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Nomenclature et notations

Nomenclature

— ALCYONE : Outil de Calcul Scientifique (OCS) intégré a la plateforme PLEIADES
qui simule le comportement thermomécanique du crayon REP en situations normales,
incidentelles et accidentelles.

— APRP : Accident de Perte de Réfrigérant Primaire.
— bcf : Bas colonne fissile.

— CARACAS : modéle dédié a la description du comportement des gaz de fission des
combustibles REP.

— CEA : Commissariat a I’'Energie Atomique et aux Energies Alternatives.

— CZM : Modele de zones cohésives (Cohesive Zone Model en anglais).

— DCE : Diameétre circulaire équivalent.

— Décohésion : Fissuration localisée au joint de grains.

— DEM : Méthode des éléments discrets (Discrete Element Method en anglais).
— DSE : Diamétre sphérique équivalent.

— EBSD : Electron Back Scatter Diffraction en anglais.

— EDX : Energy Dispersive X-ray analysis.

— Fragmentation : Fissuration généralisée du combustible induite par la sur-pressurisation
des gaz de fission et qui aboutit a la division du matériau en un ensemble de petit frag-
ments (mili- voire micrométriques).

— Grain : monocristal d’'UQO
— Granulat : Grain élémentaire composant un milieu granulaire.

— IFA : Assemblage combustible instrumenté (Instrumented Fuel Assembly en anglais)
utilisé dans le cadre des essais & Halden.

— Kr : Krypton.
— LMGC90 : Code de calcul de dynamique de contact.
— MEB : Microscope électronique a balayage.
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MEB-FIB : Microscope électronique a balayage avec faisceau d’ions focalisé.

MERARG : Installation de traitement thermique visant & étudier le relachement des
produits de fission gazeux et la fragmentation du combustible en situation de transitoire
thermique.

MET : Microscope électronique & transmission.
MEXIICO : Moyen Expérimental d’insertion d’Importantes Contraintes
Microsonde : ou microsonde Castaing (EPMA electron probe microanalyser en anglais).

MIGFLOW : Code de calcul de modélisation d’écoulement fluide-grains de type "non-
résolu".

MOX : Mélange d’OXyde, combustible nucléaire UPuOs.
NSCD : Non-Smooth Contact Dynamic

Plenum : Volume aménagé aux extrémités du crayon pour accommoder le relachement
des gaz de fission.

P —V — T (mesure) : Mesure de pression d’'un gaz réalisée & une température et un
volume donnés.

REP : Réacteur a eau pressurisée.
RCCM : Modéle de zone cohésive frottante (Raous, Cangémi, Cocu et Monerie).
RIA : Accident de réactivité (Ractivity Insertion Accident en anglais).

Rim : Zone restructurée de la périphérie du combustible (High Burnup Structure HBS
en anglais).

SAX : Spectrométrie d’absorption des rayon X.

SCIP : Programme international conduit a Stusvik visant a étudier le comportement
du combustible en situation d’APRP.

SIMS : Sonde ionique (Secondary Ion Mass Spectrometer en anglais).
UO; : Dioxyde d’uranium.
Xe : Xénon.

XRF : Mesure par fluorescence au rayon X (X-Ray Fluorescence en anglais).

Notations

:I>1 :3>1 Ny :3>H

A : Vecteur A.
A™ . Tenseur A d’ordre n.
A : Tenseur A d’ordre 2.
A) : Moyenne de A.
: B : Produit contracté des tenseurs A et B.
® B : Produit tensoriel de A et B.
- B : Produit scalaire de A et B.
AB:

Produit vectoriel de A et B.
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Glossaire

Symbole(s)| Signification(s) Symbole(s)| Signification(s)
a Ratio cisaillement / effort de traction de la Ymesh Parameétre 1ié au maillage
contrainte cohésive effective
1) Saut de déplacement effectif
Facteur correctif permettant de prendre en
Xe Kr compte le fait que seul le xénon est détecté par 5o Fluctuation de la vitesse du corps «
« la mesure alors que le calcul prend en compte
la présence du krypton §Pirac|. | Fonction de Dirac évaluée a la position &
Pa}ramétre injce}rve};lant dans l‘e modéle de Cas- Saut de déplacement cohésif : effectif critique,
Qe tal.leda et Willis [—”] pour ’deterl.n'lner le coef: Sey 0% 5¢ | de création d'une surface (mode normal), tan-
ficient de compressibilité d’un milieu composé gent critique
de fissures
C P derati  traduit 1 d Se, 0, Saut de déplacement d’amorgage de I’endom-
ay onstante .e pon era.tlon ‘_1‘“ traduit le poids 5T magement : Générique, normale, tangent
des effets visqueux et inertiels €
€ T des déf ti
Coefficient de pondération entre la contrainte € enseur des delormations
app hydrostatique et la contrainte équivalente in- . .. , . .
tg/rvenant gans le critore de Salv?) [124] €t, €t Cisaillement (en 2D) : déformation, vitesse
= n
o Constante positive caractérisant la vitesse de ¢ Vecteur quelconque de R
I décohésion dans ALCYONE
Constante de pondération des solutions (entre
¢
Qrels Taux de relocalisation générique, borne Oetl)
. .;» @, | haute, borne basse
, Viscosités : effective du milieu granulaire, du
B Intensité de Padhésion n7’7tnf7; My fluide, superposition de la viscosité fluide et de
» Mfeq turbulence, de turbulence, du fluide équivalent
i Coefficient d’atténuation de la mesure micro-
usonde sonde associé a la i®™€ population de gaz 0, 0y, Position angulaire, angle dihédral des bulles
Ocoul lenticulaires, angle de frottement interne
r Contour fermé
K Perméabilité
Y Energie de surface .
iy p2, iy Coefficients de frottement : post-rupture, ef-
s M2y Jf, . . . . .
Constante intervenant dans la loi : d’Amarsid Lis, thef 'fectlf colhslonpel, sec, effectif statique, effectif
Yo, |2] de Martin [34] donnant le nombre moyen de M’e’}i}L, Iy Interne, effectif minimal (lorsque Iy — 0), ef-
v lE grains s’écoulant entre deux blocages lors de la fectif lorsque Iy, > Iuo
relocalisation
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Symbole(s)| Signification(s) Symbole(s)| Signification(s)
" Module de cisaillement de la matrice du maté- b Parameétre relatif a la géométrie du probléme
N riau fiss (cas d’une fissure)
v Coefficient de Poisson Domaine : sur lequel la fonction g™ et g™f
Q, Qy, sont évaluées, de fluide, définissant le pavage
(0)s Pfs Densités : moyenne du milieu, du fluide, des Qs, Qv, de Voronoi (i.e. le cylindre définissant la pas-
Pp, PUO, | grains, géométrique initiale de 'UO2 Qn; tille de combustible), représentatif du milieu
granulaire, attaché au noeud n; du maillage
R Tenseurs des contraintes : générique, déviato-
<Uc=r’ )Ug’ riques, moyennes, régnant au niveau des bulles P Concaténation des vecteurs de vitesse de rota-
Ot intergranulaires D’ @ tion : vitesse de rotation, vitesse de rotation
F— i -, e de free évaluée au grain «, vitesse de rotation libre
onction a la dimension d’une contrainte dé-
g pendant linéairement du chargement au loin Ag Constante dépendant des coefficients du viriel
d’une fissure
A Matrice de passage du référentiel absolu Rq
Ao Incertitude liée au calcul de la sur-contrainte IRo—Ra au référentiel attaché au corps a Ra
B engendrée par la pressurisation des bulles
a Diameétre des cavités sphéroidales (longueur
gL?r’a Sur-contraintes de traction engendrées par la du grand axe de 'ellipse en 2D)
9B pressurisation : des bulles, des bulles intra, des
o gltir» bulles inter, de I’ensemble des populations de Constante intervenant dans l’expression de la
g bulles Qa; Adc compacité dans le modéle : de Amarsid [2], de
da Cruz et al. [36]
Contrainte de traction au joint de grains repré-
op sentant le chargement appliqué par les bulles Lo Sommets du i®™° triangle discrétisant une des
ér}tAezigcl“a;g}\?ges dans le critére de décohésion aj,bj,c; faces du polyadre
) N . ; QRK, 05 Constante caractérisant les forces attractives
oc Contra1r1.te a rup.t,ure du joint de grains du Ra 7W | pour I’équation d’état : de Redlich et Kwong,
combustible irradié v de Soave, de van der Waals
OH, oM, Contramtgs K hydrostatique, de chargement B, AB,
TAL, Oeqs dans le crlte.re\ de Sa}vo, ’d.e ch%rgement to- ABcale Coefficient de Biot : générique, écart entre
ot %al <.ians le critére de <.iecohesmn d.ALCYO‘NE, —mesure les bornes (encadrement de la forme des cavi-
équivalente de von Mises, de traction nominale Bimas, tés), écart calcul-mesure, valeur maximale, va-
oo Bmin, leur minimale, des bulles intergranulaires, des
L O Contraintes principales o7 > o1 > ory7 Binter, bulles intragranulaires
OII1 Bintra
Parameétre intervenant dans l’expression du , iome ] o
OHS diameétre de sphéres dures (homogéne a une By k Coefficient du viriel
distance) 3
Bu Taux de combustion
Fraction volumique du fluide (porosité dans le - . .
or, ¢;h cas complétement immergé) : en tout point de b Epaisseur des cavités sphéroidales (longueur
. s 10
lespace, au nceud n; du maillage du petit axe de Dellipse en 2D)
X> X Quantité scalaire : quelconque, moyenne by Intensité du vecteur de Burgers
Facteur de correction relatif au gradient de bp Exposant de loi de pression post-rupture
Xt pression dans un milieu poreux pour un écou-
Constante dépendante du coefficient de frotte-
lement turbulent bae
¢ ment entre grains (modéle de da Cruz)
X' Collection de variables internes de cohésion - 3
brK, Covolume molaire : de Redlich et Kwong, de
sep | Densité d’énergie libre de cohésion : valeur, byw van der Waals
Uy, U R . .
H seuil & la séparation des surfaces
6(4) Tenseur des modules d’élasticité du matériau
b, W, Compacité : du milieu granulaire, de référence
) El Cy N . ) oy
mazs dans lel modele]de Arr:)arsicii 21, fr}filque, dau n’ﬁﬁssique, Concentration en xénon : massique par unité
repos (lorsque Iy — 0), des polyedres, des Xe de masse de combustible, molaire par unité de
wp""’ wsp he mol’
spheres Xe do volume de combustible, massique calculée en
Z;;:;; considérant l’atténuation de la mesure micro-
cXe sonde, molaire dans les bulles intergranulaire,
wmter . o o .
OXe molaire dans les bulles de précipitation
prec

Xvi




Symbole(s)| Signification(s) Symbole(s)| Signification(s)
Ca Domaine définissant le polyédre a r Facteur de compressibilité lorsque le principe
ec des états correspondant est respecté
Coy Pseudo-facteur de concentration de contrainte
- - — Foot, Vecteur des efforts extérieurs : concaténé sur
Ch gonstlante d\iietier%meel expérimentalement Fovt.o I’ensemble des grains, appliqué au grain «
ans le modéle de Beverloo
. . 3 Vecteur de force trainé liqué in v :
Raideur de la zone cohésive : normale, tan- _F fos ecteur ei ?rce re'nnee apphique au grain vy
Cn, Cr gente farag .~ totale, trainée de vitesse
Nombre de particules par unité de volume nor- Vecteur de la résultan‘Fe de conFact : concafcéné
Cn malisée o f sur ’ensemble des grains, appliqué au grain «,
_:f’ 9‘02,8 représentant la contribution du contact i. a la
c 2
C, Coefficient de compression fre f résultante des efforts de contact f, au contact
entre le corps a et 3
c Constante homogéne a la racine carrée d’une N N ,
v longueur par unité de temps - Forf:e de contact appliquée a la sphére v : gé-
Frofy nérique, pseudo-force
bary Position : du barycentre du polyédre «, du
?Ci ’ centre de la fiéme };urface du p%ly}édre ’ Fonction : décroissante de ’adhésion et décri-
cf vant ’évolution du coefficient de frottement
Dy £8), fB de la zone cohésive, intervenant dans la rela-
Dintér Diamétre des bulles : quelconques, intergranu- 7 > 7457 | tion de Bagnold, de pondération des pressions
aires, moyen des bulles ans l’équation d’éta , sans di-
<bD ) lai yen des bull AL dans 1'équation d’état ’ALCYONE di
mension qui dépend du taux de recouvremen
b J}CTP’ ion qui dépend du taux d t
fiss> itére de Chakraborty et al. [30]), dépendant
d, (d), Diameétre des grains : valeur, valeur moyenne, e (critere de Chakraborty et al. [30]), cpendan
3 . . ; u de la longueur de la fissure et de la géométrie
(d), valeur moyenne adimensionnée par le rayon de N , o
. N du probléme, dépendant de la géométrie de la
(dpr), la gaine, valeur moyenne pour les sphéres, va- Lo
N fissure et du chargement appliqué
(dpr) leur moyenne pour les polyédres
. . . . Seuil de plasticité du critére de Mohr-Coulomb
d . d Diameétre : d’orifice du silo, du silo contenant Fr et de plasticite du cnitere de vohr-Lowlom
o e le milieu granulaire (diamétre gaine) Af
A frél Ecart calcul-mesure : absolu, valeur relative,
dys Diamétre de sphéres dures <Af7‘6l7> valeur relative moyenne radiale
dl Xarlatlon infinitésimale de la longueur de la Fraction surfacique : de bulles au joint de
ssure grains, de zone cohésive rompue par le char-
ds Bl t de surf fsy AfE, gement, de zones cohésives initialement rom-
ement de surtace &, 1l pues et pressurisées / de bulles fermées aux
- . joints de grains, de porosité (dans la matrice
Mesure : de Lebesque, réelle positive pour la- du combustible)
dt, dt’, dv | quelle dv posséde une densité, différentielle de
v S, Fraction volumique (porosité) : totale, des
av. Ele 4 ) . ) L inter bulles intergranulaires, des bulles intragranu-
Y ément de volume avoisinant la position § pree, laires de précipitation de la zone centrale, fine
tot
totale
E Module d’Young v
& i#me Vecteur de base avec i € {1,2,3} ]}C’ZZ’ Variable dont la valeur est : calculée, mesurée
elé’. eI Vecteurs propres du tenseur des contraintes & Ga Germe du polyedre a
IIT
Taux de restitution de ’énergie élastique : va-
Concaténat.ior} des vecteurs fle forces et de mo- G, G, leur, valeur critique, valeur critique en mode
Fic ﬁic ments exprimés dans le repére du contac% et Gy, Ggr normale pur, valeur critique en mode tangent
’ dus au contact, dus au contact et translatée de pur
la force et des moments de cohésion
~ Vecteur bras de levier entre le barycentre de la
F‘;,o"f’ Vecteur de force : de confinement, volumique GMﬂI‘_RQ’ sph’er’e v e,t du fragment associé exprimé dans
E,o G Miym| R, le référentiel R, : au temps courant, au temps
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Symbole(s)| Signification(s) Symbole(s)| Signification(s)
g, d Gravité : intensité, vecteur Taille : de la bréche (largeur) adimensionnée
Lyreches par la taille moyenne des grains, de la plus pe-
Fonction de pondération permettant de calcu- s tite des arétes de la meilleure collection de po-
g™, gmf ler la valeur moyenne des variables relatives au lﬁgin lyédres, de la plus petite des arétes a converge
milieu granulaire : sec, immergé de 'algorithme de régularisation
9p Fonction d’adoucissement de la zone cohésive Taille caractéristique de D’écoulement de
Ly, fluide, du maillage, de 1’élément de volume sur
H() Fonction de Heaviside (vaut 1 pour z > 0 et 0 Linesh, ly | lequel les champs relatifs & 1’écoulement sont
pour z < 0) moyennés
e Matrice de passage permettant d’exprimer les e Vecteur de branche reliant les centres d’inertie
le% vitesses et rotation du repére local du contact des deux corps au contact i,
ic au repére global : matrice, transposée
lm,ze Parameétre de maille d’une cellule unitaire
h, hpailon | Hauteur : de la pastille, du ballon
Ly Rapport d’aspect de la zone fluidisée
T Tenseur identité d’ordre deux
(pseudo-)Matrice de masse : concaténation des
Constante intervenant dans I’expression du co- M, M masses des grains, Concaténation des masses
Iy, Iyo efficient de frottement interne dans le modéle : et des inerties des grains
de Jop et al. [71], de Amarsid [2]
Vecteur des moments : das aux efforts de
I, Matrice unité contact (concaténation sur l’ensemble des
M, ]\;ja, grains), diis aux efforts de contact appliqués au
Iy, I Nombre : inertiel, visco-inertiel ]\jic7 grain «, représentant la contribution de la ré-
Meqyt, sultante des forces de contact en i., diis aux ef-
Ix Fonction indicatrice sur I’ensemble K ]\Zemt’a forts extérieurs (concaténation sur ’ensemble
des grains), dis aux efforts extérieurs appli-
7. Matrice d’inertie concaténation sur l’en- qués au grains «
» v semble des grains, évaluée au grain a
MXe Masse atomique du xénon en prenant en
J Nombre visqueux at compte 'effet de I'irradiation
Jr Intégrale de Rice Mrot =& A (J&J) pseudo-moment
Ks Tenseur de rigidité surfacique endommageable m, Me, Masse : d’un grain (grains de méme masse), du
My fragment «, du grain sphérique
Kdrag Facteur de paramétrisation intervenant dans
P’expression de la trainée de vitesse ms Constante intervenant dans l’expression de
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Introduction générale

En 2019, la part du nucléaire dans la production d’électricité en France était de plus de
70 %, contre 10 % au niveau mondial [63]. Alors que la réduction des rejets de gaz a ef-
fet de serre dans I’atmosphére est nécessaire afin de limiter le réchauffement climatique ',
cette spécificité est un atout. Cette prépondérance du nucléaire dans la production élec-
trique permet de répondre & un besoin énergétique important (la France étant le 10° plus
grand consommateur d’électricité [11]) en maintenant les émissions de CO5 & un niveau re-
lativement faible. Plus particuliérement, la France posséde un des meilleurs ” ratio entre la
quantité de COy émise par la production électrique et la quantité d’énergie électrique pro-
duite (0.05 kg CO2/EW h pour une moyenne mondiale a 0.5 kg COo/EWh) |5].

Néanmoins, 'exploitation des réacteurs nucléaires comporte des risques radiologiques qui
doivent étre maitrisés. La compréhension du comportement des composants du réacteur (et
en particulier du combustible) en situation accidentelle est donc essentielle.

Le combustible utilisé dans les réacteurs a eau pressurisée (REP) se présente sous forme
de pastilles cylindriques empilées dans une gaine tubulaire en alliage de zirconium, gaine
qui forme la premiére barriére de confinement des produits radioactifs. Durant l'irradiation
du crayon (ensemble pastilles-gaine), la microstructure du combustible est modifiée et des
produits de fission gazeux se forment en son sein. Ces modifications ont un fort impact sur
le comportement du combustible et sont exacerbées lors d’une montée en température.

Une telle augmentation de la température intervient en situation accidentelle et notam-
ment durant un Accident de Perte de Réfrigérant Primaire (APRP). L’APRP résulte d’une
bréche dans le circuit primaire, bréche qui induit une perte du caloporteur. Dans ces condi-
tions, la température de la gaine augmente alors que la pression du caloporteur diminue,
ce qui engendre une sollicitation thermomécanique intense au niveau de crayon [132]. Ces
sollicitations, associées aux modifications microstructurales du combustible et & la présence
des gaz de fission, peuvent avoir un impact sur 'intégrité du combustible.

1. D’apres le rapport du GIEC [120], il est estimé que les émissions de COs liées a l'activité humaine
doivent diminuer de 45 % entre 2010 et 2030 afin d’éviter un réchauffement global de plus de 1.5° C.
2. Le 4° meilleur ratio des 124 pays plus grand consommateur d’électricité au monde [5].



Récemment, des campagnes expérimentales menées a l'international et au CEA ont permis
d’identifier un risque de fragmentation du combustible en situation de transitoire thermique
de type APRP [128, 42]. Pour un état de fragmentation fin et si une bréche s’est formée
dans la gaine, il existe un risque de dispersion du combustible hors du crayon. La non-
éjection de produits radioactifs étant un enjeu de streté majeur, les conditions aboutissant
a la fragmentation du combustible doivent étre étudiées et prédites.

Pour ce faire, l'outil de calcul scientifique (OCS) ALCYONE [50] de la plateforme PLEI-
ADES permet de modéliser le comportement thermomécanique et physico-chimique du com-
bustible en irradiation, en situation incidentelle et accidentelle. En soutien aux expériences
susmentionnées, un schéma dédié¢ aI’APRP a été implémenté dans ALCYONE [18]. Si la com-
paraison calcul-mesure met en évidence une bonne capacité a représenter le comportement
de la gaine et I’état du combustible avant transitoire, la modélisation de la fragmentation
du combustible reste a améliorer.

Ces travaux de thése visent a approfondir la compréhension des mécanismes de fragmen-
tation du combustible UO,, pour améliorer sa modélisation. Pour ce faire, deux moteurs de
la fragmentation identifiés par les expériences sont étudiés :

— L’influence des bulles de gaz de fission. Ces gaz forment des bulles qui, lorsqu’elles sont
pressurisées, peuvent avoir un impact sur la décohésion intergranulaire (fissuration
localisée au joint de grains).

— L’impact de la dépressurisation des gaz de remplissage lors de la rupture d’étanchéité
du crayon. Cette dépressurisation engendre des sollicitations au niveau du combustible
qui contribuent a sa fragmentation.

Dans le cadre de cette thése, nous viserons en particulier a répondre aux questions suivantes :

— Au chapitre 1, quelle est 'intensité du chargement appliqué par les bulles de gaz de
fission au combustible durant I’APRP ?

— Au chapitre 2, quelles sont les propriétés a rupture du combustible irradié ?

— Au chapitre 3, pour quel chargement externe appliqué a la pastille durant ’APRP, le
combustible est-il susceptible de se fragmenter ?

Les éléments de réponse apportés a ces questions nous aménerons a proposer des améliora-
tions de la modélisation de la fragmentation du combustible dans ALCYONE.

Dans le cadre du chapitre 1, le chargement appliqué par les gaz de fission sur les joints
de grains du combustible en transitoire sera estimé. Ce chargement dépend de parameétres
(porosité, quantité de gaz de fission précipité sous forme de bulles, pression dans les cavités)
liés & I’historique d’irradiation du crayon. Afin d’estimer ce chargement et les incertitudes
de calcul associées, cette étude s’appuie sur :

— Une comparaison des pressions calculées par I'équation d’état utilisée dans la modéli-
sation par rapport aux données existantes dans la littérature (mesures, extrapolations
et calculs). Cette comparaison permet de quantifier les incertitudes relatives au calcul
de la pression.

— Une simulation de l'irradiation d’un combustible & fort taux de combustion et ayant
fait 'objet d’examens post-irradiatoires. La comparaison des résultats de simulation et



d’examen permet de quantifier les écarts calcul-mesure relatifs aux quantités d’intérét
(porosité, quantité de gaz, pression).

— Une estimation de la contrainte engendrée par la pressurisation des bulles de gaz de
fission. Pour ces estimations, la forme non-sphérique des bulles observées en 3D au
MEB-FIB est prise en compte.

Au chapitre 2, connaissant les sollicitations appliquées par les gaz de fission, le seuil d’amor-
cage de la fragmentation du combustible sera déterminé. Ce seuil dépend des propriétés ma-
tériau du combustible, propriétés dont I’évolution au cours de l'irradiation n’est pas connue
avec précision. Nous proposons donc d’étudier ces propriétés a partir d’'un modeéle couplant
la méthode des éléments discrets (DEM) et un modéle de zones cohésives (CZM), grace au
code de calcul LMGC90 [39]. Pour ce faire, le comportement & rupture du combustible en
situation de recuit thermique a pression de confinement controlée est modélisé. Une analyse
paramétrique du modéle est ensuite réalisée afin de déterminer les propriétés matériau per-
mettant de modéliser le comportement & rupture du combustible en situation de transitoire
thermique.

Au chapitre 3, connaissant le chargement appliqué par les gaz de fission et les proprié-
tés matériau a retenir dans le modele, le comportement du combustible dans la situation
accidentelle visée (dépressurisation du crayon) sera modélisé. Pour ce faire, le modéle DEM-
CZM est retenu et le chargement appliqué par le gaz de remplissage est défini de maniére a
représenter ’écart de pression attendu entre 'intérieur et l'extérieur du crayon. Le modele
est ensuite couplé au code de calcul MIGFLOW [32] afin de modéliser I’écoulement du gaz
de remplissage par une approche de type "fluide non-résolu" (couplage fluide-grains). Une
attention particuliére est apportée a la prise en compte de fragments de forme polyédrique
dans le modele. Ces simulations n’ayant pas permis de conclure quant a la fragmentation
du combustible, le couplage fluide-grains est appliqué a la modélisation de 1’éjection des
fragments de combustible hors du crayon. L’influence de la taille de la bréche formée dans
la gaine sur le volume de fragments éjectés est étudiée.






Etude de I'influence des gaz de fission sur la
décohésion intergranulaire

Sommaire

1.1 Comportement du combustible UO5 en irradiation de base . . 7

1.1.1 Evolution géométrique et microstructurale du combustible en irra-
diation de base . . . . . . ... L e 7
1.1.2  Comportement des gaz de fission . . . .. ... .. .. ... .... 11
1.1.3 Conclusion . . . . . . . . e 16

1.2 Comportement du combustible en situation d’Accident de Perte
de Réfrigérant Primaire . ... .. ... ... ... 16

1.2.1 Enseignement des campagnes expérimentales visant a étudier le
comportement du combustible en APRP . . . . .. ... ... 16

1.2.2 Modélisation du comportement du combustible en irradiation de
base et en situation accidentelle . . . . . . ... ... ... ... .. 18

1.3 Positionnement des équations d’état par rapport aux données

existantes dans la littérature . . . . . . . . . .. . 0. 26
1.3.1 Contexte . . . . . . . . . . e 26
1.3.2 Définition des équations d’état retenues . . . . . . ... ... ... 26
1.3.3 Présentation des mesures sur combustibles irradiés . . . . . . . .. 33
1.3.4 Quantification des bornes de la pression . . . ... ... ...... 39
1.3.5 Conclusions . . . . . . . . . . . . . e 45

1.4 Estimation de la pression dans les bulles de gaz de fission sur
la base des données de simulation et des résultats des examens

post-irradiatoires . . . . . . ... L0000 e e e e e e 47
1.4.1 Mesures expérimentales . . . . ... ... Lo oL 47
1.4.2  Comparaison calcul-mesure de I'état du crayon combustible fort
taux a l'issue de lirradiation de base . . . . . . .. ... ... ... 63
1.4.3 Conclusions . . . . . . . . .o 78
1.5 Estimation de la contrainte de sur-traction des différentes po-
pulationsde bulles . . . . . . . . . i i e e e e e e 85

1.5.1 Estimation du coefficient de Biot avec prise en compte de la forme
non-sphérique des bulles . . . . . . . ... ... oo L. 86



1.5.2 Estimation des sur-contraintes de traction des bulles . . . . . . ..
1.5.3 Conclusions et perspectives . . . . ... .. ... .
1.6 Conclusion du chapitre . . . . . . . ¢ v v v i i v vt vttt oo




1.1. Comportement du combustible UO; en irradiation de base

1.1 Comportement du combustible UQO; en irradiation
de base

1.1.1 Evolution géométrique et microstructurale du combustible
en irradiation de base

Le combustible dans les Réacteurs a Eau Pressurisée (REP) se présente sous forme de pas-
tilles d’UO5 ou de MOX empilées dans une gaine (tube cylindrique) en alliage de zirconium,
gaine qui est la premiére barriére de confinement des éléments radioactifs produits pendant
le fonctionnement en réacteur. Les dimensions de la pastille (voir figure 1.1) sont d’environ
8 mm de diamétre pour 13 mm de hauteur et la gaine a un diamétre externe de 9.5 mm
pour une longueur de 4 m.

FIGURE 1.1 — Image de la pastille de combustible et de la gaine [136].

Le crayon combustible, formé par la gaine et I'empilement de pastilles combustible, est
pressurisé par un gaz de remplissage (hélium) et son étanchéité est assurée par des bouchons
soudés aux extrémités. Un volume d’expansion, appelé plenum, est aménagé en partie haute
du crayon, comme illustré figure 1.2, pour accommoder le relachement des gaz de fission.
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FIGURE 1.2 — Schéma d’un crayon combustible UO, utilisé¢ dans les REPs [34].

[SUPERIEUR

Le coeur des REP est constitué d’assemblages de crayons combustibles disposés dans la
cuve du circuit primaire contenant de ’eau 1égére pressurisée a 155 bar. Cette eau a un role
de caloporteur car elle transporte la chaleur produite par le combustible sous irradiation et
maintient la température de la surface de la gaine a environ 600 K. L’eau joue également le



1.1. Comportement du combustible UO; en irradiation de base

role de modérateur car elle abaisse le niveau d’énergie des neutrons produits par la fission.
Durant D’exploitation, le combustible irradié est notamment caractérisé par son taux de
combustion, i.e., la quantité d’énergie thermique extraite par unité de masse de matiére
fissile exprimée en GWj/t,,.

Lors de son exploitation en réacteur, le combustible est le siége de la fission nucléaire.
Cette réaction de fission génére de la chaleur au sein du matériau, chaleur qui est évacuée en
périphérie de la pastille par le biais de la gaine. A cause de la faible conductivité thermique '
de 'UQO,, la température au centre du combustible est bien plus élevée qu’en périphérie
comme illustré figure 1.3.

1200+

> 1100+

1000+

900+

Température (K

800+

700-

1 2 3 4
Rayon pastille (mm)

FIGURE 1.3 — Exemple de profil radial de température dans la pastille en irradiation de base.

Dés la premiére montée en puissance, le champ de température non-uniforme induit un
important gradient thermique. Ce différentiel de température génére des dilatations différen-
tielles a 'origine d’un champ de contrainte dans le combustible, le centre de la pastille étant
sollicité en compression et la périphérie en traction. Comme le combustible est un matériau
fragile, il va alors se fissurer (dés lors que la contrainte de traction excéde la contrainte a
rupture) en 8 fragments (fragments de la taille du mm) qui vont bouger les uns par rapport
aux autres et combler partiellement le jeu entre la pastille et la gaine. Par la suite, le gradient
thermique entre le centre de la pastille et sa périphérie induit une dilatation différentielle et
conduit les fragments & prendre une forme spécifique dite de "diabolo" (sur-déplacement des
points situés au plan inter-pastille par rapport aux points situés au plan médian pastille)
comme illustré figure 1.4.

1. la conductivité thermique de 1'UO, vierge est de 5.1 W.m™'.K~! & 673 K et diminue jusqu’a
2.2 Wan~". K~ & 1800 K [2]
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Le jeu pastille-gaine, de 160 um a froid en début de vie du crayon, va diminuer jusqu’a
s’annuler sous 'effet :

— des dilatations thermiques,
— du fluage de la gaine sous l'effet de la pression exercée,
— du gonflement du combustible en raison de la présence des produits de fission.

Lorsque le jeu est complétement rattrapé (a 15 GWj/t,), il apparait une interaction entre
la pastille et la gaine (IPG). La mise en diabolo des fragments conduit & la formation de
plis primaires (voir figure 1.4) au niveau des plans inter-pastilles. Sous l'effet d’un transitoire
de puissance, ces plis constituent alors un lieu de concentration de contrainte, ce qui peut
conduire a la rupture de la gaine.

FIGURE 1.4 — Schématisation de la pastille et de la gaine (a gauche), de la mise en diabolo
(au milieu) et de la fermeture du jeu pastille-gaine (a droite). Figure tirée de [31].

Initialement, la pastille contient des porosités suite a sa fabrication. En début d’irradia-
tion, 'interaction de cette porosité avec les pointes de fission * a pour effet de faire disparaitre
les plus petits pores, ce qui induit une densification du combustible.

Dans le méme temps, de nouveaux éléments apparaissent : les produits de fission (création
de deux produits de fission pour un atome fissionné). L’augmentation du nombre d’atomes,
I’évolution du parameétre du réseau cristallin induit par les produits de fission solubles et
la présence de phases secondaire (condensées ou gazeuses) due aux produits de fission inso-
lubles, entrainent une augmentation du volume du combustible. Les produits de fission vont
avoir une contribution différente au gonflement selon leur état. Ainsi, dans le cas d’un crayon
faiblement irradié, le gonflement solide est prépondérant en irradiation de base, les bulles
de gaz (de trés petite tailles) n’induisant pas alors de gonflement substantiel de la matrice
du combustible. Inversement, a fort taux de combustion, le gonflement gazeux est prépon-
dérant suite a la précipitation des gaz qui forme alors des porosités au sein de la matrice de
combustible. Ainsi, a partir de 15 GWj/t,, l'effet de la densification est contrebalancé par le
gonflement du combustible et le diameétre de la pastille croit. Le gonflement gazeux est donc
plus important dans la partie centrale du crayon, zone ol le combustible est le plus chaud.

2. Les pointes de fission sont les zones désorganisées issues de l'interaction des atomes fissionnés avec le
réseau d’atomes voisins.
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La présence des gaz de fission a un fort impact sur le comportement du combustible et
du crayon. Pendant l'irradiation, les produits de fission créés migrent au sein de la pastille.
Lorsque les produits de fission gazeux atteignent les surfaces libres du combustible, ils sont
alors relachés dans le plenum ce qui a pour effet d’augmenter la pression interne du crayon.
Le relachement des gaz de fission en nominal augmente avec le taux de combustion (ou épui-
sement) et s’accélére a fort taux de combustion. Néanmoins, la quantité de gaz relachés est
faible en REP (quelques % de la quantité produite) comme illustré figure 1.5. Les paramétres
qui régissent le relachement (qui est thermique et athermique) sont :

— Le taux de combustion, qui détermine la quantité de gaz dans la matrice.

— L’historique de puissance qui détermine le niveau de température, car le relachement
est d’autant plus élevé que la température est haute.

— Le rapport S/V, i.e. le ratio entre les surfaces libres du combustible et son volume.

Ainsi, a l'issue de l'irradiation de base, la grande majorité du gaz créé est retenu au sein du
combustible.
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FIGURE 1.5 — Evolution du relachement des gaz de fission en % de la création en fonction
du taux de combustion en MW j/t,, d’apres [16].

Une des spécificités des crayons combustibles irradiés a fort taux de combustion (environ
50 GWj/t,) est la présence d’une microstructure particuliére en périphérie du combustible,
comme illustré figure 1.6. En effet, cette zone de la pastille, dite de rim (effet de "peau" en
anglais, ou HBS pour High Burnup Structure), est alors caractérisée par :

— Une subdivision granulaire en des grains dont la taille (0.1 — 0.3 pm) est environ dix

fois plus faible que les grains originels (10 um).

— Un taux de combustion local plus élevé que dans le reste de la pastille, dans les zones

dites saines.

— Une croissance exponentielle de la porosité en fonction du rayon pastille.

Il est généralement accepté que le relachement des gaz de fission dans cette zone est faible
en irradiation de base [123], ainsi, une part importante du gaz présent dans le rim est retenu
dans ces cavités.
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1.1. Comportement du combustible UO; en irradiation de base

FIGURE 1.6 — Microscopie de la périphérie d'un combustible irradié¢ (73 GWj/t,) mettant
en évidence la zone de rim (a gauche) [100].

Les gaz de fission, lorsqu’ils sont retenus au sein de la pastille ont un impact sur le com-
portement thermo-mécanique du matériau. La capacité de ces gaz a étre retenus dans la
matrice ou relachés dans le plenum dépend de leur position dans le réseau cristallin, c’est
pourquoi le comportement des gaz dans le grain et au joint de grains est exposé par la suite.

1.1.2 Comportement des gaz de fission

Comme nous venons de le voir, la microstructure du combustible est caractérisée par une
porosité qui évolue au cours de l'irradiation. Cette porosité est composée d'une part de
pores de fabrication du combustible résultant de I'incompléte densification du combustible
et d’autre part, de bulles formées par les gaz de fission. Ces cavités peuvent étre distinguées
en différentes populations, i.e. un ensemble de bulles caractérisé par un rayon, une porosité
et une densité en gaz similaires. Comme illustré figure 1.7, ces populations de bulles sont :

— soit intragranulaires (situées a l'intérieur du grain),
— soit intergranulaires (situées au joint de grains).
Ces différentes populations de bulles seront distinguées selon les classes de taille suivantes :
— Les bulles nanométriques (dont la taille est inférieure a 100 nm).
— Les bulles submicrométriques (dont la taille est comprise entre 100 nm et 3 um).

— Les cavités micrométriques (de plus de 3 um).
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FIGURE 1.7 — Microscopie révélant les bulles du combustible dans le grain et au joint de
grains [34].

Par la suite les phénomeénes régissant la formation et I’évolution de ces bulles de gaz de
fission sont présentés

1.1.2.1 Comportement des gaz de fission intragranulaires

Les gaz (le xénon et le krypton) constituent un tiers des produits générés par la fission.
L’atome de gaz créé est initialement dissous dans la matrice et se situe préférentiellement
au niveau d’'un défaut de Schottky dans le réseau d’'UQO,, & savoir un défaut neutre composé
par une lacune d’'uranium et deux lacunes d’oxygéne (trilacune d’'UQO,) [81]. Ces gaz sont
thermodynamiquement insolubles dans le combustible (3 x 107° atomes de xénon/atome
d’UO, [83])7, ils ont donc tendance a précipiter sous forme de bulles. La germination des
bulles est rendue possible par la capacité des atomes de gaz a se rassembler pour former des
agrégats stables *. Par conséquent, le processus de germination dépend :

— du taux de combustion, au travers de la quantité de gaz créé,

— de la température, qui controle la diffusion du gaz.

La mobilité du gaz dans le combustible induit :
— une coalescence des bulles,
— une accumulation de gaz (sous forme dissoute ou de bulle) au joint de grains.

La croissance des bulles (en terme de taille) va alors dépendre de la compétition de deux
effets antagonistes. D’une part, le niveau de température qui régit la précipitation du gaz
dissous dans les bulles ainsi que leur coalescence comme nous venons de le voir et d’autre
part, l'irradiation qui permet, par interaction avec les fragments de fission, la remise en
solution des atomes de gaz dans ces bulles [134].

3. A titre de comparaison, la solubilité de 'oxygéne dans 1’'Uranium (le mononitride d’uranium, UN) est
d’environ 3.5 x 1072 atome de d’O/atome de UN [65].

4. Les agrégats sont vraisemblablement stables dés lors qu’ils sont composés de 2 & 4 atomes de xénon
[106]
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Au cours de l'irradiation, il y a donc un équilibre dynamique entre la croissance des bulles
et la remise en solution. La taille des cavités évolue avec le taux de combustion : en début
d’irradiation seule une population de bulles de taille nanométrique est présente en position
intragranulaire [31] et & fort taux de combustion dans les zones les plus chaudes du combus-
tible (au centre), I’équilibre dynamique sus-mentionné est rompu et une seconde population
de bulles submicrométriques, appelées bulles de précipitation, apparait [73]|. L’augmentation
de la porosité est a 'origine d'un gonflement plus élevé au centre de la pastille. Cette zone
de forte porosité, dite de précipitation, est visible au microscope aprés une attaque chimique
du combustible comme illustré figure 1.8.

FIGURE 1.8 — Macrographie d'une coupe axiale d’un crayon combustible irradié apres attaque
chimique révélant la zone de précipitation au centre [8].

1.1.2.2 Comportement des gaz de fission intergranulaires

Lorsque les gaz de fission atteignent le joint de grain, ils forment des bulles intergranulaires.
Le développement de ces bulles joue un roéle essentiel dans le comportement du combustible
et du crayon car il aboutit au relachement d’une partie du gaz créé. Les processus de dé-
veloppement de ces cavités sont présentés par la suite, en zone saine (en se basant sur les
mécanismes identifiés par White [1412]) puis en zone restructurée.

Initialement, les gaz présents au joint de grains germinent en des bulles intergranulaires
nanométriques. Sous 'effet de la précipitation des gaz et de la capture de lacunes, ces cavités
grossissent et la surface du joint de grain qu’elles occupent est de plus en plus importante
de sorte que l'espacement entre ces cavités diminue. Ainsi, ces cavités finissent par entrer
en contact et coalescer, comme illustré figure 1.9.a. Les bulles résultantes de la coalescence
continuent de grossir jusqu’a ce que le taux de recouvrement du joint de grains (i.e. la fraction
surfacique occupée par les bulles au joint) atteigne une valeur seuil. A cette étape, les bulles
se connectent au joint triple’, comme illustré figure 1.9.b et forment des tunnels jusqu’au
surface libre du combustible. Le gaz contenu dans les cavités connectées a ces tunnels peut
alors étre relaché dans le plenum.

