie DE OPTIMA' 

      WRITE(*,*)'MWj/tU K OPTIMA' 

      DO BU=1,BU1-1  

         WRITE(*,800)DATO(1,BU),KMODIF(2,BU) 

      END DO 

      DO BU=BU1,150  

         WRITE(*,800)DATO(1,BU),DATO(2,BU) 

      END DO 

       

      WRITE(*,*)'Sortie DE CICLO OPTIMA' 

      DO BU=1,BU1-1 

          WRITE(*,800)DATO(1,BU),KCICLO(BU) 

      END DO 

          

 800  FORMAT(' ',F7.0,' ',F7.4,' **')             

      RETURN 

      END 
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Fonction OPTIMA 

.2.4. La fonction BORO : Calcul du Kinfini du Réacteur avec Bore 

Cette fonction permet de calculer le Kinfini d͛uŶ Đœuƌ aǀeĐ uŶ eŵpoisoŶŶeŵeŶt paƌ aĐide 
borique. Le calcul est réalisé en employant l͛ĠƋuatioŶ ϯ.ϭ du Chapitƌe ϭ, mais en em-
ployant la longueur de cycle des assemblages standards160 (qui peut être introduit par 
l͛utilisateuƌ, L). Les courbes « 1500ppm » et « 600ppm » de ĐoŶĐeŶtƌatioŶ d͛aĐide ďo-
rique, présentées au Chapitre 1 ont été obtenues en employant la fonction BORO avec 
des valeurs de Kinfini obtenus avec APOLLO. 
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C  ===================================================================== 
C  ROUTINE      : BORON CALCULATOR 
C  Version Mars 2013 
C  Auteur : Dario PIECK  

C  NOTES  : CHECK               

C  DESCRIPTION  :                
C  =====================================================================             
      SUBROUTINE BORO 
       
      IMPLICIT REAL*8 (A-H,K-Z)   
      INTEGER   IGestion,BU,BU1,X,XX          
      DIMENSION DATO(2,150),KMODIF(2,150),KCICLO(150)       
      COMMON    DATO,IGESTION  
 
      WRITE(*,*)'LCICLO Sans BORE ? (MWd/tU)' 
      READ(*,*)L 
      WRITE(*,*)L 
      DO BU=1,150 
        BURNUP=DATO(1,BU) 
        BU1=BU 
C Pour le premier cycle 
        IF (burnup .GE. L) GOTO 700 

        KNUC=0.0         
        DO X=0,(IGESTION-1) 
           KNUC=KCALC(BURNUP+L*X)+KNUC 
        END DO                   
        KNUC=KNUC/IGESTION    
        WRITE(*,*)KNUC  
        KMODIF(2,BU)=KCALC(BURNUP) 
        KCICLO(BU)=KNUC 
      END DO 

       
  700 CONTINUE 
       
      WRITE(*,*)'Fin du calcul avec BORO' 
      WRITE(*,*)'MWD/TNU K OPTIMA' 
      DO BU=1,BU1-1  
         WRITE(*,800)dato(1,BU),KMODIF(2,BU) 

      END DO 
      DO BU=BU1,150  

         WRITE(*,800)dato(1,BU),DATO(2,BU) 
      END DO 
      WRITE(*,*)'Fin d’impression des sorties de BORO' 
      DO BU=1,BU1-1 
         WRITE(*,800)dato(1,BU),KCICLO(BU) 
      END DO 
      WRITE(*,800)L,1.025 
 800  FORMAT(' ',F7.0,' ',F7.4,' **')           
          
      RETURN 
      END          

Fonction BORO. 

  

                                                      
160 Pouƌ l’EPR™, L est estiŵĠe à ϭϲ.ϲ GWj/tU. 
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 A2 : le code TERMICA 
Le code TERMICA, simple programme basé sur FORTRAN 95 est un code qui permet de 

calculer, pour une géométrie 2D cylindrique, le profil de température des pastilles. 

.1. Calculs des Températures : le Code TERMICA  
Le calcul du profil de température est fait à partir des données de densité de puissance en 
foŶĐtioŶ du ƌaǇoŶ d͛uŶ ĐƌaǇoŶ (obtenues avec le code APOLLO 2.8). Le code emploie 
comme approximation que la température de surface de la pastille est fonction de la 
puissance totale dégagée par pastille161. 

.1.1. Equations et discrétisation 

Pouƌ uŶe gĠoŵĠtƌie ĐǇliŶdƌiƋue, telle uŶ ĐƌaǇoŶ Đoŵďustiďle ‘EP, l͛ĠƋuatioŶ de la Đon-
duction de la chaleur en état stationnaire est donnée par [Incropera, 2007]162, 
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  Équation .1.1 

Où,   est la conductivité thermique du matériau [W/m °C] et qv est la densité de puis-
sance [W / m³] de la pastille. Cette expression peut être développée mathématiquement 
comme suit, 
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 Équation .1.2 

Notons ici que la symétrie cylindrique permet de relier la dépendance de conductivité 
thermique avec le rayon peut être modifié en faisant un changement de variable, 
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d    Équation .1.3 

EŶ ƌeŵplaçaŶt, oŶ paƌǀieŶt à l͛eǆpƌessioŶ eǆaĐte, 
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 Équation .1.4 

A pƌĠseŶt, oŶ est eŶ ĐoŶditioŶ d͛appliƋueƌ la ŵĠthode de disĐƌĠtisatioŶ paƌ diffĠƌences 

                                                      
161 Ici appelée « corrélation de Tsup » 
162 Incropera, F. P., DeWitt, D. P., Bergman, T. L., & Lavine, A. S. (2007). Fundamentals of heat and mass transfer. Hoboken, NJ: John 
Wiley. 
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finies [Kaw, 2012]163, en sachant que, 
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 Équation .1.5 

Et en remplaçant  
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 Équation .1.6 

Où, qvi est la densité de puissance au point i. 

Finalement, il est possiďle d͛oďteŶiƌ Ti+1, selon : 
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 Équation .1.7 

Il faut Ŷoteƌ Ƌu͛il faut teŶiƌ Đoŵpte Ƌue seuleŵeŶt ϵϮ % de la puissaŶĐe theƌŵiƋue du 
réacteur provient de la pastille, le 8 % restant est dissipé directement dans le caloporteur 
et les internes du réacteur [Herer, 1999]164. Ainsi le terme qv employé dans les données 
d͛eŶtƌĠe doit teŶiƌ Đoŵpte de cet aspect. 

.1.1.1. Conditions de bords 

Les conditions de bords utilisées pour réaliser le calcul sont les suivantes : 

- Par symétrie, le flux de chaleur est nulle au centre de la pastille, donc le gradient 
de température doit être égal à zéro : 

10

0

0.0 TT
dr

dT

r




 Équation .1.8 

- Température de surface : 2 options :  
o Fixée par utilisateur (dans le fichier INPUT.DAT) ; (§.1.2.1). 
o En employant la « corrélation de Tsup165». Celle-ci permet de relier la puis-

sance linéique du crayon à la température de surface de la pastille en con-
sidérant un jeu pastille-gaine de 85µm. En effet, le calcul de la température 
de surface de pastille est complexe, Figure .1.1, et dépend de plusieurs 
mécanismes de transfert de la chaleur entre le modérateur et la pastille : 
radiation, convection et conduction. Une approximation, ici employée, 
consiste à supposer que cette température a une dépendance de premier 

                                                      
163 Kaw, A., Nguyen, C., & Snyder, L. (2012). Finite Difference Method. mathforcollege.com. 
164Herer, C., & Gallori, D. (ϭϵϵϵͿ. TheƌŵohǇdƌauliƋue des ƌĠaĐteuƌs à eau sous pƌessioŶ. TeĐhŶiƋues de l’IŶgĠŶieuƌ, GĠŶie ŶuĐlĠaiƌe, 
BN 3050. 
165 Tsup = Température superficiel. 
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ordre avec la puissance. Cette dépendance est quadratique, comme cela 
est montré sur la Figure .1.2. Elle a été établie à partir du travail de [Baron, 
1989] 166avec un facteur de corrélation, R², de 0.996. 

  

Figure .1.1. Température de pastilles 
d’apƌğs [Baron, 1989] 

Figure .1.2. « Corrélation de Tsup » : Relation quadratique 
entre la puissance linéique (W/cm) et la température (°C) 

en surface de pastille. 

.1.2. Ligne de calcul 

Le code, commence par la lecture du fichier INPUT.DAT, daŶs leƋuel l͛utilisateuƌ à iŶtƌo-
duit les valeurs de densité de puissaŶĐe eŶ foŶĐtioŶ du ƌaǇoŶ de la pastille paƌŵi d͛autƌes, 
en employant la sub-routine LEERDATOS (§.1.2.1). 

Après avoir défini les vecteurs de discrétisation radial (en considérant la quantité de 
poiŶts de ĐalĐuls doŶŶĠes paƌ l͛utilisateuƌ : NODOS [lignes 15-19]), de densité de puis-
sance (en employant la fonction POTCALC [lignes 21-23]) (§.1.2.4) et de type de matériau 
(avec la fonction MATCALC [lignes 25-27]) (§.1.2.5). 

La puissance linéique peut être déterminée à partir des volumes des couronnes et leur 
densités de puissance (si QL=ϭ.ϬͿ ou ďieŶ iŵposĠe paƌ l͛utilisateuƌ ;“i QL est diffĠƌeŶt de 
1.0, par exemple QL=100 en W/cm) en faisant usage de la fonction POTLINEAL [lignes 31-
32] (§.1.2.6). 

La température à la surface de la pastille peut être déterminée par la « corrélation de 
Tsup » (si TSUP=1.0) [lignes 34-36] ou ďieŶ fiǆĠ paƌ l͛utilisateuƌ ;paƌ eǆeŵple TSUP =389.0 
en °C). 

L͛iŶitialisatioŶ du ĐalĐul ĐoŵŵeŶĐe paƌ la suppositioŶ d͛uŶe pƌeŵiğƌe teŵpĠƌatuƌe Đen-
trale de pastille : Tguess (900°C) [ligne 42]. L͛appliĐatioŶ de l͛ĠƋuatioŶ ϭ.ϴ, permet de sta-
tuer que T1=T2=Tguess. 

EŶsuite, l͛algoƌithŵe ĐalĐule eŶ ďouĐle, pouƌ ĐhaƋue pas de ĐalĐul i+1, la conductivité 
thermique et la valeur de la dérivée de la conductivité au point ri avec les fonctions KON-

                                                      
166 Baron, D., & Bouffioux, R. (1989). Le crayon combustible des réacteurs à eau pressurisée de grande puissance (Tranches 900 et 1300 
MWe). Rapport EDF-HT.M2/88-27A 
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DUCTIVIDAD (§.1.2.2) et DKONDUCTIVIDAD (§.1.2.3) (elles sont déterminées en fonction 
de la température du point i et du type de matériau du point i) [lignes 48-50]. 

Enfin l͛ĠƋuatioŶ ϭ.ϴ est employée pour calculer la température Ti+1 du point i+1 [lignes 52-
55]. 

La température calculée à la surface de la pastille doit être égale, avec une certaine tolé-
rance, à TSUP. Si la différence au carré entre TSUP et Tnodos+1 est supérieure à 0.5°C, alors 
une correction est effectuée sur Tguess, la température au centre de pastille. Cette cor-
rection est la moitié de la différence TSUP-Tnodos+1 [lignes 62-72]. 

Une fois que la température en surface de pastille est convergée, le programme imprime 
un fichier avec les résultats obtenus [lignes 76-86]. 

01 

02 
03 
04 
05 
06 
07 
08 
09 
10 
11 
12 
13 
14 

15 
16 
17 
18 
19 

20 
21 
22 
23 
24 
25 
26 
27 
28 
29 
30 
31 

32 
33 
34 
35 
36 
37 

38 
39 
40 
41 
42 
43 
44 
45 
46 
47 

48 
49 
50 
51 
52 
53 
54 
55 

56 
57 

     PROGRAM TERMICA       

C    Version 2013 
C     
C   Auteur : Dario PIECK  
              
c DEFINITION DES VARIABLES 
      IMPLICIT  REAL*8 (A-H,K-Z) 
      REAL*8    DATO,R,T,DELTAR,RPELLET,Q,tolerancia,Ko,QL,ALFA,TSUP  
      INTEGER   NODOS,MAY,I,II,MATERIAL,J,K, kompteur 
      DIMENSION DATO(3,20),POTVOL(500),T(500),R(500),MATERIAL(500) 
      COMMON  /MATRIX/   DATO,RPELLET,NODOS,MAY,QL,ALFA,TSUP,Bb 
C LECTURES DES DONNEES       
      CALL LEERDATOS     
C CREER VECTEUR RADIAL 

      DELTAR=RPELLET/NODOS 
      R(1)=0.0 
      DO I=2,NODOS+1 
         R(I)=DELTAR+R(I-1) 
      END DO       

C CREER VECTEUR DE DENSITE de PUISSANCE (W/cm3)      
      DO J=1,NODOS+1 
         POTVOL(J)= POTCALC(R(J))  
      END DO       

C CREER VECTEUR DES MATERIAUX 
      DO K=1,NODOS+1 
         MATERIAL(K)= MATCALC(R(K)) 
      END DO       

C DATOS(1,2,3) : (1)rayon en cm (2)Materiau (3)Densité de puissance 
C NODOS = points de calculs  
C CALCUL DE LA PUISSANCE TOTAL DEGAGEE, Q linéaire en W/cm 
      Q=POTLINEAL(DELTAR) 

      Q=Q*ALFA  
C CALCUL de la température de surface avec LA CORRELATION DU THESARD     
      IF (tSUP .EQ. 1.0) THEN 
         Tsup=-0.0005172253*Q**2 + 0.7307627684*Q + 389.8697306743 
         WRITE(*,*)'TEMPERATURE DE SURFACE = ',tSUP,' °C (Estimée Par La Corrélation du Thé-
sard)'  

      ELSE  

         WRITE(*,*)'TEMPERATURE DE SURFACE = ',tSUP,' °C ſfixée par l’utilisateurƀ' 
      END IF 
C INITIALISATION DU COMPTEUR d’ITERATIONS kompteur, de la température centrale de la pastille      
      kompteur =0 
      Tguess=900.0 
C Application de l’équation ɨ.8 
100   T(1)=Tguess 
      T(2)=Tguess 
C ITERATION 

      kompteur = kompteur +1 
      DO i=2,NODOS+1 
         Ko= KONDUCTIVIDAD(MATERIAL(I),T(I)) 
         DK=DKONDUCTIVIDAD(MATERIAL(I),T(I)) 
C Application de l’équation discrétisée 1.7 
         T(i+1)=  
     +           -T(i-1)+2*T(i)+deltar**2* 
     +           ((-alfa*potvol(i)-(DK)*(T(i)-T(i-1))**2/deltar**2)/Ko- 

     +           (T(i)-T(i-1))/R(I)/deltar) 
      END DO 
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58 

59 
60 
61 
62 
63 
64 
65 
66 

67 
68 
69 
70 
71 
72 
73 
74 
75 
76 

77 
78 
79 
80 
81 
82 
83 

84 
85 
86 
87 
88 
89 

C Si l’itération prend plus de ɨ00 pas de calculs, alors ARRETER itérations et imprimer 
      IF (kompteur.GT.100) THEN 
          GOTO 202 
      END IF 
C VERIFICATION DE LA TEMPERATURE EN SURFACE DE PASTILLE 
      TOLERANCIA=0.5 
      IF ((T(nodos+1)-Tsup)**2.LT.tolerancia)GOTO 202       
      IF (T(nodos+1) .LT. (TSUP-TOLENRANCIA)) THEN 
c        Pas convergée, Si inférieure alors augmenter Tguess 