5. Bord du grain situé a la jonction entre trois grains ou plus.
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FI1GURE 1.9 — Illustration schématique d'un grain et des bulles formées sur la surface du
joint de grains (a) et au joint triple (b), d’apreés [131].

Dans les zones restructurées de la périphérie de la pastille (zone de rim), & cause de
I’augmentation de la densité de fission, la quantité de gaz créé est plus élevée qu’en zone
saine. Cette forte concentration en gaz a pour effet de former de grosses bulles (dont la taille
atteint parfois quelques pm, voir figure 1.6). Comme les grains sont subdivisés dans cette
zone (taille de grains comprise entre 0.1 et 0.3 um), ces bulles se situent naturellement en
position intergranulaire.

1.1.2.3 Etat de la porosité a l’issue de l’irradiation de base

Afin de déterminer I'impact des gaz de fission sur le comportement du combustible, il est
nécessaire de caractériser la porosité, la morphologie et la pression des cavités formées par
les gaz de fission.

Concernant la porosité, les phénomeénes responsables de la formation des cavités (en par-
ticulier la diffusion et la restructuration) dépendent de la température. Or, comme le champ
de température n’est pas uniforme dans le combustible (voir figure 1.3), la porosité évolue
en fonction du rayon pastille. Cette évolution de la porosité permet de distinguer trois zones
dans le combustible :

— La zone centrale (zone de précipitation sur la figure 1.8) qui présente une répartition
bimodale de bulles intragranulaires et un grand nombre de bulles intergranulaires de
taille submicrométrique. Ces bulles intergranulaires peuvent étre fermées ou ouvertes
si elles sont connectées a des surfaces libres.

— La zone intermédiaire (zone saine située en périphérie de la zone de précipitation) qui
est caractérisée par une taille de bulles plus faible. Dans cette zone, I'ouverture des
bulles au joint de grains n’est pas observée a l'issue de l'irradiation de base.

— La zone de rim, dans laquelle la restructuration du combustible a conduit a la formation
de bulles intergranulaires dont la taille moyenne est plus élevée qu’en zone saine.

Spino et al. [129] ont observé 1’évolution de la porosité dans la pastille, sur des combustibles
UO, irradiés en REP entre 40 et 67 GWj/t,. D’aprés ces observations, la porosité (taille
et forme) évolue le long du rayon et en fonction du taux de combustion, comme lillustre la
figure 1.10.
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FIGURE 1.10 — Evolution de la porosité (en %) en fonction du rayon pastille (rayon adimen-
sionné par le rayon de la pastille) pour différents taux de combustion d’apres [129].

La morphologie de ces cavités est généralement supposée étre :
— de forme sphérique dans le grain,
— de forme lenticulaire au joint de grains.

Néanmoins, les apports récents des observations 3D des cavités au MEB-FIB ont permis
de préciser leur forme. Ces observations MEB-FIB consistent & abraser successivement la
surface du combustible et & récupérer une images 2D & chaque étape. La série d’images est
ensuite traitée afin de reconstruire une image 3D des cavités observées. D’aprés les observa-

tions de Noirot et al. [103], ces bulles sont parfois non-sphériques voire de forme complexe
comme l'illustre la figure 1.11.

FIGURE 1.11 — Vue 3D d’une bulle de forme non-sphérique provenant des observations MEB-
FIB de la zone centrale d’un combustible irradié¢ a 73 GWj/t, [103].
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La pression dans ces bulles peut étre considérable comme nous le verrons en partie 1.3
(au dela du GPa pour les bulles de trés petite taille). Les gaz de fission jouent donc un role
décisif dans le déroulement d’un accident, notamment a cause de la pressurisation des cavités
lors de I’élévation de température du combustible. La pressurisation des bulles engendre un
gonflement du combustible lorsque ces bulles sont intragranulaires et peut avoir pour effet
de rompre les joints de grains du combustible lorsque ces bulles sont intergranulaires.

1.1.3 Conclusion

Comme nous venons de le voir dans cette partie, le combustible subit des modifications
microstructurales lors de son irradiation en réacteur, évolutions notamment dues aux gaz de
fission. Ces modifications impactent les propriétés du combustible et la présence des gaz de
fission engendre des sollicitations thermomécaniques au niveau du combustible (lorsque ces
gaz forment des porosités sur-pressurisées) et du crayon (lorsque ces gaz sont relachés dans
le plenum). Or, les phénoménes régissant le comportement des gaz de fission sont exacerbés
par la température. Par conséquent, l'irradiation peut avoir, dans certaines conditions, un
effet délétere sur l'intégrité de la pastille et du crayon pendant un transitoire thermique,
i.e. lorsque la température du combustible augmente de maniére soudaine. Ce type de tran-
sitoire intervient en situation accidentelle et notamment pendant un Accident de Perte de
Réfrigérant Primaire (APRP).

1.2 Comportement du combustible en situation d’Ac-
cident de Perte de Réfrigérant Primaire

1.2.1 Enseignement des campagnes expérimentales visant a étu-
dier le comportement du combustible en APRP

L’APRP résulte d’une bréche dans le circuit primaire du réacteur aboutissant & la perte
du caloporteur et par conséquent & la diminution de sa pression [132]. Malgré I'arrét de
la réaction neutronique grace a la chute des barres de controle, la température de la gaine
s’accroit sous l'effet de la puissance résiduelle des crayons. Cette montée en température
induit une augmentation de la pression interne du crayon et une diminution des propriétés
mécaniques de la gaine. Sous ’action conjuguée de I’échauffement de la gaine et du différentiel
de pression entre l'intérieur et I'extérieur du crayon, la gaine peut subir une forte déformation
viscoplastique appelée ballonnement. Cette déformation peut conduire a la formation d’une
bréche dans le gainage ayant pour conséquence de dépressuriser le crayon.

Ces sollicitations thermomécaniques imposées au crayon peuvent aboutir a la fragmenta-
tion du combustible [128, 12|. La taille de ces fragments (de l'ordre du pm) est bien plus
faible que les fragments générés par le gradient thermique en irradiation de base (de I'ordre
du millimétre). Pour un état de fragmentation avancé aprés perte d’étanchéité, il existe
un risque de dispersion des fragments dans le circuit primaire. Si I'impact de la dispersion
sur 'intégrité des composants du circuit primaire reste une question ouverte, 1'éjection de
produits radioactifs hors de la premiére barriére de confinement est une problématique de
stireté majeure. De plus, la refroidissabilité d’'un potentiel lit de fragments éjectés hors du
crayon doit étre assurée [79]. La connaissance des conditions pour lesquelles le combustible
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est susceptible de se fragmenter est donc essentielle. C’est pourquoi, la fragmentation du
combustible irradié & fort taux de combustion et soumis a de forte température (1473 K)
est étudiée sur le plan expérimental et théorique.

Différents programmes expérimentaux ont été menés afin d’évaluer le comportement d’un
crayon combustible dans de telles conditions :

— Les essais EDGAR [43], qui ont permis de déterminer une loi de comportement de la
gaine lors d’une élévation du niveau de température.

— Le programme en réacteur expérimental & Halden (IFA 650) [128], constitué¢ d’essais
APRP en réacteur de puissance sur des crayons pré-irradiés.

— Le programme SCIP 3 [72], comportant des recuits thermiques et des essais semi-
intégraux (hors pile) réalisés sur des trongons pressurisés.

— Les traitements thermiques réalisés dans les installations CEA; MERARG et MEXIICO
[59], & I'issue desquels le comportement du combustible durant un transitoire thermique
a été caractérisé d’une part, par le suivi du relachement des gaz de fission pendant
I’essai et d’autre part, par le biais de mesures post-essais. Ces mesures comportent des
microanalyses (MEB, MEB-FIB, microsonde, SIMS; ...) et un tamisage aprés essais en
cas de fragmentation.

Durant certains des essais réalisés lors de ces campagnes expérimentales le ballonnement
et la rupture de la gaine ont pu étre observés ainsi que la fragmentation et la relocalisation
du combustible. Suite & ces essais, la fragmentation a été identifiée comme un événement
nécessaire a l’expulsion du combustible hors de la gaine. C’est pourquoi les parameétres
influents sur ce phénomeéne ont récemment été étudiés dans le détail. D’aprés les résultats
expérimentaux [128], la fragmentation dépend :

— de la température du combustible (il existe un seuil a partir duquel la fragmentation est
possible) et de la vitesse de chauffe (plus la vitesse est importante et plus les fragments
sont petits),

— du degré de restructuration de la pastille, le rim se fragmentant systématiquement
lorsque le seuil en température est atteint,

— du taux de combustion, effet & mettre en lien avec I'historique d’irradiation et notam-
ment la puissance du crayon au dernier cycle,

— des effets systémes [11] (sollicitations imposées & 'ensemble du crayon) i.e la déforma-
tion de la gaine, la pression des plena et I'apparition d’une bréche dans la gaine (la
fragmentation étant de plus grande ampleur si la gaine a rompu).

Les expériences ont également misent en évidence un effet bénéfique de la pression de confi-
nement appliquée a la pastille [133] (qu’elle soit exercée par la gaine ou par une pression
externe). Cette pression a un effet majeur sur le maintien de 'intégrité du combustible et
sur la quantité de gaz relaché durant la séquence accidentelle.

Connaissant les parameétres influents, les mécanismes moteurs de la fragmentation ont
alors pu étre identifiés. Les moteurs qui sont étudiés dans le cadre de ce travail sont les
suivants :
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— L’effet intrinséque de lirradiation (qui dépend de la nature du combustible a l'issue
de l'irradiation). Cet effet est mis en évidence par 'influence de I’épuisement sur I’état
de fragmentation, comme lillustre la figure 1.12, influence qui suggeére un effet des
produits de fission gazeux.
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FI1GURE 1.12 — Etat de fragmentation du combustible a 'issue des différents essais mettant
en évidence l'influence du taux de combustion [128].

— L’effet de la formation d’une bréche dans la gaine (effet systéme). Lorsqu’une bréche
se forme dans la gaine, le confinement exercé par la gaine sur la pastille disparait,
tandis que le gaz de remplissage subit une dépressurisation avec une forte cinétique
pouvant étre a l'origine d’une fragmentation du combustible. L’influence de ces deux
effets systéme sera traitée dans les chapitres 2 et 3 respectivement.

Dans le sous-chapitre suivant nous allons nous intéresser plus particuliérement a I’effet des
gaz de fission sur la fragmentation du combustible (effet intrinseque).

1.2.2 Modélisation du comportement du combustible en irradia-
tion de base et en situation accidentelle

Au vu de I'impact que peuvent avoir les sollicitations induites par 'APRP, il est néces-
saire d’étre prédictif quant a 1’évolution du crayon et du combustible pendant 'accident.
Ceci nécessite de connaitre les phénomeénes régissant le comportement du combustible lors
de la montée en température et de décrire avec précision son état initial, au premier ins-
tant du transitoire. Pour ce faire, 'outil de calcul scientifique (OCS) ALCYONE [50] de la
plateforme PLETADES permet de représenter les phénomeénes thermomécaniques et physico-
chimiques intervenants dans le combustible en irradiation de base et en situation incidentelle
et accidentelle.

En soutien aux expériences mentionnées précédemment, un schéma de calcul dédié a
I’APRP a été implémenté dans ALCYONE. La comparaison calcul-mesure montre une bonne
capacité du code a reproduire les résultats du point de vue du comportement de la gaine (no-
tamment 'ampleur du ballon et 'instant de rupture de la gaine) et de I’état du combustible
avant transitoire (localisation inter ou intragranulaire des bulles, relachement, étendue de la
zone de restructuration, etc.). Néanmoins, la simulation de la fragmentation du combustible
en terme de cinétique et de localisation n’est pas comparable & I’expérience. Il est donc ap-
paru nécessaire d’améliorer la modélisation du mécanisme sous-jacent a cette fragmentation.
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Dans le cadre de la modélisation, la fragmentation est supposée étre le résultat d'une
décohésion intergranulaire (fissuration localisée au joint de grains) engendrée par la sur-
pressurisation des bulles de gaz de fission au joint de grains. Cette hypothése se base sur
les observations post-essais réalisés sur combustibles irradiés. Plus particuliérement, la dé-
cohésion est observée au niveau des bulles intergranulaires de combustibles ayant subi une
séquence de traitement thermique de type APRP [112], comme illustré figure 1.13. De plus,
ce phénoméne n’est visible que dans les zones du combustible présentant une précipitation
en gaz de fission importante (au centre et en périphérie).

FIGURE 1.13 — Observation au MEB de la zone centrale d’'un combustible irradié a
72 GWj/t, aprés un recuit permettant de visualiser une décohésion intergranulaire [112].

D’aprés ces résultats, la fragmentation peut en effet étre le résultat d’'une décohésion
massive des joints de grains induite par la sur-pressurisation des bulles intergranulaires.
C’est pourquoi ce mécanisme est pris en compte dans la modélisation. Par la suite, des
modeéles de décohésion intergranulaire existant dans la littérature, ainsi qu'une proposition
d’amélioration du modéle existant dans ALCYONE, sont présentés.

1.2.2.1 Modélisation de la décohésion intergranulaire du combustible en situa-
tion I’ APRP

Afin de prédire les conditions dans lesquelles le combustible est susceptible de se fragmen-
ter, différents critéres ont été proposés dans la littérature. Notamment, Turnbull et al. [133]
proposent un critére empirique basé sur les résultats d’expériences réalisées sur des échan-
tillons de combustibles irradiés a différents taux de combustion (36 —200 GW3/t,)". D’apreés
ce critére, la fragmentation intervient lorsque la température et le taux de combustion local

6. Le critére se base sur :

— Les expériences de chauffage laser réalisées par les auteurs [133] sur des échantillons de combustibles
présentant un taux de combustion local de 76 et 96 GWj/t, pour des vitesses de chauffe d’environ
0.3 K.s71.

— Les recuits thermiques réalisés par Une et al. [135] sur des échantillons de combustibles irradiés entre
36 et 86 GWj/t, localement, pour des vitesses de chauffe comprises entre 1.7 et 4600 K.s 1.

— Les essais de rampes de Hiernaut et al. [61] sur un échantillon de combustible présentant un taux de
combustion local de 200 GW j /t,, pour une vitesse de chauffe d’environ 0.2 K.s71.
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du combustible dépasse un seuil représenté par la courbe rouge sur la figure 1.14. A noter que
des expériences de recuits thermiques ont également été réalisées a une pression de confine-
ment controlée et une vitesse de chauffe élevée (entre 6050 et 9350 K.s~1) sur des échantillons
de combustibles irradiés. Ces expériences suggérent qu’une pression de confinement comprise
entre 40 et 60 M Pa permet d’inhiber la fragmentation dans ces conditions.

2200 .
52000 ® Fully pulverized |
< & Partly pulverized
§ 1e0or * x  No pulverization 1
= 1600}

E .
S 1400} .
=
= 1200F
g x
< 1000
g ) :
2. 800f x
z x
£ 600 - - | .
0 50 100 150 200 250

Taux de combustion locale (GWj/ty)

FIGURE 1.14 — Seuil de fragmentation (courbe rouge) défini par la température et le taux de
combustion local d’aprés [133]. Les points expérimentaux représentent les cas ou le combus-
tible s’est complétement pulvérisé (ronds rouges), partiellement fragmenté (triangle bleu) ou
est resté intégre (croix noires). Tirée de [70].

Notons pour la suite que certaines des expériences citées plus hauts ne sont pas représen-
tatives des transitoires de type APRP (les cinétiques de montée en température élevées, de
plusieurs milliers de K.s~!, étant alors plutdt représentatives de situations accidentelles de
type RIA : "Reactivity Insertion Accident").

Par ailleurs, d’apres les résultats expérimentaux mentionnés en section 1.2.1, le taux de
combustion n’est pas un paramétre suffisant pour déterminer les conditions dans lesquels
le combustible est susceptible de se fragmenter (I’état microstructural 1ié a 'historique de
température est également un paramétre essentiel & prendre en compte). Ainsi, un critére
empirique, comme celui illustré figure 1.14, s’avére utile tant que 'effet des évolutions de la
microstructure du combustible suite a son irradiation peuvent étre négligées. En revanche,
dans le cadre d’une modélisation prédictive de la fragmentation du combustible en situation
d’APRP, il est nécessaire d’utiliser un critére qui prend en compte les mécanismes a ’origine
de la décohésion intergranulaire.

Les résultats expérimentaux ont permis d’identifier ces mécanismes. Comme nous ’avons
vu, I’état de sur-pressurisation des cavités est un moteur de la décohésion. Cette sur-pression
s’exprime comme :

P.jy = P, — P, (1.1)

avec P, la pression du gaz et P, la tension de surface de la bulle (ou pression capillaire).
D’apreés les résultats des recuits réalisés en enceinte pressurisée [133], Ueffet de la sur-pression
est & mettre en lien avec 'influence du confinement appliqué au combustible. En particulier,
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le confinement & ’échelle macroscopique induit une contrainte de compression hydrostatique *
au niveau local, contrainte qui s’exprime comme :

o
og = gtT(O') = _Pconf (12)
avec o le tenseur des contraintes, tr 'opérateur trace et P, la pression hydrostatique (ou
pression de confinement lorsque P, > 0). Cette contrainte hydrostatique intervient dans
le bilan d’équilibre mécanique des bulles et a pour effet de comprimer ces derniéres et donc
de diminuer la sollicitation due a la sur-pressurisation de ces cavités.

La modélisation mécaniste de la décohésion intergranulaire consiste & déterminer 1’écart
entre la traction du joint de grains induite par la sur-pression des bulles et la compression
engendrée par la contrainte hydrostatique, et & comparer cet écart & un seuil a partir duquel
le joint de grains est susceptible de rompre. Afin de déterminer ce seuil, deux approches
peuvent étre retenues :

— L’une consistant & comparer la contrainte générée par le sur-pression des bulles a la
contrainte a rupture du joint de grains (critére en contrainte).

— L’autre consistant a assimiler les bulles a des fissures et & comparer ’énergie apportée
par le chargement au seuil a partir duquel la fissure se propage. Dans ce cas, le seuil
dépend de la ténacité ® du matériau (critére en ténacité).

Gruber et al. [57] proposent un critére en contrainte en considérant une bulle isolée au
joint de grains. Pour ce critére, la décohésion est amorcée lorsque la contrainte de traction
tangente a la bulle atteint la contrainte a rupture du joint de grains. Pour une bulle sphérique,

ce critére s’exprime comme "’ :

1 3
~le - _Pcon c 1
5lers = 5leons <@ (1.3)

avec 0. la contrainte a rupture des joints de grains du combustible. La tension de surface
intervenant dans l’expression de la sur-pression (voir équation (1.1)) s’exprime, pour une

bulle sphérique, comme :

P, = oy (1.4)

Ty

avec 7y I'énergie de surface de la matrice et r, le rayon de la bulle.
Le critére (1.3) permet de prendre en compte les mécanismes identifiés par les expériences
(poussée de la pression des bulles induites par ’élévation de température et effet du confine-
ment ). Néanmoins, I’expression est obtenue pour une bulle sphérique, or, comme mentionné
en partie 1.1.2.3, cette forme est assez éloignée de la morphologie des bulles d’aprés les
observations. De plus, l'effet des bulles voisines est négligé dans ce cas, or, a fort taux de
combustion, la densité en bulles au joint de grains est élevée [1412], cet effet doit donc étre
pris en compte.

7. Le terme d’hydrostatique désigne ici un chargement dont 'intensité est constante quelle que soit la
direction.

8. La notion de ténacité (ou facteur d’intensité de contrainte) est introduite dans le détail dans la par-
tie 2.1.1 (voir (2.1)).

9. Les valeurs de % et % devant le terme en Pes5 et P, respectivement sont des facteurs de concentration
de contrainte qui sont obtenus par [69] car les facteurs reportés dans [57] sont erronés.
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Lemoine [77]| propose un critére en contrainte qui prend en compte leffet des bulles voisines
et en considérant des bulles lenticulaires comme illustré figure 1.15. Ce critére se base sur
un bilan des efforts s’appliquant autour d’une bulle intergranulaire sur la surface du joint de
grains, a savoir :

— La force exercée par la sur-pression des bulles d’aprés :

Peffﬂ'TgNgg (15)
avec Ngg le nombre de bulles au joint de grains. Dans ce cas, comme les bulles sont
considérées comme étant lenticulaires, la tension de surface s’exprime comme :

2 sin(6y)

PA,:
Ty

(1.6)

ou 0, est 'angle dihédrale de la bulle lenticulaire (voir figure 1.15) et r;, définit ici le
rayon de courbure de la bulle.

— L’effort induit par la pression hydrostatique :
Pconfstot (17)

avec Sy, la surface totale du joint de grains.

— La force résultante s’exercant au joint de grains (ou o} est la contrainte de traction
moyenne sur le joint de grains induite par les bulles) :

op (Stot — m?Ng'g) (1.8)
L’équilibre de ces efforts s’exprime alors comme :
o (Stot — 7T’I“§Ngg) = PeffﬁrgNgg — PronfStot (1.9)

ce qui permet d’exprimer oy,. L’expression du critére est obtenue en divisant ’équation (1.9)

par Si,, d’apres :
_ fsPeff - Pconf

o <o 1.10
b 1— fs c ( )
2 NI
avec fs = % la fraction surfacique des bulles au joint de grains.
Pconf

VR S S R N S R S S S A R

; E(_rb_) joint de grains
N | -
Pcon /s & & N e v P, conf
9 e
—| —

FIGURE 1.15 — Représentation schématique des bulles lenticulaires au joint de grains. Tirée
de [69].
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Chakraborty et al. [30] proposent un critére en ténacité qui prend également en compte
I’effet du voisinage des bulles. Les auteurs considérent qu'une fissure est située au sommet
d’une bulle lenticulaire, fissure qui est orientée selon le plan défini par le joint de grains.
Dans ce cas, la fissure se propage dés que le critére suivant n’est plus respecté :

(Peff_Pconf> \/W_WfCTP(fS) < KIC (111)

avec K. la ténacité du joint de grains et forp(fs) une fonction sans dimension qui dépend
du taux de recouvrement des bulles au joint de grains selon :

ferp(fs) = 0.568f2 + 0.059f, + 0.5587 (1.12)

Cette fonction est obtenue en évaluant la contrainte qui se développe au niveau de la fissure
en fonction du chargement appliqué par la pression dans la cavité. Pour ce faire des cal-
culs éléments finis sont réalisés sur une volume élémentaire contenant une bulle lenticulaire
pressurisée, des conditions de déplacements nuls sont imposées aux bords afin de représenter
effet des bulles voisines. L’expression (1.12) a été obtenue en faisant varier la taille de la
bulle dans le volume élémentaire pour les différents calculs (ce qui revient a faire varier la
fraction surfacique des bulles). Pour fs; ~ 0, on obtient le facteur d’intensité de contrainte
associé a une bulle lenticulaire isolée possédant un angle dihédral de 50°

Une revue exhaustive des différents critéres proposés dans la littérature a été réalisée
par Jernkvist [69]. D’aprés 'auteur, la comparaison qualitative des critéres permet d’exclure
certain de ces critéres de la modélisation de la décohésion en APRP. Par exemple, la pression
nécessaire pour rompre le joint de grains doit nécessairement diminuer lorsque le taux de
recouvrement des bulles intergranulaires augmente. Or, cet effet n’est pas représenté par le
critére de Gruber et al. car 'équation (1.3) ne dépend pas de f;, ce critére peut donc étre
exclu.

La comparaison améne notamment a retenir le critére en contrainte de Lemoine et le critére
en ténacité de Chakraborty et al.. En 1’état, une comparaison quantitative des critéres ne
peut étre réalisée car les seuils de ces critéres dépendent des propriétés a rupture du joint de
grains, propriétés qui sont encore mal connues. En effet, des mesures de contrainte a rupture
et de ténacité ont été obtenues macroscopiquement |75, 49] mais 1’évaluation locale de ces
quantités restent difficile. Récemment, les mesures sur micro-poutre usinée au MEB-FIB
réalisée au CEA par Henry [60] ont permis de mesurer les propriétés a l'intérieur du grain
mais le protocole expérimental doit encore étre améliorer afin de pouvoir mesurer la ténacité
des joints de grains du matériau.

Par conséquent, il n’est pas possible de déterminer quel type de critére (en ténacité ou en
contrainte) est le plus & méme de représenter la décohésion intergranulaire du combustible.

Dans ALCYONE [17], le critére de Lemoine (1.10) est utilisé afin de représenter la déco-
hésion induite par les bulles de gaz de fission. Afin de représenter le fait que la décohésion
peut également intervenir en 'absence de gaz de fission le critére de Salvo [124] est également
utilisé. Ce critére s’exprime comme :

OM = Oe¢qg — Qpp0g < O¢ (113)
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avec Ogq = ,/%Ed : 54 la contrainte équivalente de von Mises avec ¢ = & — oy 1 le déviateur

des contraintes, [ étant le tenseur identité d’ordre 2 et o pp = 0.15 est un coefficient déterminé
empiriquement.

Afin de représenter la différence de comportement en fonction de la température observée
lors des recuits thermiques, trois régimes sont définis :

— AT < 773 K, la décohésion ne peut avoir lieu.

— A3 K < T < 1473 K et/ou oy < o7% = 245 M Pa, la décohésion intervient
lorsque le critére suivant est respecté :

oA =0+ oy < 0. (1.14)

avec o, et oy exprimés par les équations (1.10) et (1.13) respectivement. Pour ce
régime, o. varie en fonction du taux de combustion d’aprés une corrélation empirique.

— AT > 1473 K et/ou oy > 0% = 245 M Pa, le critére est similaire & (1.14) mais
cette fois la contrainte a rupture est fixe et vaut o™ = 245 M Pa.

Une fois le critére atteint, la décohésion intervient ce qui se traduit par une évolution de la
fraction surfacique de bulles au joint de grains selon :

dfs
% = Of,0AL (115)

avec ay, une constante positive.

Dans le cadre de ’APRP, la température atteinte par le combustible devrait étre inférieure
a 1473 K, ainsi nous nous intéresserons dans le cadre de ce travail au critére exprimé par
I'équation (1.14). Pour ce critére, la contrainte a rupture diminue en fonction du taux de
combustion. Cette diminution a permis d’obtenir des résultats en accord avec les observations
expérimentales lors de la validation du schéma de calcul APRP [18]. En revanche, cette
diminution est définie par une corrélation empirique, afin de modéliser la décohésion de
maniére prédictive, une approche plus mécaniste est nécessaire. Pour ce faire, le mécanisme
sous-jacent a cette dépendance au taux de combustion doit étre pris en compte dans le
critére de décohésion. Ainsi, Masson [35] propose d’affiner le bilan du chargement au joint
de grains en prenant en compte la contrainte induite par la pressurisation de I’ensemble des
populations de bulles de gaz de fission (intra et intergranulaires). La méthode permettant
de déterminer cette contrainte est présentée par la suite.

1.2.2.2 Proposition d’amélioration du critére de décohésion d’ALCYONE

Dans un milieu contenant des cavités sur-pressurisées (milieu poreux saturé), il peut
étre montré que la contrainte générée par les bulles induit, au niveau macroscopique, une
contrainte de traction hydrostatique [12|. Dans ce cas, la contrainte qui régne dans le maté-
riau s’exprime comme : |
4

A o (1.16)

—(4 - . -
avec O le tenseur des modules d’élasticité du materiau (d’ordre 4), € le tenseur de dé-
formation et op la contrainte de traction de Biot. Pour un matériau affecté par une seule
population de bulles, la contrainte de Biot s’exprime comme :

op :PeffB (117)
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avec P,¢r la pression transmise a la matrice par la population de bulles exprimée par I’équa-
tion (1.1) et B le coefficient de Biot, qui dépend des propriétés élastiques et de la porosité
du matériau.

Si d’autres populations de bulles sont présentes et que la porosité liée a chacune de ces
populations est faible, alors il peut étre démontré [138, 85] (voir annexe A.5) que la contrainte
s’exprime comme :

ot = P.yyiB, (1.18)
J

avec Bj et P,y ; respectivement le coefficient de Biot et la pression de la ™ population de
bulles. Ce terme peut alors étre introduit dans '’expression du critére de décohésion (1.10)

selon :
fs (By— P)) — oy + 0’

1—fs
Avec ce nouveau critére, I'effet du taux de combustion est représenté par le fait que I'intensité
de la sur-contrainte de traction devrait augmenter en fonction de la production de gaz de
fission durant l'irradiation. Par conséquent, cette contrainte pourrait expliquer, au moins
en partie, pourquoi il est nécessaire d’abaisser la contrainte & rupture du joint de grains en
fonction du taux de combustion. Ainsi, 'apport de cette sur-contrainte pourrait permettre
de diminuer le degré d’empirisme du critére existant.

op = < 0, (1.19)

Dans la suite, nous nous appliquerons donc & quantifier I'impact de cette contrainte sur la
modélisation de la décohésion. Pour ce faire, il est nécessaire de déterminer la pression et la
porosité des cavités (porosité qui intervient dans I'expression du coefficient de Biot). Dans
un premier temps, nous proposons d’étudier l'influence de la pression en encadrant cette
valeur par des bornes. Par la suite, la porosité et la pression des cavités sont déterminées a
partir de la simulation de l'irradiation de base d’un crayon fort taux de combustion. Puis,
ces calculs sont comparés aux résultats de microanalyses réalisés récemment sur ce crayon.
Enfin, la contrainte de sur-traction des bulles est estimée en prenant notamment en compte
la forme des bulles observées (voir figure 1.11).
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1.3 Positionnement des équations d’état par rapport
aux données existantes dans la littérature

1.3.1 Contexte

A T'issue de l'irradiation de base, les bulles de gaz de fission peuvent étre trés denses, voire

proches de I'état solide [98] (théoriquement, le volume molaire du xénon solide est de V&5 =
32.5 em3.mol™1) ", Par conséquent, en situation de transitoire thermique, la pression dans
ces cavités est potentiellement trés élevée (de l'ordre de la centaine de M Pa voire du G Pa
dans les bulles nanométriques [98]). Le gaz ne pouvant plus étre considéré comme parfait, il
est donc nécessaire d’utiliser une équation d’état des gaz réels. Un grand nombre d’équations
d’état ont été proposées dans la littérature, mais comme nous le verrons, les écarts entre les
pressions calculées par ces différentes équations peuvent étre significatifs pour un volume
molaire et une température donnés. De plus, les mesures sont trop peu nombreuses, aux
températures d’intérét de notre étude, pour pouvoir systématiquement déterminer si les
pressions calculées par ces équations sont représentatives de 1’état de pressurisation des
bulles.
Comme la pression des bulles est proportionnelle a I'intensité de la sur-contrainte de traction
qu’elle engendre (voir équation (1.18)), nous proposons d’encadrer cette pression, ce qui
permettra par la suite d’évaluer les intensités minimales et maximales de la sur-contrainte
engendrée. Afin de déterminer ces bornes, nous nous appuierons sur les mesures de pression
existantes dans la littérature et des valeurs extrapolées au moyen de modéles théoriques ou
calculées par des équations d’état.

Tout d’abord, les équations d’état retenues dans ’analyse sont présentées ainsi que les
mesures P —V —T réalisées sur du xénon. Par la suite, le domaine d’intérét de notre étude est
défini a partir des volumes molaires mesurés dans les bulles de gaz de fission de combustibles
irradiés. Enfin, les bornes de la pression calculées sont déterminées sur ce domaine d’intérét.

1.3.2 Définition des équations d’état retenues

1.3.2.1 Présentation des équations d’état

L’équation d’état de van der Waals est généralement utilisée afin de déterminer la pression
des gaz réels et notamment celle du xénon dans les bulles du combustible [106]. D’aprés cette
équation la pression est déterminée par :

RT Ao
Vi — by V2
avec V,, le volume molaire, R = 8.314 J.mol '.K~! la constante des gaz parfaits, a, et
b,w sont des constantes qui, pour le xénon pur, valent :

27 R*T,? I e o RT,
=61 2 =0.419 M Pa.K2.cm”mol™ et b,y = SP.

P = (1.20)

= 51.79 em®.mol ™!

Qyw

3
Im,ze"Na
Na

10. Le volume molaire théorique du xénon solide dans une structure face centrée est de V,7*° =

32.5 cm®.mol~! avec Ny = 6.022 x 10?3 mol~! le nombre d’Avogadro, n, le nombre d’atome dans une cellule
unitaire (n, = 4 pour une cellule cubique face centrée) et I, 5. le paramétre de maille de la cellule unitaire
qui est d’environ 0.6 nm a 200 K d’aprés [54].
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avec T, = 289.73 K et P. = 5.842 M Pa respectivement la température et la pression au
point critique "' du xénon. Le terme en a,-/V;? prend en compte les forces attractives qui
s’exercent entre les atomes de gaz. La constante b,y , appelée covolume molaire, représente le
volume pris par 'atome de gaz. Plus précisément, cette constante traduit le fait qu’il existe
une force de répulsion trés importante lorsque les atomes sont proches. Cette équation est
définie pour un volume molaire compris sur Uintervalle |b,,,, +00].

Redlich et Kwong [117] proposent une équation d’état dont la forme, obtenue de maniére
empirique, est similaire a celle de van der Waals. Dans ce cas, la pression s’exprime comme :

0.5
po BT T (1.21)
Vin —brx Vi (Vi + bri)

avec
R*T? 1 4 L
ark = 0.42748 P = 0.42458 M Pa.K2.cm®.mol™ et

C

RT.
%K:O%%4P = 35.72cm>.mol ™t

C
le covolume molaire, cette équation est définie pour un volume molaire appartenant a
JbRKc, +00].
En notant que la variation de la pression en fonction de la température n’est pas systémati-
quement représentée de maniére satisfaisante pour ’ensemble des gaz par la relation (1.21),
Soave [126] propose de généraliser cette équation en remplagant le terme en agy /T par
un coefficient ag(7") qui s’exprime comme :

2
/T
CLS(T) — ARK 1+ mg 11— '_Z_"' (122)

ol mg = 0.49258 pour le xénon.

Ces équations d’état permettent de représenter le comportement des gaz tant que leur
densité est modérément faible, comme nous le verrons par la suite. Néanmoins, les pressions
calculées par ces équations a des volumes molaires inférieurs au covolume (b, et brx) ne
sont pas définies. Ainsi, pour des densités plus élevées, les équations d’état basées sur la
théorie des sphéres dures sont plus adaptées. L’expression de ces équations d’état se base sur
le théoréme d’expansion du viriel qui permet d’exprimer la pression sous la forme suivante
[107] :

PV, — B,

— =1 — 1.23

RT + Z VE (1.23)
k=1

avec By, le k'*™ coefficient du viriel. Théoriquement, ces coefficients peuvent étre déterminés

si lexpression du potentiel interatomique '* est connue [62|. Dans la théorie des sphéres

dures, le potentiel interatomique est défini en associant les atomes de gaz a des sphéres

11. Le point critique étant défini par la température et la pression maximales pour lesquelles I'état gazeux
et liquide d’un fluide peuvent coexister.

12. Le potentiel interatomique exprime 1’énergie potentiel de l'interaction entre atomes en fonction de
leur distance. Ce potentiel est généralement exprimé par une fonction analytique simplifiée qui permet de
représenter les efforts qui proviennent de l'interaction entre les particules chargées des atomes [20].
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dures (impénétrables) de diamétre dyg. Dans ce cas, la force de répulsion interatomique est
infinie lorsque la distance entre atomes est inférieure a dyg. Afin de relier la pression a ce
diamétre, I'équation (1.23) peut étre ré-exprimée en introduisant la densité réduite du gaz,
notée y. Cette densité réduite représente le rapport entre le volume occupé par les sphéres
dures et le volume V' de la cavité contenant le gaz selon :

g7 (dPITS)3 ngNa _ mdjgNa

_ _ 1.24
4 v 6V, (1.24)

avec n, le nombre de mole de gaz et N4 le nombre d’Avogadro. A partir de la définition de
la densité réduite, le théoreme d’expansion du viriel peut étre ré-exprimé comme :

PV, > .
TVm 1.2
T 1+ ; Ay (1.25)

k
avec A, = By, <L> .

Wd?}’ISNA

En se basant sur I'équation (1.25) d’une part et sur le calcul des coefficients du viriel (By,)
de Ree et Hoover |118] d’autre part, Carnahan et Starling [27] émettent deux hypothéses :

— Les coefficients A, peuvent étre arrondis a leurs valeurs entiéres. Ces coefficients
peuvent alors s’exprimer selon :

Ay = k* + 3k. (1.26)

— L’équation (1.26) est valide quelle que soit la valeur de k (avec k € N).

D’aprés ces hypothéses, I’équation (1.25) peut étre réécrite comme :

PVm _ = 2 k
=1 > (K + 3k)y (1.27)

Cette série converge et permet d’exprimer la pression comme :

_RT1+y+y* -y

Afin d’utiliser cette équation il est nécessaire de connaitre le diameétre des sphéres dures
dys qui intervient dans le calcul de la densité réduite (voir (1.24)). Dans la théorie des
spheéres dures, ce diamétre est fixe, mais cette théorie n’est plus valable lorsque le nombre
d’interactions entre atomes devient important, i.e. lorsque le volume molaire est faible. Dans
ce cas, d’aprés la théorie des perturbations, I'interpénétration des sphéres devient possible,
ce qui se traduit par une évolution de leur diamétre en fonction de la température. Cette
évolution est déterminée a partir de 1’expression du potentiel interatomique. Dans [28], le
potentiel interatomique de Buckingham modifié [21] est utilisé afin d’établir ’expression de
la pression des bulles de gaz de fission nanométriques. A partir de ce potentiel, le diamétre
des sphéres dures peut étre déterminé par la relation suivante :

P (1.28)

T
dHS = 0HS <08542 —0.03996 In <T)) (129)

€

avec oyg = 4.45 x 107 et T, = 231.2 K des paramétres représentatifs du xénon.

28



1.3. Positionnement des équations d’état par rapport aux données existantes dans la
littérature

1.3.2.2 Présentation des mesures disponibles

Afin de déterminer les domaines sur lesquels ces différentes équations sont applicables dans
le cadre de I’évaluation des bornes de la pression, il est nécessaire de comparer les valeurs
calculées aux mesures P — V' — T réalisées sur du xénon. Ces mesures et leurs extrapolations
sont reportées dans le tableau 1.1.

Auteur(s) Température (K) | Volume molaire (cm?.mol~!) | Pression (M Pa)
Ramsay et Travers |1 15] 284 et 510 400 — 1000 2.6 —10.4
Beattie et al. [9] 289 — 573 1000 — 10000 22—-414
Whalley et al. [141] 273 —973 300 — 10000 0.45 —5.06
Michels et al. [39] 273 — 423 43 — 1200 1.67 — 283
Waibel [139] 323 — 873 54 — 10000 0.4 —60
Rabinovich et al. [114] 300 — 727 143 — 473 2—40.5
Zisman et al. [111] 208 14— 32 800 — 53200
Ronchi [121] 300 — 2300 18.9 — 377.4 0.07 — 58348
(extrapolation)

TABLE 1.1 — Résumé des intervalles sur lesquelles les mesures P —V —T et les extrapolations
sont réalisées.

Il est & noter que les mesures de Ziman et al., compte tenu des volumes molaires, sont
réalisées sur du xénon a l’état solide, explorant ainsi le domaine des "bas" volumes molaires,
domaine qui nous intéresse également par la suite (cf. section 1.3.4.1).

Les mesures P — V — T reportées dans le tableau 1.1 sont manquantes pour les volumes
molaires représentatifs des bulles de gaz de fission et pour les températures atteintes par
le combustible en situation accidentelle, comme nous le verrons en section 1.3.4.1. Ainsi,
Ronchi [121] propose d’extrapoler les pressions mesurées sur le xénon gazeux en utilisant les
mesures obtenues sur 'argon (réalisées sur un domaine plus large que le xénon) et en utilisant
le principe des états correspondant. D’aprés ce principe [62], le facteur de compressibilité

défini, par :
PV,

RT
peut s’écrire comme une fonction universelle (unique pour tous les gaz), notée F., qui dépend
des valeurs réduites du volume molaire V,,,,, = V,,,/V;,.c et de la température T, = T'/T, selon :

7 = (1.30)

Z = Fo(Vi, T)). (1.31)

Ainsi, connaissant I’évolution de Z pour un gaz, le facteur de compressibilité d’un autre gaz
peut étre déterminé si les valeurs de T, et V,,. sont connues pour les deux gaz.
L’équation d’état dérivée par Ronchi permet d’exprimer la pression de la fagon suivante :

P = Pyep + Puy + APy, (1.32)

P,y et Py sont des termes qui permettent de prendre en compte la partie des interactions
entre atomes respectivement répulsive et attractive et APk est un terme déterminé de ma-
nieére a réduire ’écart entre la pression calculée par le terme en P, + Py et la pression
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mesurée expérimentalement sur le xénon et 'argon. La forme de cette équation est com-
plexe, les valeurs de pression en fonction de la température et du volume molaire sont donc
reportées sous forme tabulées dans [121].