         Tguess = Tguess+(TSUP - T(nodos+1))/2 
         GO TO 100 
      ELSE IF (T(nodos) .GT. (TSUP+TOLENRANCIA)) THEN 
c        Pas convergée, Si supérieure alors réduire Tguess 
         Tguess = Tguess+(TSUP - T(nodos+1))/2 
         GO TO 100 
      END IF 
C     Si égale, dans la limite de la tolérance, alors finir le calcul       
 202  CONTINUE      
C IMPRESSION DES RESULTATS 

      OPEN (6, FILE='SORTIE.TXT', STATUS='old') 
      IF (kompteur.GT.100) THEN 
         WRITE(6,*)'****** ATTENTION : PAS DE CONVERGENCE ******' 
      END IF 
      WRITE(6,*)'     R (cm)      T (oC)' 
      DO I=1,nodos+1  
         WRITE(6,800)R(I),T(i) 

      END DO 
      WRITE(6,*)Q,' W/cm' 
      CLOSE (6) 
c      
 800  FORMAT(' ',F8.5,' ',F7.2,'  ')     
      END 

Ligne de calcul de TERMICA 

.1.2.1. La fonction LEERDATOS 

La routine LEERDATOS permet de lire le jeu de données fournies dans un fichier nommé 
INPUT.DAT. Les valeurs à fournir sont : la quantité de points de calcul (NODOS), la puis-
sance linéique totale (QL), le rayon de la pastille (RPELLET), la température de surface de 
pastille (TSUP), et le taux de combustion moyen de la pastille (Bb, si le matériau N°8 est 
considéré). 
Ensuite faut définir la quantité de couronnes employée par APOLLO, leur rayon relatif (r/R 
total), le type de matériau de chaque couronne (cf. Tableau .1.1) et la densité de puis-
sance [W cm¯³] obtenue par couronne par APOLLO. 
“i la ǀaleuƌ de puissaŶĐe liŶĠiƋue, QL, est Ġgale à ϭ.Ϭ, aloƌs le Đode feƌa l͛iŶtĠgƌatioŶ des 
deŶsitĠs de puissaŶĐe de ĐhaƋue ĐouƌoŶŶe est ĐalĐuleƌa la puissaŶĐe totale. D͛autƌe part, 
si QL est différente de 1.0, alors TERMICA utilisera cette valeur comme puissance linéique 
total et Đoƌƌigeƌa les deŶsitĠs de puissaŶĐe fouƌŶies afiŶ d͛ġtƌe eŶ aĐĐoƌd aǀeĐ Đette ǀa-
leur. 
De même la température à la surface de la pastille, TSUP, peut être calculé par une corré-
latioŶ eŶ foŶĐtioŶ de la puissaŶĐe liŶĠiƋue ;T“UP=ϭ.ϬͿ, ou ďieŶ ġtƌe fiǆĠe paƌ l͛utilisateuƌ 
(cf. Figure .1.2).  
01 
02 
03 
04 
05 
06 
07 
08 
09 
10 

11 
12 
13 

C  =============================================================== 
C  ROUTINE      : LEER DATOS 
C  LAST VERSION : Mai 2013 
C  NOTES        :  
C  ISSUED BY    : Dario PIECK 
C  DESCRIPTION  : Lecture du fichier de données                 
C  ===================================================================== 
      SUBROUTINE LEERDATOS 
      CHARACTER*1 X 
      INTEGER I,J,K,NODOS,MAY 

      REAL*8    DATO,RPELLET,QL,ALFA,TSUP,Bb  
      DIMENSION DATO(3,20) 
      COMMON  /MATRIX/   DATO,RPELLET,NODOS,MAY,QL,ALFA,TSUP,Bb      
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14 

15 
16 
17 
18 
19 
20 
21 
22 

23 
24 
25 
26 
27 
28 
29 
30 
31 
32 

33 
34 
35 
36 
37 
38 
39 

40 
41 
42 
43 
44 
45 
46 
47 
48 
49 
50 

51 
52 
53 
54 

      PRINT*, 'Calculateur de profile de Température. Développé par D. PIECK '   

      WRITE(*,*)' Lecture de données: INPUT.DAT' 
      OPEN (7, FILE='INPUT.DAT', STATUS='OLD')                                
      READ(7,*)X     
      READ (7,*)NODOS   
      READ(7,*)X     
      READ (7,*)QL   
      READ(7,*)X     
      READ (7,*)RPELLET 

      READ(7,*)X 
      READ (7,*)MAY 
      READ(7,*)X  
      READ (7,*)TSUP 
      READ(7,*)X 
      READ (7,*)Bb 
      READ(7,*)X  
       
      WRITE(*,*)' Nodes',NODOS  
      WRITE(*,*)' Rpellet',RPELLET, ' cm' 

      WRITE(*,*)' Couronnes',may 
      WRITE (*,*)' Burnup',Bb, ' MWd/tU' 
      Bb=Bb*0.0008815 
      WRITE (*,*)' Burnup',Bb, ' MWd/KgUO2' 
C 1= Rayon et 2=Matériau , 3=puissance 
      DO I=1,3             
        DO J=1,MAY            

          READ(7,*)DATO(I,J) 
          WRITE(*,*)DATO(I,J) 
        END DO  
        READ(7,*)X  
      END DO                 

      CLOSE(7) 
C Pour contrôle - CHECK       
      WRITE(*,*)' READING MATRIX DATA' 
      WRITE(*,*)' r/R – Matériau – Densité Puissance' 
      DO J=1,MAY 
        WRITE(*,*)DATO(1,J),DATO(2,J), DATO(3,J) 

      END DO  
      RETURN 
C - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - 
      END 

La subroutine LEERDATOS 

Les valeurs des rayons des couronnes, leurs densités de puissance et leurs types de maté-
ƌiauǆ soŶt gaƌdĠs sous foƌŵe d͛uŶe ŵatƌiĐe appelĠe DATO. 
Un exemple de jeu de données est présenté ci-dessous : 
01 
02 
03 
04 
05 
06 
07 

08 
09 
10 
11 

12 
13 
14 
15 
16 
17 
18 
19 
20 
21 
22 
23 
24 
25 

26 

C NODES de CALCUL sur le rayon [integer] 
350 
C PUISSANCE LINEAIRE [W/cm] 
150 
C Rayon de la pastille RPELLET [cm] 
0.4075 
C Nombre de couronnes, MAY [integer] 

12 
C TSUP [°C], SI 1.0 -> utiliser corrélation Tsup 
1.0 
C Taux de Combustion moyen de pastille Bb [MWj/tU] 

0.0 
C Vecteur r/R des couronnes (doit finir par 1.0) 
0.24542 
0.31781 
0.44945 
0.55047 
0.63563 
0.71066 
0.77849 
0.84086 
0.89892 
0.95345 
0.97958 
1.00000 

C Vecteur MATERIAU TYPE [integer] 

27 
28 
29 
30 
31 
32 
33 

34 
35 
36 
37 

38 
39 
40 
41 
42 
43 
44 
45 
46 
47 
48 
49 
50 
51 

52 

1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 

1 
1 
1 
1 

1 
C DENS PUISSANCE [W/cm3] 
59.73  
60.73  
62.35  
65.17  
68.89  
74.10  
81.98  
95.44  
121.79 
163.85 
176.86 
171.22 

C FIN DU JOB 

Exemple de INPUT.DAT 
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.1.2.2. La fonction KONDUCTIVIDAD  
Les différents types de matériaux présentent des conductivités thermiques différentes. 
Leurs conductivités sont approximés par des polynômes de la forme, 

5432
)( FTETDTCTBTAT   Équation .1.9 

dont les coefficients ont été établis à partir de mesures reportées dans la littérature, 
comme suit, Tableau .1.1 : 

Tableau .1.1. Types de matériaux considérés et limites de validité.  

Matériau Caractéristiques 
Domaine 

de validité 
Référence 

1 UOЇ ϵϲ%DT ŶoŶ iƌƌadiĠ 100 - 2750°C [Minato, 2001]167 [Weilbacher, 1972]168 
2 GdЇOЈ 8%m, matériau non irradié (estimation) 200 - 1500°C [Philipponneau, 1993]169 

3 GdЇOЈ ϰ%ŵ, ŵatĠƌiau ŶoŶ iƌƌadiĠ 200 - 1500°C [Philipponneau, 1993] 
4 GdЇOЈ 12%m, matériau non irradié 200 - 1500°C [Philipponneau, 1993] 

5 GdЇOЈ 10%m – irradié 100 - 1800°C [Minato, 2001] 
6 GdЇOЈ ϭϬ%ŵ – non irradié 100 - 1750°C [Minato, 2001] 

7 Cϭ ;GdЇOЈ ϴϬ%ŵͿ - matériau non irradié 400 - 1400°C Cette thèse 

8 
UOЇ à ϵϱ% DT iƌƌadiĠ 
;ƌeĐoŵŵaŶdatioŶs d͛HaldeŶͿ 

100 - 1730°C 
0 - ϳϱ GWj/tUOЇ [IAEA, 2006]170 

Le ŵatĠƌiau ϴ, UOЇ iƌƌadiĠ, a uŶ tƌaiteŵeŶt diffĠƌeŶt du fait de pƌeŶdƌe eŶ Đoŵpte le tauǆ 
de combustion moyen de la pastille (recommandation [IAEA, 2006]). Cette dépendance 
est doŶŶĠe paƌ l͛eǆpƌessioŶ, 

T0.00188

4-
e0.0132 +

T)Bb)0.00333-(1102.475+Bb0.0035+(0.1148

1
)(

T   

Équation .1.10 

Où, Bď est le tauǆ de ĐoŵďustioŶ ŵoǇeŶ de la pastille ;eŶ uŶitĠ de MWj/kgUOЇͿ171 , T est 
la température en [°C] et λ la conductivité thermique en unités de [W m¯¹ °C¯¹]. 

La Figure .1.3 montre quelques conductivités utilisées au cours de cette thèse. 

                                                      
167 Minato, K., Shiratori, T., Serizawa, H., Hayashi, K., Une, K., Nogita, K., Hirai, M., et al. (2001). Thermal conductivities of irradiated 

UOЇ aŶd ;U,GdͿOЇ. JouƌŶal of NuĐleaƌ Mateƌials, Ϯϴϴ;ϭͿ, ϱϳ‑65. 
PhilippoŶŶeau, Y. ;ϭϵϵϯͿ. CoŶduĐtiǀitĠ theƌŵiƋue de l’UOЇ gadoliŶiĠ – Synthèse bibliographique et recommandation [Document interne 
CEA] ( No. Note Technique LPCA n°19). LPCA. 
168 WeilďaĐheƌ, J. ;ϭϵϳϮͿ. DiffusiǀitĠ theƌŵiƋue de l’oǆǇde d’uƌaŶiuŵ et de l’oxyde de thorium à haute temperature. High Temp.-High 
Pressures., 4, 431‑438. 
169 PhilippoŶŶeau, Y. ;ϭϵϵϯͿ. CoŶduĐtiǀitĠ theƌŵiƋue de l’UOЇ gadoliŶiĠ – Synthèse bibliographique et recommandation [Document 
interne CEA] ( No. Note Technique LPCA n°19). LPCA. 
170 IAEA. (2006). Thermophysical properties database of materials for light water reactors and heavy water reactors. (Y.-E. Kim & J.-W. 
Park, Éd.)IAEA, TECDOC, 1496. 
171 La ĐoŶǀeƌsioŶ de MWj/tU à MWj/kgUOЇ est faite paƌ le faĐteuƌ Ϭ.ϬϬϬϴϴϭϱ. 
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Figure .1.3. Conductivités thermiques mesurées et corrélations employées. 

Les valeurs de A, B, C, D, E et F sont présentés dans les lignes de code ci-dessous : 
01 
02 
03 
04 

05 
06 
07 
08 
09 
10 
11 
12 
13 
14 
15 
16 
17 
18 
19 
20 

21 
22 

23 
24 
25 
26 
27 
28 
29 
30 
31 
32 
33 
34 
35 
36 
37 

38 
39 
40 

41 
42 
43 

C  ===================================================================== 
C  ROUTINE      : KONDUCTIVIDAD 
C  LAST VERSION : Mai 2013 
C  NOTES        :  

C  ISSUED BY    : Dario PIECK 
C  DESCRIPTION  : Calcul la conductivité en fonction du matériau et de la température              
C  ===================================================================== 
      REAL*8 FUNCTION KONDUCTIVIDAD(MATERIAL,T)     
      INTEGER I,J,K,NODOS,MAY,material 
      REAL*8    DATO, RPELLET, a, b, c, d, e, f, t, QL, ALFA, TSUP  
      DIMENSION DATO(3,20), a(10),b(10),c(10),d(10),e(10),f(10) 
      COMMON  /MATRIX/   DATO,RPELLET,NODOS,MAY,QL,ALFA,TSUP,Bb  
C Conductivité thermique, T en [°C], K en [W/cm°C] 
C     MATERIAL ɨ = UOɩ   ſMINATO + Weilbacher’s thermal diffusivity measurements VALIDE 
T<2752°C)        
      A(1)=  9.52549E+00 
      B(1)= -1.79356E-02 
      C(1)=  2.08847E-05 
      D(1)= -1.32507E-08 
      E(1)=  4.21678E-12 

      F(1)= -5.08872E-16 
C     MATERIAL 2 = Gd2O3 8%  vierge  (estimation)   

      A(2)=  4.942430E+00  
      B(2)= -3.978485E-03 
      C(2)=  1.376830E-06  
      D(2)=  0.0             
      E(2)=  0.0 
      F(2)=  0.0 
C     MATERIAL 3 = GD2O3 12%  vierge (Philipponeau 93) 
      A(3)=  4.25859E+00           
      B(3)= - 3.18117E-03 
      C(3)=  1.11290E-06 
      D(3)=  0.000             
      E(3)=  0.000             
      F(3)=  0.0 
C     MATERIAL 4 = GD2O3 4%  vierge  (Philipponeau 93) 
      A(4)=  5.62627E+00 

      B(4)= - 4.77580E-03 
      C(4)=  1.64076E-06 
      D(4)=  0.000     

      E(4)=  0.000     
      F(4)=  0.0 
C     MATERIAL 5 = GD2O3 10%   (Irradié - Minato) 
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45 
46 
47 
48 
49 
50 
51 
52 

53 
54 
55 
56 
57 
58 
59 
60 
61 
62 

63 
64 
65 
66 
67 
68 
69 

70 
71 
72 
73 
74 
75 
76 
77 
78 
79 
80 

      A(5)=  3.19122 

      B(5)= - 1.36462E-03 
      C(5)=  3.76609E-07 
      D(5)=  0.000     
      E(5)=  0.000     
      F(5)=  0.0 
C     MATERIAL 6 = GD2O3 10%   (vierge - Minato) 
      A(6)=  3.904410E+00 
      B(6)= -2.643190E-03 

      C(6)=  2.038640E-06 
      D(6)= -1.000810E-09 
      E(6)=  2.178020E-13 
      F(6)=  0.000        
C     MATERIAL 7 = C1      (Thèse PIECK) 
      A(7)=  2.08920E+00        
      B(7)=  9.11780E-04  
      C(7)= -2.56610E-06 
      D(7)=  1.74470E-09  
      E(7)= -3.27580E-13 

      F(7)=  0.0 
 
C     MATERIAL 8 = UO2 irradié (Halden Recomendation) 
   
C     CALCUL 
      IF(MATERIAL.EQ.8)THEN 
       KONDUCTIVIDAD=1.0/(0.1148+0.0035*Bb+2.475E-4*(1.0-0.00333*Bb)*T)+ 

     +    0.0132*EXP(0.00188*T) 
          KONDUCTIVIDAD=KONDUCTIVIDAD/100.0 
          GOTO 399 
      END IF 
 
C  CALCUL 
      KONDUCTIVIDAD= ( A(MATERIAL)+B(MATERIAL)*T+C(MATERIAL)*T**2+ 
     +                 D(MATERIAL)*T**3+E(MATERIAL)*T**4+ 
     +                 F(MATERIAL)*T**5 )/100.0             
399   CONTINUE       
      RETURN 