1.3.2.3 Comparaison des prédictions des différentes équations d’état aux me-
sures

Les évolutions isothermes des pressions calculées par les équations d’état présentées (courbes),

extrapolées par Ronchi (courbe et carré gris) et mesurées (triangles et croix) sont illustrées
sur les figures 1.16, 1.17 et 1.18 4 323 K ', 423 K et 1473 K respectivement.
A 323 K et 423 K la dispersion entre les pressions mesurées par Waibel et Michels et al.
(triangles verts et noirs respectivement) est faible (quelques M Pa). Ces mesures peuvent
donc raisonnablement étre utilisées afin de déterminer le domaine d’application des équa-
tions d’état.
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FIGURE 1.16 — Pression (en M Pa) en fonc-
tion du volume molaire (en cm?®.mol™!) a

323 K (graduation logarithmique de base 10

FIGURE 1.17 — Pression (en M Pa) en fonc-
tion du volume molaire (en cm?®.mol™!) a

423 K (graduation logarithmique de base 10

en ordonnée et linéaire en abscisse). en ordonnée et linéaire en abscisse).

D’aprés la comparaison des pressions mesurées et calculées par les équations d’état (voir
figures 1.16 et 1.17) :

— l’équation de van der Waals ((1.20), courbe violette) est en accord avec les données
P —V — T pour des volumes molaires de plus de 100 em?®.mol~!. Pour des volumes
molaires inférieurs a b,y = 51.79 em®.mol~! cette équation n’est plus définie.

Les pression calculées par 1'équation de Soave ((1.21) et (1.22), courbe verte) sont
en accord avec les mesures pour des volumes molaires de plus de 42 cm?.mol™!,

mais cette équation n’est pas définie pour des volumes molaires de moins de brx
35.72 cm3.mol .

Les pressions calculées par I’équation des sphéres dures avec le potentiel modifié de
Buckingham ((1.28)-(1.29), courbe en pointillés cyans) surestiment la mesure pour un
volume molaire supérieur a 42 em?3.mol~!, mais sont en bon accord avec les mesures,

méme avec celles réalisées sur le xénon solide (pour des volumes molaires de moins de
30 em?.mol™1).

13. Les valeurs de Zisman (croix noires) sont réalisées & une température légérement inférieure de 298 K.
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Concernant les extrapolations, les valeurs tabulées par Ronchi (courbe grise) sont définies
sur ’ensemble du domaine d’intérét puisqu’elles s’appuient sur une base expérimentale trés
étendue. Si des écarts sont constatés entre ces pressions extrapolées et les mesures P—V —T' &
température ambiante (écarts de 'ordre de plusieurs dizaines de M Pa a quelques G Pa, voir
la figure 1.16, soit un écart relatif '* compris entre 30 et 60 % pour des volumes molaires de
moins de 80 cm®.mol™1), ces écarts diminuent avec la température pour devenir négligeables a
423 K (quelques M Pa, voir figure 1.17, soit moins de 15 % d’écart relatif). Cette diminution
des écarts avec la température est due au fait que le terme APg dans I'équation (1.32) est
ajusté de maniére a réduire les écarts entre la pression extrapolée et mesurée, en priorité pour
des températures de plus de 600 K [121]. C’est pourquoi les extrapolations de Ronchi sont
utilisées comme valeurs de références aux températures élevées, pour lesquelles les mesures
P —V — T sont manquantes.

Notamment, au-dela de 750 K, il n’existe pas de données P — V — T pour les volumes
molaires d’intérét (entre 22.5 et 300 cm3.mol™!, voir figure 1.21), les pressions calculées
doivent donc étre comparées aux extrapolations de Ronchi. A 1473 K (température maxi-
male atteinte par le combustible en transitoire), ’évolution des écarts entre les pressions
calculées et extrapolées (voir figure 1.18) est similaire & ce qui est observé entre les valeurs
calculées et mesurées & plus basse température (voir figure 1.16 et 1.17).

10°—7T = 1473 K

—— Alcyone
Sphéres dures - Buckingham
—— Soave
— 104_
o van der Waals
= Ronchi
S
7))
$ 103_
a

102 J

40 60 80 100 120 140 160 180 200
Volume molaire (cm3. mol~1)

FIGURE 1.18 — Pression calculée (en M Pa) en fonction du volume molaire (en cm®.mol™")
a 1473 K (graduation logarithmique de base 10 en ordonnée et linéaire en abscisse).

Pour ’ensemble des températures, les écarts entre les pressions calculées par les différentes
équations d’état sont significatifs en fonction du volume molaire. En particulier, a haut
volume molaire (V,,, > 100 ecm3.mol™1), les pressions calculées par 1'équation des sphéres
dures surestiment les valeurs calculées par les équations de Soave et de van der Waals alors
que les pressions calculées par ces deux derniéres équations sont en accord avec les données
P —V — T sur cet intervalle. En revanche, pour des volumes molaires plus faibles, il est

14. L’écart relatif est défini par :
|PR - Pmes‘
Pr

avec PR et P,,es les pressions extrapolées et mesurées respectivement.
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nécessaire d’utiliser une équation d’état qui prend en compte les nombreuses interactions
entre atomes. C’est pourquoi les pressions calculées par 1’équation des sphéres dures sont
en accord avec les valeurs de référence (mesures et/ou extrapolations de Ronchi) pour des
volumes molaires plus faibles (en dessous de 62 cm®.mol™!) alors que les équations de Soave
et de van der Waals surestiment ces valeurs ou ne sont pas définies.

ALCYONE simulant le comportement des combustibles sur I’ensemble du domaine de
volume molaire et de température considéré ici, les équations suivantes sont retenues [104] :

— pour V,, > V" =103.6 cm®.mol™!, 'équation de van der Waals (1.20).

— Pour V,, < V™" = 62.2 em3.mol~!, 'équation des sphéres dures (1.28) avec le poten-
tiel modifié de Buckingham (1.29).

— Pour V™" = 62.2 em®.mol™! < V,, < V¢ = 103.6 em3.mol™!, une combinaison
linéaire des deux équations d’état sus-mentionnées :

P(Vio,T) = Poaw far(Vin) + Pes (1 — far(Vin)) (1.33)

Pcs la pression calculée par (1.28) avec le
9) et :

far(Vin) = % (1 + cos {w (w + 1)1) (1.34)

max __ \/mi
Vm ax Vm n

avec P la pression calculée par (1.20),
diametre des sphéres dures calculé par (1.2

une fonction de pondération variant entre 0 et 1.

La revue des équations d’état de Cagna [22] améne 'auteur a retenir les équations suivantes
afin d’évaluer la pression dans les bulles :

— pour V,, > 40 em3.mol~!, Péquation de Soave (1.22).

— pour V,,, < 40 em®.mol™!, I'équation des sphéres dures (1.28) avec le potentiel modifié
de Buckingham (1.29).
Ce choix est différent d’ALCYONE car le domaine de volumes molaires et de tempéra-
ture considéré par l'auteur est différent (dans [22] l'intérét est notamment porté sur les
volumes molaires représentatifs des bulles intragranulaires submicrométriques a tempéra-
ture ambiante). Ainsi, les pressions calculées par les équations d’ALCYONE et de Soave
sont différentes a haut volume molaire (jusqu’a 175 M Pa d’écart a 323 K et 80 M Pa a
1473 K). Comme sus-mentionné, ’équation retenue par Cagna (Soave) est en revanche en
bon accord avec les données expérimentales a 323 K et 423 K. Cette équation sera donc
utilisée par la suite afin de déterminer les encadrements de la pression calculée dans les bulles
de gaz de fission (cf. 1.3.4.1).

Ces encadrements vont étre définis sur le domaine d’intérét de notre étude (i.e. pour les
pressions attendues dans les bulles de gaz de fission en situation de transitoire thermique). Les
encadrements seront en particulier déterminés pour les pressions mesurées dans les bulles de
combustibles irradiés afin de d’évaluer leur ordre de grandeur pour une population de bulles
donnée. Ces mesures sont présentées par la suite.

32



1.3. Positionnement des équations d’état par rapport aux données existantes dans la
littérature

1.3.3 Présentation des mesures sur combustibles irradiés

Plusieurs moyens expérimentaux permettent d’évaluer I'état de pressurisation des cavités.
Ces évaluations peuvent étre distinguées en plusieurs catégories :

— Les évaluations globales qui permettent de déterminer une valeur moyenne du volume
molaire.

— Les mesures locales qui permettent d’évaluer le volume molaire d’une bulle en parti-
culier.

— Les observations indirectes qui consistent a déduire la pression qui a été atteinte dans
les bulles & partir des observations de la microstructure du combustible.

Les résultats obtenus a partir des différentes catégories de mesures sont présentés par la suite
(pour une revue détaillée des dispositifs utilisés voir [22]).

1.3.3.1 Evaluation globale du volume molaire des bulles

Les évaluations globales se basent sur une mesure de la porosité (volume occupé par les
bulles par volume de combustible) et de la concentration en gaz dans ces bulles (quantité de
gaz contenue dans les bulles par volume de combustible). Le rapport de ces deux quantités
permet d’obtenir le volume molaire (volume par quantité de gaz). Cette méthode de mesure,
dite "moyenne", permet d’obtenir une pression représentative de l’ensemble de cavités quelle
que soit leur taille.

Pour cette mesure, la porosité est directement obtenue par une analyse d’images MEB des
cavités. La difficulté majeure liée a I’évaluation du volume molaire réside dans la mesure de
la quantité de gaz contenus dans les bulles.

Afin de mesurer la quantité de gaz occlus dans le combustible, la mesure microsonde a
été largement utilisée & partir des années 1970. Cette instrument permet de mesurer le gaz
retenu dans le combustible sur une faible profondeur (moins de 1 pm). Ainsi, les cavités les
plus grosses lorsqu’elles sont suffisamment proches de la surface pour étre accessibles a la
mesure sont ouvertes et sont vidées de leur gaz par l'opération de polissage de 1’échantillon
réalisée avant I’examen. Par conséquent, le gaz contenu dans les cavités dont le diamétre est
de l'ordre du micron (2.5 — 4 pm) n’est pas mesuré par la microsonde.

Afin de palier cela, la mesure microsonde a été combinée aux analyses par fluorescence
au rayon X (XRF) car cette mesure permet de détecter le xénon sur une plus grande pro-
fondeur et permet donc de détecter le gaz omis par la microsonde (présent dans les cavités
micrométriques). Mogensen et al. [90], ont utilisé cette mesure sur des combustibles irradiés
entre 33 et 53 GWj/t, afin d’évaluer le volume molaire des bulles intergranulaires de la zone
intermédiaire, les pressions '” reportées par les auteurs sont comprises entre 75 et 473 M Pa
pour des températures allant de 1513 & 1683 K. Les mesures XRF ont été réalisées jusque
dans les années 1990 mais cette instrumentation n’est plus disponible aujourd’hui.

15. Dans ce cas, les pressions sont calculées par ’équation des sphéres dures (1.28) avec un diamétre fixe
de dys = 0.37 nm.
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Les mesures quantitatives du gaz dans les bulles sont désormais réalisés grace au SIMS
(secondary ion mass spectrometry). Ces mesures consistent a abraser la surface du combus-
tible et & mesurer la quantité de gaz relachés lors de cette opération. Les quantités mesurées
font I'objet d’un recalage aux mesures microsonde [38] afin d’obtenir une valeur quantitative
de la quantité de gaz en rétention dans le combustible.

Walker et al. [140] '° ont utilisé¢ cette mesure afin de déterminer la pression dans les bulles
de rim sur un combustible irradié & 90 GWj/t,. La pression ' calculée par les auteurs dans
ces cavités est relativement élevée en irradiation de base (230 M Pa a 673 K).

Au CEA, cette technique a été utilisée par :

— Noirot et al. [99] et Noirot et al. [101], sur un combustible irradié a 38.8 GWj/t, ayant
subi une rampe de puissance et un combustible irradié & 83 GWj/t,, respectivement.
Seuls les volumes molaires sont reportés dans ce cas et les valeurs mesurées sont com-
prises dans le domaine des hauts volumes molaires (V;,, > 100 cm?®.mol™!), les pressions
attendues sont donc relativement faibles.

— Cagna [22]| en zone centrale d’un combustible irradié & 72.7 GWj/t, présentant une
zone de précipitation développée. Les mesures sont obtenues en utilisant deux mé-
thodes, une méthode "moyenne" (comme présentée précédemment) et une méthode
dite "histogramme" consistant & mesurer la porosité et la quantité de gaz en terme de
classes de taille de cavités et a calculer le volume molaire de chacune des classes. Cette
deuxiéme approche permet d’obtenir ’évolution de la pression mesurée en fonction de
la taille des bulles. Les pressions calculées ' dans ces cavités sont relativement élevées
a température ambiante (entre quelques M Pa et 950 M Pa a 300 K).

1.3.3.2 Evaluation locale du volume molaire des bulles

Les mesures locales se basent sur des mesures de la quantité et du volume d’une bulle. Les
premiéres mesures locales ont été réalisées par Thomas [130] en utilisant le MET (microscope
électronique & transmission) pour calculer le volume de cavités nanométriques et I'EDX
(spectroscopie de rayon X & dispersion d’énergie) pour mesurer la quantité de gaz. Ces
mesures ont été réalisées sur des combustibles irradiés entre 30 et 40 GWj/t, sur des bulles
dont la taille était comprise entre 55 et 80 nm. Les mémes mesures ont été réalisées par Nogita
et Une [98] sur des bulles dont la taille était comprise entre 5 et 10 nm sur des combustibles
irradiés entre 49 et 83 GWj/t,. D’aprés ces mesures, la pression des plus petites bulles
nanométriques en nominale sont comprises entre 1 et 15 GPa '’ (durant l'irradiation, i.e. a
700 K dans ce cas).

Les mesures de Garcia et al. [18] par SAX (spectrométrie d’absorption des rayons X)
permettent de mesurer la pression dans les bulles nanométriques en mesurant la distance
entre atomes et le nombre de coordination (i.e. le nombre moyen d’atomes voisins pour un

16. Pour les mesures globales, ’ensemble des auteurs présentés utilisent des images obtenues au microscope
afin de calculer la porosité, a I’exception de Walker et al. qui se base sur une micrographie d’absorption des
électrons obtenus a la microsonde et qui permet de révéler les cavités remplies de xénon.

17. Dans ce cas, les pressions sont calculées par I’équation des spheéres dures (1.28) avec un diameétre fixe
de dgs = 0.39 nm.

18. Dans ce cas la pression est calculée par I’équation des sphéres dures ou I'équation de Soave comme
mentionné en partie 1.3.2.1.

19. Les extrapolations de Ronchi sont utilisées dans ce cas.
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atome donné). Cette mesure permet d’évaluer directement la pression dans les bulles sans
besoin d’observation du volume des cavités. Les évaluations de Garcia et al. réalisées sur un
combustible implanté confirment ’ordre de grandeur de la pression dans les cavités mesurées
au MET-EDX par Nogita et Une et Thomas (entre 2.7 GPa 4 5 K et 3.7 GPa & 870 K pour
une bulle de 2 nm).

Des mesures locales ont également été obtenues par Cagna 22| sur une bulle intragranulaire
de 420 nm provenant de la zone de précipitation d’'un combustible irradié a 72.7 GWj/t,,.
Pour ce faire, le SIMS a été utilisé afin de mesurer la quantité de gaz d’une bulle, puis
le volume de cette bulle a été calculé a partir d’'une imagerie 3D réalisée au MEB-FIB.
D’aprés ces mesures, la pression calculée '* dans cette bulle submicrométrique a température
ambiante est de 56 M Pa.

1.3.3.3 Evaluations indirectes de la pression

L’état de pressurisation des cavités peut également étre déduit des observations de la mi-
crostructure du combustible. En effet, la présence de certains défauts témoigne de I'interven-
tion de modifications microstructurales engendrées par la pression des cavités. Notamment,
une sur-pression suffisamment élevée dans une bulle peut induire un déplacement des dis-
locations situées a sa proximité. Ce processus, dit de "dislocation punching", a pour effet
de faire grossir la bulle. Lors du grossissement, la quantité de gaz contenue dans la bulle
reste constante alors que son volume augmente, ainsi la pression dans la cavité diminue. Par
conséquent, deés lors que le mécanisme de "dislocation punching" peut étre actif, la pression
nécessaire au déplacement d’une dislocation ne peut étre dépassée, cette pression définit donc
une valeur seuil.

Les observations de Nogita et Une [97] réalisées sur un combustible irradié a 49 GWj/t,
mettent en évidence une forte densité de dislocations autour des bulles dans la zone de
rim. Ces observations prouvent que la pression atteinte dans ces bulles a été suffisante pour
induire un grossissement par dislocation punching. D’aprés Greenwood et al. [55], la pression
d’activation de ce mécanisme par une bulle s’exprime comme (pour une bulle sphérique de
rayon 7, et une dislocation dont la taille est similaire au diamétre de la bulle) :

b 2
_ HeOp I -l
T Tp

P, (1.35)
avec [, le module de cisaillement de la matrice et b, le vecteur de Burgers (0.39 nm [1006])
et v 'énergie de surface.

D’aprés 'équation (1.35), la pression maximale qui peut régner dans une bulle peut étre
déduite de sa taille. Le rayon des bulles de rim observées par Nogita et Une est compris

entre 250 nm et 1 um, la pression dans ces cavités d’aprés I’équation (1.35) sont donc
comprises entre 30 et 117 M Pa.

1.3.3.4 Résumé des mesures

L’ensemble de ces mesures est résumé dans le tableau 1.2. Les pressions déterminées par
les auteurs sont reportées ainsi que les équations d’état utilisées. Ces pressions ont été dé-
terminées dans différentes conditions :
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a la température ambiante (pour les mesures de Cagna),
a la température d’irradiation (pour les mesures de Waker et al. et Nogita et Une),

a la température atteinte en transitoire (pour les mesures de Mogensen et al.).

Ainsi, pour chacune des pressions la température a laquelle cette valeur a été calculée est
précisée entre parenthéses.

Taux POS.i tion .
de comb- radiale Rayon Volume Equaton Pression
Auteur(s) ustion (divisée par | des bulles moliire ) d’état reportée
(GWi/t) le rayon (nm) (em?.mol™1) (M Pa) (M Pa)
pastille)
Mesures globales
400-500
Noirot (intra) 20
et al. [99] 38.8 0 700-2500 180-280 ) )
(inter)
0.45 92.9 316 (1683 K)
0.55 700- 73.8 s o 473 (1623 K)
ggoﬁer[fi? 55 0.6 2800 75.9 ?gil:(fe; d“r:esb (317'“);2”) 411 (1593 K)
vald 0.65 (inter) 106.8 s =0 232 (1563 K)
0.7 215.8 75 (1513 K)
Walker 20 sphéres dures (1.28)
et al. [140] 65 ! 400-4300 ) (avec dggs = 0.39 nm) 230 (673 K)
Cagna [22] spheres dures (1.283)
moyenne 72.7 0 300 — 3400 50 (avec dyg calculé par (1.29)) 70 (300 K)
- et Soave (1.21) (1.22)
100 34.3 865 (300 K)
200 59 33 (300 K)
Cagna [27] 300 51 sphéres dures (1.28) 71 (300 K)
histogramme 72.7 0 400 58 (avec dyg calculé par (1.29)) 38 (300 K)
500 71 et Soave (1.21) (1.22) 18 (300 K)
600 91 11 (300 K)
700 115 9 (300 K)
. 0 115
Noirot 0 20
ot al [101] 83 0.24 - 194 . -
1 103
Mesures locales
25 50
27 79
Thomas [130] 27-48 -20 27 53 - -
30 35
40 84
49 2.5 33.5 1750 (700 K)
Nogita 49 4 225 . 13450 (700 K)
ot Une [95] 49 0.75 -0.95 2 25.5 Ronchi (1.32) 6590 (700 K)
83 3.5 35.5 1365 (700 K)
83 5 25.5 6590 (700 K)
sphéres dures (1.28)
Cagna [22] 2.7 0 420 52.6 (avec dyg calculé par (1.29)) 56 (300 K)
et Soave (1.21) (1.22)
Mesures indirectes
ioﬁﬁ 07 49 1 250-1000 _20 - 30 — 117 (673 K)

TABLE 1.2 — Résumé des mesures des volumes molaires et des pressions dans les bulles de
gaz de fission.

20. non précisée
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Comme les pressions reportées précédemment ont été calculées a des températures dif-
férentes et en utilisant des équations d’état différentes (ou avec des diamétres de sphéres
dures différents), ces valeurs ne sont donc pas comparables entre elles. Ces pressions sont
donc calculées & une méme température (303 K) et en utilisant la méme équation d’état,
les valeurs sont reportées dans le tableau 1.3. Pour le calcul, les pressions sont déterminées
aux volumes molaires évalués par les auteurs en utilisant les équations d’état retenues par
Cagna, a savoir I'équation de Soave (1.21) (1.22) (pour V,,, > 40 cm3.mol™!) et des sphéres
dures (1.28) (1.29) (pour V;, < 40 em3.mol™", voir partie 1.3.2.1) car elles sont en accord
avec les données P — V — T comme nous |’avons vu.

. Pression & 303 K
Taux Position d’aprés 'eq. de
de comb- radiale Rayon Volume Soave (1.21 (1.22)
Auteur(s) ; (divisée par | des bulles | molaire t d ) '}_\ o
ueion le rayon (nm) (em®.mol™1) ob e SpACTes
(GWj/t,) pastille) dures (1.28) (1.29)
(MPa)
Mesures globales
400-500
Noirot (intra)
et al. [99)] 38.8 0 700-2500 | 190-280 6-5
(inter)
0.45 92.9 9
Mogensen 0.55 700- 73.8 14
et al. [90] 55 0.6 2800 75.9 13
0.65 (inter) 106.8 8
0.7 215.8 6
Xtvajllfe[rl 1 65 1 400-4300 752! 21
Sliizin[é“)] 72.7 0 300 — 3400 50 70
100 34.3 869
200 99 33
300 o1 72
Cagna [22
his%ogra[umlne 2.7 0 400 58 37
500 71 18
600 91 10
700 115 9
0 115 7
Noirot 59
ot al. [101] 83 0.24 - 194 6
1 103 8
Mesures locales
25 50 80
27 79 12
Thomas [130] |  27-48 _22 27 53 58
30 35 800
40 84 10
49 2.5 33.5 960
Nogita 49 4 22.5 12115
et Une [95] 49 0.75 -0.95 2 25.5 4300
83 3.5 35.5 750
83 5 25.5 4300
Cagna [27] 2.7 0 120 52.6 60

TABLE 1.3 — Résumé des mesures des volumes molaires et des pressions calculées a tempé-
rature ambiante en utilisant les équations d’état retenues par Cagna.
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D’aprés ces évaluations, les pressions sont trés différentes en fonction des populations
de bulles considérées. En effet, & température ambiante, les pressions mesurées dans les
bulles intragranulaires de précipitation (mesure locale et moyenne de Cagna) dans les bulles
intergranulaires de la zone intermédiaire (par Mogensen et al.) et dans le rim (par Walker
et al.) sont de l'ordre la dizaine voire de la centaine de M Pa alors que la pression calculée
dans les cavités nanométriques peut atteindre plusieurs centaines de M Pa voire la dizaine
de GPa (d’aprés Nogita et Une et Thomas).

L’évolution des pressions reportées dans le tableau 1.3 (triangles) en fonction de la taille
de cavités a 303 K et 1473 K est illustrée figure 1.19 et 1.20 % respectivement. D’aprés
ces figures, la pression des cavités diminue globalement avec ’augmentation de leur rayon.
A température ambiante (303 K), la plupart des cavités sont sur-pressurisées, c’est a dire
P, > i—: (la pression d’équilibre, P, = i—z, étant représentée par la droite noire”'). A la
température attendue en transitoire (1473 K), I'ensemble des cavités mesurées sont sur-
pressurisées et les pressions attendues sont trés élevées (de l'ordre de la centaine de M Pa
voire de la dizaine de GPa).

104 A T =303 K A Thomas 104 A T=14713 K
A Nogita et Une A 4
A 4 A Cagna (monobulle) N
4 Cagna A A A
103 S i Dislocation punching 103
— 4 4 X (Nogita et Une) = A A LA
e i e
s — Equilibre s N AA
S 102 x § 102 x 4
& 10 =+ 10
ﬁ A 4oa g A Thomas
2 a A I I A Nogita et Une x
A A Cagna (monobulle)
10! Aa o 10'{ 4 Cagna
Dislocation punching
X (Nogita et Une)
—— Equilibre
10° 10°
10° 10! 102 103 104 10° 10! 102 103 104
Rayon des bulles (nm) Rayon des bulles (nm)

FIGURE 1.19 — Evolution log-log de la pres- FIGURE 1.20 — Evolution log-log de la pres-
sion (en M Pa) mesurée dans les cavités en sion (en M Pa) mesurée dans les cavités en
fonction de leur rayon (en nm) a 303 K. fonction de leur rayon (en nm) a 1473 K.

Par la suite, ces pressions sont bornées en fonction des volumes molaires représentatifs
des différentes populations de bulles d’aprés la modélisation.

21. Cette valeur n’est pas indiquée explicitement dans [140] mais a été déduite des pressions, des tempé-
ratures et de ’expression de ’équation d’état.

22. non précisée

24. Seules les évaluations (triangles et croix) pour lesquels la pression des cavités peut étre reliée a leur
taille sont reportées.

24. avec v qui est calculé par ’équation suivante [125] :

v =0.41 (0.85 — 1.40 x 10~* (T' — 273)) Jm™ 2. (1.36)
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1.3.4 Quantification des bornes de la pression

1.3.4.1 Définition du domaine de mesures P -V — T

Dans un premier temps, les mesures P — V' — T réalisées sur du xénon (reportées dans

le tableau 1.1) sont utilisées afin de définir les encadrements de la pression calculée par
I’équation d’état d’ALCYONE. L’évolution de ces bornes en fonction du volume molaires
est ensuite déterminée et mise en relation avec les mesures réalisées sur combustibles irradiés
(voir tableau 1.2) de maniére & évaluer ’encadrement des pressions pour une population de
bulles donnée.
Les résultats de simulation, qui seront présentés plus loin (cf. partie 1.1.2.5), permettent
d’établir le domaine d’intérét sur lequel ces bornes doivent étre déterminées, a savoir, I'in-
tervalle de volume molaire représentatif des bulles intra et intergranulaires (compris entre
22.5 et 300 ecm?.mol™') et de température attendue lors du transitoire thermique (de 300 a
1473 K). Ce domaine est représenté par l'encadré jaune sur la figure 1.21 sur laquelle sont
reportées les mesures P —V — T disponibles (triangles). Les mesures n’appartenant pas a ce
domaine (triangles situés en dehors de I’encadré jaune) ne sont pas retenues dans I’analyse,
i.e. les mesures de Ramsay et Travers, Beattie et al. (réalisées a un volume molaire supérieur
a 500 em3.mol ™!, voir tableau 1.1) et de Whalley et al. (triangles bleus). Comme l'illustre la
figure 1.21, le domaine d’intérét est bien plus large que le domaine exploré expérimentale-
ment, ¢’est pourquoi les extrapolations de Ronchi, qui sont définies sur domaine trés étendu
(encadré gris), sont également retenues pour déterminer un encadrement de la pression.

Rabinovich et al.

2500 s+ Michels et al.
22501 . 4 Waibel
Ronchi A Whalley et al.
20001 + Zisman et al.
< 1750
© 15001
2
S 1250
‘é—: 10001 1 3
é) 750- 3 AA A‘? A :
3 A ‘A t‘A A‘A A AA;AA A
o . R Yoy
| o aRBOR R R 0 1L
0 ; ; ; ;
0 100 200 300 400 500

Volume molaire (em?.mol 1)

FIGURE 1.21 — Présentation des domaines de température et de volumes molaires pour
lesquels la pression est évaluée.

Par la suite, cet encadrement est défini sur le domaine d’intérét, en particulier :

— Pour I'ensemble des volumes molaires (de 22.5 & 300 cm®.mol™'), a des températures
constantes :
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e A 303 K, car les évaluations expérimentales sont réalisées & température am-
biante *”. A cette température, il existe suffisamment de données pour que cet
encadrement soient déterminé a partir des mesures P — V — T et des extrapola-
tions.

e A 1473 K, afin d’estimer I’encadrement & la température maximale du transitoire
thermique et d’utiliser ces valeurs dans le cadre de I’estimation de la sur-contrainte
engendrée par les cavités (cf. partie 1.5) lors du transitoire. A cette température,
les données sont manquantes. Ces bornes sont donc déterminées a partir des ex-
trapolations de Ronchi d’une part, et des pressions calculées par 1’équation de
Soave (1.22) pour un volume molaire de plus de 45 em3.mol~!, d’autre part, car
cette équation est en accord avec les valeurs de référence (mesures et/ou extrapo-
lations) sur cet intervalle (voir partie 1.3.2.1).

— Pour 'ensemble des températures rencontrées en transitoire (entre 300 et 1473 K),
aux volumes molaires représentatifs des bulles intra et intergranulaires les plus denses
d’apres la modélisation (soit. 53.9 et 25 cm3.mol ™).

1.3.4.2 Détermination de I’évolution des bornes de la pression

Dans cette partie, nous cherchons a déterminer 1’évolution de 1’écart entre les bornes de
la pression, écart défini par :
AP = psw — pint (1.37)

avec PP et P™f les bornes supérieures et inférieures de la pression respectivement. La
méthodologie définie dans la section précédente est a présent appliquée. Ainsi a température
ambiante (303 K), ces bornes sont définies par les équations suivantes :

P*"? = max (Par, Pes) (1.38)
P = min (Pag, Pes) (1.39)

avec P4 la pression calculée par I'équation d’ALCYONE et P, la pression des mesures
P-V-T.
Au dela de 423 K, ces bornes sont définies par les équations suivantes :

P*"? = max (Par, Ps, Pg) (1.40)
P = min (Pay, P, Pg) (1.41)

ou Pgs est la pression calculée par ’équation d’état de Soave et Pg la pression extrapolée par
Ronchi.

Pour des volumes molaires de plus de 100 em?.mol~! et pour I'ensemble des températures
atteintes par le combustible en transitoire, la pression calculée par I’équation ’ALCYONE
est en accord avec les pressions qu’elles soient mesurées, calculées par l’équation de Soave
ou extrapolées par Ronchi (quelques M Pa d’écart pour des pressions calculées inférieures a
200 M Pa), comme démontré dans ’annexe A.1. Ainsi, les bornes supérieures et inférieures de
la pression calculée par I'équation d’ALCYONE sont quasiment confondues sur ce domaine
de température et de volume molaire. L’encadrement de la pression n’a donc un intérét qu’a
bas volume molaire (moins de 100 cm?.mol™1).

25. Les évaluations de la pression dans les cavités de Cagna [22] sont réalisées & une température similaire
de 300 K.
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Les valeurs inférieures a 100 e¢m?.mol~! définissent donc le domaine de volumes molaires
d’intérét dans le cadre de ’estimation d’un encadrement de la pression calculée par I’équation
d’ALCYONE. Nous proposons de décomposer ce domaine en deux sous-domaines :

— Dintervalle des volumes molaires intermédiaires entre 40 et 100 em®.mol~!, intervalle
pour lequel les pressions attendues sont de 'ordre de la dizaine voire la centaine de
M Pa a température ambiante (voir figure 1.16). Ce sous-domaine de volume molaire
est représentatif de la majorité des évaluations réalisées sur les bulles de gaz de fission
(voir tableau 1.3).

— L’intervalle des trés bas volumes molaires entre 22.5 et 40 cm3.mol™!, intervalle pour
lequel les pressions sont de 1'ordre de la centaine de M Pa voire de la dizaine de GPa
(voir figure 1.16). Ce sous-domaine de volume molaire est représentatif des bulles na-
nométriques les plus denses d’aprés les mesures (tableau 1.3).

Par la suite, 'encadrement de la pression est déterminé pour les bornes de ces deux sous-
domaines de volume molaire. Afin d’associer les valeurs calculées & une population de bulles
données, ces valeurs sont également évaluées aux volumes molaires mesurés dans les bulles
de gaz de fission (voir tableau 1.3). Les valeurs retenues sont les suivantes ** :

— Les mesures de Mogensen et al. [90] pour des bulles intergranulaires submicrométriques
de la zone intermédiaire (la valeur de 93 cm?.mol™" est retenue).

— Les mesures de Thomas [130] pour des bulles nanométriques (84 cm?.mol™').
— Les mesures de Walker et al. [140] pour des bulles de rim submicrométriques (75 cm?®.mol™!).

— Les mesures de Cagna [22|, pour des bulles intragranulaires de précipitation de la zone
centrale (50 cm®.mol™1).

— Les mesures de Nogita et Une [98] pour des bulles nanométriques (la valeur de 22.5 et
35.5 ecm®.mol™! sont retenues).

Les pressions calculées par I'équation d’ALCYONE et leurs encadrements & 303 et 1473 K
sont reportés dans les tableaux 1.4 et 1.5 respectivement (1’évolution de ces pressions sont
détaillées dans 'annexe A.2). Dans ces tableaux, les écarts relatifs entre la pression calculée
par I'équation d’ALCYONE et les bornes supérieures et inférieures de cette pression sont
également reportées, ces écarts relatifs sont définis respectivement par les équations (1.42)
et (1.43) :

AP Py — P

1.42
Par, ‘ Py, (142)
AP~ _ pinf Pur (1 43)
Py, Py, '

26. Les valeurs reportées sont retenues de maniére & exclure les volumes molaires supérieurs a
100 cm3.mol~? et les valeurs redondantes (e.g. Mogensen et al. mesurent des volumes molaires proches
des 75 em3.mol~! obtenus par Walker et al., ces valeurs sont donc exclues)
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Vin APT /Py,
(en em®.mol 1) P4, (en M Pa) AP~ /Py, (en %) | AP (en M Pa)

Intervalle Volumes molaires d’intérét

volumes molaires 13

intermédiaires 100 8 43 3

(borne haute)

Tres bas L7

volumes molaires 40 480 99 140

(borne haute)

Treés bas 13

volumes molaires 22.5 12100 5260
-40

(borne basse)

Auteur(s‘) Volumes molaires mesurés

(population)

Mogensen et al. +0

(inter) 93 14 -38 g

Thomas +0

(nanométriques) 8 3 -73 25

Walker et al. +0

(rim) 75 70 84 59

Cagna +0

(intra précipitation) o0 240 -65 157
+27

Nogita et Une 355 800 -19 375

(nanométriques) 22.5 12110 _Z?) 5260

TABLE 1.4 — Résumé des pressions (évaluations et encadrements) a 303 K sur le domaine
d’intérét et aux volumes molaires mesurés expérimentalement.
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Vi AP+/PAL

(en em®.mol 1) P4, (en M Pa) AP~ /Py, (en %) | AP (en M Pa)
Intervalle Volumes molaires d’intérét
volumes molaires 40
intermédiaires 100 202 3 16
(borne haute)
Trés bas 7
volumes molaires 40 1426 0 113
(borne haute)
Trés bas 39
volumes molaires 22.5 13300 0 4375
(borne basse)
é)l;t;;lf;;)on) Volumes molaires mesurés
Mogensen et al. +0
nter -
( ) 93 236 1 27
Thomas +0
nanomeétriques -
( iques) 84 300 16 47
Walker et al. +0
(rim) 75 370 17 65
Cagna +4
(intra précipitation) o0 807 -1 20

+15

Nogita et Une 35.5 2120 0 320
(nanomeétriques) 995 13330 _JBSQ 4375

TABLE 1.5 — Résumé des pressions (évaluations et encadrements) a 1473 K sur le domaine
d’intérét et aux volumes molaires mesurés expérimentalement.

D’aprés ces tableaux, aux volumes molaires intermédiaires (entre 40 et 100 cm®.mol™!)
représentatifs des bulles submicrométriques les plus denses d’aprés les mesures, 1’évolution
des encadrements aux différentes températures est la suivante :

— A température ambiante (voir tableau 1.4), les écarts relatifs sont maximales (entre
-43 et —84 % pour des pressions de 'ordre de la dizaine a la centaine de M Pa). Ces
écarts sont dis a la surestimation des mesures P —V — T par I’équation ’ALCYONE
sur cet intervalle (voir annexe A.2).

— AU K (voir tableau 1.4, température a laquelle les bornes sont calculées a partir
des pressions calculées par I’équation de Soave et des extrapolations de Ronchi), les
écarts relatifs sont faibles (moins de 20 % pour des pressions de plusieurs centaines de
M Pa) car les pressions calculées et extrapolées sont proches.

Aux trés bas volumes molaires (de 22.5 & 40 em®.mol™1), pour les différentes températures,
les écarts relatifs sont modérément importants (entre 15 et 40 % pour des pressions de I'ordre
du GPa voire de la dizaine de GPa).

Dans le cadre de notre étude, nous souhaitons en particulier estimer la sur-contrainte
engendrée par les bulles intragranulaires. Dans la modélisation, le volume molaire de ces
bulles est compris entre deux valeurs asymptotiques, a savoir, environ 25 ¢m?3.mol~! pour
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les bulles nanométriques et 50 cm?.mol~! pour les bulles submicrométriques de la zone de
précipitation (valeur également représentative des bulles intergranulaires les plus denses).
Ainsi, I’évolution des écarts entre les bornes de la pression en fonction de la température
attendue en transitoire est reportée pour des volumes molaires similaires *’ ci-dessous.

A 53.9 em®.mol™!, les évolutions en fonction de la température des pressions calculées
par I’équation d’ALCYONE (courbe rouge), Soave (courbe verte) et extrapolées par Ronchi
(losanges bleus) sont reportées figure 1.22. Pour ce volume molaire, les valeurs calculées
par I’équation ’ALCYONE définissent les bornes supérieures de la pression (cette pression
est systématiquement supérieure aux autres valeurs). D’aprés cette figure, I'écart entre les
bornes (courbe violette sur la figure 1.22) diminue globalement en fonction de la température
et varie de 50 a 130 M Pa.

Vo, = 53.9 em3.mol !

800

=

700
Q
2 600
~— 500 # Ronchi
= 400
9 =#-Alcyone
‘7 300 +
% 200 Soave
Q‘: 100 —Ecart APB

o1 a Mesure
‘ ‘ PVT

300 500 700 900 1100 1300 1500

Température (K)

FIGURE 1.22 — Pression (en M Pa) en fonction de la température (en K) a 53.9 em?.mol .

L’écart relatif décroit avec la température de 54 % a 400 K a7 % a 1473 K.

A 25 em®.mol™t, Tévolution des pressions est représentée sur la figure 1.23. Dans ce
cas, la valeur calculée par ALCYONE définie la borne basse de la pression (la pression
calculée par I'équation d’ALCYONE est systématiquement inférieure aux valeurs de Ronchi
et ’équation de Soave n’est pas définie pour ce volume molaire). L’écart entre les bornes
(courbe violette) augmente en fonction de la température au-dela de 400 K et varie entre
700 M Pa et 2.5 GPa (voir 'axe des ordonnées a droite).

V., = 25 em3.mol ™t

___ 12000 4000
¥ 10000 S
% : . * ¢ L 3000 D" ¢ Ronchi
8000 o * 2
~ . ¢ ~~—  -m-Alcyone
= 6000 + 2000 @
.S < —Ecart AP?
@ 4000 -
& N — P 1000 =+ zisman
2000 s
- =
0 0
300 500 700 900 1100 1300 1500

Température (K)

FIGURE 1.23 — Pression (en M Pa) en fonction de la température (en K) a 25 em?.mol ™.

27. Les volumes molaires retenus sont ceux pour lesquels les pressions extrapolées ont été reportées par
Ronchi dans [121].
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L’écart relatif augmente avec la température de 16 % a 400 K jusqu’a 32 % a 1473 K.

1.3.5 Conclusions

Dans cette section, la revue des mesures P —V — T réalisées sur du xénon met en évidence
un manque de données pour les températures attendues en transitoire, la pression calculée
dans les bulles lors d'un transitoire thermique ne peut donc étre validée systématiquement.
Ainsi, nous proposons d’encadrer la pression calculée par I'équation d’ALCYONE par des
bornes. Ces bornes sont définies a partir, des mesures P — V — T & température ambiante
et a partir des pressions extrapolées par Ronchi et /ou calculées par 'équation de Soave aux
températures attendues en transitoire.