      END   

La fonction KONDUCTIVIDAD 

.1.2.3. La fonction DKONDUCTIVIDAD  

Similairement à la fonction KONDUCTIVIDAD, elle emploie les coefficients des polynômes 
de conductivité thermique obtenue issus de la littérature pour calculer la dérivée de la 
conductivité en fonction de la température pour chaque matériau, selon, 

432
5432

)(
FTETDTCTB

dT

Td

T


 Équation .1.11 

Le matériau 8 a un traitement mathématique différent. Pour le calcul de la dérivée, la 
conductivité thermique est calculée à deux températures différentes (ΔT=10°C). Ensuite 
la différence entre les deux valeurs obtenues est divisée par ΔT [ligne 25]. 
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C  ===================================================================== 
C  ROUTINE      : DKONDUCTIVIDAD 
C  LAST VERSION : Mai 2013 
C  NOTES        :  
C  ISSUED BY    : Dario PIECK 

C  DESCRIPTION  : Calcul la dérivée de la conductivité en fonction du matériau et de la tempé-
rature        
C  =====================================================================         
      REAL*8 FUNCTION DKONDUCTIVIDAD (MATERIAL,T) 
      INTEGER I,J,K,NODOS,MAY,material   
      REAL*8    DATO,RPELLET,a,b,c,d,e,f,t,QL,ALFA,TSUP  
      DIMENSION DATO(3,20),a(10),b(10),c(10),d(10),e(10),f(10) 
      COMMON  /MATRIX/   DATO,RPELLET,NODOS,MAY,QL,ALFA,TSUP,Bb   
C  CALCUL si irradié    
      IF(MATERIAL.EQ.8)THEN 

         dk=1.0/(0.1148+0.0035*Bb+2.475E-4*(1.0-0.00333*Bb)*T)+ 
     +   0.0132*EXP(0.00188*T) 
         dk=dk/100.0 
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         T2=T+10.0 
          
         di=1.0/(0.1148+0.0035*Bb+2.475E-4*(1.0-0.00333*Bb)*T2)+ 
     +   0.0132*EXP(0.00188*T2) 
         di=di/100.0 
          
         DKONDUCTIVIDAD=(di-dk)/(T2-T) 
         GOTO 499 

      END IF                                         
C  CALCUL    
      DKONDUCTIVIDAD=(+B(MATERIAL)+2*C(MATERIAL)*T+3*D(MATERIAL)*T**2+ 
     +               4*E(MATERIAL)*T**3+ 
     +               5*F(MATERIAL)*T**4 )/100.0 
 499  CONTINUE 
      RETURN       

      END  

La fonction DKONDUCTIVIDAD 

.1.2.4. La fonction POTCALC  
Cette fonction prend comme argument la position radiale est renvoie la valeur de la den-
sité de puissance par lecteur du jeu de donnée introduit dans la matrice DATO.  

01 
02 
03 
04 
05 
06 
07 
08 
09 
10 
11 

12 

13 
14 
15 
16 
17 
18 
19 
20 
21 
22 
23 
24 

C  ===================================================================== 
C  ROUTINE      : POTCALC(R) 
C  LAST VERSION :  
C  NOTES        :  
C  ISSUED BY    : Dario PIECK 
C  DESCRIPTION  :                  
C  ===================================================================== 
      REAL*8 FUNCTION POTCALC(R) 
      IMPLICIT REAL*8 (A-H,K-Z) 
      INTEGER I,J,MAY,NODOS 
      REAL*8    DATO,R,RPELLET,QL,ALFA,TSUP,Bb 

      DIMENSION DATO(3,20) 

      COMMON  /MATRIX/   DATO,RPELLET,NODOS,MAY,QL,ALFA,TSUP,Bb 
      DO I=1,May 
        IF(DATO(1,I)*RPELLET .GT. R) THEN 
          POTCALC=DATO(3,I) 
          GOTO 1000 
        ELSE 
          POTCALC=DATO(3,MAY) 
        END IF 
      END DO 
 1000 RETURN 
C - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - 
      END 

La fonction POTCALC 

.1.2.5. La fonction MATCALC 

Dans TERMICA, 8 types de matériaux ont été considérés, la fonction MATCALC assigne à 
ĐhaƋue poiŶt de ĐalĐul le ŵatĠƌiau dĠfiŶi paƌ l͛utilisateuƌ daŶs le joď INPUT.dat.  
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C  ===================================================================== 
C  ROUTINE      : MATCALC(R) 
C  LAST VERSION :  
C  NOTES        :  
C  ISSUED BY    : Dario PIECK 
C  DESCRIPTION  : DADO R, DEVUELVE EL MATERIAL                  
C  ===================================================================== 
      REAL*8 FUNCTION MATCALC(R) 
      IMPLICIT REAL*8 (A-H,K-Z) 

      INTEGER I,J,MAY,NODOS,MATERIAL 
      REAL*8    DATO,R,RPELLET,QL,ALFA,TSUP  
      DIMENSION DATO(3,20) 
      COMMON  /MATRIX/   DATO,RPELLET,NODOS,MAY,QL,ALFA,TSUP,Bb 

       
      DO I=1,May 
        IF(DATO(1,I)*RPELLET .GT. R) THEN 
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          MATCALC=DATO(2,I) 

          GOTO 2000 
        ELSE 
          MATCALC=DATO(2,MAY) 
        END IF 
      END DO 
 2000 RETURN 
C - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - 
      END 

La fonction MATCALC 

.1.2.6. La fonction POTLINEAL 
Cette fonction calcul la puissance totale dégagée par la pastille en W cm¯¹, en considérant 
la distribution de puissance donnée dans le fichier INPUT.dat. Si la valeur de QL, Ŷ͛est pas 
égale à 1.0, alors le facteur de correction des densités de puissance, ALFA, sera calculé. 
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C  ===================================================================== 
C  ROUTINE      : Potlineal(R) 

C  LAST VERSION :  
C  NOTES        :  
C  ISSUED BY    : Dario PIECK 
C  DESCRIPTION  : DADO R, DEVUELVE EL MATERIAL                  
C  ===================================================================== 
      REAL*8 FUNCTION POTLINEAL(R) 
      IMPLICIT REAL*8 (A-H,K-Z) 
      INTEGER I,J,MAY,NODOS,MATERIAL     
      REAL*8    DATO,R,RPELLET,P,DR,PI,QL,ALFA,TSUP  
      DIMENSION DATO(3,20) 
      COMMON  /MATRIX/   DATO,RPELLET,NODOS,MAY,QL,ALFA,TSUP,Bb 
      PI=3.14159265359 
       
        DR=DATO(1,1)*RPELLET 
        P=DATO(3,1)*PI*DR**2 

        DO I=2,May 
            DR=(DATO(1,I)**2-DATO(1,I-1)**2)*RPELLET**2 

            P=P+DATO(3,I)*PI*DR 
        END DO 
        Potlineal=P 
        alfa=1.00 
 
      IF (QL .NE. 1.00) THEN 
          alfa= QL/Potlineal 
          WRITE(*,*) 'Potencia lineal modificada a ',QL,' W/cm' 
          WRITE(*,*) 'Factor ',alfa,' ' 
      END IF      
      RETURN 

C - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - - 
      END 

La function POTLINEAL 
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 A3 : Diffusivité Thermique 
 

.1. Mesure de la diffusivité thermique 
L'installation PROTEE implantée au SPUA permet de déterminer la diffusivité thermique 
d͛uŶ ŵatĠƌiau à l'aide de la technique dite du "flash laser". 

.1.1. PƌĠpaƌatioŶ de l’EĐhaŶtilloŶ 

UŶ ĠĐhaŶtilloŶ de la phase Cϭ a d͛aďoƌd ĠtĠ ĠlaďoƌĠ sous la foƌŵe d͛uŶ disƋue de 8 mm 
de diamètre et 1 mm de hauteur.  

L͛ĠĐhaŶtilloŶ a ĠtĠ eŶƌoďĠ aǀeĐ uŶ fiŶ dĠpôt de gƌaphite pouƌ s͛affƌaŶĐhiƌ d͛uŶ ĠǀeŶtuel 
problème de transparence172 de celui-ci. Le disque C1 a ensuite été placé sur un suscep-
teur de molybdène et chauffé sous balayage d͛Aƌ HЇ ϱ%.  