D’aprés Panalyse, les pressions (estimations et encadrements) ont été caractérisées en
fonction du volume molaire :

— Pour les bulles les moins denses (V;,, > 100 cm3.mol™'), les bornes sont quasiment
confondues quelle que soit la température atteinte pendant le transitoire thermique.
La pression calculée dans ces bulles est donc estimée avec une bonne confiance. Elle
reste relativement basse a 1473 K (valeur maximale de 200 M Pa a cette température).

— Pour les volumes molaires intermédiaires (de 40 a 100 em®.mol™!, représentatifs des
bulles submicrométriques les plus denses d’aprés les mesures, & température ambiante),
I’écart entre les bornes de la pression calculée par I’équation A’ALCYONE & tempé-
rature ambiante est relativement important (entre 38 et 84 % d’écart relatif pour des
pressions de I'ordre de la dizaine, voire de la centaine de M Pa). A cette température,
ces écarts sont dus au fait que ’équation d’ALCYONE surestime les données P—V —T.
En revanche, a la température maximale du transitoire (1473 K), ces écarts sont rela-
tivement faibles (4 — 17 % pour des pressions de l'ordre de plusieurs centaines de M Pa
voire du GPa). A cette température, ces écarts sont faibles car les pressions calculées
et extrapolées sont proches.

— A trés bas volume molaire (entre 22.5 et 40 cm®.mol™", volume molaire représentatif
des bulles nanomeétriques les plus denses), les écarts entre les bornes de la pression sont
modérément importants (entre 15 et 40 % d’écart relatif pour des pressions de 'ordre
du G'Pa voire de la dizaine de GPa) et ce quelle que soit la température.

En fonction de la température et pour des volumes molaires représentatifs des bulles intra-
granulaires d’aprés la modélisation (comme nous le verrons plus loin), nos conclusions sont
les suivantes :

~— Au volume molaire maximal de ces bulles (environ 50 cm?®.mol™1), Iécart entre les
bornes de la pression calculée par I’équation d’ALCYONE est relativement important
a 303 K (54 % d’écart relatif pour 200 M Pa) et diminue en fonction de la température,
jusqu’a devenir faible a 1473 K (7 % d’écart relatif pour un pression de 700 M Pa).

— Au volume molaire minimal de ces bulles (environ 25 em3.mol™!), l'écart entre les
bornes est modérément important et augmente en fonction de la température (I’écart
relatif augmente de 16 % a 400 K jusqu’a 32 % a 1473 K pour des pressions comprises
entre 4 et 8 GPa).
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1.3. Positionnement des équations d’état par rapport aux données existantes dans la
littérature

En perspectives, et compte tenu des fortes incertitudes identifiées dans ce cas, cette étude
doit étre étendue en prenant en compte d’autres équations applicables aux volumes molaires
rencontrés dans les cavités les plus denses [95]. Notamment, d’aprés 'état de 1’art des mesures
de volume molaire dans les cavités, le xénon peut étre sous forme solide dans les bulles
nanométriques. D’apreés les simulations atomistiques de Jelea [68], le xénon dans les cavités
de 2 nm est solide a 1000 K et en phase vitreuse a plus haute température (2000 K). Sur la
base de ces calculs, Jelea [(67] propose une équation d’état afin de déterminer la pression dans
ces bulles. Dans le cadre de I'estimation des bornes de la pression, I'utilisation d’équations
d’état adaptées a décrire ’état de pressurisation du xénon solide, comme celle de Jelea,
pourrait donc permettre de préciser les valeurs de ces bornes.

D’apreés cette analyse, la pression des cavités est élevée, par conséquent, I'intensité de la
traction des bulles est potentiellement importante. Afin d’estimer cette contrainte, par la
suite, la pression qui régne dans les bulles est estimée a partir d’un calcul de l'irradiation de
base d’un crayon combustible et des mesures post-irradiatoires réalisées sur ce méme crayon.
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1.4. Estimation de la pression dans les bulles de gaz de fission sur la base des
données de simulation et des résultats des examens post-irradiatoires

1.4 Estimation de la pression dans les bulles de gaz de
fission sur la base des données de simulation et des
résultats des examens post-irradiatoires

Pour estimer la sur-contrainte de traction induite par la sur-pressurisation des bulles en
situation de transitoire, il est nécessaire de déterminer la pression qui régne dans ces bulles
aux températures atteintes par le combustible lors de ce transitoire d’une part (équation
d’état), et la porosité associée a ces cavités d’autre part. Afin d’estimer ces quantités, la
simulation de l'irradiation de base d’un crayon UO, présentant un fort taux de combustion a
été réalisée avec 'OCS ALCYONE. Des examens fins (MEB, SIMS, microsondes, ...) réalisés
récemment sur ce méme crayon ont permis de mesurer les quantités d’intérét. Dans le cadre
de cette étude, il s’agit donc de valider le calcul de la pression et de la porosité par rapport
a lexpérience afin de préciser I'intensité de la sur-contrainte de traction des bulles.

Tout d’abord, les résultats de mesures expérimentales réalisées sur le crayon étudié sont
présentés. Par la suite, les modéles retenus pour la simulation de l'irradiation de base du
crayon sont mentionnés et les spécificités de la modélisation des gaz de fission sont briéve-
ment rappelées. Les résultats de la simulation sont ensuite confrontés aux différents examens
intégraux (profilométrie, percage, ...) et mesures fines de caractérisation du combustible
(métallographie, MEB, SIMS, microsonde).

Cette confrontation permet de quantifier les écarts calcul-mesure concernant la porosité,
la quantité de gaz et le volume molaire des bulles. Pour la comparaison, le volume molaire est
calculé en considérant que I’ensemble des bulles submicrométriques (intra et intergranulaires)
ne forme qu’une seule population (ce qui revient a considérer que le gaz précipité dans ces
bulles est réparti dans une famille de cavités ayant une porosité homogéne). Les bulles
nanométriques sont exclues du calcul. Cette méthode est retenue car les examens réalisés
permettent de mesurer la quantité de gaz précipité mais pas la répartition de ce gaz au
sein des différentes populations. De plus, ces examens ne permettent pas de caractériser les
cavités nanométriques.

Connaissant les écarts entre le volume molaire calculé et mesuré, I’évolution radiale de la
pression (évaluation et encadrement) dans les bulles intra et intergranulaires est ensuite dé-
terminée pour une cote axiale donnée. Pour ce faire, nous proposons d’estimer la pression des
cavités a partir des quantités jugées les plus pertinentes d’aprés la comparaison calcul-mesure
(porosité et quantité de gaz dans les cavités). Ces pressions seront utilisées dans la section 1.5
afin de déterminer la sur-contrainte de traction de I’ensemble des populations de bulles et
au chapitre 2 afin de déterminer le chargement appliqué par les bulles intergranulaires.

1.4.1 Mesures expérimentales

L’objet de I’étude est un crayon UO, fort taux de combustion, crayon sur lequel les mesures
suivantes ont été réalisées :
— Des examens post-irradiatoires non-destructifs qui permettent de mesurer les évolu-
tions géométriques du crayon et les épaisseurs de zircone. Les mesures du diamétre et
I’allongement du crayon sont comparées au calcul en section 1.4.2.2.
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1.4. Estimation de la pression dans les bulles de gaz de fission sur la base des
données de simulation et des résultats des examens post-irradiatoires

— Un pergage qui permet d’évaluer la quantité totale de gaz relachés par le combus-
tible. Ces examens permettent de valider le calcul de la fraction de gaz relachés en
section 1.4.2.2.

— Des examens métallographiques qui permettent d’estimer localement, I’état microstruc-
tural du combustible (en terme d’étendue de la zone de précipitation gazeuse et d’épais-
seur de rim) et I’épaisseur des couches d’oxydes de la gaine.

— Une macrographie au microscope optique, réalisées a la cote axiale des mesures de
microanalyses, qui permet de visualiser les fissures et la porosité de trés grande taille
du combustible (au dela de la dizaine de microns). Ces mesures permettent é¢galement
d’évaluer 'épaisseur de rim "optique" qui est comparée au calcul en section 1.4.2.2.

— Des observations MEB qui donnent la porosité en terme de distribution de tailles. Ces
mesures sont comparées aux porosités calculées en section 1.4.2.3.

— Un examen microsonde qui donne une évaluation du gaz en rétention dans le combus-
tible et permet de mesurer I’étendue de la zone de précipitation des gaz de fission. Ces
mesures sont comparées aux quantités de gaz calculées en section 1.4.2.4.

— Un examen SIMS qui permet de mesurer le gaz en rétention dans les bulles submicro-
métriques et le gaz dissous et/ou nano-précipité. Ces mesures donnent des éléments de
validation du calcul du relachement et de la répartition du gaz au sein des populations
de bulles en section 1.4.2.4.

— Des observations MEB-FIB grace auxquelles la forme des bulles a été caractérisée.
L’impact de la forme des bulles sur 'intensité de la sur-contrainte de traction est
étudié en section 1.5.

— Un examen EBSD qui permet de mesurer 'orientation locale du cristal. Cet examen
n’est pas exploité par la suite dans la comparaison calcul-mesure car 1’orientation des
grains ne fait pas partie des valeurs calculées par le modéle.

Les résultats de ces examens sont présentés dans cette section.
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1.4. Estimation de la pression dans les bulles de gaz de fission sur la base des
données de simulation et des résultats des examens post-irradiatoires

1.4.1.1 Mesures post-irradiatoires non-destructives et percage

Les mesures non-destructives du crayon suite a son irradiation sont présentées dans le
tableau 1.6. Ces examens mettent en évidence une zone d’oxyde desquamée a la cote axiale
3086 mm /bcf *°, cote a laquelle I'épaisseur de zircone est maximale.

Epaisseur moyenne de zircone par courant

de Foucault a la cote axiale 1786 — 3336 mm /bef (um) 90 (110 max)
Allongement global du crayon 1.09

(% de déformation axiale) '
Allongement colonne 0.96

(% de déformation axiale) '
Diameétre corrigé moyen 9.43

sur I’ensemble du crayon (mm) '
Hauteur de plis maximale (um) 15
Epaisseur de zircone maximale (um) 15

TABLE 1.6 — Résultats des examens non-destrucifs

Un pergage du crayon a été réalisé afin de quantifier les niveaux de relachement final et de
pression interne du crayon. Les résultats de cet examen sont résumés dans le tableau 1.7. La
fraction de gaz relachés est déterminée en calculant la création par une formule simplifiée.

Production de gaz a 20° C (cm?) 3280 +£170.9
Pression finale a 20° C et 1 atm (bar) 41.5 + 14.5
Volume libre final (cm?) 126 + 1.5
Volume de gaz recueillis a 20° C et 1 bar (cm?) 524.8 + 4.8
Volume d’He récupéré a 20° C et 1 bar (em?) 430.03 + 4.8
Volume de Xe+Kr récupérés a 20° C et 1 bar (em?) | 90.06 + 0.85
Rapport Xe/Kr 9.86
Fraction de gaz relachés (en % de la création) 2.75 £0.19

TABLE 1.7 — Résultats des mesures de percage.

28. /bef désignant la position du bas de la colonne fissile du crayon.
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1.4. Estimation de la pression dans les bulles de gaz de fission sur la base des
données de simulation et des résultats des examens post-irradiatoires

1.4.1.2 Mesures post-irradiatoires destructives

Les examens métallographiques réalisés aux cotes 3005 — 3040 mm /bef”® (comportant
des examens sur une coupe radiale et une coupe axiale) avaient pour objectif de caractéri-
ser 1’état de corrosion de la gaine et la microstructure du combustible. Les résultats de la
métallographie sont comparés aux résultats de macrographie au microscope optique et de
microanalyses réalisées sur une section située a la cote 1304 mm /bef (échantillon prélevé
entre 1302 et 1306 mm/bcf) dans le tableau 1.8. Ces examens, réalisés a des cotes diffé-
rentes, donnent des résultats similaires en termes d’épaisseur de rim, de rayon de la zone de
précipitation et de taux de combustion.

Examens métallographiques | Microanalyses
(3005 — 3040 mm/bcf) (1304 mm/bcf)
Epaisseur de rim "optique" (um) 90 — 120 60
Rayon de la zone de précipitation
(% du rayon pastille) 54 % 52 7%
Epaisseur moyenne %0 i
de la couche de zircone (um)
Epaisseur d’oxyde externe (um) 70 — 80 -
Epaisseur d’oxyde interne (um) 6—11 -

TABLE 1.8 — Résultats des examens métallographiques et des microanalyses.

L’ensemble des examens présentés par la suite concernent 1’échantillon dont la section est
située a la cote 1304 mm /bcf.

La macrographie au microscope optique réalisée sur cet échantillon est présentée en
figure 1.24. L’échantillon présente des fissures radiales formant 4 fragments. Des fissures
circonférentielles trés fines sont également observables.

FIGURE 1.24 — Macrographie de la coupe radiale du combustible irradié.
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1.4. Estimation de la pression dans les bulles de gaz de fission sur la base des
données de simulation et des résultats des examens post-irradiatoires

Les examens EBSD réalisés sur cet échantillon permettent de caractériser ’orientation du
cristal a différentes positions dans le combustible. D’aprés les résultats de ces examens :

— Dans le rim (4.08 — 414 mm), comme attendu, la restructuration a eu pour effet de
former de nouveaux grains suite a la subdivision des grains originels. Ces nouveaux
grains ont une orientation tres différente entre eux.

— A un rayon pastille compris entre 3.1 et 4.08 mm, la restructuration est toujours visible
ponctuellement, mais n’est pas généralisée a ’ensemble des grains comme dans le rim.

— En périphérie de la zone centrale (& 1.2 mm), une forte dispersion des orientations
locales au sein des grains est observée et des sous-joints de grains sont visibles.

— Au centre (a 0 et 0.6 mm), la dispersion des orientations locales au sein des grains est
plus faible qu’en périphérie de la zone centrale et la désorientation des sous-joints de
grains est trés faible.

Les mesures MEB et MEB-FIB réalisées permettent de caractériser la porosité. Les exa-

mens MEB sont réalisés sur une coupe et donnent une image 2D des pores. Les examens
MEB-FIB consistent & abraser successivement la surface de 1’échantillon et récupérer une
image MEB 2D a chaque étape. La série d'images est ensuite traitée afin de reconstruire une
image 3D des pores observés.
Afin de mesurer la porosité de maniére quantitative, les mesures MEB-FIB ne peuvent pas
étre utilisées car elles sont réalisées sur un échantillon trop petit pour étre représentatif *”.
De manieére a exploiter les images MEB 2D, les pores sont supposés étre répartis de maniére
aléatoire, isotrope et homogene ", auquel cas le principe de Delesse [6] s’applique et donne
(quelle que soit la forme des porosités) :

fo= 1 (1.44)

avec f1 la fraction surfacique de la porosité issue des images 2D et f, la fraction volumique
réelle des pores ',

Par la suite, la porosité totale est définie comme la somme de la porosité des bulles dont le
DCE (Diameétre Circulaire Equivalent) * est inférieur a 3 um, appelée porosité fine et celles
dont le DCE est supérieur a 3 um, appelée porosité de grande taille. De par la résolution
minimale du MEB, qui est de 0.03 um, les bulles nanométriques sont exclues de
I’analyse et la porosité fine mesurée est donc comprise entre 0.03 ** et 3 um.

29. Pour que I’échantillon soit considéré comme représentatif, il faut que le volume échantillonné respecte
les conditions d’ergodicité et de stationnarité. L’ergodicité signifie que la moyenne de la propriété mesurée
sur 'échantillon (en l'occurrence la porosité) est égale a la moyenne de cette propriété sur I’ensemble du
domaine. La stationnarité signifie que la moyenne de la propriété est inchangée lorsque le volume est translaté
dans l’espace.

30. Ces hypothéses sont remises en question par la discussion sur la répartition des porosités abordée par
la suite, mais elles sont néanmoins considérées comme valides ici.

31. En dehors de la question de la représentativité des observations MEB et MEB-FIB, il est & noter que
d’aprés P’équation (1.44) (sous réserve de validité des hypothéses mentionnées) une mesure 3D n’est pas
nécessairement plus précise qu’une mesure 2D.

32. Le DCE est le diamétre d’un cercle dont la surface est la méme que le pore observé au MEB.

33. La résolution du MEB est d’environ 12 nm, mais seuls les pores dont le DCE est supérieur a 30 nm
sont considérés dans la mesure.
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1.4. Estimation de la pression dans les bulles de gaz de fission sur la base des
données de simulation et des résultats des examens post-irradiatoires

L’évolution radiale de la porosité totale (carrés violets) et de la porosité fine (carrés orange)
est illustrée sur la figure 1.25. D’aprés cette figure :

— La variation radiale de porosité totale est cohérente avec les données de Spino et al.
[129] (figure 1.10).

— La porosité fine est plus élevée en zone centrale (entre 2 et 3 % a un rayon pastille
compris entre 0 et 2.16 mm) qu’en zone intermédiaire (entre 1 et 2 % a un rayon
pastille compris entre 2.16 et 3.5 mm) ce qui est le signe d’une précipitation gazeuse
plus importante au centre.

— Dans le rim (4.08 — 4.14 mm), la porosité totale est maximale et la quasi-totalité de
cette porosité est sous forme de porosité fine.

12.0
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ité de DCE 0.03 — 3 o
10.0 @ porosité de um A
< 80 -
~— o
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2
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FIGURE 1.25 — Evolution de la porosité (en %) en fonction du rayon pastille (en mm) pour
différentes classes de tailles.

Notons que la mesure de la porosité prend en compte les bulles de gaz de fission mais
également les cavités issues de la fabrication de la pastille. En début d’irradiation, seule une
partie de la porosité de fabrication (celles de moins de 1 um) [46] disparait (densification
du combustible). La part de la porosité de fabrication restante en fin d’irradiation de base
(donc de taille supérieure a 1 um) ne peut pas étre distinguée de la porosité apparaissant
avec l'irradiation et d’une taille comparable.

Concernant la porosité fine, les mesures ont été réalisées sans distinguer la porosité intra-
granulaire de la porosité intergranulaire. Néanmoins, l'observation des images MEB (comme
illustré figure 1.26) permet de distinguer les populations en zone centrale (entre 0 et 2.16
mm) :

— Les bulles dont le DCE** est compris entre 0.03 et 1 pm sont majoritairement des

bulles intragranulaires et

— celles dont le DCE est compris entre 1 et 3 pm sont majoritairement des bulles inter-
granulaires.

Hors de la zone centrale, la taille des cavités permettant de discriminer les bulles intra et
intergranulaires n’a pas été déterminée expérimentalement.
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1.4. Estimation de la pression dans les bulles de gaz de fission sur la base des
données de simulation et des résultats des examens post-irradiatoires

FIGURE 1.26 — Image 2D MEB réalisées a 0 mm.

D’aprés I'analyse de la distribution en taille de la porosité fine, illustrée figure 1.27 a
différentes positions radiales (les histogrammes rouges, bleus et verts représentent la distri-
bution en taille de la porosité au centre, en périphérie de la zone centrale et dans le rim
respectivement) :

— La taille des bulles moyenne, pondérée par la porosité ', au centre (de 0.85 um a un
rayon pastille de 0 mm, voir les tirets rouges sur la figure 1.27) est légérement plus
faible qu’en périphérie de la zone centrale (de 0.86 pm a un rayon pastille de 1.66 mm,
voir les tirets bleus), alors que les valeurs de la porosité fine a ces deux positions sont
proches (entre 2.13 % au centre et 2.38 en périphérie de la zone centrale).

— La taille moyenne des bulles est maximale dans le rim (& un rayon pastille de 4.1 mm),
avec une valeur de plus de 0.9 pm (tirets noir).

Cette distribution en taille de la porosité au centre, en périphérie de la zone centrale et dans
le rim est illustré sur la figure 1.27 par les histogrammes rouges, bleus et verts respectivement.

34. Cette est calculée comme : (Dy) = Zﬁ%f L avec Di et fi respectivement le diamétre et la porosité de

la i®™¢ classe de porosité et fI° est la porosité fine totale.
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FIGURE 1.27 — Distribution en taille de la porosité de moins de 3 pm (en DCE) a différentes
positions dans la pastille.

L’échantillon a également fait ’'objet d’un examen microsonde (La position du rayon ana-
lysé est indiquée par la ligne en pointillées jaunes sur la figure 1.24). Ces mesures permettent
de détecter uniquement le xénon présent sur une faible profondeur de combustible (moins de
1 pm). Ainsi, les cavités les plus grosses lorsqu’elles sont suffisamment proches de la surface
pour étre accessibles a la mesure sont ouvertes et sont vidées de leur gaz par 'opération de
polissage de ’échantillon. Par conséquent, le gaz contenu dans les cavités dont le diamétre
est de plus de 2.5 pm n’est pas mesuré par la microsonde.

De plus, le gaz relaché hors du combustible ne peut évidemment pas étre détecté par la
mesure. L’écart entre la création de gaz et la mesure microsonde renseigne donc sur une
précipitation de xénon sous forme de bulles et /ou sur I'existence d’un relachement local.

Comme expliqué en section 1.3.3.1, un complément aux mesures microsonde sont les me-
sures SIMS (également réalisées le long du rayon indiqué par la ligne en pointillées jaunes sur
la figure 1.24), mesures qui permettent de préciser la répartition entre le gaz dissous et/ou
nano-précipité et le gaz présent dans les bulles submicrométriques. Ces mesures consistent
a abraser la surface du combustible et & mesurer la quantité de gaz relachée lors de cette
opération. Les mesures acquises font I'objet d’un recalage aux mesures microsonde [38] afin
d’obtenir une valeur quantitative de la quantité de gaz en rétention dans le combustible.

La répartition entre le gaz dissous (et/ou nano-précipité) et le gaz présent dans les bulles
submicrométriques est obtenue a partir d’un traitement de la mesure SIMS. Afin d’illustrer
succinctement le processus, un profil de la mesure SIMS au cours du temps (provenant d’une
étude ultérieure [22]) est illustré figure 1.28, il y apparait :

— une ligne de base uniforme (pointillés rouges). Aprés recalage, la quantité de xénon
donnée par cette ligne de base correspond au gaz dissous et/ou nano-précipité.
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— Plusieurs pics de forte intensité. Ces pics correspondent au relachement de gaz lors
de l'ouverture de bulles suffisamment grosses [76]. Aprés recalage, la différence entre
la quantité totale de xénon mesurée (déduite de l'intégrale de la courbe bleue) et la
quantité comprise dans la ligne de base, permet de déterminer la quantité de xénon
dans les bulles submicrométriques.
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FIGURE 1.28 — Evolution du signal de mesure SIMS du xénon 132 (en nombre coups cps)
au cours du temps (en s) sur un échantillon UO, irradié a fort taux de combustion, d’aprés
[22].

Le nombre de pics de forte intensité du SIMS permet également d’estimer le nombre de
bulles submicrométriques crevées lors de ’abrasion. Les densités en bulles submicrométriques
(de moins de 3 pm) obtenues par le SIMS (carrés rouges) sont comparées aux densités
obtenues par les observations MEB-FIB (triangles verts) sur la figure 1.29. D’aprés cette
figure, les densités détectées par le SIMS sont inférieures aux valeurs obtenues par le MEB-
FIB en zone centrale. L’analyse réalisée durant les mesures, conduit a estimer que le gaz
contenu dans les bulles de moins de 130 nm de DSE (Diameétre Sphérique Equivalent) * est
pris en compte dans la ligne de base ", ce qui explique la sous-estimation de la densité en
bulles par le SIMS au centre du combustible.

De plus, le gaz présent dans les bulles n’est plus détecté par le SIMS au dela d’une certaine
taille de cavités, cette taille est estimée & 3 um d’aprés les mesures.

35. Le DSE est le diamétre d’une sphére dont le volume est le méme que le pore observée au MEB-FIB.

36. Cela peut étre di au fait que ces petites bulles représentent une faible quantité de gaz et que leur
densité (bulles.mm™3) est élevée. Ainsi un grand nombre de ces bulles sont ouvertes par Pabrasion, mais la
quantité de gaz relachée n’est pas suffisante pour former un pic de forte intensité sur le profil SIMS, cette
quantité est donc prise en compte dans la ligne de base du signal.
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FIGURE 1.29 — Densité de bulles (en bulles.mm™3) d’aprés les mesures MEB-FIB et SIMS
en fonction du rayon pastille (mm).

Sur la figure 1.30, les quantités de gaz mesurées a la microsonde (courbe orange) et au SIMS
(ronds bleus et croix rouges) en fonction de la position dans la pastille sont reportées. De la
comparaison des mesures du xénon a la microsonde et de la création déduite de la mesure
néodyme " (courbe cyan) il apparait que la zone centrale (0 — 2.16 mm) et la périphérie du
combustible (3.8 —4.14 mm) sont le siége d’une précipitation gazeuse voire d’un relachement
des gaz de fission.

La quantité totale de gaz détectée au SIMS (ronds bleus) permet d’estimer la rétention

du gaz dans le combustible (a I'exception du gaz retenu dans les cavités de plus de 3 pum),
la différence entre cette valeur et la création permet de déterminer le relachement local. Ce-
pendant, les valeurs mesurées au SIMS sont dispersées et parfois supérieures a la création,
le relachement en zone centrale est donc difficilement quantifiable.
La quantité de gaz correspondant & la ligne de base du SIMS (gaz dissous et/ou précipités
dans des bulles de moins de 130 nm) est représentée par les croix rouges sur la figure 1.30.
La différence entre la quantité totale (ronds bleus) et la ligne de base (croix rouges) réveéle
d’une part qu’une grande partie du gaz est précipité dans des bulles submicrométriques (de
moins de 3um) en zone centrale et en périphérie. D’autre part, cette figure montre que la
majorité du gaz en rétention est présent sous forme dissoute et/ou nano-précipité en zone
intermédiaire.

37. La concentration en néodyme dans le combustible est un indicateur de la répartition radiale du taux
de combustion et sert par conséquent de référence de production locale pour les autres produits de fission
plus mobiles comme le xénon.
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FIGURE 1.30 — Evolution des quantités de xénon mesurées au SIMS et & la microsonde (en
% massique) en fonction du rayon pastille (en mm).

L’utilisation conjointe des mesures de quantité de gaz dans les bulles au SIMS et de la
porosité au MEB permet d’évaluer le volume molaire du gaz dans les bulles. Pour cette éva-
luation, une difficulté réside dans le fait que la quantité mesurée au SIMS englobe 1’ensemble
du gaz contenu dans les bulles, sans que la répartition de ce gaz au sein des différentes
classes de porosité observables au MEB ne soit déterminée. Compte tenu de ces limitations,
I’évaluation du volume molaire est réalisée en considérant que :

— Par hypotheése, la totalité du gaz détecté dans les bulles submicrométriques au SIMS
est considéré répartie dans une seule classe de porosité dont la taille est comprise entre
0.03 et 3 um .

— L’apport des bulles nanométriques est négligé puisque la quantité de gaz dans ces bulles
est prise en compte dans la ligne de base et que la porosité associée a cette population
ne peut pas étre observée.

L’évolution radiale du volume molaire des bulles est illustrée sur la figure 1.31. Les vo-
lumes molaires évalués par l'expérimentateur sont représentés par les triangles orange et
ceux calculés a partir des mesures radiales sont représentés par les losanges bleus.

En zone intermédiaire, certains points d’évaluation ne sont pas retenus dans I’analyse (points
situés hors du cadre en pointillés rouges sur la figure 1.31) pour les raisons suivantes :

— en 2 — 2.8 mm, le SIMS détecte une quantité de gaz quasi-nulle dans les bulles sub-
micrométriques (ligne de base confondue avec la quantité totale sur la figure 1.30), or
la porosité fine mesurée au MEB est non-négligeable et le relachement est faible dans
cette zone. Il se peut également que le gaz précipité soit contenu dans des bulles de
moins de 130 nm (visibles au MEB), gaz précipité qui serait alors pris en compte dans
la ligne de base du signal SIMS.

38. Par conséquent, bien que le gaz contenu dans les bulles de moins de 130 nm est comptabilisé dans
la ligne de base, la porosité associée a ces bulles est prise en compte dans le calcul du volume molaire car
Papport de cette porosité devrait étre faible (cf. figure 1.27).
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1.4. Estimation de la pression dans les bulles de gaz de fission sur la base des
données de simulation et des résultats des examens post-irradiatoires

Par manque d’information sur le contenu en gaz des cavités dans cette zone, ces points
d’évaluations sont donc exclus de I'analyse.

— en 4.02 mm, le volume molaire est calculé a partir de mesures SIMS et MEB réalisées
a des positions différentes et trop éloignées pour étre cohérentes entre elles, dans cette
zone ol la porosité et la quantité de gaz évoluent fortement en fonction du rayon
pastille. Ces points d’évaluations ne sont donc pas représentatifs.

@& V,, évaluation d’aprés les mesures
Vi évalué par I'expérimentateur

2.00E-03
1.80E-03 *
1.60E-03
1.40E-03
1.20E-03 .
1.00E-03
8.00E-04
6.00E-04 -
4.00E-04 — figure1.32——
2.00E-04 : — . '
0.00E+00

Volume molaire (m?.mol~!)

0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 4.0 4.5

Centre pastille Rayon (’mm) périphérie pastille

FIGURE 1.31 — Volume molaire (en m®.mol™!) en fonction du rayon pastille (en mm).

Une fois ces points éliminés, I'estimation radiale du volume molaire est reportée figure 1.32.
Sur cette figure, nous constatons que les cavités les plus denses en gaz se situent en
périphérie de la zone centrale (vers 2 mm).

@ V,, évaluation d’apres les mesures
Vi évalué par I'expérimentateur

3.00E-04

2.50E-04 0

2.00E-04 s

1.50E-04

1.00E-04 s+ .

5.00E-05 - *—s

0.00E+00

Volume molaire (m?.mol~!)

0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 4.0 4.5

Rayon (mm)
Centre pastille périphérie pastille

FIGURE 1.32 — Volume molaire (en m®.mol™!) en fonction du rayon pastille (en mm) (encadré
figure 1.31).

La pression évaluée a partir de ces volumes molaires sera comparée a la pression calculée
dans les bulles par le code ALCYONE en section 1.4.3.2.
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1.4. Estimation de la pression dans les bulles de gaz de fission sur la base des
données de simulation et des résultats des examens post-irradiatoires

Enfin, comme nous le verrons en section 1.5, la forme des bulles peut avoir un impact sur
I'intensité de la sur-contrainte induite par la pressurisation des cavités. Ainsi, sur la base des
observations MEB-FIB, une description de la forme, de l'orientation et de la distribution
spatiale est a présent proposée en fonctions des différentes positions dans la pastille. Les
positions auxquelles les observations MEB-FIB ont été réalisées dans la pastille sont indiquées
sur la figure 1.24.

Concernant la forme des bulles intragranulaires, les observations (figure 1.33) en zone
centrale (0 — 2.16 mm) mettent en évidence des bulles qui peuvent étre assimilées a des
sphéroides caractérisés par leur diameétre et leur rapport de forme w = % avec a et b respec-
tivement le diamétre et I’épaisseur de ces cavités. Au centre, la mesure de 1’épaisseur et du
diamétre des bulles présentes sur la figure 1.33, donne un facteur de forme allant jusqu’a 0.3.
En périphérie de la zone centrale, le diamétre de ces bulles a été mesuré a environ 0.5 um
pour 0.05 pum d’épaisseur, soit un rapport de forme d’environ 0.1.

En plus des bulles en forme de sphéroides applatis, des bulles de formes complexes sont

également observées en périphérie de la zone centrale, comme lillustre la figure 1.34.

Lpm

FI1GURE 1.33 — Image 3D des bulles intragranulaires de forme sphéroidale aplatie d’apreés les
observations MEB-FIB réalisées & 0 mm.

FIGURE 1.34 — Image 3D des bulles intragranulaires de forme complexe d’apreés les observa-
tions MEB-FIB réalisées a 1.2 mm.

Dans la zone intermédiaire (2.16 — 4.08 mm), les bulles intragranulaires visibles sont trés
petites (inférieure au pum) et leur nombre est faible, il est donc difficile de décrire la forme des
bulles de maniére représentative. Néanmoins, les bulles observées ont clairement une forme
tres aplatie, comme l'illustre la figure 1.35.
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1.4. Estimation de la pression dans les bulles de gaz de fission sur la base des
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FIGURE 1.35 — Image 3D des bulles intragranulaires aplaties d’aprés les observations MEB-
FIB réalisées a 3 mm.

Dans la zone de rim (4.08 — 4.14 mm), a cause du phénoméne de restructuration, les bulles
intragranulaires sont quasiment absentes au profit des bulles intergranulaires situées entre
les grains subdivisés.

D’aprés ces observations, I’évolution proposée du facteur de forme w™"® des bulles intra-
granulaires dans la pastille est la suivante :

— au centre (sur 0 mm — 1 mm), w™" € [0.1 — 0.3], au vu des bulles présentes
dans le volume observé, bulles qui sont présentées figure 1.33.

— En périphérie de la zone centrale (sur 1 mm —2.16 mm), w"® = 0.1, afin de
représenter le facteur de forme mesuré pour les bulles en forme de disque (w™"* = 0.1).
L’effet mécanique des bulles de forme complexe ne sera pas représenté par la suite, faute
de modélisation adaptée.

— En zone intermédiaire (2.16 mm — 3.9 mm), w™e

bulles observées sont plus aplaties que celles du centre.

= 0.1, car les quelques

— Dans le rim (4.08 mm — 4.14 mm), pas de bulles intragranulaires.

Cette analyse permet de donner une description de la forme des bulles intragranulaires
adaptée a la modélisation. Néanmoins, comme cela a été mentionné plus haut, les bulles
nanométriques sont exclues de l'analyse. Par conséquent, la valeur du facteur de forme en
zone intermédiaire (w™"® = 0.1) n’est représentative que des rares bulles observées. Par la
suite, les bulles nanométriques seront considérées comme étant sphériques (w™"® = 1).

Concernant les bulles intergranulaires, dans les parties du combustible observées, hors rim
(0 — 3 mm), elles sont élancées et parfois trés aplaties comme l'illustre la figure 1.36.
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1.4. Estimation de la pression dans les bulles de gaz de fission sur la base des
données de simulation et des résultats des examens post-irradiatoires

FIGURE 1.36 — Image 3D des bulles intergranulaires aplaties d’aprés les observations MEB-
FIB réalisées a 3 mm.

Dans le rim, ces bulles ont une forme quasi-sphérique comme l'illustre la figure 1.37.

10 um

FIGURE 1.37 — Image 3D des bulles intergranulaires de rim d’apres les observations MEB-FIB
réalisées a 4.14 mm.

D’aprés ces observations, 1’évolution proposée du facteur de forme w™*" des bulles inter-
granulaires est la suivante :

— dans la partie hors rim (0 mm — 4.08 mm), w™*" = 0.05, afin de représenter
la forme trés aplatie des bulles observées (w ~ 0)*.

— Dans le rim (4.08 mm — 4.14 mm), w™*" = 1 (bulles sphériques), afin de
représenter les bulles d’hbs.

Les facteurs de formes retenues pour les différentes populations de bulles sont résumés
dans le tableau 1.9

39. Il serait possible d’exprimer le coefficient de Biot pour le cas des fissures (w = 0) mais cette expression
(voir (A.2)) fait intervenir le nombre de fissures par unité de volume. Or, cette quantité est difficilement
mesurable de maniére quantitative, contrairement a la fraction volumique. C’est pourquoi un facteur de
forme proche de 0 est retenu.
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1.4. Estimation de la pression dans les bulles de gaz de fission sur la base des
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Zone de la pastille | 0 — 1 mm | 1—2.16 mm | 2.16 — 4.08 mm | 4.08 — 4.14 mm
0.1
intra _ (disques) 40
w 0-1 =03 | {1 defini (bulles 0-1
non-convexes)
winter 0.05 0.05 0.05 1

TABLE 1.9 — Facteurs de forme retenus pour les bulles intragranulaires et intergranulaires
d’apreés les observations MEB-FIB.

Comme nous venons de le voir, excepté en zone de rim, les bulles sont non-sphériques.
Ainsi, leur orientation doit étre caractérisée. Cette orientation ne peut étre définie que sur
une image 3D des bulles. Or, les images provenant du MEB-FIB sont réalisées sur un volume
de petite taille (~ 10 um, i.e. d’environ un grain en zone non restructurée), contenant une
quantité de bulles peu représentative (du moins en ce qui concerne les bulles intergranulaires).
Néanmoins, d’aprés ces mesures, l'orientation des bulles intra et intergranulaires ne semble
pas privilégier de directions spécifiques.

Enfin, concernant la distribution spatiale des bulles, si le MEB-FIB permet de visualiser ces
bulles en 3D (voir un exemple en figure 1.38), seule une analyse quantitative pourra permettre
a I'avenir de déterminer la répartition spatiale des bulles & partir de ces observations.

9 pm

FIGURE 1.38 — Image 3D d’un volume d’apreés les observations MEB-FIB réalisées a 1.2 mm.

Suite aux examens, les conclusions qui peuvent étre tirées sont les suivantes :

— concernant les bulles intragranulaires en zone centrale, I’'observation de bulles en forme
de disque est corrélée a la présence de sous-joints de grains visibles & 'EBSD (voir
commentaire a ce sujet plus haut dans cette section). Il peut donc étre supposé que ces
bulles se développent sur les surfaces définies par les sous-joints, ce qui expliquerait la

40. Nous rappelons ici que la valeur de 0.1 a été retenue en excluant les bulles nanométriques de ’analyse
(a cause de la résolution du MEB-FIB), cette valeur n’est donc représentative que d’une partie des bulles
intragranulaires.
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forme aplatie de ces cavités. Néanmoins, les mesures a disposition ne permettent pas
de valider cette hypothése car, sur les observations MEB-FIB, les bulles intragranu-
laires sont visibles mais pas les sous-joints de grains*' et a I'inverse, les images EBSD
permettent de visualiser des sous-joints, mais pas les bulles.

A partir de ces éléments, la localisation des bulles intragranulaires dans cette zone ne
peut étre déterminée.

— Concernant les bulles intragranulaires en zone intermédiaire, d’apres les observations,
les bulles visibles (submicrométriques) sont liées a des défauts plans, sans plus de détails
sur leur localisation spatiale et les bulles nanométriques sont exclues de I'analyse.

— Concernant les bulles intergranulaires dans ’ensemble de la pastille, ces cavités sont
par définition localisées au joint de grains.

1.4.2 Comparaison calcul-mesure de 1’état du crayon combustible
fort taux a l’issue de l’irradiation de base

1.4.2.1 Simulation de l’irradiation de base d’un crayon & fort taux de combus-
tion

Une simulation de lirradiation de base du crayon UO, fort taux étudié a été réalisée

avec ALCYONE de la plateforme PLEIADES. Cette simulation consiste a reproduire le
comportement thermo-mécanique, neutronique du crayon et le comportement des gaz de
fission dans le combustible afin de déterminer ’état du crayon a l'issue de l'irradiation.
Les données d’entrées du calcul sont les historiques de puissance en fonction de la cote axiale
du crayon, ainsi que les informations relatives au fluide caloporteur (pression, température
et débit d’entrée). La simulation a été réalisée avec ALCYONE V2 révision numéro 7591.
Les modéles retenus pour le calcul sont reportés dans le tableau 1.10.

41. La désorientation des parties du grain situées de part et d’autre d’un sous joint de grains est visible
au MEB-FIB grace aux différents niveaux de gris observés sur les images. Mais les bulles en forme de disque
ne sont pas observées a la frontiére entre deux niveaux de gris. Il se peut que ces bulles soient tout de méme
présentes sur des sous-joints ayant une désorientation trop faible pour pouvoir induire une différence de
niveau de gris sur I'image.
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Version svn_trunk ALCYONE 7591

Dimension 1D

Neutronique Prodhel

Loi de comportement de la gaine Creep Plasticity Mistral Alcyone2008

Loi de comportement combustible Creep Gatt Cracking Alcyone

Modéle de corrosion Cochise

Densification Matpro

Relocalisation oui

Neeud central pastille libre

Modele de gaz de fission Caracas

Nombre de tranches axiales 30 (Discrétisation définie par 1'utilisateur)

Nombre de mailles radiales 46 (40 .de (.jombI}Sti.b le pou)r 6 fie gaine,
discrétisation définie par 1'utilisateur)

TABLE 1.10 — Résumé des éléments de la simulation ALCYONE

Ces calculs ont été réalisés avec le modéle de gaz de fission CARACAS. Ce modéle prend
en compte les données de thermo-mécanique et de neutronique afin de calculer en chaque
nceud du maillage du combustible : la quantité de gaz créé, la répartition du gaz dans les
différentes populations de bulles, le relachement, le gonflement, I'état de restructuration et
les grandeurs relatives aux bulles (tailles, taux de recouvrement du joint de grains, densité
en bulles, ...). Dans le modéle, le gaz est présent sous différentes formes :

— Dissous dans le grain.

— Dans des bulles intragranulaires qui peuvent étre nanométriques ou submicrométriques.
Bien qu’une répartition bimodale de ces bulles soit observée dans la zone de précipi-

P

bulles intragranulaires est représentée dans le modéle.

— Dans des bulles intergranulaires.

Le déplacement du nceud central du combustible est libre car le blocage de ce nceud
conduit a un état de contraintes qui peut s’avérer irréaliste lors de la simulation du transitoire
thermique.

1.4.2.2 Comparaison des résultats intégraux et des caractéristiques macrosco-
piques du trongon de combustible prélevé

Les résultats intégraux (portant sur I’ensemble du crayon) de cette simulation sont com-
parés aux mesures dans le tableau 1.11. Cette comparaison met en évidence la surestimation
du relachement des gaz de fission calculé et les allongements du combustible et du crayon
calculés sont sous-estimés.
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Simulation | Mesure
Relachement (% de la création) 3.47 2.75
Allongement combustible (% de déformation axiale) 0.71 0.96
Allongement crayon (% de déformation axiale) 0.89 1.09

TABLE 1.11 — Comparaison calcul-mesure des résultats intégraux du crayon fort taux.

L’évolution diamétrale du crayon mesurée (corrigée de I’épaisseur de zircone) en fonction
de la position axiale est comparée au calcul sur la figure 1.39. Le diamétre externe de la
gaine calculée est sous-prédit en 0 — 2000 mm/bef et 3250 — 3600 mm /bef.

9.48 A

9.46

9.44 1

9.42 1

I‘ ! ul

—— Microanalyses

9.40 4

—— Mesures
—— Simulation

Diamétre externe moyen gaine (mm)

9.38

0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500

Cote axiale (mm)

Bas colonne fissible Haut colonne fissile

FIGURE 1.39 — Comparaison calcul-mesure de la profilométrie a l'issue de l'irradiation de
base donnant le diamétre externe de la gaine (en mm) en fonction de la position axiale par
rapport au bas de la colonne fissile du crayon (en mm).

Par la suite, les résultats d’examens de microanalyses (1304 mm/bcf indiquée figure 1.39)
sont comparés aux résultats de calcul. Avec la discrétisation axiale retenue pour les calculs,
la tranche 11 (1288 —1417 mm/bef) est retenue pour cette comparaison. Dans cette tranche :

— Le rayon de la zone de précipitation calculé est de 1.94 mm contre 2.16 mm mesuré.
— L’épaisseur de rim calculée est comprise entre 58 et 180 pm contre 60 pum mesurée.

Un bon accord calcul-mesure est obtenu pour le rayon de la zone de précipitation. La valeur
haute de I'épaisseur de rim calculée (180 wm) est relative a la position des noeuds de la
pastille dont le taux de restructuration est supérieur a 10 %. Cette épaisseur intégre donc la
zone en cours de restructuration, c’est pourquoi elle est supérieure a I’épaisseur mesurée. En
revanche, la valeur basse de I’épaisseur calculée (58 pum), qui intégre les zones dont le taux
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de restructuration est supérieur a 97 %, est en bon accord avec la mesure. Notons également
que la valeur basse de I’épaisseur mesurée a la métallographie (& une cote de mesure soit
différente : 3005 — 3040 mm/bcf) est sous-estimée par le calcul (90 pm mesuré a comparer
au 58 pum calculé, voir tableau 1.8) alors que la valeur haute mesurée est en dega du calcul
(120 pm mesuré a comparer au 180 pum calculé).

1.4.2.3 Comparaison de la porosité des populations de bulles

Dans cette sous-section, les porosités calculées et mesurées sont comparées. La porosité
joue un roéle clé dans le calcul de la contrainte induite par les gaz de fission car elle intervient
dans le calcul de la pression en section 1.4.2.5, mais également dans le calcul de la sur-
contrainte de traction des bulles en section 1.5.

Par la suite, le rayon a partir duquel un taux de restructuration non-nul est calculé (3.8 mm)
est indiqué sur les différentes figures représentant la répartition radiale d’'une quantité dans
le combustible (figure 1.40 & 1.53).

Tout d’abord, rappelons que la porosité fine mesurée correspond a la porosité dont le
DCE (diamétre circulaire équivalent) est compris entre 0.03 et 3 um (cf. section 1.4.1.2). Sur
la figure 1.40, la mesure de porosité fine (carrés orange) est comparée a la porosité totale
(somme de la porosité intra et intergranulaire) calculée (courbe orange) :

— En zone centrale (en 0 —2.16 mm), la porosité calculée est supérieure a la mesure d’un
facteur 2.

— En zone intermédiaire (en 2.16 — 3.8 mm), calcul et mesure sont proches pour un rayon
supérieur a 3 mm. En revanche, ’écart est important pour des rayon inférieurs, tout
particulierement entre 2.16 et 2.5 mm.

— En périphérie (en 3.8 — 4.14 mm), si 'accord calcul-mesure est convenable entre 3.8
et 4.08 mm (zone en partie restructurée), la porosité calculée sous-estime fortement la
mesure d’un facteur 2 dans la zone complétement restructurée (4.08 — 4.14 mm).

11.00

Z:g @ porosité mesurée de 0.03 — 3 um ;

somme de la porosité intra et inter calculée
7.70 début de la restructuration (calcul)
6.60

5.50
4.40
3.30
2.20 oo 8 a o
1.10 g et

0.00

Porosité (%)

0 0.5 1 1.5 2 2.5 3 3.5 4 4.5

Rayon (mm)
Centre pastille périphérie pastille

FIGURE 1.40 — Répartition de la porosité fine (en %) calculée et mesurée en fonction du
rayon pastille (en mm).
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Afin de comprendre et de consolider les écarts observés, les porosités calculées et mesurées
sont comparées en séparant a présent les populations de bulles en fonction de leur taille.
Pour rappel, en zone centrale (entre 0 et 2.16 mm), les bulles dont le DCE est compris entre
0.03 et 1 um sont des bulles intragranulaires et celles dont le DCE est compris entre 1 et 3
um sont des bulles intergranulaires, d’aprés les examens.

En zone intermédiaire, la taille de cavité permettant de discriminer les bulles intra et in-
tergranulaires n’est pas déterminée expérimentalement. Néanmoins, les observations MET
sur des combustibles UO, irradiés entre 30 et 83 GWj/t, mettent en évidence des bulles
intragranulaires majoritairement nanométriques [98] et les mesures MEB réalisées sur un
combustible irradié a 67.5 GWj/t, permettent d’observer des bulles intergranulaires dont la
taille est comprise entre 0.4 et 1 pm sur 'ensemble du rayon pastille [22]. Nous considérons
donc que la totalité de la porosité fine mesurée (de 0.03 & 3 pm) est en position intergranu-
laire.

Dans le rim, a cause du phénomeéne de restructuration, les grains sont subdivisés en de
nouveaux grains d’une taille inférieure au micron. De par leur taille, les bulles submicromé-
triques sont donc trés vraisemblablement situées entre ces grains. C’est pourquoi dans cette
zone, nous supposons, comme précédemment, que la totalité de la porosité fine mesurée est
intergranulaire.

Dans la simulation, la distribution en taille des bulles est représentée par une population
intragranulaire et une population intergranulaire, et ce quelle que soit la position radiale
dans la pastille. Afin d’illustrer cette représentation, la distribution en taille de la porosité
des cavités au centre du combustible (& un rayon pastille 7, = 0 mm) est reportée sur
la figure 1.41. Un large spectre de taille de cavités est mesuré (en gris) alors que, dans la
simulation, les bulles intragranulaires (en bleu) et les bulles intergranulaires (en rouge) ne
sont représentées que par une seule classe de taille.

1
famesure

< 0.8 TH . .
X Isimulation (inter)
@ 0.6 Iisimulation (intra)
& 04
g
A 0.2

0 02040608 1 12141618 2 2224 26 28 3
Taille de cavités (en pm)

FIGURE 1.41 — Distribution en taille de la porosité de moins de 3 pm mesurée (en DCE) et
calculée au centre de la pastille (0 mm).
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D’apreés la figure 1.42, en zone centrale, le diameétre des bulles intragranulaires calculé
(courbe bleue, pour 0 < r, < 2.16 mm) est compris entre 350 et 400 nm ce qui est en
accord avec la mesure (diamétre moyen '* des pores dont la taille est comprise entre 0.03
et 1 um, illustré par les croix bleues). En revanche, le diamétre des bulles intergranulaires
calculé (courbe rouge) sous-estime la mesure (diameétre moyen ** des pores dont la taille est
comprise entre 1 et 3 pum, illustré par les croix rouges), avec un diamétre calculé compris entre
400 et 900 nm a comparer a une taille moyenne mesurée comprise entre 1400 et 1800 nm.
En zone intermédiaire, le diamétre des bulles intergranulaires calculé, qui varie de 400 nm
(en r, = 2.16 mm) a prés de 100 nm (en r, = 3.6 mm), sous-estime la taille moyenne de la
porosité fine mesurée, qui elle est comprise entre 800 et 1200 nm.

Dans le rim, la taille des bulles calculée d’environ 500 nm (courbe verte) est sous-estimée
par rapport a la mesure qui est comprise entre 800 et 1100 nm (rayon moyen ** de la porosité
fine, illustré par les croix orange).

— Bulles intragranulaires (calcul)

— Bulles intergranulaires (calcul)
Bulles d’hbs (calcul)

« Bulles intragranulaires (mesure)

* Bulles intergranulaires (mesure) T
Porosité fine (mesure) N
— Limite restructuration (calcul) g
< 2000 Fi
g H
1800 . x t, i
7 1600 ** Xy o Il
é-) 1400 x 2 225 25 275 BRay::(Smn ;&5 3.75 4 425 4.5
j=} I
= 1200
2 1000
<= 800 —
g 600
T 400 X
E x X7 ] _‘_‘_‘_“_‘—|_._
g 200 e— 7
A 0 e )

0 0.5 1 1.5 2 2.5 3 3.5 4 4.5

Centre pastille Rayon (mm) périphérie pastille

FIGURE 1.42 — Diamétre des bulles calculé (en mm) en fonction du rayon pastille (en mm).

Concernant la porosité des bulles intragranulaires (voir figure 1.43), d’aprés la comparaison
entre la valeur calculée (courbe rouge) et mesurée (ronds bleus) :

— dans la zone centrale (entre 0 et 2.16 mm), la porosité mesurée fluctue autour de
1.5%, le calcul sous-estime cette valeur au centre (0.8 %) tandis qu’un bon accord
calcul-mesure est observé en périphérie de la zone centrale (1.5 %).

— En zone intermédiaire (entre 2.16 et 4.08 mm), la porosité calculée est quasi-constante
et vaut environ 1 %. La taille des bulles intragranulaires calculée est d’environ 2 nm de
diameétre (voir insert sur la figure 1.42). Or, comme nous 'avons vu, cette taille n’est
pas compatible avec la résolution du MEB. La porosité intragranulaire calculée ne peut
donc pas étre comparée a la mesure, des examens plus fins (MET) sont nécessaires.

— Dans le rim (4.08 — 4.14 mm), la porosité calculée est nulle et nous supposons que la
totalité de la porosité fine mesurée est intergranulaire.

42. Au sens pondéré par la porosité
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6.0
5.0 @ porosité mesurée de 0.03 — 1um :
’ — porosité intra calculée |
S 40 début de la restructuration (calcul) |
é .
£ 30
n
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S 20
ol ) ® o 8 o o . ® o o
— |
1 0 e ———— L ﬂ_l
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FIGURE 1.43 — Répartition de la porosité (en %) calculée et mesurée des bulles intragranu-
laires en fonction du rayon pastille (en mm).

Concernant la porosité des bulles intergranulaires (voir figure 1.44), d’aprés la comparaison
entre la valeur calculée (courbe violette) et mesurée (triangles violets et carré orange) :

— en zone centrale (0 — 2.16 mm), la porosité calculée varie de 3.5 % (r, = 0 mm) a
1.5 % (r, = 2.16 mm). Le calcul sur-prédit largement la valeur expérimentale (triangles
violets) qui fluctue autour de 0.9 %.

En zone intermédiaire (2.16 — 4.08 mm), nous avons vu que la porosité intergranulaire
calculée doit étre comparée a I’ensemble de la porosité fine (carrés orange). La porosité
calculée est alors en bon accord avec la mesure sur l'intervalle [2.16,3 mm]. Au dela
d’un rayon de 3 mm, le calcul sous-prédit la mesure.

Dans le rim (4.08—4.14 mm), la porosité calculée (4.9 %) est trés inférieure a la totalité
de la porosité fine mesurée (10.6 %).

11.0 a
10.0 | — porosité inter calculée o
9.0 & porosité mesurée de 1 — 3um
8.0 = début de la restructuration (calcul)
go\ 7.0 @ porosité mesurée de 0.03 — 3 um a
;o
= 5.
g 4.0 jfI
A 3.0 o
2.0 —|_|_|_|_|_'_|_|—'—|_._|_D o o -
1'0“““““"_‘-"‘—-_“._,___1__,_|'_
0.0
0 0.5 1 1.5 2 2.5 3 3.5 4 4.5
Rayon (mm)'
Centre pastille périphérie pastille

FIGURE 1.44 — Répartition de la porosité (en %) calculée et mesurée des bulles intergranu-
laires en fonction du rayon pastille (en mm).

Dans le tableau 1.12, les porosités mesurées, f, mes, €t calculées, f, cqe, sont reportées
ainsi que les valeurs moyennes des écarts calcul-mesure absolus, (Af,), et relatifs, (Afre),
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ces moyennes sont prises au sens défini par les équations (1.45) et (1.46) respectivement :

Zil\inlms A]Bi [(le'3+1)2 . (%)2}

<Af> = (Tf)2 N (T’im)2 (1'45)
Ay S AL fle) [ = (7)) (1.46)

(rf)? = (e

ou f désigne la variable dont 1’écart est évalué, avec f,,cs et feaie 1a valeur mesurée et calculée
de f respectivement, Af* = |f’  — fi | est Pécart calcul-mesure, I'indice 7 désigne la valeur
de la variable a la 1*™° position radiale (position ordonnée dans I’ordre croissant des rayons),
Npes est le nombre de points de mesure, r;"i et 7“1{ sont respectivement la premiére et la
derniere position radiale considérée.

Zone de type de Rim
la pastille porosité 0—1mm | 1=2mm | 2=3mm|3—408mmn 4.08 —4.14 mm
orosite intra 1.7 1.6
POTOSIY inter 1 0.8 1 18 10.4
mesurée (en %) Porosite
/] 43
. 2.6 2.4 1 2.3 //
it intra 0.9 1.2 0.9 0.9 0
POTOSIEe inter 34 2.7 1.2 0.8 16
calculée (en %) porosité
13
B 43 3.8 2 1.7 //
intra 0.8 0.4
(Af,) (en %) inter 2.4 1.9 0.3 1.5 5.5
porosité /)43
. 1.7 1.5 1 0.6 //
intra 94 38
(Afrety (en %) inter 72 72 23 295 90
porosité 13
o 40 38 49 28 //

TABLE 1.12 — Résumé des porosités calculées et mesurées et de leurs écarts.

Concernant les résultats de simulation et d’aprés le tableau précédent :

— En zone centrale (0 — 2.16 mm), la porosité intragranulaire est sous-prédite de fagon
importante sur Uintervalle [0,1 mm] (0.8 % d’écart calcul-mesure absolu soit 94 %
d’écart relatif). Toujours en zone centrale mais sur l'intervalle [1,2.16 mm], cette po-
rosité est modérément sous-prédite (0.4 % d’écart absolu soit 38 % d’écart relatif). La
porosité intergranulaire dans 1’ensemble de cette zone est fortement surestimée (écart
calcul-mesure sur les intervalles [0, 1 mm] et [1,2.16 mm| de 2.4 % et 1.9 % respecti-
vement, soit 72 % d’écart relatif dans ces deux sous-zones). Au final, la porosité fine
mesurée est donc surestimée par le calcul (écart calcul-mesure moyen d’environ 1.7 %
dans toute la zone centrale, soit 40 % d’écart relatif).

— En zone intermédiaire (2.16 — 4.08 mm), la porosité intragranulaire calculée étant
de taille nanométrique, elle ne peut donc étre comparée a la valeur expérimentale
(la mesure au MEB exclut les bulles de moins de 30 nm). De ce fait, la porosité fine
mesurée doit étre comparée a la porosité intergranulaire calculée. L’écart calcul-mesure

43. La totalité de la porosité fine est supposée étre en position intergranulaire dans le rim.
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est alors faible entre 2.16 et 3 mm (0.3 % d’écart absolu, soit 23 % d’écart relatif),
puis grand au dela (1.5 % d’écart absolu, soit 295 % d’écart relatif).

— Dans le rim (4.08 — 4.14 mm), du fait de la restructuration, les bulles intragranulaires
sont supposées étre absentes. La porosité intergranulaire est fortement sous-estimée par
le calcul (5.5 % d’écart calcul-mesure moyen, soit 90 % d’écart relatif). Cette porosité
intergranulaire est égale a la porosité fine dans cette zone.

Concernant les mesures, des observations MET sont nécessaires sur le combustible étudié
afin de quantifier la porosité des bulles nanométriques, en zone intermédiaire.

1.4.2.4 Comparaison calcul-mesure des quantités de gaz dans les différentes
populations de bulles

La pression des bulles dépend directement de la quantité de gaz qu’elles contiennent.
Nous cherchons donc ici & comparer les quantités présentes dans les différentes populations
de gaz calculées et mesurées. D’aprés le calcul de 'inventaire des gaz de fission a l'issue de
I'irradiation de base, illustré figure 1.45 :

— le relachement du combustible (en gris) a lieu principalement en zone centrale et en
périphérie.
— En zone centrale, le gaz intragranulaire est soit dissous (en bleu) soit sous forme de

bulles de précipitation (en rouge) d’environ 400 nm (voir figure 1.42). Le reste du gaz
retenu se situe dans des bulles intergranulaires (en orange).

— En zone intermédiaire, le gaz intragranulaire précipité (en vert) est présent dans des
bulles de quelques nanomeétres (voir figure 1.12) et la totalité du gaz précipité dans des
bulles submicrométriques est en position intergranulaire.

— Dans les zones restructurées, la majorité du gaz est en position intergranulaire, le reste
est dissous dans le grain.

16001 Gaz relaché
Bulles intergranulaires
—~ 1400 MM Bulles de précipitation intragranulaires
a
‘s:‘ Bulles nanométriques intragranulaires
% 1200 Gaz dissous intragranulaires
£
x 10004
<
0
< 800
£
S 600
<
< 400/
200J

(0]

0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 4.0
Centre pastille Rayon (mm) périphérie pastille

FIGURE 1.45 — Inventaire gaz (en pumol.mm™?) en fonction du rayon (en mm) pour la tranche
11 du crayon (1288 — 1417 mm/bcf).
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Ces quantités sont comparées aux mesures microsonde et SIMS par la suite. Dans cette sous-
section, 1’évolution radiale de la création de xénon calculée est reportée sur les figures par
une courbe cyan.

Les quantités de gaz sont exprimées en pourcentage massique (rapport entre la masse de
xénon et la masse du combustible) afin de pouvoir étre comparées a la mesure. Les valeurs
calculées sont exprimées en mole de xénon par unité de volume de combustible, ces quantités
sont converties en % massique grace a la relation suivante :

MjgeNAO_/Xe’KT

Xe _ Xe
Cmassique =100 C’mol (147)
PUO:
avec
o (OXe la masse de xénon par unité de masse de combustible exprimée en % massique,

massique

o M2Xe =134 x 1.66 x 10727 kg la masse atomique du xénon en prenant en compte les
effets de l'irradiation,

e N, =6.022 x 10?3 mol~! le nombre d’Avogadro,

o K" = (.94 un facteur correctif (sans unité) permettant de prendre en compte le fait
que seul le xénon est détecté par la mesure alors que la simulation prend en compte la
présence du krypton,

e puo, = 10483 kg.m 3 la densité géométrique initiale du lot de pastilles d’'UO; et

e CX¢ la quantité de xénon par unité de volume de combustible exprimée en mol.m=3.

Concernant la création et la rétention du gaz dans le combustible, les évolutions radiales
du gaz créé mesuré (courbe noire) et calculé (courbe cyan), de la quantité de gaz retenu dans
le combustible mesurée au SIMS (carrés rouges) et de la quantité de gaz retenue calculée
(courbe rouge) sont reportées sur la figure 1.46. La création "mesurée" est déduite du profil
néodyme (microsonde). D’aprés cette figure, la création de gaz calculé (en cyan) est en bon
accord avec la mesure (en noire), sauf en périphérie pastille.

2.0

— début de la restructuration (calcul)

1.8 — création calculée

I m total SIMS (mesure)
1.6 — rétention (calcul)
14 - — création mesurée

Xe (% massique)

0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 4.0
Rayon (mm)
Centre pastille périphérie pastille

FIGURE 1.46 — Quantité de xénon retenu et créé (en % massique) en fonction du rayon (en
mm).
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La différence entre la création et la rétention permet de déterminer le relachement local. Afin
de comparer la quantité calculée de gaz relachés par les différentes zones du combustible, la
contribution de chacune de ces zones au relachement de la tranche considérée (soit 4.28 %
de la quantité produite) est reportée dans le tableau 1.13.

zone centrale zone intermédiaire | rim

(0— 216 mm) | (216 — 4.08 mm) | (4.08 — 4.14 mm) | "0 11

relachement calculé
(en % de la production 2.94 0.58 0.76 4.28
de la tranche)

TABLE 1.13 — Pourcentage de relachement calculé des différentes zones du combustible dans
la tranche 11 (située aux cotes axiales 1288 — 1417 mm/bef du crayon).

D’aprés ce tableau, la majorité du gaz relaché calculé provient de la zone centrale. Comme
expliqué en section 1.4.1.2, les mesures SIMS (carrés rouges sur la figure 1.46) sont néanmoins
trop entachées d’incertitudes pour conclure sur ce point, les valeurs mesurées étant par
endroit supérieures a la création. Nous verrons en revanche plus loin, comment les résultats
SIMS peuvent étre exploités (ligne de base) pour diminuer les incertitudes liées a la quantité
de gaz retenue dans le combustible.

Concernant la mesure microsonde, afin de comparer quantitativement les résultats de
calcul & la mesure, les quantités de xénon calculées sont sommeées en prenant en compte
Iatténuation de la mesure du gaz (pour rappel, la microsonde ne détecte pas la totalité
du gaz précipité dans les bulles, la mesure de ces quantités doit donc étre atténuée, voir
section 1.41.1). Cette somme est définie par :

X . . Xe,i
Cuseonde—calcul = Z B;Z/,sonde (TZ)ijsZsique ( 1 48)
7

avec

Xe HA 2 . c 12 ; . .
o O onde—calcw 12 quantité de xénon totale calculée en considérant l'atténuation de la

mesure microsonde (en % massique),

e i désignant la ™ population de gaz (dissous, bulles nanométriques, bulles intergra-
nulaires, etc.),

o Cﬁj’sisique la quantité de gaz présente dans la i population (en % massique) et

i le coefficient d’atténuation associé a la i®™€ population (sans unité).
psonde

Le coefficient 3/, est une fonction décroissante de r?, le rayon des bulles de la i®™ po-
pulation. La valeur de B, sonde €t comprise entre 0 et 1 (3,45 = 1 pour le gaz des bulles
nanométriques et 3,4, — 0 pour les bulles de plus de quelques pm de diamétre). Ce co-
efficient a été ajusté aux valeurs calculées par le modéle de Verweft [137] ", lors d’études

antérieures menées au CEA.

44. Les valeurs retenues pour le calcul correspondent & une mesure microsonde réalisée a4 15 £V alors que
sur I’échantillon étudié la mesure est réalisée a 20 kV. Cette différence de tension d’acquisition est supposée
négligeable par la suite.
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Les évolutions radiales de la quantité de xénon mesurée par la microsonde (courbe en poin-
tillés bleus) et calculée par I’équation (1.48) (courbe orange) sont reportées sur la figure 1.47.

2
1.8 " _ d¢but de la restructuration (calcul)
1.6 —— — création calculée
— —— - microsonde (mesure) 1
€14 — microsonde (calcul) I
g [ =~
% 1.2 |
-
x 0.8
5 06
0.4
0.2
0
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 4.0
Rayon (mm)
Centre pastille périphérie pastille

FIGURE 1.47 — Quantité de xénon mesuré et calculé a la microsonde (en % massique) en
fonction du rayon (en mm).

Qualitativement la mesure microsonde met en évidence un écart significatif avec la création
en zone centrale et dans le rim, ce qui est en accord avec le calcul *°. De facon moins marqué,
la mesure semble indiquer un relachement autour de 3.3 mm, ce qui est inhabituel et n’est pas
pris en compte par le calcul. Quantitativement, un bon accord calcul-mesure est observé **,

avec une légére sous-estimation du calcul au centre (0.3 % calculé contre 0.5 % mesuré).

Nous allons & présent utiliser la ligne de base du signal SIMS, mesure qui permet de
déterminer la quantité de gaz dissous et/ou nano-précipité. Compte tenu de l'inventaire
calculé par ALCYONE, la quantité mesurée dans la ligne de base est comparable a la quantité
de gaz dissous calculée en zone centrale et dans le rim (courbe rose sur la figure 1.48), d’une
part, et a la totalité du gaz intragranulaire calculé en zone intermédiaire (courbe bleue sur
la figure 1.48), d’autre part (le reste du gaz retenu dans ces zones étant présent dans des
bulles submicrométriques intra et/ou intergranulaires, voir figure 1.45). L’évolution radiale
de la quantité de xénon mesurée dans la ligne de base (triangles verts) est donc reportée sur
la figure 1.48; ainsi que la quantité calculée de xénon retenu dans le combustible (courbe
rouge), en position intragranulaire (courbe bleue) et dissous (courbe rose).

45. Pour rappel, ’écart entre la création et la mesure microsonde est notamment le résultat d’une préci-
pitation de gaz voire un relachement, ce qui correspond & ce qui a été calculé dans ces zones

46. Les positions radiales des mesures ne correspondent pas exactement aux calculs car la déformation
radiale est différente entre le calcul et la mesure (la sous-prédiction du diamétre de la gaine a la position des
microanalyses (droite verte sur la figure 1.39) suggére une sous-estimation de la déformation du combustible).
Mais la quantité mesurée est bien en accord avec la quantité calculée en périphérie du combustible.
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2.0
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FIGURE 1.48 — Quantité de xénon mesuré dans le ligne de base et de I'inventaire gaz calcul
(en % massique) en fonction du rayon (en mm).

D’aprés la comparaison, la quantité de gaz dissous calculée en zone centrale est sous-prédite
(la quantité calculée est comprise entre 0.25 et 0.35 % (courbe rose) a comparer a une
quantité mesurée d’environ 0.4 % (triangles verts)). En revanche, un bon accord calcul-
mesure est observé en zone intermédiaire (triangles & comparer a la courbe bleue) et dans le
rim ‘° (triangles & comparer aux courbes rose et bleu qui sont confondues).

Les quantités calculées de gaz précipité dans les bulles sont désormais comparées a la
mesure. Pour cela, les évolutions radiales de la quantité de gaz présente dans les bulles sub-
micrométriques d’aprés la mesure du SIMS (différence entre la quantité totale et la ligne
de base, représentée par les ronds violets) et de la quantité calculée dans les bulles inter-
granulaires et les bulles de précipitation intragranulaires (courbe grise) sont reportées sur la
figure 1.49.

2.0

1.8 | @ quantité mesurée dans les bulles submicrométriques

1.6 1~ — création calculée
o o quantité calculée dans les bulles submicrométriques 1
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@ 1.2 | °
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$ 0.8
(]
2 06 - —
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0.0 .
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 25 3.0 3.5 4.0
Centre pastille périphérie pastille
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FIGURE 1.49 — Quantité de xénon (en % massique) calculée et mesurée en fonction du rayon
(en mm) dans les bulles submicrométriques.
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A un rayon pastille compris entre 2.16 et 3 mm, la confrontation des mesures MEB et SIMS
en section 1.4.1 a démontré que la mesure de la quantité de gaz dans les cavités n’était pas
suffisamment précise pour que la comparaison calcul-mesure puisse étre réalisée dans cette

zone. Dans le reste de la pastille, un bon accord calcul-mesure est constaté *°.

Les résultats de la comparaison des quantités de gaz calculées et mesurées sont résumés
dans le tableau 1.14.

Zone de la pastille zone centrale | zone intermédiaire | rim
(0 — 2.16 mm) | (2.16 — 4.08 mm) | (4.08 — 4.14 mm)
Microsonde mesure 0.32-0.9 0.4 —1.06 0.17 — 0.54
(en % massique) simulation | 0.32 —0.49 0.45—-0.97 0.35—10.38
Ligne de base SIMS mesure 0.39 —0.48 0.68 — 0.85 0.28
(en % massique) simulation | 0.25 —0.34 0.33 —0.89 0.26 — 0.37
Bulles submicrométriques mesure 0.28 — 0.52 0.01 —0.17 1.2
(en % massique) simulation | 0.37 — 0.52 0.1 -0.15 09—-1.15

TABLE 1.14 — Résumé de la comparaison calcul-mesure des quantités de gaz (en % massique).

Dans cette sous-section, la confrontation des quantités de gaz mesurées et calculées a permis
d’évaluer la pertinence de 'inventaire des gaz de fission calculé par ALCYONE. D’aprés
cette confrontation, seul le gaz dissous en zone centrale est sous-prédit, ce qui est cohérent
avec la sur-prédiction du relachement dans cette zone. A part ce point sans incidence sur
I’estimation des pressions utilisées par la suite, un bon accord calcul-mesure est observé.

1.4.2.5 Comparaison des volumes molaires des bulles de gaz de fission (prére-
quis a 'obtention de la pression)

Pour estimer la pression dans les bulles du combustible, il est nécessaire de connaitre le
volume molaire des bulles, i.e. le rapport entre leur volume et la quantité de gaz qu’elles
contiennent (voir section 1.3.3). Afin d’évaluer cette quantité expérimentalement, la totalité
du gaz détecté dans les bulles submicrométriques par le SIMS est supposée étre contenue
dans des bulles dont la taille est comprise entre 30 nm et 3 um (voir partie 1.4.1). Grace a
cette hypothése, le volume molaire est défini comme étant le rapport entre la porosité fine
(voir tableau 1.12) et la quantité de gaz détectée dans les bulles submicrométriques (voir
tableau 1.141). Du point de vue de la simulation, ce rapport s’exprime comme :

int
fg?“ec + fiz)n er

I _
V., = oxe T oxe (1.49)
prec,mol inter,mol
avec
e finer a fraction volumique des bulles intergranulaires (sans unité),

fPree la fraction volumique des bulles intragranulaires de précipitation (sans unité, cette
valeur est nulle en dehors de la zone de précipitation dans la simulation),

CXe la quantité de gaz dans les bulles intergranulaires (en mol.cm™3 de combustible)

et
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e CX¢ la quantité de gaz dans les bulles intragranulaires de précipitation (en mol.cm™3

prec
de combustible, cette valeur est nulle en dehors de la zone de précipitation dans la

simulation).

Le calcul du volume molaire par cette équation suppose que ’ensemble des cavités submicro-
métriques ne représentent qu’une seule population de bulles. Ainsi, le volume molaire défini
par l'équation (1.19) n’est pas représentatif d’une population de bulles en particulier mais
doit étre vu comme une évaluation globale qui peut étre directement comparée a la mesure.

On s’attend lors des comparaisons qui suivent & des écarts calcul-mesure car, si l'inven-
taire gazeux dans les bulles est bien estimé par le calcul (cf. 1.1.2.1), des écarts significatifs
ont été identifiés en section 1.4.2.3 concernant le calcul de la porosité. Les volumes mo-
laires évalués a partir des mesures (losanges bleus) et calculés par 1’équation (1.49) (courbe
en pointillés rouges) en fonction du rayon pastille sont donc reportés figure 1.50. Sur cette
figure, les volumes molaires déterminés par I'expérimentateur sont également reportés (tri-
angles orange). Les évaluations supérieures a 300 cm®.mol™! ne sont pas retenues dans la
comparaison calcul-mesure car elles ne sont a priori pas représentatives (voir la discussion a
ce sujet en section 1.4.1.2).

— 300 — @ V,, mesuré
L VI calculé .
2 250 — foa T ) o A s
S V,, évalué par I'expérimentateur
™ [ .
— début de la restructuration (calcul) .
§ 200 - —
)
o
& 150 = S ——
= R 1 i
E 100 . .. < .-_l__ - i 1 T *
] LT [
g ¢ . . - .
= 50 * *—s i S
<2t e M
>
0.0
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 4.0
Centre pastille Rayon (mm) périphérie pastille

FIGURE 1.50 — Volume molaire (en cm®.mol™!) évalué a partir de la mesure et du calcul en
fonction du rayon dans la pastille (en mm) (Zoom de la figure 1.51).

Cette figure met en évidence une forte variation des écarts calcul-mesure en fonction de
la position radiale. Afin de quantifier ces écarts dans les différentes zones du combustible,
les volumes molaires mesurés et calculés sont reportés dans le tableau 1.16, ainsi que la
moyenne des écarts calcul-mesures absolu, (AV,,) et relatif (ASY=) moyennes prises au
sens des équations (1.45) et (1.46) respectivement. "
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données de simulation et des résultats des examens post-irradiatoires

Zone de 1a pastille zone centrale zone intermédiaire | rim
P (0 —2.16 mm) | (2.16 — 4.08 mm) | (4.08 — 4.14 mm)

Mesure

(en em? mol ) 66 205 103
Calcul

(en em?.mol™1) 107 08 g

AV,

éen cn>13.mol_1) 42 373 o

(57=) (en %) 39 500 100

TABLE 1.15 — Résumé des volumes molaires d’aprés la mesure et la simulation (en
em3.mol™1).

D’apres ce tableau, le volume molaire calculé est :
— Légerement surestimé (écart calcul-mesure relatif moyen de 39 %), en zone centrale
(0 —2.16 mm).
— Tres fortement sous-prédit (500 % d’écart relatif moyen), en zone intermédiaire (2.16 —
4.08 mm).

— Fortement sous-estimé (100 % d’écart relatif moyen), dans le rim (4.08 — 4.14 mm).

Pour I'ensemble de la pastille, ces écarts sont comme attendu principalement dus aux écarts
entre la porosité calculée et mesurée.

Les évaluations expérimentales du volume molaire ont donc permis d’évaluer la pertinence
du calcul. Néanmoins, cette mesure, puisqu’elle n’est pas représentative d’une population en
particulier, ne permet pas de valider les volumes molaires calculés dans les bulles intra et
intergranulaires. Pour ce faire des mesures locales du volume molaire, telles que les mesures
"monobulles" abordées en section 1.3.3, seraient nécessaires.

1.4.3 Conclusions

1.4.3.1 Bilan

Dans le cadre de cette partie, afin de déterminer la pression qui régne dans les cavités
durant le transitoire, une simulation de l'irradiation de base d’un crayon UO, a fort taux de
combustion a été réalisée. La pression des cavités, a travers le volume molaire, dépend de
parameétres microstructuraux (porosité, quantités de gaz précipité) dont I’évolution durant
I'irradiation a été déterminée par le calcul. Des mesures post-irradiatoires réalisées sur le
crayon fort taux ont notamment permis de mesurer ces quantités. L’objectif de cette étude
a donc été de comparer les quantités calculées aux mesures post-irradiatoires.

Expérimentalement, le volume molaire est évalué en calculant le rapport entre la porosité
fine (comprise entre 30 nm et 3 um) et la quantité de gaz dans les bulles submicrométriques.
Ces différentes quantités mesurées ont donc été comparées aux résultats de calcul. D’aprés ces
comparaisons, un bon accord calcul-mesure est constaté concernant les quantités de gaz qui
ont un effet sur la pression des bulles. En revanche, des écarts significatifs ont été identifiés
sur la porosité :
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— En zone centrale (0 — 2.16 mm), la porosité intragranulaire calculée est modérément
sous-prédite (55 % d’écart relatif), alors que la porosité intergranulaire calculée sures-
time fortement la mesure (71 % d’écart relatif). Du fait de ces écarts, la porosité totale
calculée surestime la mesure de porosité fine (38 % d’écart relatif).

— En zone intermédiaire (2.16 — 4.08 mm), la porosité intragranulaire (de taille nanomé-
trique) n’est pas comparable a la mesure. Ainsi, la porosité fine (assimilée a la porosité
intergranulaire dans ce cas) calculée est en bon accord avec la mesure sur l'intervalle
[2.16, 3] mm, mais est trés fortement sous-prédite au dela (prés de 300 % d’écart rela-
tif).

— Dans le rim (4.08 — 4.14 mm), la porosité fine (également assimilée & la porosité inter-
granulaire) est fortement sous-prédite par le calcul (90 % d’écart relatif).

Ces écarts sur la porosité expliquent pourquoi le volume molaire est légérement surestimé en
zone centrale (39 % d’écart relatif), trés fortement sous-prédit en zone intermédiaire (500 %
d’écart relatif) et fortement sous-estimé dans le rim (100 % d’écart relatif).

1.4.3.2 Estimation des pressions

Les écarts calcul-mesure ayant été identifiés, la pression des cavités est déterminée & par-

tir des volumes molaires calculés dans les différentes populations de bulles. Les évolutions
radiales des volumes molaires calculés dans les bulles intra (V¢ courbe orange) et inter-
granulaires (V"¢ courbe verte) sont reportées sur la figure 1.51.
Comme nous venons de le voir, les écarts entre les porosités calculées et mesurées ont une
influence significative sur le calcul du volume molaire. C’est pourquoi nous proposons une
estimation mixte du volume molaire, d’'une part a partir de la quantité de gaz calculée dans
chacune des populations de bulles *” et d’autre part & partir de la mesure de la porosité asso-
ciée & ces populations (lorsque cette mesure est disponible). Les classes de tailles de porosité
mesurées qui sont utilisées pour I'estimation sont donc les suivantes (cf. section 1.4.2.3) :

— Pour les bulles intergranulaires, la porosité comprise entre 1 et 3 pm en zone centrale,
et ’ensemble de la porosité fine dans le reste de la pastille.

— Pour les bulles intragranulaires, la porosité comprise entre 0.03 et 1 um en zone centrale.

Rappelons que la porosité attribuée aux bulles intragranulaires en zone intermédiaire n’est
pas disponible & partir des mesures réalisées. Dans cette zone, c¢’est donc la porosité calculée
qui est utilisée pour 'estimation **.

Les estimations mixtes du volume molaire des bulles intra et intergranulaires sont illustrées
figure 1.51 par les croix orange et vertes respectivement.

47. Sachant que la quantité totale calculée dans les bulles est en accord avec la mesure, pour rappel
48. Rappelons également que les bulles intragranulaires sont supposées étre absentes de la zone de rim.
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V,intra estimations mixtes

Vinter estimations mixtes
300 Vjintra caleulé
Vinter calculé —

250 | — Début de la restructuration (calcul)

200

150

100

50 ——

Volume molaire (em3.mol~!)

0.0

0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 4.0 4.5

Centre pastille Rayon (mm) périphérie pastille

FIGURE 1.51 — Estimations et calculs du volume molaire inter-intra (en cm?®.mol™!) en
fonction du rayon pastille (en mm).

Les volumes molaires moyen calculés et les estimations mixtes sont également résumés en
fonction des différentes zone de la pastille dans le tableau suivant :

Zone de Type Zone centrale | Zone intermédiaire | Rim
la pastille | d’estimation | (0 —2.16 mm) | (2.16 — 4.08 mm) | (4.08 — 4.14 mm)
Vrintra calcul 49 25
m estimations 76 /719
mixtes
Vrinter F:alcql 182 68 55
esjmnatlons 56 140 100
mixtes

TABLE 1.16 — Résumé du calcul et des estimations du volume molaire (en cm?®.mol™1).

A partir de ces volumes molaires, la pression (évaluation et encadrement) des cavités
durant le transitoire est déterminée en suivant la méthodologie définie en section 1.3.4.2
(pressions calculées par I’équation d’état ’ALCYONE et encadrements déterminés a partir
des pressions extrapolées et calculées par les équations d’état). Les évolutions radiales de
la pression calculée dans les bulles intra (P™" courbe orange) et intergranulaires (P
courbe verte) a 1473 K sont reportées figure 1.52, pour la zone centrale et figure 1.53, pour
la périphérie du combustible. Les barres sur les courbes représentent les encadrements de la
pression a cette température.

Sur ces figures, les pressions (évaluations et encadrements) déterminées a partir des estima-
tions mixtes du volume molaire des bulles intra et intergranulaires, sont représentées par les
croix en orange et vert respectivement.