.1.2. Mesure de la diffusivité thermique 

L͛Ġtude eŶ teŵpĠƌatuƌe a ĠtĠ ƌĠalisĠe eŶ ŵon-
tée, puis en descente de manière statique : 
l͛ĠĐhaŶtilloŶ est porté et stabilisé à la tempéra-
tuƌe d͛essai. La teŵpĠƌatuƌe est ŵesuƌĠe à 
l͛aide d͛uŶ pyrométrie optique.  
Le Đhauffage de l͛ĠĐhaŶtilloŶ est ƌĠalisĠ paƌ 
induction avec un four de haute fréquence. 
Ensuite une impulsion laser rapide (durée : 
1 ms, longueur d͛oŶde : ϭ µŵͿ dĠpose uŶe 
ƋuaŶtitĠ d͛ĠŶeƌgie de ϰϬ joules suƌ la suƌfaĐe 
supĠƌieuƌe de l͛ĠĐhaŶtilloŶ tel Ƌue ƌepƌĠseŶtĠ eŶ Figure .1.1. La chaleur déposée diffuse à 
travers le matériau avec un retard et une amplitude qui dépendent de la diffusivité et de 
l͛Ġpaisseuƌ de l͛ĠĐhaŶtilloŶ.  
UŶ dĠteĐteuƌ optiƋue iŶfƌaƌouge, situĠ eŶ faĐe aƌƌiğƌe de l͛ĠĐhaŶtilloŶ, ŵesuƌe la ƌĠpoŶse 
thermique. Les résultats sont présentés sous forme de thermogrammes qui sont ensuite 

                                                      
172 Ceci est fait pour assuƌeƌ Ƌue la Đhaleuƌ est dĠposĠe suƌ le disƋue et Ƌu’elle Ŷe puisse pas tƌaǀeƌseƌ l’ĠĐhaŶtilloŶ paƌ des fissuƌes.  

 

Figure .1.1. Schéma de la mesure de diffusivité. 
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tƌaitĠs pouƌ dĠteƌŵiŶeƌ la diffusiǀitĠ theƌŵiƋue à la teŵpĠƌatuƌe de l͛aŶalǇse aǀeĐ uŶe 
incertitude absolue de ± 5%.  

.1.3. Méthode de Giovanni 

Plusieurs méthodes peuvent être employées, parmi lesquelles, la méthode de Clark et 
Taylor [Clark, 1975]173, la méthode des temps partiels [Degiovanni, 1975]174 [Degiovanni, 
1977]175, la méthode logarithmique  [Thermitus, 1997]176 et la méthode des moments 
[Degiovanni, 1986]177. Cette dernière a été retenue pour le traitement des données puis-
Ƌu͛elle peƌŵet de pƌeŶdƌe eŶ Đoŵpte les fuites de Đhaleuƌ paƌ les ĐôtĠs de l͛ĠĐhaŶtilloŶ. 

Cette méthode de traitement du thermogramme permet d'éviter les erreurs dues aux 
fuites thermiques radiales du disque C1, [Degiovanni, 1986]. La diffusivité thermique en 
unités de [m² s¯¹] est donnée par la formule, 
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Équation .1.1 

 

Équation .1.2 

où, 

E Ġpaisseuƌ de l͛ĠĐhaŶtilloŶ ŵ, 
t1/3, t5/6 temps définis sur le schéma de la Figure .1.2, [s], 
  élévation de la température [K], 

max
  élévation maximale de la température [K]. 

Ces valeurs sont toutes déterminées à partir du thermogramme, Figure .1.2. 

 

Figure .1.2. Méthode de [Degiovanni, 1986] pour le traitement des thermogrammes. 

 

 

                                                      
173 Clark, L., & Taylor, R. (1975). Radiation Loss in Flash Method for Thermal-Diffusivity. Journal of Applied Physics, 46(2), 714‑719. 
174 DegioǀaŶŶi, A. ;ϭϵϳϱͿ. CoŶtƌiďutioŶ à l’Ġtude de la diffusiǀitĠ theƌŵiƋue ;Ŷ°ϳϱ-19). Université Claude- Bernard Lyon I. 
175 Degiovanni, A. (1977). Diffusivity and Flash Method. Revue Generale De Thermique, 16(185), 420‑442. 
176 Thermitus, M. A., & Laurent, M. (1997). New logarithmic technique in the flash method. International Journal of Heat and Mass 
Transfer, 40(17), 4183‑4190. 
177 Degiovanni, A., & Laurent, M. (1986). New Thermal-Diffusivity Identification Applied to Flash Method. Revue De Physique Appliquee, 
21(3), 229‑237. 
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 A4 : Valorisations 
 

Fission Products Profiles Measurements and Calculus in Gadolinium Doped Nuclear 
Fuel. 

Pieck, D., Delorme, R., & Politello, J. (2013).  

Transactions of the American Nuclear Society - 2013 Annual Meeting, Atlanta, Georgia, US, Advanced 
Modeling and Simulation in Reactor Physics—I, 108(1), 789‑791. 

 

ReduĐtioŶ of GdЋUOІЇ foƌ the “ǇŶthesis of GdЋUOІІ.  
Pieck, D., Desgranges, L., Matheron, P., & Pontillon, Y. (2012).  
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INTRODUCTION 

Nowadays, gadolinium is one of the most used burnable 
absorbers in Light Water Reactors (LWR) because of the extra-
ordinarily high thermal neutron capture cross-sections of 155Gd 
and 157Gd. 

Recently an 8% wt Gd2O3 (U,Gd)O2 fuel rod with a rod av-
erage burn-up of 38 GWd/tU from a French Pressurized Water 
Reactor (PWR) has been characterized using a shielded Second-
ary Ion Mass Spectrometry (SIMS) and by Electron Probe Micro-
Analysis (EPMA) measurements at CEA Cadarache (France) [1]. 
Consequently, experimental elements and isotopes inventory in 
a gadolinium-doped pellet have been obtained as well as its 
radial distribution. In this work we present the radial distribu-
tion of some fission products in this spent fuel and we calculate 
it using APOLLO 2.8 neutron transport code for verification 
purposes [2]. 

 

Use of Burnable Absorbers in PWR Fuels 
Reactivity in pressurized water reactors is managed mainly 

by manipulating control rods and adjusting boron concentra-
tion in the primary cooling water system. Nevertheless, control 
rods use is limited because of the important perturbation on 
power spatial distribution. The use of boron presents some 
drawbacks and limitations, specifically tritium production, 
corrosion and safety limitations on concentration. 

An additional way to control the core reactivity consists in 
using burnable absorbers, i.e., elements with very high neu-
tron-capture cross section into UO2 ceramics [3]. In this sense, 
gadolinium is the most commonly used burnable poison be-
cause of its high neutron capture cross section. 

 
The Use of Gadolinium 

Since many years, UO2 and Gd2O3 powders have been used 
as primary materials for gadolinium-doped pellets fabrication 
to be used in some fuel rods. In such a pellet, during sintering, 
gadolinium forms a solid solution of (U,Gd)O2 with properties 
vaguely different from those of conventional UO2 pellets. Al-
though, one of the most affected properties is thermal conduc-
tivity [4]. As a result, a lower enrichment in 235U is required in 
poisoned fuel rods to lower the power generation rate and 
compensate the higher gadolinium-doped pellet centerline 
temperature [5]. 

Further, the most important difference between a stan-
dard UO2 pellet and a gadolinium-doped one is it neutronic 
behavior, especially self shielding effects [6]. During irradiation 
campaign, thermalized neutrons coming from moderator are 
absorbed at Gd-doped pellet's periphery due to the very high 

thermal neutron capture cross-section of 155Gd and 157Gd of 
61 000 barns and 254 000 barns respectively [7]. Consequently, 
at the pellet's center there are virtually no thermal neutrons 
[8]. Hence Gd depletion time is extended, Fig.1. This effect is 
called self shielding and is difficult to calculate and to observe 
experimentally. 