49. Les volumes molaires calculées et estimées sont confondues en zone intermédiaire, pour rappel.
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1.20E404 — Début de la restructuration (calcul)
1.10E+04
Pintra calculée 1.00E+04
Pimter calculée
% Pintre egtimations mixtes 9.00E+03
X Pinter estimations mixtes
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1.40E+03 l T
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) 2.50E+03 I “ T
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Centre pastille
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périphérie pastille
FIGU‘RE ‘1.52 - Estimations et calculs‘ de la FIGURE 1.53 —
pression inter-intra (en M Pa) en fonction du
rayon pastille (en mm) en zone centrale.

Estimations et calculs de la
pression inter intra (en M Pa) en fonction du
rayon pastille (en mm) en périphérie.

Les moyennes des pressions calculées, issues des estimations mixtes ainsi que de leurs en-

cadrements (écarts entre les bornes, borne supérieure et inférieure) sont résumés, dans le
tableau suivant :
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Zone de Type Zone centrale | Zone intermédiaire | Rim
la pastille | d’estimation | (0 —2.16 mm) | (2.16 — 4.08 mm) | (4.08 —4.14 mm)
pintra calcul 808 8290
estimations -
mixtes 384 //
intra Calcul 52 2820
ab estimations 48 // -
mixtes
Pintra,sup calcul 838 2820
estimations -
mixtes 48 //
pintra,inf calcul 786 0
estimations 0 /) -
mixtes
pinter calcul 8 936 670
estimations
mixtes 684 147 214
Apinter Calcul 6 400 43
estimations
mixtes & 13 23
Pinter,sup Calcul 84 1310 670
estimations
misctes 724 150 214
Pinter,inf CalCU1 78 9 1 3 626
estimations
mixtes 650 138 191

TABLE 1.17 — Résumé des estimations et du calcul des pressions a 1473 K (en M Pa).

Comme attendu compte-tenu des écarts calcul-mesure constatés en section 1.4.2.3, utiliser
la porosité mesurée pour déterminer la pression a un effet significatif. En effet, avec les
estimations mixtes :

— En zone centrale, c’est dans les bulles intergranulaires que la pression est la plus forte,
a l'inverse de ce qui est calculé.
— En zone intermédiaire et pour un rayon supérieur a 2.8 mm, la pression des bulles
intergranulaires est nettement plus faible que ce que prédit le calcul.
Ces pressions vont permettre de déterminer I'intensité de la sur-contrainte de traction des
bulles en section 1.5 et le chargement appliqué par les bulles intergranulaires au chapitre 2.

1.4.3.3 Estimation des paramétres relatifs au chargement appliqué par les bulles
intergranulaires

Pour le modéle de décohésion des joints de grains I’ALCYONE (voir 1.2.2.1) et le modéle
qui sera décrit au chapitre 2, le chargement appliqué par les bulles intergranulaires dépend
du taux de recouvrement de ces bulles au joint de grains f; et de la sur-pression qui régne

dans ces cavités P/}, La sur-pression des bulles intergranulaires s’écrit :

inter __ wnter inter
piyter — pinter _ pi (1.50)

e

50. Les pressions (estimations et encadrements) calculées et estimées sont confondues en zone intermédiaire,
pour rappel.
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ou P, = %1;(%) est la tension de surface, avec v = 0.28 Jm~2 & 1473 K d’aprés I'équa-
tion (1.36), 6, = 50° [104] est 'angle dihédrale des bulles (cf. figure 1.15) et 7, le rayon des
bulles (cf. figure 1.42).

Les moyennes des paramétres relatifs au chargement des bulles intergranulaires dans cha-
cune des zones radiales du combustible sont reportées dans le tableau 1.18 :

— La fraction surfacique de bulles au joint de grains f; n’a pas pu étre mesurée expéri-
mentalement, c’est donc sa valeur calculée qui est retenue. Cette valeur *' est maximale
en zone centrale (50 % de la surface du joint de grains occupé par les bulles) et diminue
en zone intermédiaire.

— Le diamétre des bulles intergranulaires D{™¢" calculé sous-estime la mesure (d’'un fac-
teur 2 en zone centrale et dans le rim et d’un facteur 5 en zone intermédiaire). Ainsi,
la tension de surface calculée °* surestime la mesure dans I’ensemble des zones du com-
bustible. Néanmoins, comme P;”t” est systématiquement faible devant la pression des
bulles (il faudrait que la taille des bulles soit de 1'ordre de 10 nm pour que la tension
de surface soit non-négligeable, i.e. de 'ordre de 100 M Pa), ces écarts calcul-mesure
ont peu d’impact sur la valeur de la sur-pression.

— Les écarts entre le calcul et les estimations mixtes de la sur-pression des bulles inter-
granulaires * (liés aux écarts entre pressions calculées et estimées, cf. figure 1.52 et
1.52, et donc aux écarts entre la porosité calculée et mesurée) sont importants en zone
centrale (90 % d’écart relatif) et trés importants en zone intermédiaire et dans le rim
(respectivement 537 % et 214 % d’écart relatif).

— Les encadrements de la pression des bulles (liés aux équations d’état) permettent de
définir un encadrement de la sur-pression. Comme aucun encadrement n’est défini pour
P;”te’", I’écart entre les bornes de la sur-pression s’exprime comme :

€

Apinter _ Apinter
Ir

Cet écart est négligeable (moins de 11 % d’écart relatif) quelle que soit la zone radiale
considérée et le type d’estimation (estimations mixtes ou calcul), a I'exception de la
sur-pression calculée en zone intermédiaire, zone dans laquelle I’écart est modéré (43 %
d’écart relatif).

51. La fraction surfacique réduite est reportée, i.e., la valeur de cette fraction en prenant en compte
Pensemble des défauts présent au joint de grains (fissure, porosité de fabrication, etc.).

52. La tension de surface calculée et mesurée dans le tableau font ici référence aux valeurs déterminées par
le rayon des bulles calculé et mesuré respectivement.

53. Les estimations mixtes de P;}L}” sont déterminées a partir des estimations mixtes de P™°" et des
tensions de surface mesurées.
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Zone de Type Zone centrale | Zone intermédiaire | Rim
la pastille d’estimation | (0 —2.16 mm) | (2.16 — 4.08 mm) | (4.08 —4.14 mm)
15 (=) calcul 0.5 0.35 -5
Dier (m) calcul 670 196 510
mesure 1580 992 920
inter calcul 2 6 2
Py ter (M Pa)
mesure 1 1 1
Pg?}” (MPa) calcul 76 930 668
estimations 683 146 213
mixtes
IP;}L}CT"CEILZC7Pz}1;(i7',CWL‘ . Ecart
prrenen calcul- 89 537 214
(%) estimation
Aplj;if;ZiT (%) f:alcull 8 43 6
esjclmatlons 11 9 11
mixtes

TABLE 1.18 — Résumé des quantités relatives au chargement appliqué par les bulles inter-
granulaires a 1473 K.

D’aprés cette comparaison, les tensions de surface (calculées ou estimées) sont faibles
devant la pression. Ainsi, la sur-pression des bulles intergranulaires ne dépend que de leur
pression. Méme en prenant en compte les "incertitudes" liées a la loi d’état, le calcul de
cette pression est en contradiction avec les estimations mixtes. Ce résultat suggére que la
localisation des zones de décohésion prédite par le critére ’ALCYONE (critére défini en
section 1.2.2.1) peut potentiellement étre différente en fonction de I’estimation retenue (calcul
ou estimation mixte) *°. Or, les écarts entre pression calculée et estimée sont dus a la porosité.
Par conséquent, les écarts calcul-mesure liés a la porosité peuvent avoir un fort impact sur
la modélisation de la décohésion des joints de grains.

1.4.3.4 Perspectives

En perspectives :

1. Bilan de la porosité en zone intermédiaire. Dans le cadre de cette étude, les
bulles nanométriques ont été exclues de 'analyse car ces cavités n’ont pas pu étre ob-
servées expérimentalement. Les mesures MET attendues sur le combustible UO, ayant

54. Dans le rim, comme les grains sont plus petit que les bulles, la notion de taux de recouvrement des
joints n’a plus de sens. Cette quantité n’est donc pas calculée dans cette zone.

55. Ou Pé;}er’calc et Pg?}er’em sont les sur-pressions calculée et issues des estimations mixtes respective-
ment.

56. Il est a noter que cette conclusion ne dépend pas uniquement de la sur-pression des bulles intergranu-
laires mais également de la contrainte & rupture dans les différentes zones du combustible.
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fait 'objet de notre étude permettront d’évaluer la porosité de ces bulles, mesures qui
pourront alors étre comparée au calcul de la porosité intragranulaire en zone intermé-
diaire. Cette comparaison permettra notamment d’évaluer la pertinence de I’hypothése
retenue pour la comparaison calcul-mesure dans cette zone, hypothése qui consiste a
attribuer ’ensemble de la porosité fine aux bulles intergranulaires.

2. Evaluations locales des volumes molaires. Les mesures expérimentales réalisées
pour déterminer le volume molaire des cavités, sont des évaluations globales qui ne sont
pas représentatives d’une population de bulles en particulier. Afin de valider I'ordre
de grandeur des volumes molaires calculés dans les bulles intra et intergranulaires, des
évaluations locales, telles que les mesures dites "monobulle" (cf. section 1.3.3), seraient
nécessaires.

3. Mesures du taux de recouvrement des bulles. La fraction surfacique des bulles
au joint de grains calculée n’a pas pu étre validée sur la base des mesures réalisées.
Afin de mesurer I’évolution radiale de cette quantité, il serait nécessaire de réaliser des
observations des joints de grains a partir de fractographies (comme celles réalisées dans
[142]) et /ou d’analyser les images MEB-FIB des bulles intergranulaires.

1.5 Estimation de la contrainte de sur-traction des dif-
férentes populations de bulles

Connaissant la répartition de la porosité et la pression dans les différentes populations
de bulles du combustible suite a son irradiation de base, la sur-contrainte de traction des
bulles peut étre déterminée. Pour rappel, en présence d’une seule population de bulles, cette
contrainte est exprimée par I’équation (1.17) comme op = P.;rB, équation qui fait donc
intervenir la sur-pression des bulles (P,.r; exprimée par 'équation (1.1)) et le coefficient
de Biot (B). Si le matériau est isotrope, ce coefficient est calculé a partir des propriétés
élastiques effectives, d’apreés la relation suivante :

khom
kl

B=1- (1.51)
avec k' = 120 GPa le module de compressibilité de la matrice du milieu poreux et k"™ le
module de compressibilité effectif du milieu, ce module effectif dépend des propriétés de la
matrice et de la porosité du matériau.

Une premiére estimation du coefficient de Biot des différentes populations de bulles a été
réalisée antérieurement sur la base des résultats de simulation de l'irradiation de base. Dans
cette approche, k"™ est évalué par le modéle d’homogénéisation de Mori-Tanaka [94] qui,
pour des cavités sphériques réparties de maniére isotrope, s’exprime comme :

1

k,hom — k! (1 . .fv) :
L+ 3o

(1.52)

avec [t = 62.5 GPa le module de cisaillement de la matrice du milieu et f, la fraction
volumique (ou porosité) de bulles. L’utilisation de cette méthode revient & considérer que
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les bulles sont sphériques et que leur répartition spatiale est isotrope. Or, les observations
3D des bulles au MEB-FIB (présentées en section 1.4.1.2) remettent en cause ’hypothése de
bulles sphériques.

Nous cherchons donc & prendre en compte 'impact de la forme des bulles sur le coefficient
de Biot afin d’apprécier la pertinence des estimations antérieures de ce coefficient, esti-
mations pour lesquelles les bulles étaient considérées sphériques. Pour ce faire, un modéle
d’homogénéisation adapté est utilisé.

1.5.1 Estimation du coefficient de Biot avec prise en compte de la
forme non-sphérique des bulles

A partir des porosités mesurées et calculées (voir section 1.4.2.3), la valeur du coefficient
de Biot est déterminée. Pour cela, les cavités sont considérées comme reparties de maniére
isotrope. Dans un premier temps, les valeurs de B sont estimées en considérant des bulles
sphériques. Pour ce faire, le coefficient de compressibilité effectif k"™ intervenant dans (1.51)
est calculé & partir du modeéle de Mori-Tanaka [94] (équation (1.52)). Dans un second temps,
B est estimé en considérant des cavités sphéroidales dont les facteurs de forme ont été
caractérisés en section 1.4.1.2. Pour ce faire, le coefficient de compressibilité effectif k"™ est
déterminé a partir du modele de Ponte Castaneda et Willis [29] (expression (A.1) donnée
dans 'annexe A.3).

Les valeurs de B dans le cas sphérique, pour les bulles intragranulaires et intergranulaires,
sont données par les figures 1.55 et 1.57 respectivement, a partir des porosités calculées
et mesurées. Il est possible de montrer que pour les niveaux de porosité présents dans le
combustible I'expression (1.52) peut raisonnablement étre approchée par [35] :

/
Ehom — f, <1 + §£) : (1.53)

4 fie
D’aprés cette équation, il y a une relation linéaire entre B et f,. De ce fait, si les bulles sont
considérées sphériques, 1’écart entre les valeurs de B calculées et mesurées est proportionnel
a I’écart calcul-mesure au niveau de la porosité. Cette comparaison permet donc de quantifier
I’écart des valeurs de B mais les tendances seront les mémes que celles observées pour la

porosité en section 1.4.2.3.

Concernant les bulles intragranulaires dans le cas sphérique (voir figure 1.55), d’apreés la
comparaison calcul-mesure :

— en zone centrale (0 — 2.16 mm), le maximum de 1’écart calcul-mesure du coefficient
de Biot, noté ABcale=mesure ot d’environ 0.02 avec une valeur quasi-constante de 0.04
d’aprés la mesure (ronds oranges) et variant de 0.02 & 0.04 d’aprés le calcul (courbe
rouge).

— En zone intermédiaire (2.16 — 4.08 mm), le calcul donne un coefficient de Biot compris
entre 0.02 & 0.025. Cette valeur est représentative des bulles nanométriques, or, comme
mentionnées en section 1.4.2.3 les mesures excluent ces bulles. La porosité et donc le
coefficient de Biot calculés ne peuvent donc pas étre comparés & la mesure.
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1.5. Estimation de la contrainte de sur-traction des différentes populations de bulles

— Dans le rim (4.08—4.14 mm), les bulles sont supposées étre en position intergranulaire,
le coefficient de Biot des bulles intragranulaires dans cette zone est donc nul.

Concernant les bulles intergranulaires dans le cas sphérique (voir figure 1.57), d’aprés la
comparaison calcul-mesure :

— en zone centrale (entre 0 et 2.16 mm), le maximum de I’écart calcul-mesure est atteint
au centre (ABeemesure — () 06) avec une valeur calculée (B € [0.03—0.085]) supérieure
a la valeur expérimentale (B € [0.02 — 0.03]).

— En zone intermédiaire (entre 2.16 et 4.08 mm), I'écart calcul-mesure est important en
périphérie avec une valeur calculée (B € [0.01 —0.03]) inférieure a la valeur expérimen-
tale (B € [0.02 — 0.17)).

— Dans le rim (4.08—4.14 mm), ’écart calcul-mesure est important (A Beale=mesure — () 15
maximum) avec un B donné par la mesure & 0.27 contre 0.12 d’aprés le calcul.

Les valeurs du coefficient de Biot obtenues avec la méthode d’homogénéisation de Ponte

Castaneda et Willis dans le cas de la simulation et de la mesure, pour les formes données par
le tableau 1.9°" sont données par les figures 1.56 et 1.58. Sur ces deux figures, les facteurs de
forme des cavités (encadrements ou valeurs) sont reportés dans les différentes zones radiales
(zones délimitées par les droites en pointillés grises).
Physiquement, a porosité identique, la contrainte qui se développe dans la matrice sous 'effet
de la pressurisation des bulles est plus importante dans le cas ou les pores sont sphéroidaux
que dans le cas ou ils sont sphériques. Comme illustré figure 1.54, cela se traduit par une
augmentation de B (équation (1.51) avec k"™ donnée par (A.1)) lorsque le facteur de forme
w diminue (illustré ici pour une porosité fixée a 1.5 %). Ainsi, la comparaison calcul-mesure
permet notamment d’apprécier la sensibilité du coefficient de Biot au facteur de forme pour
une porosité donnée.

0.125
0.110
0.095
0.080
0.065 -

0.050

Coefficient de Biot B (—)

0.035

T T T T T T T T
01 02 03 04 05 06 07 08 09 10
facteur de forme w (—)

FIGURE 1.54 — Evolution du coefficient de Biot en fonction du facteur de forme pour une
porosité fixée de 1.5 %.

57. En périphérie de la zone centrale (entre 1 et 2 mm d’aprés la mesure), les bulles de forme complexe
semblent étre le résultat de la coalescence des bulles en forme de disque. Si une bulle de forme complexe
est composée d’'un grand nombre de bulles en forme de disque, alors sa forme pourrait s’apparenter & une
sphére. Ainsi, une valeur maximale du facteur de forme de 1 est retenue dans cette zone.
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1.5. Estimation de la contrainte de sur-traction des différentes populations de bulles

Concernant les bulles intragranulaires dans le cas sphéroidal (voir figure 1.56), d’apreés la
comparaison calcul-mesure :

— Au centre (0 — 1 mm, zone dans laquelle le coefficient est compris entre une borne

haute, pour w = 0.1 et une borne basse, pour w = 0.3 ), la valeur de B est sous-
estimée par la simulation, avec la borne haute calculée qui est proche de la borne
basse expérimentale. C’est dans cette zone que ’écart calcul-mesure entre les bornes
supérieures est le plus grand (en 0.2 mm, ABedlemesure — () 085 avec B = 0.15 d’apreés
la mesure contre B = 0.065 d’aprés la simulation).

En périphérie de la zone centrale (1 — 2.16 mm, zone dans laquelle le coefficient est
compris entre une borne haute pour w = 0.1 et une borne basse pour w = 1) un
bon accord calcul-mesure est observé (e.g., pour la borne haute (w = 0.1) I'écart est
d’environ ABedle—mesure — () 03 & 1.25 mm, avec une valeur calculée de 0.1 contre 0.13
expérimentalement).

En zone intermédiaire (2.16 — 4.08 mm, zone dans laquelle le facteur de forme est
w = 0.1), le coefficient de Biot estimé par le calcul est représentatif des bulles nano-
métriques et ne peut étre comparé a la valeur expérimentale comme mentionné précé-
demment. La valeur du coefficient de Biot calculée est relativement haute (équivalent
a la zone centrale) car le facteur de forme est faible. Or, ce facteur correspond aux
bulles observables et n’est donc pas forcément représentatif des bulles nanométriques.

— Dans le rim (4.08 — 4.14 mm), B est nul.

Coefficient de Biot (—)

B calculé (cas sphéroidal)
0.24 0.24 B mesuré (cas sphéroidal)
0.22 0.22 i i
1" & B mesuré (cas sphérique) I |
020 1 B calculé (cas sghérit(jue) 0.20 we | we -1
0.18 0.18 1[0.1— 0.3}I [0.1-1] 117 w=
0.16 0.16 i i
0.14 014 Hr 111 [
0.12 0.12 | !
0.10 010 =
0.8 YR e 11—
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l ° 00006 0, l L
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0.02 — 0.02 ; i T
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FIGURE 1.55 — Evolution du coefficient de FIGURE 1.56 — Evolution du coefficient de
Biot dans la pastille en considérant des bulles Biot dans la pastille en considérant des bulles
intragranulaires sphériques. intragranulaires sphéroidales.

Concernant les bulles intergranulaires dans le cas sphéroidal (voir figure 1.58), d’aprés la
comparaison calcul-mesure :

— En zone saine (0 — 4.08 mm, zone pour laquelle le facteur de forme est w = 0.05),

Un écart calcul-mesure trés important est constaté, I'écart maximal (& 0 mm) est de
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1.5. Estimation de la contrainte de sur-traction des différentes populations de bulles

A Beale=mesure. — () 35 avec B = 0.46 d’aprés le calcul et B = 0.11 d’aprés la mesure.
Ceci est du a la forte sensibilité de B a la porosité (ici le maximum de I’écart calcul-
mesure de porosité est prés de 2.5 %) pour les valeurs basses du facteur de forme.

— Dans la zone de rim (4.08 — 4.14 mm), I’écart important au niveau de la porosité (prés
de 6 % d’écart absolu) induit un écart de ABeale=mesure — () 12 seulement. Ceci est di
a la forme des bulles qui sont considérées sphériques dans cette zone, le coefficient de
Biot est donc moins sensible & la porosité dans cette zone.
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FIGURE 1.57 — Evolution du coefficient de FIGURE 1.58 — Evolution du coefficient de
Biot dans la pastille en considérant des bulles Biot dans la pastille en considérant des bulles
intergranulaires sphériques. intergranulaires sphéroidales.

La comparaison calcul-mesure dans le cas sphéroidal permet d’établir I'influence de la
fraction volumique pour un facteur de forme donné. Notamment pour des bulles trés aplaties
(w = 0.05) un faible écart de porosité (e.g. 2.5 % d’écart absolu pour les bulle intergranulaires
en zone centrale) peut induire un écart important sur la valeur de B (e.g. ABcale-mesure —
0.35, dans ce cas).

Par conséquent, si la forme des bulles est prise en compte, alors la porosité doit étre connue
avec précision car le coefficient de Biot est trés sensible a la fraction volumique dans ce cas.

D’apreés la comparaison entre le cas sphérique et le cas sphéroidal, la forme des bulles —
pour une fraction volumique fixée — a une forte influence sur la valeur du coefficient de Biot *°.
Notamment, la mesure donne B € [0.035 — 0.045] pour les bulles intragranulaires en zone
centrale, dans le cas des bulles sphériques (voir figure 1.55) alors que B € [0.12 — 0.15] pour
la borne supérieure du cas des bulles sphéroidales (voir figure 1.56) dont le facteur de forme
est de 0.1, soit un facteur 3 entre les deux cas. Méme pour la borne inférieure du coefficient
de Biot (w = 0.3) I’écart avec le cas sphérique est non-négligeable (ABcc—mesure ~ (). 015 en
0.25 mm).

58. Ici seules les valeurs provenant de la mesure sont comparées.
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Ainsi, cette étude démontre que les bulles ne peuvent étre considérées comme étant sphériques
dans la modélisation.

D’aprés cette analyse, les encadrements des valeurs du coefficient de Biot (dont
I’écart est noté AB) sont donnés pour les différentes zones du combustible tableau
1.19. Sur la base des discussions concernant la porosité et la forme des bulles, les estimations
mixtes (& partir des paramétres calculés et/ou mesurés) des bornes hautes et basses du
coefficient sont également données dans ce tableau. Les valeurs de ces bornes sont justifiées
par la suite.

Concernant les bulles intragranulaires :

— En zone centrale (0 —2.16 mm), ces bulles devraient principalement étre de taille sub-
micrométrique. La porosité associée a cette population ainsi que la forme des bulles
devraient donc étre correctement mesurées (voir section 1.4.2.3). Les bornes du coeffi-
cient de Biot sont donc données par la mesure dans le cas sphéroidal.

— En zone intermédiaire (2.16 — 4.08 mm), la majorité des bulles intragranulaires de-
vraient étre de taille nanométrique. La porosité de ces bulles n’est donc pas mesurée,
et la forme aplatie des bulles observées au MEB-FIB n’est représentative que des rares
bulles submicrométriques, la forme des bulles nanométriques n’est donc pas connue.
Par conséquent, le coefficient de Biot est calculé a partir de la porosité calculée et les
bulles sont considérées comme étant sphériques.

— Dans le rim (4.08 — 4.14 mm), Les bulles devraient étre en position intergranulaire, le
coefficient de Biot est supposé étre nul.

Concernant les bulles intergranulaires :

— En zone saine (0 —4.08 mm), la simulation surestime fortement la porosité intergranu-
laire au centre et la sous-estime en périphérie. De plus, les mesures MEB-FIB montrent
clairement que ces bulles sont loin d’étre sphériques. Les valeurs du coefficient de Biot
retenues sont donc données a partir des porosités mesurées en considérant le cas sphé-
roidal.

— Dans le rim (4.08 — 4.14 mm), le calcul sous-estime la porosité et les bulles observée
sont sphériques, le coefficient de Biot est donc calculé a partir de la porosité mesuré
en considérant le cas sphérique.
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Zone de la pastille population 0—1mm 1—-2mm 2—4.08 mm | 4.08 —4.14 mm
B d’aprés la mesure intra 0.035 — 0.045 | 0.037 — 0.041 0.01 — 0.046 0
dans le cas de bulles
sphériques inter 0.017 —0.027 | 0.009 — 0.019 0.007 — 0.021 0.04 — 0.26
B d’aprés la mesure intra 0.05=0.15 0.04=0.14 0.03—-0.15 0
AB = 0.07 — 0.086 AB =0.08
dans le cas de
bulles sphéroidales inter 0.11 —0.17 | 0.065—0.145 | 0.047 —0.142 0.04 — 0.26
B d’aprés la intra 0.02 — 0.025 0.02 — 0.035 0.02 — 0.025 0—0.02
simulation
dans le cas de
bulles sphériques inter 0.075 —0.085 | 0.075 — 0.045 0.008 — 0.045 0.008 — 0.12
B d’apres la intra 0.025 —0.09 ) 0.025 —0.12 0.07 — 0.09 0—0.02
. . AB=0.04—0.064 | AB=0.064—0.086

simulation
dans le cas de
bulles sphéroidales .

inter 0.41 — 0.46 0.24 —0.41 0.055 — 0.24 0.008 — 0.12

.. intra 0.05=0.15 1 0.04=0.14 | ¢ o5 _ 0.025 0

B estimations AB = 0.07 — 0.086 AB =0.08
mixtes

inter 0.11 — 0.17 | 0.065 — 0.145 | 0.047 — 0.142 0.04 — 0.26

TABLE 1.19 — Encadrement des valeurs du coeflicient de Biot en fonction des zones de la
pastille pour différents cas.

1.5.2 Estimation des sur-contraintes de traction des bulles

A partir des estimations du coefficient de Biot et des pressions calculées & 1473 K (voir

section 1.4.3), la sur-contrainte de traction induite par I’ensemble des populations de bulles
est déterminée grace a I’équation (1.17).
Il peut étre montré [85] que pour des valeurs de B suffisamment faibles, la contrainte induite
par I'ensemble des populations est égale a la superposition des contraintes de traction de
chacune des populations (voir annexe A.5). Ainsi, seule la contrainte de la population dont
I’apport est prépondérant dans chacune des zones est abordée par la suite.

Dans un premier temps, l'intensité des sur-contraintes de traction estimée antérieurement
sur le combustible UO, étudié (i.e. & partir des pressions calculées par I'équation d’AL-
CYONE dans chacune des populations et des valeurs des coefficients de Biot déterminées a
partir de la porosité calculée et en considérant des bulles sphériques) est rappelée figure 1.59
(voir les courbes en pointillé orange et verts représentant les contraintes induites par les
bulles intra et intergranulaires respectivement). Dans ce cas, la moyenne de I'intensité de la
sur-contrainte de traction vaut :

— En zone centrale, 20 M Pa pour les bulles intragranulaires.
— En zone intermédiaire, 190 M Pa pour les bulles intragranulaires.
— Dans le rim, 45 M Pa pour les bulles intergranulaires.

Ces valeurs sont comparées aux estimations réalisées dans [85] sur un combustible UO, (que
I'on désignera par combustible trés fort taux par la suite) présentant un taux de combustion
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supérieur au combustible étudié. Ces estimations *” réalisées en considérant des bulles sphé-
riques sont reportés par la courbe violette sur la figure 1.59. Pour ces estimations l'intensité
de la contrainte de traction de ’ensemble des cavités était de 280 M Pa en zone centrale
et de 200 M Pa en zone intermédiaire. La comparaison ®’ entre ces estimations relatives a
un combustible trés fort taux et les estimations antérieures (réalisées sur un combustible
présentant un taux de combustion inférieur) suggére que l'intensité de la sur-contrainte de
traction augmente en fonction de l'irradiation (environ 250 M Pa d’écart en fonction du taux
de combustion, comme l'illustre la comparaison entre les courbes en pointillés et la courbe
violette). En revanche, I'irradiation ne semble pas avoir d’effet sur cette sur-contrainte en

zone intermédiaire (I'intensité des contraintes est similaire dans les deux cas).
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FIGURE 1.59 — Intensité de la sur-contrainte de traction des bulles (en M Pa) a 1473 K en
fonction du rayon pastille (en mm).

Dans un second temps, afin d’apprécier I'influence de la forme des cavités, I'intensité de la
sur-contrainte est déterminée a partir des estimations mixtes de la pression (cf. tableau 1.17)
et du coefficient de Biot (cf. tableau 1.19) réalisés sur le combustible étudié en section 1.4.
Ainsi, ces estimations font intervenir la porosité mesurée pour déterminer P et B (si cette
valeur est disponible) et la forme des cavités est prise en compte.

Pour le calcul des contraintes, une valeur moyenne des encadrements du coefficient de Biot
est retenue, cette valeur s’exprime comme :

Bmin + Bmaz

(B) = =il

(1.54)

59. Pour ce calcul, I'irradiation de base a été réalisée avec le modéle de gaz de fission MARGARET [104]
(comportant deux populations de bulles intragranulaires).
60. Ces résultats ont été obtenus & des cdtes axiales similaires et sont donc comparables.
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avec By,in et B, les valeurs respectivement minimales et maximales de ’encadrement du
coefficient de Biot a la position radiale considérée. Dans ce cas, les estimations de 'intensité
de la sur-contrainte des bulles inter et intragranulaires sont illustrées figure 1.59 par les
courbes rouge et cyan respectivement (les barres sur ces courbes sont présentées par la suite).
La moyenne de l'intensité de la sur-contrainte de traction de la population dont ’apport est
prépondérant vaut :

— En zone centrale, 95 M Pa pour les bulles intergranulaires.
— En zone intermédiaire, 165 M Pa pour les bulles intragranulaires.

— Dans le rim, 50 M Pa pour les bulles intergranulaires.

La comparaison entre les estimations antérieures (porosité calculée et bulles sphériques) et
les estimations réalisées dans cette étude (porosité calculée et mesurée et bulles sphéroidales)
met en évidence le fort impact de la forme des cavités sur l'intensité de la sur-contrainte de
traction (plus de 90 M Pa d’écart en zone centrale). Du point de vue de la modélisation,
la prise en compte de la forme devrait donc avoir pour effet d’aboutir a une sollicitation
du joint de grains plus importante. En revanche, la variation de cette contrainte exhibe les
mémes tendances (& savoir, une zone intermédiaire plus sollicitée que la zone centrale). Par
conséquent, la localisation de la décohésion intergranulaire devrait étre la méme.

Concernant l'effet de I'irradiation, les sur-contraintes obtenues dans cette étude ne peuvent
pas étre comparées aux estimations réalisées a trés fort taux de combustion, car ces derniéres
ont été réalisées en considérant des cavités sphériques. Afin de conclure sur 'influence de
Iirradiation, ces estimations a trés fort taux doivent donc étre reprises en prenant en compte
la forme des bulles. Pour cela, des observations 3D des bulles au MEB-FIB, sur des combus-
tibles & des taux de combustion différents, sont nécessaires.

Dans le cadre des estimations réalisées pour cette étude, la superposition des encadrements
du coefficient de Biot AB et de la pression AP permet de définir les bornes de la sur-
contrainte de traction de chacune des populations. En ce sens, I'intensité de la sur-contrainte
est estimée & une "incertitude" de calcul pres, définie selon ' :

AOB = PeffAB + BAP + APAB (155)

Les "incertitudes" de la contrainte induite par les bulles intra et intergranulaires sont re-
présentées sur la figure 1.59 par des barres sur les courbes cyans et rouges respectivement.
D’aprés cette figure, les "incertitudes" ont peu d’impact sur I’estimation de la sur-contrainte,
en zone centrale et dans le rim (Ao vaut moins de 20 % de 'intensité de la sur-contrainte des
bulles intergranulaires, population de bulles ayant un apport prépondérant a cette contrainte
dans ces zones, cf. annexe A.1). En revanche, en zone intermédiaire, Aop est modérément
important (36 % de l'intensité de la sur-contrainte de la population dont I'apport est pré-
pondérant (intra), cf. annexe A.1).

A Dexception des bulles intragranulaires de précipitation de la zone centrale, les "incerti-
tudes" de la sur-contrainte des cavités ne dépendent que de I’encadrement des pressions, car
AB est nul dans ce cas. Pour les bulles de précipitation, "'incertitude" de la sur-contrainte

61. Rappelons que AP,y = AP
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est en revanche majoritairement due a l’encadrement du coefficient de Biot (le terme en
P.;fAB dans I'équation (1.55) participe pour plus de 90 % de "l'incertitude" de la sur-
contrainte dans ce cas, cf. annexe A.1).

1.5.3 Conclusions et perspectives

Dans cette partie, la sur-contrainte de traction induite par la pressurisation des bulles est
estimée a la température maximale atteinte par le combustible lors d’un transitoire ther-
mique (1473 K). L’expression de cette sur-contrainte dépend de la porosité et des pressions
des différentes populations de bulles. Une premiére estimation de cette contrainte avait été
réalisée en prenant en compte la porosité calculée et en considérant que les bulles étaient
sphériques. Cette estimation (réalisée sur un combustible & fort taux de combustion) est
comparée aux estimations réalisées dans [35] sur un combustible UOy & un taux de com-
bustion supérieur. D’aprés la comparaison, l'irradiation devrait avoir pour effet d’augmenter
I'intensité de la sur-contrainte de traction des cavités en zone centrale, lorsque ces derniéres
sont sphériques.

A partir de I'analyse des observations MEB-FIB 3D du combustible UO, fort taux étudié
en section 1.4, I'influence de la forme non-sphérique des bulles est ensuite prise en compte
dans l'expression du coefficient de Biot, coefficient qui intervient dans le calcul de la sur-
contrainte de traction. Pour ce faire, le modéle d’homogénéisation de Ponte Castaneda et
Willis est retenu car il permet de déterminer la valeur de ce coefficient pour des bulles
de forme sphéroidale et dont la répartition est isotrope. Pour cette estimation la porosité
mesurée est prise en compte. L’analyse réalisée permet de caractériser I’évolution radiale du
coefficient de Biot en fonction de la porosité et de la forme des cavités :

— en zone centrale, la forme des bulles intragranulaires est soit sphéroidale (dont le rap-
port de forme est compris entre 0.1 et 0.3) soit complexe (forme ne pouvant s’apparenter
a un ellipsoide), la distribution spatiale de ces bulles ne peut étre déterminée claire-
ment et leur porosité est légérement sous-estimée par le calcul. Ainsi, le coefficient de
Biot de ces bulles est encadré en fonction des valeurs hautes et basses du facteur de
forme.
Les bulles intergranulaires ont une forme trés aplatie, un facteur de forme trés faible
est donc retenu pour cette population. La distribution spatiale de ces cavités n’est pas
aléatoire (car elles sont localisées au joint de grains par définition) et leur porosité est
clairement surestimée par le calcul.

— En zone intermédiaire, le calcul prédit une taille de bulles nanométriques en position
intragranulaire, or, de par la résolution minimale des images MEB (0.03 um), ces
cavités ne peuvent étre observées expérimentalement. Par manque d’information sur
leur forme, ces bulles sont considérées sphériques.

Les rares bulles intergranulaires observées sont trés aplaties, le coefficient de Biot de
ces bulles est donc calculé de la méme maniére qu’en zone centrale.

— Dans le rim, il est considéré que toutes les bulles se situent en position intergranulaire.
Ces bulles ont une forme sphérique, leur porosité est clairement sous-estimée par le
calcul. Le coefficient de Biot de ces bulles est donc calculé en utilisant le modéle de
Mori-Tanaka (cavités sphériques).
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D’apres 'analyse, il est nécessaire de déterminer avec précision la porosité des populations
de bulles les plus aplaties (au % prés) afin de pouvoir quantifier la traction induite par ces
bulles.

Sur la base des estimations mixtes du coefficient de Biot et des pressions (en considérant
la porosité mesurée et calculée et en prenant en compte la forme des bulles observées) la
sur-contrainte de traction des différentes populations de bulles est estimée. D’apres ces es-
timations, l'intensité moyenne de cette sur-contrainte” est de 95 M Pa en zone centrale,
165 M Pa en zone intermédiaire et 50 M Pa dans le rim. Les encadrements de la pression et
du coefficient de Biot permettent également de déterminer les "incertitudes" liées au calcul
de cette contrainte. Ces "incertitudes" sont relativement faibles en zone centrale et dans le
rim (moins de 20 % de lintensité de la sur-contrainte), mais sont modérément importantes
en zone intermédiaire (36 % de l'intensité de la sur-contrainte). Pour I'ensemble des cavités,
ces "incertitudes" sont dues a ’encadrement des pressions, sauf pour les bulles intragranu-
laires de précipitation de la zone centrale, pour lesquelles I'encadrement du coefficient de
Biot contribue majoritairement aux "incertitudes" (contribution de I'ordre de 90 %).

D’aprés la comparaison des estimations réalisées pour cette étude (bulles sphéroidales) et
des estimations antérieures (bulles sphériques), I'influence de la forme des cavités ne devrait
pas avoir pour effet de modifier la localisation de la décohésion intergranulaire (méme en
considérant les "incertitudes", la zone intermédiaire reste plus sollicitée que le centre). En
revanche, la prise en compte de la forme des cavités aboutit a une sollicitation du joint
de grains plus importante (notamment en zone centrale, I’écart entre les sur-contraintes de
traction est de plus de 90 M Pa).

Afin d’affiner I'estimation de la sur-contrainte en zone centrale, les perspectives suivantes
sont identifiées :

1. Séparation d’échelles. Au vu des valeurs parfois élevées du coefficient de Biot, le
terme d’interaction entre les populations de bulles dans la résultante des contraintes
de traction de I’ensemble des bulles (voir annexe A.5) pourrait ne plus étre négligeable.
Cette interaction devra donc étre prise en compte dans la modélisation.

2. Localisation spatiale. L’utilisation du modéle de Ponte Castaneda et Willis pour
estimer le coefficient de Biot, pré-suppose une distribution spatiale des bulles isotropes.
Or, d’aprés 'analyse des images MEB-FIB en section 1.4.1.2, il est difficile de valider
cette hypothése. Afin de pallier cela, les mesures prévues au MET pourraient permettre
de statuer sur la présence des bulles intragranulaires au sous-joint de grains en zone
centrale. De plus, la statistique la distribution spatiale des bulles visibles au MEB
pourrait étre déterminée par une analyse approfondie des images 3D des cavités. Cette
analyse est d’autant plus pertinente que des travaux récents [$8] ont mis en évidence
le fort impact de la distribution non uniforme des cavités sur les propriétés élastiques
effective d’un milieu composé de cavités réparties au joint de grains. D’aprés cette
étude, 'hypothése de répartition spatiale uniforme devrait avoir pour effet de sous-
estimer l'intensité de la sur-contrainte des cavités de maniére significative.

62. Pour la population de bulles dont la contribution & U'intensité de la sur-contrainte totale est prépon-
dérante et pour une température de 1473 K.
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Afin de réduire 'amplitude des "incertitudes" de calcul attachées a l’estimation de la
sur-contrainte :

3. Forme des bulles. L’analyse des images 3D pourrait également permettre d’obtenir

une valeur moyenne du facteur de forme des bulles intragranulaires de précipitation.
Cette valeur permettrait d’affiner I’encadrement des estimations de la traction des
bulles en zone centrale.
Les observations MET attendues permettront de décrire les bulles nanométriques
(bulles qui ont été exclues de I'analyse dans notre cas) et ainsi permettre de vali-
der/invalider I’hypothése de cavités sphériques qui a été retenue pour Iestimation de
la sur-contrainte de cette population.

Enfin, afin de déterminer I'influence de l'irradiation :

4. Effet du taux de combustion. La prise en compte de la forme des bulles dans cette
étude permet de mieux quantifier la sur-contrainte de traction induite par les bulles
dans le combustible irradié. Sachant que cette contrainte devrait en partie expliquer
I'influence de I'irradiation sur la décohésion intergranulaire (comme le suggére la com-
paraison entre les estimations antérieures et celles réalisées sur un combustible a treés
fort taux), il serait intéressant d’évaluer l'effet de l'irradiation sur cette contrainte.
Pour cela, des examens MEB et MEB-FIB sur des combustibles irradiés a des taux de
combustion différents permettraient de mesurer la porosité et la forme des bulles.
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1.6 Conclusion du chapitre

Durant l'irradiation, le combustible subi des modifications microstructurales et voit no-

tamment se former des bulles de gaz de fission en son sein. Du fait du gradient de température
apparaissant entre le centre et la périphérie de la pastille lors de I'irradiation, ces modifica-
tions microstructurales dépendent de la position radiale considérée. Ainsi et pour le taux de
combustion étudié ici, trois zones quasi-homogénes sont distinguées : la zone centrale (& un
rayon pastille compris entre 0 et 2.16 mm), la zone intermédiaire (entre 2.16 et 4.08 mm) et
la zone de rim (de 4.08 a 4.14 mm).
Lorsque la température du matériau augmente, la pression des bulles de gaz de fission aug-
mentent également et engendre des sollicitations dans la matrice du combustible. Ces sol-
licitations peuvent induire une décohésion intergranulaire (fissuration localisée au joint de
grains). Or, la décohésion est supposée étre un moteur de la fragmentation du combustible
pendant un transitoire thermique accidentel. C’est pourquoi il est nécessaire de prendre en
compte ce phénoméne dans le cadre de la modélisation du comportement du combustible
en situation d’APRP. Pour cela, un critére de décohésion existe dans 'OCS ALCYONE,
mais le seuil associé & ce critére dépend empiriquement du taux de combustion. Afin de
comprendre le mécanisme sous-jacent a cette dépendance, nous proposons d’affiner le bilan
des contraintes dans la modélisation de la décohésion en prenant en compte la sur-contrainte
de traction engendrée par l’ensemble des bulles de gaz. LL’objet de ce chapitre a donc été de
quantifier cette sur-contrainte, ce qui a consisté en particulier & déterminer la pression qui
régne dans les bulles, leurs porosités et leurs formes.

Dans un premier temps, la pression attendue dans les bulles de gaz de fission en situation
d’APRP est calculée grace a I'équation d’état d’ALCYONE. Pour les domaines de volumes
molaires et de températures considérés dans ce cas, 'estimation de la pression ne peut
étre systématiquement validée a cause du manque de mesures P — V' — T réalisées sur du
xénon. Par conséquent, nous proposons de définir des bornes & ces pressions. Ces bornes
sont déterminées a partir des mesures P — V — T a la température ambiante vue par le
combustible a I'issue de l'irradiation (300 K') et a partir des pressions extrapolées par Ronchi
et calculées par une autre équation d’état (Soave) a la température maximale atteinte par le
combustible en situation d’APRP (1473 K, température a laquelle les mesures P—V —T sont
manquantes). L’analyse permet de déterminer les pressions (évaluations et encadrements)
obtenues & 1473 K en fonction du volume molaire :

— Pour un volume molaire de plus de 40 cm3.mol™! (volume molaire représentatif des
bulles submicrométriques et de taille supérieure), I’écart entre les bornes de la pression
est relativement faible (inférieur a 20 % d’écart relatif, pour des pressions de l'ordre
de quelques M Pa a1 GPa).

— Pour un volume molaire de moins de 40 cm®.mol~! (volume molaire représentatif des
bulles nanométriques les plus denses), ces écarts sont modérément importants (entre
15 et 40 % d’écart relatif, pour des pressions de l'ordre de 1 & 10 GPa).

Notons que ces conclusions seraient potentiellement différentes pour d’autres températures.
En effet, pour les cavités les plus denses en gaz (bulles intragranulaires notamment) les
écarts entre les bornes peuvent évoluer de fagon significative en fonction de la température
(jusqu’a un facteur 8 en valeur relative pour les volumes molaires étudiés et les températures
attendues durant le transitoire).
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Dans un deuxiéme temps, le volume molaire des cavités (rapport entre la porosité et la
quantité de gaz retenue dans les bulles) a été estimé afin de déterminer la pression qui
regne dans ces bulles durant le transitoire. Pour cela, une simulation de l'irradiation a été
réalisée sur un crayon UQO; a fort taux de combustion, crayon ayant fait 'objet de différentes
mesures post-irradiatoires. La comparaison entre les résultats de calcul et des mesures post-
irradiatoires met en évidence un bon accord concernant les quantités de gaz contenues dans
les bulles des différentes zones radiales de la pastille combustible. En revanche, des écarts
significatifs sont constatés en ce qui concerne la porosité (entre 50 et 300 % d’écart relatif
en fonction de la population de bulles et de la zone considérée). Ces écarts sur la porosité
expliquent pourquoi le volume molaire est légérement surestimé en zone centrale (39 %
d’écart relatif), trés fortement sous-prédit en zone intermédiaire (500 % d’écart relatif) et
fortement sous-estimé dans le rim (100 % d’écart relatif).

Dans un troisiéme temps, la sur-contrainte de traction engendrée par la pressurisation des
cavités est estimée dans le cadre de la poro-¢élasticité. D’aprés une premiére comparaison, si
les bulles sont considérées sphériques, cette sur-contrainte devrait augmenter en fonction de
I'irradiation en zone centrale. L’analyse des observations 3D du combustible au MEB-FIB
ayant mis en évidence le caractére non-sphérique des bulles, I'influence de la forme des cavités
sur l'intensité de la sur-contrainte a pu étre pris en compte en assimilant les bulles & des
sphéroides. Ainsi cette sur-contrainte dépend du facteur de forme de ces cavités sphéroidales,
facteur de forme qui est défini avec un encadrement lorsque sa valeur est variable.

Comme les écarts entre la porosité calculée et mesurée sont significatifs, nous proposons

une estimation mixte de cette contrainte (en prenant en compte la quantité de gaz calcu-
lée, la porosité mesurée lorsque celle-ci est disponible et la forme des cavités). D’aprés ces
estimations, l'intensité moyenne de la sur-contrainte’ a 1473 K est de 95 M Pa en zone
centrale, 165 M Pa en zone intermédiaire et de 50 M Pa dans le rim. D’apreés ce résultat, la
prise en compte de la forme non-sphérique des cavités n’a pas d’influence sur la localisation
de la décohésion, mais sur l'intensité de la sollicitation des joints de grains.
Cette conclusion reste vraie méme en considérant "l’incertitude" de calcul de la sur-contrainte,
"incertitude" qui est liée & la loi d’état ou au caractére variable de la forme sphéroidale des
cavités. En effet, cette "incertitude" ** est faible en zone centrale et dans le rim (inférieure a
20 % de l'intensité de la contrainte) et modérément importante en zone intermédiaire (36 %
de l'intensité de la contrainte). Pour I'ensemble de ces bulles, "l'incertitude" est due a la loi
d’état sauf pour les bulles intragranulaires de précipitation, pour lesquelles "l'incertitude"
est due au facteur de forme.

Cette étude permet également d’estimer le chargement appliqué localement par les bulles
intergranulaires. Comme nous ’avons vu en 1.2.2.1, ce chargement est une donnée d’entrée
du modéle de décohésion des joints de grains utilisé dans ALCYONE. Ces données seront
par ailleurs utilisées dans le modéle de décohésion proposé dans le chapitre 2 suivant.

Le chargement des bulles intergranulaires dépend du taux de recouvrement au joint de grains,
de la pression et de la tension de surface des bulles. D’aprés ’analyse, la tension de surface
des bulles est négligeable devant leur pression. A cause des écarts entre porosité calculée
et mesurée, le calcul de la pression des bulles intergranulaires sous-évalue fortement les

63. Pour la population de bulles dont 'apport est prépondérant.
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estimations mixtes en zone centrale (90 % d’écart relatif) et sur-évalue trés fortement ces
estimations en zone intermédiaire et dans le rim (respectivement 537 % et 214 % d’écart
relatif). Ainsi, la localisation des zones de décohésion prédite par le critére ’ALCYONE
(sans prendre en compte la sur-contrainte de traction) peut potentiellement étre différente en
fonction de I'estimation retenue (calcul ou estimation mixte), preuve du fort impact des écarts
calcul-mesure relatifs a la porosité sur la modélisation. Cette conclusion est indépendante
des "incertitudes" de calcul de la sur-pression due a la loi d’état. En effet, ces "incertitudes"
sont négligeables (moins de 11 % d’écart relatif) quelle que soit la zone considérée et le type
d’estimation sauf en zone intermédiaire, zone dans laquelle les "incertitudes" de calcul sont
modérées (43 % d’écart relatif).

A Tlissue de ce travail, des perspectives détaillées ont été définies en section 1.5.3. Sur le
plan expérimental, certaines mesures sont attendues/proposées afin d’affiner les estimations
réalisées dans le cadre de ce chapitre :

— Les mesures MET attendues sur le combustible étudié permettront de mieux carac-
tériser les bulles nanométriques (en termes de porosité, de distribution spatiale et de
forme) et ainsi d’obtenir une estimation plus fine de U'intensité de la sur-contrainte,
notamment en zone intermédiaire.

— Des mesures MEB et MEB-FIB sur des combustibles a différents taux de combustion
permettraient de déterminer 1’évolution de la sur-contrainte en fonction de l'irradia-
tion. Une analyse approfondie des images existantes (statistique de la forme et de la
distribution spatiale des cavités) est également proposée afin d’affiner I'estimation de
cette contrainte en zone centrale (détermination de la forme des bulles intragranulaires
de précipitation et validation/invalidation de 'hypothése d’une distribution spatiale
isotrope des cavités).

— Des mesures "monobulles" seraient nécessaires afin de valider 'ordre de grandeur des
volumes molaires calculés dans les différentes populations de bulles.

— Des observations des bulles intergranulaires a partir de fractographies et/ou des ana-
lyses des images MEB-FIB sont proposées afin de mesurer 1’évolution radiale du taux
de recouvrement des bulles au joint de grains.

Sur le plan de la modélisation, nous proposons de prendre en compte des équations d’état
obtenues récemment par simulations atomistiques afin de quantifier les bornes de la pression
des bulles les plus denses, ce qui devrait avoir un impact sur les "incertitudes" de la sur-
contrainte de la zone intermédiaire (bulles intragranulaires nanométriques). Enfin, le terme
d’interaction entre les sur-contraintes des différentes populations de bulles (voir annexe A.5)
devra étre pris en compte dans la modélisation.

Les travaux réalisés dans le cadre de ce chapitre ont permis d’estimer les parameétres
relatifs au chargement appliqué par les bulles de gaz de fission en transitoire. Pour chacune
des zones radiales du combustible, les limites et les perspectives identifiées pour ’estimation
(calcul et estimation mixte) de ces paramétres sont résumées dans le tableau 1.20, pour ce qui
concerne la sur-pression des bulles et le tableau 1.21, pour ce qui concerne la sur-contrainte
de traction. Dans ces tableaux, la variable a 1’origine d’une limite ou d’une perspective est
systématiquement rapportée. Par exemple, I’estimation mixte de P en zone intermédiaire
est réalisée en supposant que I’ensemble de la porosité fine (pour un rayon compris entre
0.03 et 3 um) est égale a la porosité des bulles intergranulaires f*¢". Or, la taille des
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cavités permettant de discriminer la porosité intra et intergranulaire n’a pas été déterminée
expérimentalement. Par conséquent, la limite de I'estimation mixte de P™" dans cette zone
est liée a la variable f" (cf. tableau 1.20).

En fonction des limites identifiées, un degré de confiance est attribué a l'estimation du
parametre :

— Degré 1 (qui ne concerne que le calcul), le paramétre calculé est entaché d’un écart
calcul-mesure non-négligeable.

— Degré 2, le paramétre est calculé de fagon satisfaisante (en terme d’écart calcul-mesure).
Néanmoins, des perspectives ont été identifiées afin d’affiner le calcul ou la mesure du
paramétre.

— Degré 3, le paramétre est calculé de facon satisfaisante et aucune perspective ne semble
nécessaire pour affiner le calcul ou la mesure de ce paramétre.

Paramétre| Type d’estimation Zone centrale Zone intermédiaire Rim
ale . fintra adi intra 4
2 Calcul 1: fi"e sous-prédite 9 - fr * non-mesurée -
2 - APntra modeéré (loi d’état)
E
= Estimation 2 : Besoin de valider V" par des 2 : fintre non-observée -
pintra A 0 @
mixte mesures locales
Perspectives Mesure "monobulle" : Vinire - Prise en compte d’équation d’état -
adaptée au gaz dense : A Pntre
- Mesures MET : fintre
" Calcul 1: finter gur-prédite P = ST sous-prédite il g jeer
2 - AP™er modeéré (loi d’état) sous-prédite
5
g
— Estimation 2 : Besoin de valider V" par des 2 : Discrimination des porosités 3
. mixte mesures locales intra/inter non-déterminée : fime"
PLn er
Perspectives Mesure "monobulle" : Vinter - Prise en compte d’équation d’état -
adaptée au gaz dense : AP™e"
- Discrimination des porosités grace au
. finter
MET : fi
8 Calcul 3 2 : Bulles nano non-observées : 7" -
‘g
pintra 3 Estimation 3 2 : bulles nano non-observées : rintr -
L4 .
mixte
Perspectives Mesure MET : rjre Mesure MET : r{re -
" Calcul 1 : rirter sous - prédit 1 : rirter sous - prédit 1 : rimer sous
2 - prédit
g
pinter — Estimation 3 2 : Discrimination de la porosité 3
mixte intra/inter non-déterminée : rimer
Perspectives - Discrimination des porosité grace au -
| . pinter
MET : ri
f Limites calcul 2 : f¥ non-observée 2 : f* non-observée -
s
Perspectives Fractographies, analyses MEB-FIB : f* Fractographies, analyses MEB-FIB : f* -
P grap. ) Y s grap. ) Y s

TABLE 1.20 — Résumé des limites et perspectives liées au calcul et a I'estimation mixte de
la sur-pression des bulles et au calcul du taux de recouvrement des bulles au joint de grains.

Notons que la sur-contrainte de traction dépend de la porosité et de la pression, pression qui
dépend elle-méme de la porosité. Ainsi, les limites et perspectives identifiées pour la pression
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sont identiques & celles identifiées pour la sur-contrainte et ne sont donc pas rappelées dans
le tableau 1.21.

Parameétre| Type d’estimation Zone centrale

Zone intermédiaire Rim
Calcul - Limite identifiée pour P : - Limites identifiées pour P : -
1: f:]'ntru . 2: f;‘ntm7 APintra
8 - Incertitude sur la forme : w™r® - Forme des bulles nano
g non-déterminée : w™mre
el
Estimation - Limite identifiée pour Pire ; fintra - Limite identifiée pour Pire ; fintra -
(,—g'”'“ mixte 2: - Incertitudes sur la forme : W@ 2: - Incertitude sur la forme : w™re
- Incertitudes de localisation : B™re - Incertitude de localisation : B™®
Perspectives - Perspective identifiée pour pinire ; Vintra - Perspectives identifiées pour P -
- Prise en compte de leffet de taille (cf. fintra A pinira
annexe A.5) : oty - Mesure de la forme et de la porosité des
- Localisation des bulles au sous-joint de bulles nano au MET : Binire
grains au MET : Bintra - Analyse de la localisation au MEB :
- Analyse quantitative de la forme des Bintra
bulles au MEB-FIB : Bintra A pintre
Calcul 1. - Limites identifiées pour prnter 1. - Limites identifies pour pinter 1 : Limites
" fqzj‘nber - f:;nter7 A Pinber identifiées
£ - Incertitude de localisation : Binter - Incertitude de localisation : B™¢" | pour P™er :
E finter
Estimation 2 : Limites identifiées pour P™ter ; Vinter | 2 : Limites identifiées pour Pinter ; finter 3
g’[;?‘” mixte
Perspectives - Perspectives identifiées pour P™ter : - Perspectives identifiées pour Pinter : -
thcr fmter APinter
m v
- Prise en compte de leffet de taille (cf. - Analyse de la localisation au MEB :
annexe A.5) : ol Binter
- Analyse de la localisation au MEB :
Bmtfr

TABLE 1.21 — Résumé des limites et perspectives liées au calcul et a I'estimation mixte de
la sur-contrainte de traction de ’ensemble des population de bulles.

101






Modélisation de la fragmentation du
combustible par une approche couplant la
méthode des éléments discrets et les modeles
de zones cohésives

Sommaire

2.1 Modélisation de la fissuration fragile d’un milieu (zones cohé-
SIVES) v v v v it e e e e e e e e e e e e e e e e e e e 104

2.1.1 Description d’un milieu élastique linéaire en présence d’un défaut 105
2.1.2  Les zones cohésives comme modéle d’endommagement surfacique . 106
2.1.3 Description du comportement des milieux granulaires . ... . .. 112

2.1.4 Description de la fragmentation d’un milieu continu par une ap-

proche discréte . . . . . . ... e 113
2.2 Etude paramétrique de la modélisation du comportement &
rupture du combustible par la méthode DEM-CZM . ... .. 120
2.2.1 Définition du modéle DEM-CZM retenu pour modéliser le compor-
tement & rupture du combustible . . . ... ... L. 121
2.2.2  Définition du domaine paramétrique de I'étude . . . . . . ... .. 123
2.2.3 Etude paramétrique du modéle DEM-CZM a partir des simulations
de recuit thermique . . . . . .. ... ... e 128
2.3 Proposition d’un critére a rupture du combustible sur la base
des résultats de analyse paramétrique .. ... ... ... ... 138
2.3.1 Définition du critére . . . . . .. ..o Lo 138
2.3.2 Illustration du critére dans le cadre de 'identification de la pression
de confinement & rupture . . . . ... ... 141
2.4 Conclusion et perspectives . . . . . . . ¢ v v v v v vt et e 145

103



2.1. Modélisation de la fissuration fragile d’un milieu (zones cohésives)

L’étude présentée dans le cadre du chapitre 1 a permis de déterminer le chargement en-
gendré par les gaz de fission occlus dans le combustible. Connaissant ce chargement, nous
souhaitons modéliser le comportement a rupture du combustible afin d’étudier I'influence
des effets "systéme" (effet de la dépressurisation du crayon notamment) sur la fragmenta-
tion du matériau. Pour cela, le modeéle utilisé doit permettre de représenter la fissuration
du combustible sous 'effet moteur des gaz de fission et en prenant en compte le charge-
ment externe appliqué a la pastille (effet de la pression de confinement notamment). Avec
la multi-fissuration, le matériau ne peut plus étre considéré comme continu et devient de
nature granulaire. Le modeéle doit donc également permettre de représenter cette transition,
ce qui nécessite une modélisation des phénomeénes intervenant a 1’échelle locale (fissuration,
contact, frottement, etc.).

Un modéle couplant la méthode des éléments discrets (DEM) et un modéle de zones
cohésives (CZM) a été retenu. Ce modéle consiste a représenter le matériau comme un
ensemble de fragments reliés les uns aux autres par des liaisons cohésives. Dans ce modeéle,
la fissuration est représentée par la rupture de ces liaisons, rupture qui intervient lorsque les
sollicitations (imposées par les gaz de fission et le chargement extérieur) dépassent un certain
seuil. Ce seuil dépend des paramétres relatifs au comportement a rupture du combustible :
contrainte a rupture, taux de restitution critique, fraction surfacique de bulles au joint de
grains. L’évolution de ces paramétres en fonction du taux de combustion est encore difficile
a quantifier a ce jour. Nous allons donc chercher & déterminer les valeurs des paramétres
permettant de représenter le comportement a rupture du combustible irradié dans le modéle

DEM-CZM.

Pour cela, une analyse paramétrique du modéle est réalisée. Cette analyse s’appuie de
maniére qualitative sur les résultats expérimentaux qui ont mis en évidence un effet de
la pression de confinement sur le maintien de I'intégrité du combustible (cf.section 1.2.1).
Les paramétres du modéle cohésif sont donc déterminés de maniére a représenter 1’état
du combustible (intact ou fragmenté) a l'issue du transitoire en fonction de la pression de
confinement appliquée.

Dans un premier temps, les éléments théoriques permettant de définir le modéle DEM-
CZM sont présentés. Dans un deuxiéme temps, on présente 1’étude réalisée afin de déterminer
les valeurs des parameétres relatifs au comportement & rupture du combustible. Dans un troi-
siéme temps, un critére d’amorce de fissure est défini sur la base de résultats de simulations.

2.1 Modélisation de la fissuration fragile d’un milieu
(zones cohésives)

Par la suite, les aspects concernant le comportement fragile d'un défaut singulier sont
abordés. Les modéles de zones cohésives sont ensuite présentés, ainsi que le modéle retenu.

Le comportement des milieux granulaires est ensuite exposé. Enfin, le principe du modéle
DEM-CZM est présenté dans le détail.
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2.1. Modélisation de la fissuration fragile d’un milieu (zones cohésives)

2.1.1 Description d’un milieu élastique linéaire en présence d’un
défaut

Afin de décrire I’évolution de la fragmentation du combustible, le comportement du ma-
tériau lors de sa rupture doit étre évalué. Le phénoméne de rupture est généralement lié a
la présence de défauts dans le milieu, défauts au niveau desquels la fissuration s’initie. La
mécanique linéaire de la rupture [44] analyse I'effet de ces défauts sur les champs mécaniques
sous les hypothéses suivantes : comportement élastique linéaire, petites perturbations, pro-
pagation du défaut quasi-statique. Par ailleurs, les expressions ci-dessous sont données dans
le cas d’un matériau élastique isotrope.

La présence d’un défaut dans la structure induit une augmentation de l'intensité de
contrainte dans les zones proches du défaut. L’état de contrainte dans le matériau est
caractérisé par le tenseur des contraintes de Cauchy symétrique d’ordre 2, défini par :
o(z) = o4(x) (6 ®€j), 14,5 = 1,2,3, l'opérateur ® étant le produit tensoriel. o;;(z) est
la composante ij du tenseur au point x et €7, €3, €3 forment une base orthonormée dans R3.
Si les lévres de la fissure sont libres de contrainte, ce champ de contrainte présente un com-
portement asymptotique en \/Lg, avec s la distance par rapport a la pointe de fissure. La forme
du champ de contrainte pour un mode o« = I, 11 ou Il est donnée par le développement

limité (2.1) : B 1
o0(6:8) = 522 150) +0 (2 2.1)

ou f7;(0) dépend de la géométrie et du chargement appliqué et 6 est I'angle par rapport a la
pointe de fissure (coordonnées polaires). Les facteurs d’intensité de contrainte pour le mode
K, s’expriment en 2D par :

Ka == Um ffiss<l7wfiss) (22)

avec friss une fonction sans dimension dépendante de la longueur de la fissure [ et de la
géométrie du probléme désignée par 1y, 0 a la dimension d’une contrainte et dépend
linéairement du chargement a l'infini.

La description du comportement de la fissure par un critére en contrainte en pointe de
fissure est ardue du fait de la singularité de I’équation (2.1) (lorsque s — 0). Le critére d’Irwin
[64] suppose que la fissure se propage lorsque K|, atteint une valeur critique K. (ténacité).
Dans le cas d’une fissure plane de longueur [ le critére de propagation de la fissure est donné
par (2.3)

(2.3)

K, < Ky =1=0,
K,=K,=1>0.

avec a = I, 11, I1T et ou [ est la vitesse de propagation de la fissure.

Bien que la contrainte en front de fissure soit infinie dans ce cadre élastique linéaire,
I'énergie nécessaire a la formation ou l'extension d’une fissure est finie. Griffith [56] propose
un critére énergétique :

G<G.=1=0, (2.4)
G>G,=1>0.
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2.1. Modélisation de la fissuration fragile d’un milieu (zones cohésives)

ou G = —% est le taux de restitution de I'énergie (15 est ’énergie potentielle stockée de la
structure) et G, sa valeur critique.

Le taux de restitution d’énergie peut s’écrire comme une fonction du facteur d’intensité
de contrainte grace a la formule d’Irwin [64]. Pour I'exemple et dans le cas particulier des
déformations planes, cette formule s’exprime comme :

(1-v*)K7

G = — (2.6)

avec v le coefficient de Poisson et E le module d"Young.

Une troisiéme approche permettant de décrire 1’évolution de la fissure est abordée a la
section suivante 2.1.2. Cette approche permet d’exprimer, par 'introduction d’une contrainte
de cohésion, un champ de contrainte régulier en tout point du milieu.

2.1.2 Les zones cohésives comme modéle d’endommagement sur-
facique

Lorsqu’un matériau se détériore suite a des sollicitations thermomeécaniques, des défauts
microscopiques (micro-cavités, micro-fissures) apparaissent. La croissance de ces défauts
aboutit a 'amorce d’une fissure créant de nouvelles surfaces. Le champ de déplacement
noté u(Z) devient alors discontinu au niveau des lévres de la fissure :

W =ad*t—d (2.7)

u T et @~ étant les déplacements respectifs de chaque lévre de la fissure. La projection de
ce vecteur saut de déplacement sur la partie normale et tangentielle de la fissure (illustré
figure 2.1) est donnée par 1'équation (2.8).

[u] = unii + tr (2.8)
Avec uy = [1;] -1 la partie normale du saut de déplacement, 77 la normale & la fissure et ur
le vecteur de saut de déplacement tangent (en 2D @y = ugt, t étant le vecteur tangent a la
fissure).

Les modéles de zones cohésives ont la particularité de permettre de décrire 1’évolution
spatiale et temporelle de la fissure et de représenter en détail les phénoménes intervenant au
niveau des lévres de la fissure (pression, frottement, plasticité,...) en conservant les éléments
de la théorie de la mécanique de la rupture (notamment la notion de taux de restitution de
I'énergie). Pour ces modéles, la fissure est définie en trois zones représentées figure 2.1 :

— une zone adhérente, pour laquelle le champ de déplacement est continu ',

— une zone de cohésion (ou zone cohésive), dans laquelle I'endommagement se développe
et des contraintes internes s’opposent a la création de surfaces,

1. La continuité du déplacement est telle que le champ de déformations qui en dérive respecte les condi-
tions de compatibilité. Ces conditions assurent ’existence d’un champ de déplacements associé & un champ
de déformations défini par un tenseur symétrique donné.
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2.1. Modélisation de la fissuration fragile d’un milieu (zones cohésives)

— une zone fissurée, pour laquelle 'interface est complétement rompue et les contraintes
de cohésion sont nulles.

\
—

Zone fissurée Zone cohésive Zone adhérente

FIGURE 2.1 — Schéma d’une fissure et des différentes zones associées (en 2D).

Le comportement de la zone de cohésion est décrit par I’évolution du vecteur de contrainte
qui se développe au niveau de la surface en cours de fissuration (contrainte cohésive) R = -7

-,

en fonction du saut de déplacement [u]. La décomposition normale-tangente du vecteur de
contrainte s’écrit :

R = Ry7l + Ry (2.9)

avec Ry = R -1 la partie normale de la contrainte et Ry le vecteur de contrainte tangent

(en 2D ET B RTB

La loi de comportement, exprimant I’évolution du vecteur de contrainte dans la zone
cohésive en fonction du saut de déplacement, est généralement divisée en trois phases (pour
les modéles intrinséques) comme illustré figure 2.2 :

— Une phase élastique, pour laquelle la relation entre la contrainte et le saut de dépla-
cement dépend de la raideur de linterface (notée C'y comme sur la figure 2.2, pour
le comportement normal ou C7 pour le comportement tangent). Si la phase élastique
est linéaire, alors cette raideur est constante. A cette étape, les déformations sont
réversibles jusqu’a ce qu’une contrainte seuil (notée R,,.,) soit atteinte.

— Une phase d’endommagement ou d’adoucissement, pour laquelle la relation entre la
contrainte dépend toujours du saut de déplacement, mais la raideur de l'interface di-
minue une fois la contrainte seuil R,,,, atteinte.

— Une phase post-rupture, lorsque le saut de déplacement critique est atteint, pour la-
quelle la contrainte devient nulle. Par la suite 6%, désigne le seuil de déplacement normal
et 0% le seuil de déplacement tangentiel en 2D.

A cette étape, la loi de comportement de la zone cohésive peut étre étendue pour
prendre en compte une pression post-rupture P73 (e.g. pression des gaz de fission)
sur les surfaces fissurées. Dans ce cas, la contrainte normale dans la zone cohésive est
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égale a la pression post-rupture Ry = P¢f;". La contrainte est alors de méme signe
que le saut de déplacement normale, car la pression a pour effet d’écarter les lévres de
la fissure. Nous verrons en section 2.2, comment cette pression permet de prendre en

compte le chargement appliqué par les gaz de fission occlus dans le combustible.

Ry

czZm

eff

- Rmax T

Elastique = Endommagement Post-rupture

FIGURE 2.2 — Courbe de I'évolution de la contrainte cohésive normale en fonction du saut
de déplacement normal.

Le saut de déplacement lors de la phase d’endommagement peut étre associé a la déformation
engendrée par la création et la croissance des micro-cavités jusqu’au saut de déplacement
seuil 6%. Ce saut de déplacement seuil est une fonction du ratio entre ’énergie de séparation
de surface U5" et la contrainte seuil Ry, (qui sont des parameétres matériau), ratio qui est
homogéne a une distance. En ce sens, d§ n’est pas nécessairement une distance physique et

peut étre vu comme une longueur caractéristique du matériau [96]. Aprés décohésion, [u]
représente I’écartement entre les lévres de la fissure.

La loi de comportement peut étre définie de maniére a décrire I’évolution des fissures
lorsqu’elles sont soumises & une sollicitation tridimensionnelle (i.e. en mode mixte). Pour ce
faire, la densité libre d’énergie libre de cohésion peut étre exprimée (dans le cas isotherme)
comme [108] :

\IIH = \IIH(UNaﬁTafl) (210)

avec Y’ une collection de variables internes décrivant la décohésion. Dans cette section on ne
considére pas de variables internes autres que uy et ur.
La relation entre les contraintes cohésives et le saut de déplacement dérive de cette densité

d’énergie libre selon :

oV y oV -
—— =Ryet — =R 2.11
auN Ne 61_[T r ( )

Lorsque la densité d’énergie libre de cohésion atteint 1’énergie de séparation W3”  l'inter-
face est rompue. Comme détaillé en annexe B.1, cette énergie peut étre reliée au taux de
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restitution critique par la relation suivante :

dc
TP = / Rds =G, (2.12)
0

2
0%|| , o définissant le

ratio entre le cisaillement et 1'effort de traction, dé est la variation infinitésimale du saut de
déplacement effectif § = \/uN2 + a|liip||* et R = \/R?\, +a2||RT

effective.

avec 0. le saut de déplacement effectif critique valant 6, = \/ 5 + a2

2
) la contrainte cohésive

Dans le cadre de cette thése les modéles de zones cohésives sont retenus pour représenter
la fissuration. Ces modéles présentent les avantages suivants :

— L’amorcgage de la fissure ne nécessite pas de définir un critére ou une loi ad hoc, la
fissure est amorcée naturellement en fonction du chargement.

— Le modeéle permet un suivi spatial de la fissure quel que soit son état de stabilité. Il
n’est pas nécessaire de définir un critére de branchement. En particulier le couplage des
méthodes de zones cohésives avec la méthode des éléments finis [143] ou des éléments
discrets permet de modéliser ’évolution de la fissuration d’une structure donnée.

— Le modeéle permet d’imposer des conditions limites de différentes formes aux lévres de
la fissure (autre que des conditions libres 7 - 77 = 6), telle qu’une pression du fluide.

— D’aprés I'équation (2.12), I’énergie de cohésion développée dans la zone cohésive (i.e.
l'aire sous la courbe de la figure 2.2 en 1D) est égale au taux de restitution critique
GG.. La théorie des zones cohésives est cohérente avec ’approche de Griffith.

Ces modeéles présentent aussi certaines limites principalement liées aux instabilités (sauts
de solutions) et au fait que la description de la zone cohésive est purement surfacique :

— Les lois cohésives avec une raideur initiale introduisent une souplesse additionnelle dans
la structure. Cet artefact peut s’avérer pénalisant lorsque les zones cohésives sont utili-
sées en couplage avec des éléments volumiques déformables. Puisque les zones cohésives
sont généralement placées a l'interface entre chaque élément, une discrétisation plus
fine aboutit & une augmentation de la souplesse additionnelle apporté par les éléments
cohésifs. Blal et al. [15] proposent un critére permettant de minorer cette souplesse :

C Lmes mes 4C
N i Z Ymesh a i 1 + Al .
E Gmesh + 1 3CT

Avec @pesn une perte de raideur apparente tolérée par 1'utilisateur, Yyesn €t Liesn des
parameétres liés au maillage.

(2.13)

— Des sauts de solution peuvent apparaitre au moment de la rupture de l'interface et in-
duire une perte d’unicité de la solution. Afin de pallier cela, plusieurs solutions peuvent
étre abordées, notamment en introduisant une viscosité d’endommagement, en utili-
sant une théorie du premier gradient de la variable d’endommagement ou encore en
résolvant le probléme de maniére dynamique (voir [91]).

— Le chemin de fissuration doit étre prédéfini arbitrairement. Il n’existe pas de preuve
que 'augmentation du nombre d’éléments cohésifs garantisse la convergence vers une
solution unique du trajet de fissuration [109].
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2.1.2.1 une loi cohésive mixte couplée avec du frottement

Les modeles de zones cohésives permettent une description microscopique du compor-
tement de la fissure et peuvent par conséquent, prendre en compte les différents phéno-
meénes physiques pouvant avoir lieu a cette échelle (nucléation des micro-cavités, frottement,
contact, ...). Le modéle RCCM (Raous, Cangémi, Cocu et Monerie) [91, 116] est retenu dans
le cadre de notre étude, car il permet de décrire la rupture en mode mixte en prenant en
compte le frottement dés la phase d’endommagement, le contact unilatéral adhésif et une
pression post-rupture. Pour ce faire, une variable § traduisant I'intensité d’adhésion entre
les surfaces de la zone cohésive [15] est introduite dans le modeéle. La diminution de /3 signifie
que les liens microscopiques sont rompus, pour S = 1, 'interface est non-endommagée et
pour 3 = 0, elle est rompue.

D’aprés le modeéle, les contraintes qui se développent dans la zone cohésive sont régies par
les équations suivantes :

— (RN + Rﬁ\?h) € 81R+ (UN) (214)
Ry + R € 05, (uf|RN+R‘j\‘,’h| |yﬁT||) (2.15)

ot Beoh = RSt + Eg?h est la contrainte cohésive qui s’oppose a la fissuration et qui est nulle
lorsque 8 = 0, Ig+ est une fonction indicatrice garantissant 1'unilatéralité du contact entre
les surfaces (uy > 0), p15 est le coefficient de frottement des lévres de la fissure et 0 f désigne
le sous-différentiel de la fonction f.

La dérivation des équations (2.14) et (2.15) est détaillée en annexe B.2. Cette dérivation
permet d’exprimer les lois régissant le comportement de la zone cohésive.
Pour le contact unilatéral (ou condition de Signorini) avec adhésion, la dérivation de 1’équa-
tion (2.14) donne une loi de complémentarité :

Ry +R$" >0, uxy >0, (Ry+ R") uy = 0. (2.16)

Et, pour le frottement de Coulomb avec adhésion, la dérivation de I’équation (2.15) s’exprime
comme :

Rr+ R < g | Ry + RS (2.17)
Avec

Ry + B¢"|| < py | By + RY"| = ar =G, (2.18)
Ry + Beh|| = pg| Ry + R = 3N > 0, G = —\ (RT + ﬁ§9h> . (2.19)

Afin de déterminer les contraintes développées au niveau de la zone cohésive, il est néces-
saire de connaitre Pévolution de la contrainte de cohésion F¢" en fonction de P'adhérence B.
Pour ce faire, une loi d’adhésion avec prise en compte d’une pression appliquée sur les lévres
de la fissure est retenue [111] [127]. D’apreés cette loi, la contrainte de cohésion s’exprime en
fonction du saut de déplacement selon :

Reopy = K*(8) - [u] — (1 — ) P27t (2.20)
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avec P la pression post-rupture appliquée sur les lévres de la fissure, b, un exposant et
eff P

K () le tenseur de rigidité surfacique endommageable. Pour la loi cohésive, la forme de ce
tenseur est donnée par :

K*(B) = B x (ONﬁ®ﬁ+CTM> (2.21)
ur - ur

En suivant le formalisme de Perales et al. [110], I’évolution de I'intensité de I’adhésion s’ex-
prime comme :

B = min [gs(|[@]]]), g5 ([[[@]]lmaz)] (2.22)

avec ||[U]||mas le saut de déplacement maximal et gz une fonction décrivant 'adoucissement
de l'interface selon :

six <9,
go@) = & (1- () sio.<a<d (2.23)
0 six >0,

avec 0. le saut de déplacement seuil & partir duquel la zone cohésive s’endommage et
0. le saut déplacement critique & rupture de la zone cohésive. En prenant en compte la
mixité d’ouverture de fissure [11], le saut de déplacement a initiation de 'endommagement
s’exprime comme :

(2.24)

ot 6V et 6 sont les sauts de déplacement & initiation de 'endommagement pour une sol-
licitation purement normale ou tangente respectivement. Le saut de déplacement a rupture

s’exprime comme :
w\? o (lazl?
3 (6_@ * ( o ) 5
+

de = = — 2.25
¢ 2| Bhavk | Rhullarl? 6 (2.25)
Gol GIol
avec RY et RT lacontrainte cohésive maximale respectivement normale et tangente et G

et GT est I’énergie de rupture respectivement normale et tangente. Par la suite les propriétés
a rupture normale et tangente sont considérées équivalente, ainsi on a RY = R = R4z

max max
et GN = GT = G..

Connaissant l’ensemble des lois de comportement interfaciales, les contraintes qui se dé-
veloppent dans la zone cohésive peuvent étre déterminées. Lorsque U'interface est soumise a
une traction, d’aprés les équations (2.16) et (2.20), la contrainte normale s’exprime comme
Ry = BCyuy — (1= B) Pgi?. De la méme maniere, les équations (2.17)-(2.19) et (2.20)

assurent que Ry = SCrtr. Ainsi, le comportement en traction de la zone cohésive est pure-
ment linéaire et complétement régi par les raideurs Cy et Cr tant que 'interface est saine

(6=1).
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On peut ajouter a ce modéle une apparition progressive du frottement avec 'endomma-
gement surfacique [91] :

s = F(B)fi (2.26)

Avec [1 le coefficient de frottement post-rupture et f(3) une fonction décroissante de I'adhé-
sion définie tel que 0 < f(B) <1 (f(f) =1 — f dans [92]).

Dans le cadre de la modélisation de la fragmentation de la pastille, le modéle présenté dans
cette partie est retenu : il permet de prendre en compte les phénoménes intervenant lors de la
fissuration du combustible irradié, notamment ’effet d’une pression dans les fissures (imposée
par les gaz de fission). Le modéle permet de plus de traiter du comportement post-rupture
du matériau (contact frottant sur les surfaces fissurées) dans un formalisme permettant de
modéliser un milieu fragmenté comme nous le verrons par la suite.

2.1.3 Description du comportement des milieux granulaires

Le combustible est sous forme de gros fragments (dus aux macro-fissures apparaissant en
début d’irradiation) qui peuvent se sur-fragmenter en situation d’APRP. Dans le cadre de ce
travail, il s’agit donc de décrire I’évolution du milieu granulaire formé par ces fragments de
combustible, fragments dont la taille est amenée a évoluer. Par la suite, le terme de granulat
désigne un fragment de combustible composant le milieu granulaire. Le comportement d’un
milieu granulaire dépend de mécanismes opérants a différentes échelles qui peuvent étre
distinguées de la fagon suivante :

— D’échelle microscopique, définie comme étant de la taille caractéristique des surfaces de
contact,

— D’échelle du granulat (ou d’une collection de granulat), a laquelle les différentes forces
de contact et de frottement agissent,

— 1’échelle de I’ensemble du milieu granulaire, pour laquelle le comportement est forte-
ment dépendant des conditions limites et de la géométrie de ces derniéres.

Si les efforts de contact et de frottement entre chacune des particules du milieu et la géo-
métrie de I'empilement granulaire sont connus, les champs macroscopiques décrivant 1’état
mécanique du milieu peuvent étre déduits. Ces champs sont obtenus en moyennant les va-
riables microscopiques sur un volume représentatif €2y,. Pour cela une fonction de moyenne
9" (Z) est définie telle que :

— Jo9™(@)d2 =1 avec © le domaine sur lequel g™ est évaluée,

— le maximum de la fonction est atteint en & = 0,

— ¢" (%) tend vers 0 pour tous les points situés en dehors du domaine représentatif 2y .