 
Fig.1. 155Gd/238U ratio evolution showing time extended deple-
tion of Gd  
 

EXPERIMENTS 
 

The sample considered in this study has been taken from 
the high power region of a fuel rod irradiated 3 cycles in a 
commercial PWR. The local burn-up at the sampling position 
was 43.7 GWd/tU. The selected sample was embedded in a low 
melting point metallic alloy to ensure good electrical conductiv-
ity and polished on one side perpendicular to the rod axis. 
Detailed characterization of this sample is reported in [1].  

EPMA examinations were conducted using a shielded SX-
100R model (CAMECA) at LECA-STAR hot laboratory facility 
(Cadarache Center). Quantitative analyses were performed 
with a 200 nA 20 kV incident beam. 

SIMS measurements were performed with a shielded IMS 
6f (CAMECA) at LECA-STAR. Oxygen primary ions 16O2

+ were 
used at +15kV. 

 
CALCULUS 
 

The APOLLO 2.8 Code 
 

The APOLLO 2.8 spectral transport code is widely used for 
R&D analysis as for industrial applications. A dedicated R&D 
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program has extended the physical validity range of the code 
through collaboration between CEA, EDF and AREVA. This valid-
ity range extension regards, among others topics, discharge 
burn-up and burnable absorber content [2]. 
 

Modeling Considerations 
 

Computations were done using a fine spatial mesh (12 
rings in the interest pellet) and the CEA2005 multi-group library 
based on JEFF 3.1.1 [9]. Gadolinium-doped fuels present a 
particular complexity: the presence of large absorbing reson-
ances. For this reason the SHEM281 energy mesh was used 
[10]. Neutronic sinks have to be precisely described and numer-
ically well-treated to insure a good prediction of isotopic evolu-
tion. 

 

 
Fig.2. 1/8 part of the assembly model 
 
Table I. Fuel modeling parameters 

 
UO2 standard 

pin 
UO2 - 8% Gd2O3 

pin 

U235 Enrichment 4.5 wt% 2.5 wt% 
Theoretical Density 

(TD) 
10.9 g cm-3 10.7 g cm-3 

%TD 97.5% 95% 
 
A 17x17 fuel assembly, Fig.2., with fuel rods put into an 

equi-spaced array were simulated including a Gd-doped rod in 
the assembly. Principal parameters are presented in table I. 

Isotopic evolution was computed for many isotopes, in-
cluding Nd, Ru and Mo, among others isotopes. 

 
RESULTS  

 
Pellet radial isotopic concentration of the above men-

tioned elements shows a good agreement between experimen-
tal measurements and APOLLO 2.8 calculations. Next we intro-
duce some examples of profiles verifications.  

 

Neodymium 
 

Fig.3. presents Nd/U atomic ratio. It is well known that Nd 
is an immobile fission product and therefore is used as an indi-
cator of local burn-up. It has to be noted that EPMA gives ele-
mental contents of the analyzed sample and that APOLLO 2.8 
gives isotopic concentrations for the modeled system. Hence, 
to make possible a comparison between both results it has to 
be considered that the Nd atomic concentration is equal to the 

suŵ of ŵaŶǇ isotopes. IŶ ŶeodǇŵiuŵ͛s Đase, the atoŵiĐ Đon-
centration is equal to the sum of 142Nd, 143Nd, 144Nd, 145Nd, 
146Nd, 148Nd and 150Nd calculated isotopes. In the case of the 
uranium, 234U, 235U, 236U and 238U isotopes are considered. 

 

 
Fig.3. Nd profile obtained with EPMA and APOLLO 2.8. 
 

Molybdenum 
 
Fig.4. presents Mo/U atomic ratio. In this figure, elemental 

Mo concentration is equal to the sum of 95Mo, 96Mo, 97Mo, 
98Mo and 100Mo isotopes. 

 
Fig.4. Mo profile obtained with EPMA and APOLLO 2.8. 
 

Ruthenium  
 

100Ru, 101Ru, 102Ru, and 104Ru isotopes were considered to 
obtain Fig.5. 
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Fig.5. Ru profile obtained with EPMA and APOLLO 2.8. 
 

DISCUSSION  
 

The elemental ratio curves from figures 3 to 5 evidence 
two different types of behavior depending on r/R ratio:  

- between r/R = 0.0 and 0.8, a relative flat distribution with 
a low increase from the center to the rim resulting from low 
capture cross sections with principally fast neutrons and the 
self shielding effect of Gd and,  

- a sharp increase at the pellet's edge, due to thermal neu-
trons coming from moderator, this effect is highlighted due to 
uƌaŶiuŵ's ĐoŶĐeŶtƌatioŶ deĐƌease at the pellet͛s edge ďeĐause 
of thermal fissions. 
 

Good agreement between the experimental and the calcu-
lated curves is observed. These results evidence that hypothes-
es used in our calculations are meaningful and fit well with the 
actual neutronic behavior of this complex fuel. However, exact 
burn-up has to be reviewed using power rate records from the 
fuel. 
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 ABSTRACT 

In the present work, we focus on ɷ-Gd6UO12 phase and 
its stability under reducing conditions. This later point 
is interesting regarding reducing environment that 
could exist in some nuclear storage sites and that 
could possibly degrade ɷ–compounds. A polycrystal-
line ɷ-Gd6UO12 sample was prepared by sintering 
cubic-Gd2O3 and UO2 mixed powders under an air 
atmosphere. The resulting pellets were then characte-
rized and reduced by heat treatment under an Ar with 
H2 5% atmosphere. XRD analysis of the sample after 
reduction did not confirm the reduction into Gd6UO11 
but a decomposition of the ɷ-compound. Preliminary 
characterizations of these decomposition products are 
presented.  

 INTRODUCTION 

One possibility for safe nuclear waste storage consists 
in their immobilization in ceramics that can resist 
irradiation damage on large time scales. Compounds 
with structures similar to fluorite, like ɷ–compounds, 
have been proposed for nuclear waste immobilization 
[1].  Amongst the many studies that have been made 
concerning radiation damage on such materials, the ɷ-
Gd6UO12 phase which is made of urania and gadolinia 
mixed in a 3:1 molar ratio, was recently proved not to 
amorphise under irradiation, even though it undergoes 
an order-disorder phase transition [2,3]. This com-
pound possesses highly ordered fluorite-related super-
structuƌes aŶd is Ŷaŵed ɷ-phase (delta) [2], its struc-

ture is rhombohedral and belongs to 3R  space group. 

Its theoretical density is around 8.1 g cm-3 and it pre-
sents a yellow pale colour.  

Depending on the choice of a storage site, environ-
ment conditions in which immobilization matrixes are 
submitted can vary greatly. In some cases (deep geo-
logical storage), the environment can be very reducing 
compare to matrix fabrication conditions. In this work 
we are interested on ɷ-Gd6UO12 stability since a 
Gd6UO11 phase was reported in the U-Gd-O system but 
not characterized [4]. In order to evaluate technical 
feasibility of the ɷ-Gd6UO12 for nuclear waste immobi-
lization the study of the possible reduction of the 
compound is mandatory. 

In this work, we prepared some ɷ-Gd6UO12 samples 
and submitted them to reducing heat treatments.  

Many fabrication routes have been reported by vari-
ous authors [3, 5, 6, 7]. Usually, ɷ-Gd6UO12 synthesis 
from mixed powders of urania and gadolinia takes 
plaĐe iŶ tǁo steps: oǆidatioŶ aŶd ɷ-phase formation 
during a reactive sintering. The first oxidation step can 
be achieved at 400°C in air atmosphere following the 

reaction (Eq.1), 

2 2 3 8
3U O O U O

    Eq.1 

In this oxidation process, c-Gd2O3 is not affected be-
cause it cannot be further oxidized. Nevertheless, 
higher temperatures could reduce to a half the specific 
surface of the powders due to a cubic/monoclinic 
phase transition on Gd2O3. 

Furthermore, ɷ-Gd6UO12 appears when the following 
reaction takes place (Eq.2), 

3 8 2 3 2 6 12

1
9 3

2
U O Gd O O Gd UO

    Eq.2 

This transformation occurs at high temperature under 
an air atmosphere. Rising temperature helps product 
sintering. 

In ɷ-Gd6UO12, the U cation has a valence of 6+. Never-
theless, it͛s expected that under a reducing atmos-
phere (e.g. H2 5%) and high temperatures, the U6+ 
cation will be reduced and Gd6UO11 will be obtained, 
following (Eq.3), 

2  5%

6 12 6 11 2

1

2

Ar H
Gd UO Gd UO O   Eq.3 

 EXPERIMENTS 

A first batch of ɷ-Gd6UO12 was produced following the 
technique described by [7]. First, cubic-Gd2O3 powders 
(99.99%, 1.8 m²/g) were mixed by tungsten ball milling 
in ethanol with UO2 powders (99.11%, 2.1 m²/g), in a 
3:1 molar ratio. After been dried at 60°C, it was granu-
lated and compacted into pellets at 440 MPa. Those 
pellets were then oxidized in air in a tube furnace at 
600°C during 12 h. An olive green colored powder was 
obtained. XRD measures confirmed the oxidation of 
UO2 to α-U3O8 and the mere presence of c-Gd2O3. Its 
specific area was 2.8 m²/g. This later product was 
milled, compacted to 4.94 g cm-3 and finally sintered in 
a tungsten crucible in flowing air at 1500°C for 8 h. XRD 
characterisation was performed on a polished disk of 
ɷ-Gd6UO12 using laboratory apparatus with a wave-
length of 1.5405 Å. 

A first reduction test under an atmosphere of Ar with 
5% H2 was carried out at 1200°C for 8 h but no changes 
were observed on the sample. A second test was then 
performed. Heating rate was 300°C/h. The sample was 
heated up to 1700°C during 8h and the cooling down 
rate was 900°C/h. XRD was performed on a polished 
disk of reduced Gd6UO12 as described for ɷ-Gd6UO12. 

 RESULTS AND DISCUSSION  
ɷ-Gd6UO12 characterisation 

Geometric density of ɷ-Gd6UO12 sintered pellets was 
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6.35 g cm-3, i.e almost 80% of the theoretical density 
reported by [8]. Consistently, high porosity was ob-
served by scanning electron microscopy (SEM), Fig. 1. 
In addition, the grain size is relatively small: about 
2 µm. 

SEM observation was difficult because of the non 

conducting nature of ɷ-Gd6UO12. This property disal-
lowed energy-dispersive X-ray spectroscopy. 

X-ray diffraction. The XRD pattern is presented in Fig. 
2. A Rietveld analysis was made based on the reported 
stƌuĐtuƌe foƌ ɷ-Y6UO12 [9]. 

  

a) Back Scattering Electron image. Relatively small grains are evi-
denced. 

b) Secondary Electron image. High porosity is observed. 

Figure 1. Gd6UO12 SEM images. 

 

Figure 2. XRD on Gd6UO12 showing only one pure phase. ʄ1=1.5405 Å and ʄ2=1.5444 Å. 

Lattice parameters of the specimen were found to be 
a = 10.105(6) Å and c = 9.557(8) Å. These values are 
slightly higher than those reported in literature, e.g. 
[10] reported a = 10.076 Å and c = 9.529 Å, Table 1.  

This difference could be explained considering that 
delta phase was obtained by a different fabrication 
route that described in literature. This discrepancy 
might suggest that the ɷ-phase could exist in a larger 
stoichoimetric domain than the pure Gd6UO12. This 

hypothesis could explain lattice parameters differenc-
es, but can not be confirmed yet. Theoretical density 
was found to be 8.095 g cm-3. 

These results confirmed that our sample is pure ɷ-
Gd6UO12 with characteristic similar to the one reported 
in literature because it has the same cell parameter 
and because its crystalline structure is closely related 
to the previously determined ɷ-Y6UO12 one. 

 

 

 

 

 

ɷ-Gd6UO12 reduction 

No significant evolution of the sample is observed 
under reducing atmosphere at 1200°C temperature, 
which implies that some minimum activation energy is 

needed for reducing processes. During the second 
reducing test at 1700°C, the initially yellow pale pellet 
turned black, as it is illustrated in Figure  3. Further-
more the density of the resulting pellet was 7.56 g cm-

3, i.e. densification was of 19 % if compared to the 

Table 1. Lattice parameters reported for ɷ-Gd6UO12 

A c Method reference 
a =10.105(6) Å c =9.557(8) Å Ethanol milling and air sintering this work 

a = 10.088 Å c = 9.542 Å Urea combustion [8] 
a = 10.076 Å c = 9.529 Å - [10] 

a = 10.077 Å c = 9.526 Å Citrate-nitrate combustion [11] 
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starting ɷ-Gd6UO12 pellet (6.35 g cm-3). This densifica-
tion could be attributed to porosity reduction and to 
phase transformation.  

  

a) starting sample b) reduction product 

Figure 3. ɷ-Gd6UO12 before and after reduction test at 1700°C 
under Ar H2 5% atmosphere. 

Indeed, SEM shows that an important porosity reduc-
tion occurred and that there was a change of the mi-
crostructure, Fig. 4. High grey contrast in grains colour 
can be distinguished with Back Scattered Electrons 
imaging, Fig. 5a. Using Energy-Dispersive X-ray Spec-
troscopy (EDS) it was found that ɷ-GdЋUOІЇ, ǁith a 
Gd/(Gd+U) ratio of 0.875, had decomposed forming 
grains of (Gdz,U1-z)2O3+x with an atomic ratio of 
Gd/(Gd+U) > 0.9 and a solid solution (U1-z,Gdz)O2-x 

phase with Gd/(Gd+U) ratio value lower than 0.775. 

 

Figure 4. SEM SE image. Reduced Gd6UO12 at 1700°C under Ar 
H2 5%. Pellets microstructure is different from the one 
showed in Fig. 1, an important porosity reduction is clearly 
observed. 

 

  

a) Back Scattering Electron image. High grey contrast in grains 
colour can be observed. 

b) X-ray cartography showing two different chemical composi-
tioŶs. )oŶe ͞a͟ pƌeseŶts a loǁeƌ Gd ĐoŶteŶt thaŶ zoŶe ͞ď͟. 

Figure 5. Reduced Gd6UO12 SEM images. 

XRD pattern of the reduced sample at 1700°C is pre-
sented in Fig. 6. The low resolution of X-ray diffraction 
did not enable a precise Rietvelt analysis. Neverthe-
less, diffraction pattern evidenced three different 
crystalline phases: some remaining hexagonal ɷ-
Gd6UO12 and two newly formed phases. One phase 

was identified as closely related to m-Gd2O3  [12]. The 
other one was cubic and could correspond to Gd6UO11 
although its measured Gd/(Gd+U) ratio is lower than 
the expected one. Further analyses with better diffrac-
tion data are necessary to get a more detailed picture 
of this phase.  

 

Figure 6. XRD on reduced Gd6UO12, ʄ1=1.5405 Å and ʄ2=1.5444 Å. On the right side figure it can be seem the presence of 
three phases: some remaining Gd6UO12 (hexagonal) and other two phases: a cubic one and a monoclinic.  

Zoom 
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 CONCLUSIONS  

ɷ-Gd6UO12 has been produced and characterized be-
fore and after reduction. 

It was found that ɷ-Gd6UO12 decompose under a re-
ducing atmosphere of H2 5% at temperatures higher 
than 1200°C. In the framework of actinide immobilisa-
tion in a nuclear storage site, such a decomposition 
could induce actinide atom mobility inside the immobi-
lisation matrix and could also lead to some actinide 
release if actinide atoms are insoluble in new phases 
resulting from ɷ-Gd6UO12 decomposition. However 
such a scenario shows high activation energy as evi-
denced by the high temperature required to observe 
ɷ-Gd6UO12 decomposition. More work is still needed to 
assess the occurrence of such decomposition mecha-
nism at low temperature and over large time scales 
which are relevant to nuclear waste storage condi-
tions.  Next step will be a lixiviation study of this sam-
ple in order to evaluate its safety in an accidental 
scenario of water flooding on a waste storage site. 
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