Les champs scalaires peuvent étre définis en tout point du milieu par le biais de cette
fonction, e.g. la densité massique est donnée par :

(p(Z,1)) = ngm (T = Za(t)), (2:27)
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avec (p) la densité moyenne du milieu, m la masse d’un corps (en considérant que tous les
corps ont la méme masse), ¥, la coordonnée du centre d’inertie du corps a et N, le nombre
de corps appartenant au domaine €y. En prenant une fonction porte pour la fonction de

moyenne donnée par :
1

Qv |

avec H(z) la fonction d’Heaviside valant 1 pour x > 0 et 0 pour x < 0, et Ry le rayon du
volume |Qy | défini sphérique, 'équation (2.27) devient :

9" (@) = ;o7 H(Ry — [|I7])) (2.28)

N.m

=T (2.29)

Les valeurs vectorielles et tensorielles sont obtenues de la méme maniére. Les composantes
du vecteur de vitesse (¥) moyenne s’écrivent :

(.0 = = S tiag™ (T — Ta(t)). (2.30)

avec v, la i™°

d’aprés (2.28) :

composante du vecteur vitesse v, du centre d’inertie du corps «. Soit

(vi(T, 1)) = N Z Vi (2.31)

Le champ de contrainte — dans le cas ou les déformations sont quasi-statiques — est donné
par le tenseur de contrainte lié aux efforts de contact selon [51] :

(045) = Z fiels (2.32)

1cEQy

avec = le vecteur de branche reliant les centres d’inerties des deux corps en contact et dont
le sens est défini selon la normale du contact i, fic = RicSie 1a force de contact exercée
au niveau de contact 7., ou Rie est le vecteur de contrainte qui s’applique sur la surface
de contact S%. Le détail des calculs permettant d’obtenir 1'expression (2.32) est donné en
annexe (. 1. Si 'inertie des particules est importante, I’expression du tenseur des contraintes
devient [4] :

Ne
<O.’L] 0 Z Zplzp -p Z 5Ui,a51}j,a (233)
| V| 1cE€EQy a=1

avec 0vy = U — (¥) la fluctuation de la vitesse du corps a par rapport a la vitesse moyenne.

2.1.4 Description de la fragmentation d’un milieu continu par une
approche discréte

Afin de modéliser la fragmentation du combustible en APRP, il est nécessaire de décrire la

transition d’un milieu continu (la pastille de combustible) & un milieu discret (les fragments

de combustible). Les interactions a 1’échelle microscopique (celle des surfaces de contact) sont
décrites afin de pouvoir représenter le comportement du milieu. Pour ce faire, la méthode
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des éléments discrets (DEM), qui consiste a déterminer la cinématique de chacun des gra-
nulats (les fragments de combustible) en fonction de leurs interactions (contact, frottement,
cohésion, etc.), a été retenue.

Cette méthode, couplée au modéle de zone cohésive, permet de décrire I’évolution de 1’en-
dommagement du matériau de 'amorce d’une fissure jusqu’a sa fragmentation. Le matériau
est décrit comme un assemblage de corps rigides (fragments élémentaires) initialement liés
par le biais d’interactions cohésives qui vont se rompre en fonction des sollicitations appli-
quées. Aprés la rupture de ces liaisons, les corps peuvent interagir par contact et frottement.
Afin de déterminer les efforts engendrés par les interactions entre corps, la méthode de ré-
solution de la dynamique de contact non-réguliére (NSCD) est utilisée. Le principe de cette
méthode de résolution consiste, sur un pas de temps :

1. La vitesse de chacun des corps est déterminée en fonction des efforts appliqués en
omettant les forces d’interaction. Ces vitesses sont appelées vitesses prédites.

1.1. Ces vitesses sont ensuite intégrées afin d’obtenir les positions prédites des granulat.

1.2. Pour les interactions cohésives, connaissant les vitesses prédites, le déplacement
relatif entre les granulat peut étre déterminé, ce qui permet d’évaluer I’endomma-
gement surfacique (1 — /) grace a la loi d’adhésion du modéle de zones cohésives.

2. Aux positions prédites, les éventuels nouveaux contacts entre corps sont détectés et les
forces d’interaction sont déterminées.

3. La vitesse des corps est alors réévaluée en prenant en compte ces nouvelles forces.

Par la suite, cette méthode de résolution est présentée dans le détail.

2.1.4.1 La méthode Non Smooth Contact Dynamics (NSCD)

La cinématique d’un ensemble de corps rigides est régie par le principe fondamental de
la dynamique. Le mouvement de chacun de ces corps, dans le repére principale d’inertie, est
décrit par les équations de la résultante dynamique (2.34) et du moment dynamique (2.35) :

du, -
o — = ext,a o 2.34
m I ta T f (2.34)
dwOé = — — —
Ja% = Mezt,a — Wy A\ (Jawa) + Ma (235)

ieme

avec 'indice a (1 < a < N,) qui désigne le o' corps, m,, la masse, J, la matrice d’inertie,

va la vitesse du centre de masse, &, le vecteur vitesse rotation du centre de masse, Fem a et
Mext « respectivement, la résultante et le moment des forces extérieures, fa et M respecti-
vement, la résultante et le moment des efforts de contact. Dans cette sous-partie, nous ne
considérons que les efforts de contact-frottant, la prise en compte des efforts de cohésion sera
abordée par la suite.

Moreau [93] et Jean [66] proposent une résolution de la dynamique des corps compatible
avec le caractére discontinu des chocs, des sauts de vitesse ou encore des glissements. Dans
un premier temps, les vecteurs intervenants dans (2.34) et (2.35) sont concaténés (e.g., U =
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,Un,)) et ces équations sont ré-écrites au sens des mesures différentielles :
2.36)

(T, oy v Ty .
Md# = Fpdt + df
Jd3 = (Mm + MM) dt + dM (2.37)

avec
mlfd J1
et J= (2.38)
JIn

c

GAJd), M=
mNC[d

ou I, est la matrice unité dans la dimension du probléme, dv est la mesure différentielle de
U, dt est la mesure de Lebesque et dt’ est une mesure réelle positive pour laquelle dv/ posséde

une densité.
Les équations (2.36) et (2.37) sont ensuite intégrées sur 'intervalle de temps [t;,ts] de

longueur At, avec t; et ¢y respectivement le temps de début et de fin de I'incrément temporel
sur lequel le calcul est résolu. Cette intégration donne :
(2.39)

—

ML (3(t) — (t:)) / Y Bt + fitg) A

tf . . .
/ (Mm + Mmt> dt + M(t;)At (2.40)
t;

Les intégrales de f dt’ et Mdt' sont exprimées en fonction de la valeur moyenne des impulsions

et des moments liés aux impulsions intervenants entre ¢; et ¢ :
" 1 [ " 1 [ .
f(ty) = —/ ftydt' et M(ty) = —/ M(t)dt" avec  f(ts)
At t At ti

Les vitesses et rotations sont déduites de l'intégration :
T(tf) = Tpree + MM

B(ty) = Gpree + AIM (2.42)

avec Ugree €t Wyree respetivement les vitesses et les rotations libres, en omettant les interactions

(2.43)

entre corps :
ty
Ufree = 17(t2) + M_l Fewtdt
t;
ty
(2.44)

La vitesse relative U'e des corps au contact i, s’exprime selon :
(2.45)

[fie — [eT v
W
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ou H>T est la transposée de la matrice de passage du repére global au repére local du
contact :

U‘ic (t ) _ Uvic + AtHiC,T Milf Uvic o HiC,T 17free (2 46)
) = Yfree J_IM avec free — u—jfree :
soit B
FTic _ T7ic i, T RT—1 f v M 0
U(ty) = U, + AtH"M (]\7[) avec M = (0 J) (2.47)

En introduisant ﬁc (resp. M ‘) la contribution du contact 4. a la résultante des efforts (resp.
des moments) de contact f (resp. M), telle que :

Fic r
— N —. — N, - . L o, . N .
f=Y et fre et M=) e M ona ‘t = H F%  soit ‘t = contact e e
Jc= Jc= e M le=

M
(2.48)
avec Neontaet 1€ nombre de contact, on a :
— . — . NcontaCt . . — . . . . —_ .
U'(ty) = Ufyeet Z Wiede AtFie  avec Wide = HeTM™'H’ Ioperateur de Delassus
Je=1
(2.49)

D’apreés I'équation (2.49), la vitesse relative du contact i. dépend de la vitesse relative
des corps en ’absence d’interaction entre corps et des efforts imposés par I’ensemble de ces
interactions. En isolant la contribution du contact i., la vitesse relative s’exprime comme :

Ncontact
U(tr) = Ufoesor + WeALE™ ot Up oo =Upioet+ > W ALF (2.50)
JeFie

Le probléme de contact est résolu par une méthode de Gaus-Seidel : les efforts et les vitesses
relatives au contact 7. sont déterminés de maniére itérative en considérant que les valeurs
aux autres contacts j. sont connues (en particulier, sur un pas de temps, les contacts j. < i,
sont déja résolus et les contacts j. > 1. sont figés dans la configuration du pas de temps
précédent).

Si tous les contacts j. sont figés, la résolution du contact 7. revient a trouver la vitesse relative
e (ty) et leffort Fie vérifiant (2.50) et respectant les relations de contact unilatéral et de
frottement sans adhésion (équations (2.16)-(2.19) avec Rh = () 2. 1l existe une relation
linéaire entre la vitesse relative et I'impulsion de contact, ainsi le couple de solutions ([7 e
Fie) est donné par Dintersection de Phyperplan défini par ﬁ};ee’loc + AtWicie Fie ayec les
graphes des relations de contact et frottement. En 2D, cela se traduit par la recherche de
'intersection de la droite représentée par I’équation (2.50) avec les graphes comme indiqué
par la figure 2.3.

2. La pression post-rupture peut également étre prise en compte, auquel cas Reoh = —ng}"ﬁ. Par souci
de simplification, cette pression n’est pas prise en compte ici et sera traitée par la suite.
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AtFN Atl{TT

p,fAtFN

Ut .

freeloc

Un

Uﬂv/i';ec,loc : ﬁ
FIGURE 2.3 — Représentation de la droite obtenue par I'équation (2.50) avec les graphes des
relations de contact (& gauche) et de frottement (a droite) [34].

Pour le schéma d’intégration en temps, une #-méthode est utilisée. Connaissant les va-
riables a l'instant initial ¢;, les vitesses et les rotations sont déterminées a un temps médian
défini par :

bt =t + (1 = At(1 — Q)v(t;)) (2.51)

ou ¢ € [0,1] est une constante permettant de pondérer les solutions. Pour cette étape de
prédiction, les positions des granulats sont déterminées en intégrant les vitesses de translation

Z(ty,) = Z(t;) + At(1 — Q)v(t;). (2.52)

Les vitesses et rotations libres sont calculées selon :
Tpree = T(t;) + AtM [(1 O Pt + gﬁm(tf)} (2.53)
Bpree = D(t:) + AT [ Mya(t) + (1 = QO Meaa(t) + (Ml )] (2.54)

Dans cette configuration, les contacts sont détectés et les efforts associés sont déterminés
par l'algorithme de Gaus-Seidel. A 1'étape de correction, les vitesses et les rotations sont
déterminées en prenant en compte les efforts de contact d’aprés (2.41) et (2.42). Aprés
intégration, les positions corrigées sont déterminées par :

F(ty) = @(tm) + CALE(t). (2.55)

Comme chaque contact a été résolu en considérant les autres contacts précédents comme
figés, des interpénétrations peuvent exister : la solution est donc comparée a un critére de
convergence et le calcul des efforts de contact et des vitesses relatives est ré-itéré jusqu’a
convergence.

2.1.4.2 Prise en compte des efforts de cohésion

Cette méthode peut étre couplée au modeéle de zones cohésives afin de décrire la fissura-
tion d’un matériau. Dans ce cas, les interactions entre corps sont enrichies en intégrant les
efforts cohésifs qui dépendent des sauts de déplacement entre corps. Dans un premier temps,
'adhérence du contact 4., 3% est déterminée par 'équation (2.22) (cf. section 2.1.2.1) & partir
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de la valeur de U’ dans (2.50). Dans un deuxiéme temps, leffort de cohésion au niveau du
contact 7. est pris en compte. Cet effort s’écrit :

ﬁcoh,ic — écoh,icds — écoh,icsic (256)
Sic
avec S’ la surface de contact au point de contact i.” et en rappelant que Reohic st le

vecteur de contrainte de cohésion en 7.. L’effort de cohésion est déterminé en introduisant le
changement de variable suivant :

Fle = Fle 4 Foohic  ayec  Fohic — ( K*(B) - [u]“ — (1 - BiC)bPijf?’iCﬁiC> St (2.57)

En introduisant cette variable dans (2.50), ’équation devient :

U = Ulpo + > AW I Fe(ty) + W'eie ALF* (2.58)
JeFlc
Ui = O+ 30 AWSIF (1) 4 Wiie At (Fie — Feotic) (2.59)
JeFic
0% = Ul oo + Wi ALE™, (2.60)
en posant :
U}iee,loc - U]Zc(;“ee,loc - AtWﬁLC%CFGOh,ZC' (261)

La prise en compte de la cohésion a donc pour effet de translater la vitesse libre de la
valeur Wicie A¢Feohic . Remarquons que le changement de variables dans 1'équation (2.58)
ne concerne que le contact 7. car, durant la résolution de I’algorithme de Gaus-Seidel, la
contribution des efforts de cohésion des autres contacts j. est déja pris en compte a cette
étape pour j. < 7. ou a été pris en compte a 1’étape précédente pour j. > i..

3. la répartition de la contrainte cohésive est considérée constante sur la surface de contact.
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2.1.4.3 Résumé du schéma de calcul NSCD-CZM

La résolution itérative de la dynamique de contact en prenant en compte les efforts de
cohésion est résumé par l'algorithme 1, avec T le temps final de simulation :

Algorithme 1 Algorithme de résolution du contact par la méthode NSCD
tant que ¢y < Ty faire
Calcul des positions prédites Z(t,,), d’aprés 'équation (2.52)
Calcul de la vitesse et la vitesse de rotation libre Ufpee €t Wiree
d’aprés (2.53) et (2.54) respectivement

Détection du contact
Construction des opérateurs de passage du repére globale aux repéres locaux H
Calcul des vitesses libres relatives U free d’apres (2.46)
pour pour k de 1 & Ny, faire
pour pour 7. de 0 & Neppiaet faire

Evaluation de U

Freeloc dans I’équation (2.50)

— .

Estimation du saut de déplacement u’;, s en intégrant Ufseeoc
Calcul de 3% d’aprés équation (2.22)
Calcul de l'effort de cohésion d’aprés : ‘

Fv’coh,ic — <KS(BZC) . [u]lc _ (1 o Bic)bppec]f}n,icﬁic) Sie

Changement de variable U = (j}jee loc — Wicie At Feohsic

free,loc
Calcul de la vitesse relative en prenant en compte 'effort de cohésion :

e = T oo+ AWk
Calcul du couple ((jiC, fm)
Te 1.+ 1 > incrémentation de I'indice du contact
fin pour
Calcul de la vitesse et de la vitesse de rotation corrigées
U et & d’aprés (2.41) et (2.12) respectivement
Calcul de la position corrigée Z(t;) d’aprés (2.55)
si Convergence alors
k < Nier > S’il y a convergence du calcul
alors la deuxiéme boucle est terminée

sinon
k< k+1 > incrémentation de I'indice
d’itération de la résolution du contact
fin si
fin pour
t; + t; + At > incrémentation du temps
fin tant que
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2.2 Etude paramétrique de la modélisation du compor-

tement a rupture du combustible par la méthode
DEM-CZM

Dans le cadre de I’étude de la sur-fragmentation du combustible lors de la dépressurisation
du crayon, nous cherchons & modéliser le comportement du matériau a partir de la méthode
des éléments discrets (DEM) couplée au modéle de zone cohésive (CZM). Ce modéle DEM-
CZM s’appuie sur :

— une représentation microstructurale de la pastille par une collection de granulats po-
lyédriques indéformables,

— le modéle de zone cohésive RCCM présenté en section 2.1.2.1 afin de représenter la po-
tentielle fissuration en prenant en compte le contact frottant entre les surfaces fissurées
et la pression appliquée par les gaz de fission post-rupture,

— les résultats de simulations ALCYONE de l'irradiation de base du crayon étudié en
section 1.4. Comme nous l'avons vu, ces résultats permettent d’obtenir une estimation
fine de I'état de ces gaz, notamment en termes de tailles de bulles, de fraction volu-
mique et de pression. Ces différents paramétres sont pris en compte afin de définir le
chargement appliqué au combustible dans le modéle.

Les calculs sont réalisés grace au code de calcul LMGC90 [39] qui permet de résoudre la
dynamique de contact entre éléments discrets avec la méthode NSCD (cf. section 2.1.4.1)
en prenant en compte les différentes interactions entre granulats (contact-frottant, cohésion,
etc.).

Afin de simplifier le modeéle et I'interprétation des résultats, la sur-contrainte de traction
engendrée par lensemble des cavités (cf. chapitre 1) n’est pas prise en compte. Seul le
chargement appliqué par les bulles intergranulaires est considéré. Pour ce faire, la pression
post-rupture P7y" (assimilée & la sur-pression des bulles intergranulaires) est appliquée sur
une fraction surfacique de zones cohésives (assimilée au taux de recouvrement des bulles
au joint de grains fF). Le comportement du combustible dans le modéle dépend alors du
chargement appliqué par les gaz de fission (& travers P77 et f7) et des propriétés a rupture
du combustible (la contrainte cohésive maximale R,,.. et le taux de restitution critique de

I'énergie G.). Ces paramétres ne sont pas connus avec exactitude sur combustible irradié :

— Si les propriétés a rupture sont connues sur combustible vierge, leur évolution avec
l'irradiation est encore a I’étude [60]. Un encadrement de ces propriétés est donc défini
a partir de mesures issues de la littérature.

— Le taux de recouvrement des bulles au joint de grains n’a pas été mesuré expérimen-
talement (cf. section 1.41.3.1) et la pression calculée dans les bulles est en contradiction
avec les estimations mixtes (porosité mesurée et quantité de gaz calculée). Des mesures
supplémentaires sont nécessaires afin de déterminer précisément ces parameétres (voir
tableau 1.20). De plus, la température a laquelle la pression des bulles est suffisante
pour initier la fragmentation du combustible n’est pas connue avec précision.

Les incertitudes liées a ces quantités ameénent a proposer une analyse paramétrique du mo-
déle. Comme le combustible irradié est hétérogéne (le chargement appliqué par les gaz de
fission et les propriétés microstructurales varient radialement), cette analyse est réalisée en
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distinguant la pastille en plusieurs zones radiales. Cette étude doit permettre de définir la
valeur des parameétres a retenir pour le comportement a rupture du combustible en situation
de dépressurisation du crayon, situation qui fera 1’objet de I’étude présentée au chapitre 3.

Dans le chapitre présent, le critére permettant de déterminer la représentativité du modéle
est basé sur les résultats des traitements thermiques réalisés a une pression de confinement
controlée. Comme mentionné en section 1.2.1, la pression de confinement & effet bénéfique
sur le maintien de 'intégrité du combustible en transitoire [59, 133]. Pour cette étude, il est
supposé qu'une pression de confinement de 10 M Pa est suffisante pour que le combustible
reste intacte & Iissue du transitoire. A partir de cette hypothése, la proposition suivante
peut étre définie :

Est jugé représentatif, un modéle qui permet de représenter, d’une
part, le fait que le matériau se fragmente lorsqu’il est soumis
au seul chargement mécanique induit par la pressurisation des

Proposition 2.2.1 cavités (la pression de confinement atmosphérique étant quasi-
nulle) et, d’autre part, le fait que ce méme matériau reste intégre
lorsque ce chargement est contrebalancé par 'application d’une
pression externe de confinement de 10 M Pa.

Ainsi, le respect de cette proposition par le modéle permet de représenter de maniére quan-
titative l'effet bénéfique du confinement mis en évidence expérimentalement. Dans le cadre
de cette étude, il s’agit donc de déterminer les paramétres pour lesquels cette proposition
est vérifiée.

Dans la sous-section 2.2.1, la modélisation du combustible par la méthode DEM-CZM est
présentée dans le détail et le domaine paramétrique de I’étude est défini. En sous-section 2.2.2,
les paramétres (estimations et encadrements) pour I'analyse paramétrique sont présentées.
En sous-section 2.2.3, les paramétres permettant de représenter le comportement a rupture
des différentes zones du combustible sont identifiés a partir de la simulation des recuits
thermiques sur un échantillon de pastille.

2.2.1 Définition du modéle DEM-CZM retenu pour modéliser le
comportement a rupture du combustible

2.2.1.1 Représentation géométrique de la pastille

La pastille est représentée comme un assemblage de corps polyédriques indéformables,
comme illustré figure 2.4, figure ou l'on voit clairement les fragments élémentaires. Des
liaisons cohésives sont introduites entre deux fragments voisins. Lorsque ces liaisons sont
rompues, 'endommagement est total et les fragments élémentaires sont désolidarisés. Ainsi,
I’état de fragmentation maximal qui puisse étre atteint par le combustible dans le modéle
est défini par cet ensemble de fragments une fois la totalité des liaisons rompues.

Pour les études présentées par la suite, la taille des fragments (i.e. le diamétre d’une sphére
ayant le méme volume) est spatialement quasi-uniforme. L’influence de la variation de la
taille des fragments ne sera pas traitée dans le cadre de cette étude, mais une méthodologie
permettant de générer les polyédres en controlant leur taille en fonction de la position radiale
dans la pastille a été définie dans cette optique en annexe C.4.
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Pour cette étude, la taille des fragments est d’environ 1 mm de diamétre et la pastille
est discrétisée par un ensemble de 610 fragments (ce qui représente environ 15000 points de
contact initialement). La taille des fragments est donc 100 fois plus grande que la taille des
grains de combustible (d’'un diamétre d’environ 10 pm dans les zones non-restructurée) et de
l'ordre de grandeur de la taille des fragments issus des expériences simulant ’APRP (entre
0.75 et 1 mm de moyenne pour les combustibles les plus fragmentés) [1285].

FIGURE 2.4 — Représentation de la pastille définie par une collection de granulats poly-
édriques.

Par la suite le chargement appliqué a ces fragments élémentaires est présenté.

2.2.1.2 Deéfinition du chargement appliqué et des conditions limites

En section 1.4.3.3, le chargement induit par les bulles intergranulaires a été estimé. Dans
le modéle DEM-CZM, ce chargement est appliqué localement au niveau des surfaces entre
fragments élémentaires. Pour ce faire, I'intensité d’adhésion des liaisons et la pression post-
rupture (i.e., respectivement les variables (3 et P73 dans 'expression de la contrainte cohé-

sive (2.21)), sont définies de la maniére suivante :

— Soit B =1 et P # 0 (interfaces noires sur la figure 2.5) : la liaison entre les surfaces
est initialement non-endommagée (ou saine) et son comportement peut évoluer vers
la rupture au fur et & mesure que le modeéle de zones cohésives s’endommage (cf.
section 2.1.2.1). Lorsque cette liaison est rompue, la pression .if s applique sur les

surfaces fissurées.

— Soit B =0et P57 #0 (interfaces rouges sur la figure 2.5) : la surface est initialement
fissurée et pressurisée afin de représenter le chargement appliqué localement par les
bulles intergranulaires (voir section 1.4.3.3). Dans ce cas, le comportement de l'interface
est régi par les relations de contact unilatéral et de frottement avec prise en compte de

la pression (équations (2.16)-(2.19) avec B = — i),
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Afin de prendre en compte la pression de confinement appliquée au combustible (la pression
du four), une force est appliquée en chacun des fragments élémentaires comportant des
surfaces libres *. Cette force est définie selon :

Co(sz = Z Pconfss(_ﬁs) (262)

seSH

avec S;* I'ensemble des surfaces libres du fragment o, P, s la pression de confinement appli-
quée au combustible, Sy et 77, respectivement I’aire et la normale sortante de la s®™¢ surface
libre du fragment a.

Dans le modéle, la pression de confinement est discrétisée par des efforts ponctuels au ni-
veau des fragments. Or, I'assemblage de ces fragments n’est pas symétrique (voir figure 2.1),

par conséquent, la somme de ces efforts ponctuels n’est pas rigoureusement nulle (ch F wonf 7

6, avec N, le nombre de fragments élémentaires). Cet assemblage étant composé de corps
rigides, la moindre force appliquée aura pour effet d’engendrer une accélération et donc un
mouvement de corps rigide de I'assemblage. Ce mouvement de corps doit étre supprimé car
les normales dans I’équation (2.62) sont déterminées dans la configuration initiale et ne sont
pas ré-actualisées au cours du calcul. Pour corriger cela, un des granulats situés sur 1’axe
central de la pastille est encastré (voir figure 2.5). Enfin, la pastille repose sur appui-plan
qui représente le creuset du four.

—_— Interfaces saines
Ssaine  Aire des interface saines

——  Interfaces fissurées
et pressurisées

Spress  Aire des interfaces fissurées
et pressurisées

O Fragment élémentaire

~E Encastrement

Tp Rayon pastille

FPeony  Pression de
confinement

777 Appui-plan

FIGURE 2.5 — Représentation des chargements et des conditions limites appliquées a la
pastille.

2.2.2 Définition du domaine paramétrique de I’étude

Cette section présente le domaine paramétrique d’étude. Dans le cadre de cette étude, la
zone de rim est exclue de I'analyse, seuls les paramétres représentatifs de la zone saine sont
retenus.

Les différents paramétres du modéle sont les suivants :

4. Les surfaces sont dites libres si elles ne présentent aucune liaison cohésive
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Les paramétres géométriques : la taille des fragments élémentaires 74 (i.e. diameétre
moyen d’'une sphére de méme volume), qui est quasiment uniforme’ dans I’ensemble
de la pastille et vaut environ 1 mm.

Les propriétés a rupture :

— La contrainte cohésive maximale R,,,., dont la valeur est définie par la suite.
— Le taux de restitution critique G., dont la valeur est également définie par la suite.

Les propriétés post-rupture : le coefficient de frottement entre les granulats jiy. Ce coef-
ficient est difficilement mesurable expérimentalement, sa valeur est donc arbitrairement
imposée a 0.3.

Le parametre microstructural f7 : la fraction surfacique de zones cohésives rompues et
pressurisées [ (assimilée a la fraction surfacique de bulles intergranulaires au joint de
grains), définie comme :

f; — SpTess (2‘63)
Spress + Ssaine

oll Spress €st la somme des aires des surfaces initialement rompues et pressurisées
et Sguine €st la somme des aires des surfaces initialement non-endommagées (voir fi-
gure 2.5). La distribution spatiale de ces zones cohésives rompues est aléatoire dans le
combustible. Pour ce faire, la liste des liaisons est parcourue et pour chacune d’entre
elles, une fonction booléenne est évaluée. Cette fonction vaut 0 ou 1 lorsque la liaison
est définie comme étant respectivement intacte ou rompue. Cette fonction suit une loi
de probabilité uniforme continue dont la densité est égale a la valeur de f.
Cette méthode de définition des zones cohésives initialement rompues et pressurisées
est appliquée systématiquement au début des simulations réalisées. Ainsi, la distribu-
tion spatiale aléatoire de ces zones cohésives est différente pour chaque calcul.

Le chargement imposé par les gaz de fission : la pression dans les zones cohésives qui
intervient dans I’équation (2.20), qui est ici assimilée a la sur-pression des bulles inter-
granulaires : P77t = P — PIMe avec P la pression des bulles intergranulaires
et P;”t" la tension de surface (qui est faible devant la pression, cf. section 1.4.3.3).

Le chargement externe : la pression de confinement appliquée sur les surfaces libres de
la pastille P, qui vaut 0.1 M Pa (pression atmosphérique) ou 10 M Pa (pression
supposée garantir maintien de I'intégrité du combustible).

Les paramétres dont I'influence est étudiée dans cette partie sont la propriété a rupture R,,q.,

la fraction surfacique de bulles f¥ et la sur-pression appliquée par les bulles intergranulaires

eff -

Concernant les propriétés a rupture, différentes mesures ont été réalisées afin de déterminer
les valeurs du taux de restitution critique G, sur des combustibles UOs. Les résultats des
mesures sont reportés dans le tableau 2.1 :

5. Avec la méthode de génération des fragments élémentaires retenues (voir annexe C.4) la distribution
de taille des fragments est légérement dispersée autour d’une valeur moyenne.
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Auteurs G. (en Jm™?)
Kutty et al. [75] [4.7 — 8.7]
Gong et al. [52] (3.9 — 62]
Gatt et al. [19] [6 — 10]
Henry et al. [60] | [0.6 —13.9]"

TABLE 2.1 — Résumé des mesures du taux de restitution critique du combustible UQOs.

Les mesures de Kutty et al. [75] et Gong et al. [52] ne concernent que le combustible vierge,
or, comme le suggérent les mesures sur combustibles irradiés de Gatt et al. [19], le taux de res-
titution critique du matériau devrait diminuer avec le taux de combustion. Nous souhaitons
représenter le comportement d’un combustible a fort taux de combustion. Par conséquent,
la valeur de G, retenue pour les simulations est de 5 J.m ™2, ce qui correspond aux valeurs
basses des mesures. Il est a noter que I'influence de l'irradiation sur G, n’est pas clairement
établie, des études ont été initiées dans le cas de 'UOy dopé chrome et sont en cours pour
I'UO; standard (non-dopé) [60].

Les mesures mettent également en évidence un effet d’échelle important concernant la
mesure de la contrainte a rupture R,,... En effet, les mesures de flexion sur des éprouvettes
d’UQ, irradié permettent de mesurer des contraintes a rupture :

— comprises entre 60 et 140 M Pa lorsque la taille de ’éprouvette est de l'ordre de la
dizaine de mm (mesures macroscopiques) [19],

— d’environ 3 GPa pour des micro-éprouvettes dont la longueur est de l'ordre de la
dizaine de pum (mesures microscopiques) [60].

Dans le cadre de nos travaux, la taille caractéristique des fragments (1 mm) améne a retenir
les valeurs obtenues par mesures macroscopiques. L’influence de la contrainte & rupture est
donc étudiée sur un intervalle de 50 a 150 M Pa, intervalle légérement plus étendu que celui
mesureé.

Concernant les parameétres relatifs au chargement des bulles intergranulaires, la fraction
surfacique de bulles au joint de grains f; et la sur-pression de ces cavités P} sont détermi-
nées a partir des résultats de simulation de l'irradiation de base présentée en section 1.4.3.3.
Les résultats de calculs de I’évolution radiale de la fraction surfacique de bulles” et de la
sur-pression (calculées a partir de 1'équation d’état I’ALCYONE) sont reportées figure 2.6
et 2.7° respectivement.

6. Cette étude se focalise sur le comportement & rupture de la zone saine du combustible, ¢’est pourquoi
les mesures réalisées dans le rim ne sont pas retenues.

7. La valeur de la fraction surfacique réduite est reportée, i.e., la valeur de cette fraction en prenant en
compte 'ensemble des défauts présent au joint de grains (fissure, porosité de fabrication, etc.).

8. Les résultats de calcul exploités ici ont été obtenus avec une version ’ALCYONE différente de I’étude
présentée au chapitre 1. C’est pourquoi les résultats de la figure 2.7 différe de ce reportés figures 1.52 et 1.53.
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FIGURE 2.7 — Evolution de la sur-pression
des bulles intergranulaires (en MPa) a
1473 K en fonction du rayon pastille (en
mm).

FIGURE 2.6 — Evolution de la fraction surfa-
cique réduite de bulles (sans unité) en fonc-
tion du rayon pastille (en mm).

L’évolution du calcul de ces paramétres améne a distinguer le combustible en trois zones
radiales, comme illustré figure 2.8 (sans considérer la zone de rim) :

— La zone centrale (entre 0 et 2 mm), pour laquelle la fraction surfacique de bulles est
relativement ¢élevée (entre 0.47 et 0.51) et la sur-pression des bulles intergranulaires est
inférieure a la centaine de M Pa.

— La partie centrale de la zone intermédiaire (entre 2 et 3.5 mm), pour laquelle la sur-
pression des bulles est de 'ordre de plusieurs centaines de M Pa (entre 90 et 871 M Pa)
et la fraction surfacique de bulles évolue entre 0.35 et 0.47.

— La périphérie de la zone intermédiaire (entre 3.5 et 4 mm), pour laquelle la sur-pression
des bulles est de I'ordre du G Pa et la fraction surfacique est minimale (jusqu’a 0.3).

Comme la tension de surface des bulles est négligeable quelle que soit la zone considérée
(cf. section 1.4.3.3), la sur-pression dépend principalement de la pression qui régne dans les
cavités. Le calcul de cette pression est en contradiction avec les estimations mixtes (obtenues
a partir de la quantité de gaz calculée et de la porosité mesurée). Pour déterminer la pression
des bulles intergranulaires avec précision, des mesures supplémentaires sont nécessaires (cf.
tableau 1.20).

En revanche, les estimations mixtes et le calcul mettent tous deux en évidence une forte
variation de cette pression en fonction de la position radiale (d’un facteur 5 a 10 entre la
zone centrale et la zone intermédiaire, cf. figures 1.52 et 1.53). En se basant sur le calcul des
pressions, l'influence de I’hétérogénéité du chargement sur ’évolution radiale des parameétres
du modéle DEM-CZM va donc étre étudié.
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Zone centrale
\ Partie centrale
de la zone intermédiaire

Partie périphérique
de la zone intermédiaire

FIGURE 2.8 — Illustration des différentes zones en fonction de la taille des granulats (vue du
dessus de la pastille).

Chacune des trois zones du combustible est traitée indépendamment sur un échantillon
numérique représentatif de la zone considérée (les propriétés et le chargement identifiés dans
la zone sont homogénes dans ’échantillon). Ces échantillons ont les mémes dimensions et
une taille de granulat identique quelle que soit ’épaisseur de la zone. Le comportement a
rupture est donc supposé étre indépendant de la taille des granulats et de 1’échantillon.

Pour cette étude, la sur-pression des bulles intergranulaires est évaluée a la température
a laquelle le combustible est censé se fragmenter. Cette température seuil est définie & un
encadrement prés, car sa valeur n’est pas connue avec précision expérimentalement. Capps
et al. [25] mettent en évidence un seuil de fragmentation a 1073 K, seuil qui définit la valeur
inférieure de ’encadrement. La valeur supérieure est définie comme étant la température
maximale atteinte par le combustible en situation d’APRP, soit 1473 K. L’encadrement de
la température permet de définir des bornes basses et hautes de la sur-pression des bulles
(notées PSZM et PSZ™ vespectivement), bornes qui sont reportées dans le tableau 2.2.

min max

La fraction surfacique de bulles au joint de grains n’a pas été mesurée expérimentalement
(cf. section 1.4.3.1), 'encadrement de cette valeur est donc défini a partir du calcul. Afin de
pouvoir représenter le maintien de I'intégrité du combustible pour une pression de confine-
ment de 10 M Pa avec le modéle DEM-CZM, il est apparu nécessaire d’appliquer la pression
des bulles intergranulaires sur une fraction surfacique de moins de 50 % (valeur calculée en
zone centrale, voir figure 2.6). Des valeurs de fF plus faible que celles calculées ont donc dues
étre retenues. Ces fractions surfaciques ont été choisies de maniére a représenter qualitati-
vement les résultats de simulation, & savoir, une fraction surfacique de bulles plus élevée au
centre qu’en périphérie du combustible. Ainsi, les bornes retenues pour f; sont de 0.1 et 0.4
en zone centrale et dans la partie centrale de la zone intermédiaire et de 0.01 et 0.04 dans la
partie périphérique de la zone intermédiaire.

La fraction surfacique et la sur-pression des bulles (calculée par 'équation (1.50)) sont
considérées homogénes par zone. Ce sont donc les valeurs moyennes qui sont retenues. Les
valeurs des sur-pressions, des fractions surfaciques des bulles et des propriétés a rupture
retenues pour 1’étude sont reportées dans le tableau 2.2.

127



2.2. Etude paramétrique de la modélisation du comportement & rupture du
combustible par la méthode DEM-CZM

Zone Vi Ppinter 9 o o . Roas G.
considérée gcmz’.mol‘l) (]z[Pa) Pt (MPa) | Py (MPa) 10 (MPa) | (Jm™2)
Zone 173 2 52 77 [0.1-0.4]

centrale

Partie centrale

de la zone 91 6 164 242 [0.1-0.4] | [50 — 150] 5
intermédiaire

Partie périphérique

de la zone 41 11 1047 1330 [0.01-0.04]

intermédiaire

TABLE 2.2 — Résumé des valeurs des paramétres retenues pour 1’étude paramétrique du
modéle DEM-CZM.

Connaissant le domaine d’étude, nous cherchons désormais & déterminer précisément les
parameétres permettant de représenter le comportement a rupture des différentes zones du
combustible au sens défini par la proposition 2.2.1.

2.2.3 Etude paramétrique du modéle DEM-CZM a partir des si-
mulations de recuit thermique

2.2.3.1 Meéthodologie retenue pour déterminer les paramétres représentatifs de
chacune des zones du combustible

Comme les propriétés du combustible sont hétérogénes a 1’échelle de la pastille, les pa-
rameétres sont identifiés zone par zone. Pour ce faire, la proposition 2.2.1 est supposée étre
applicable indépendamment & chacune de ces zones. Ainsi, les paramétres du modéle sont
déterminés de maniére a représenter le maintien de l'intégrité de la zone considérée pour
une pression de confinement de 10 M Pa et la fragmentation & pression atmosphérique. Pour
cela, le comportement a rupture du combustible en transitoire est simulé avec le modéle
DEM-CZM sur un échantillon numérique de la pastille.

Cet échantillon illustré figure 2.9 est une carotte de la pastille dont le rayon est de 2 mm.
Pour cette étude, il est supposé que la géométrie de 1’échantillon n’a pas d’influence sur le
comportement a rupture du combustible. C’est pourquoi les simulations sont réalisées sur le
méme échantillon quelle que soit la zone considérée.

Chaque calcul réalisé sur cet échantillon dure environ 50 heures.

9. La tension de surface calculée est retenue ici, mais notons que cette valeur est faible devant la pression
quelle que soit Pestimation retenue (calcul ou mesure), cf. section 1.4.3.3.
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rp =2 mm

-

FIGURE 2.9 — Représentation de ’échantillon de combustible non-endommagée de face (a
gauche) et de dessus (au centre) et de l’échantillon fragmenté (a droite) dans le modéle
DEM-CZM.

Dans ces simulations, la fragmentation du combustible intervient lorsque la sur-pression
appliquée dans les zones cohésives représentant les bulles intergranulaires (initialement a
B=0et P # 0) est suffisante pour rompre les liaisons des interfaces voisines. Or, dans le
modeéle, le travail fourni par la pression des bulles est sur-évalué dés lors que la fissuration
est amorcée et ce pour les raisons suivantes :

— L’évolution de la sur-pression appliquée par les bulles est basée sur une hypothése de
réservoir infini. Par conséquent, cette sur-pression est constante en fonction du saut de
déplacement calculé dans les zones cohésives rompues. Or, 'écartement des surfaces
induit une augmentation du volume occupé par le gaz et devrait donc engendrer une
diminution de la pression.

— Une fois que les interfaces initialement saines sont rompues, la sur-pression des bulles
s’applique sur les surfaces nouvellement fissurées d’aprés l'expression (2.21). Par consé-
quent, I'intensité du chargement appliqué par les gaz de fission augmente en fonction
de 'avancée de la fissuration.

— Les fragments élémentaires sont indéformables, ce qui implique que le travail fourni
par la pression ne peut pas étre transformé en énergie élastique dans ce cas.

Par conséquent, comme ’énergie surfacique nécessaire pour rompre ces surfaces (G..) est spa-
tialement homogeéne, si I’énergie apportée par la sur-pression est suffisante pour rompre une
interface, alors la totalité des interfaces sont rompues. La réponse du modéle au chargement
appliqué est donc essentiellement binaire : soit la pastille est intégre a la fin du chargement,
soit la pastille est complétement fragmentée, comme illustré figure 2.9.

Cette sur-évaluation du travail fourni par la pression implique également que le modéle
ne permet de décrire que I’amorce de la fissuration car le comportement post-rupture sur-
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prédit le chargement. Par conséquent, dans le modéle le jeu de parameétres a retenir pour
représenter le maintien de l'intégrité de la pastille pour une pression de confinement de
10 M Pa est obtenue par une approche conservative.

Par la suite, les résultats des simulations des recuits de la zone centrale sont présentés.

2.2.3.2 Identification des paramétres représentatifs de la zone centrale

Tout d’abord, une série de simulations est réalisée & FProny = 10 M Pa, afin de déterminer
s’il existe un ensemble de parameétres appartenant au domaine défini en section 2.2.2, qui
permette de représenter le comportement attendu (maintien de l'intégrité du combustible a
l'issue du chargement). Pour ces calculs, une combinaison des bornes hautes et basses des
parameétres est utilisée et la sur-pression des bulles est représentative de la zone centrale

(P5# =52 MPa ou 77 M Pa).

Les résultats des différents calculs en fonction du triplet de parameétres (fJ, Riuax, Pecf}”)
sont représentés sur la figure 2.10, sur laquelle chaque point de couleur désigne un calcul.
Les points verts représentent les calculs pour lesquelles la pastille est restée intégre et les
points rouges ceux pour lesquelles le combustible s’est totalement fragmenté.

: @ [Fragmentation
‘ Maintien de
0.4 1 I'intégrité
Réponses du modele
+ étudiées grace a des
calculs supplémentaires
0.1 ]
52 M Pa
77 M Pa czm
eff

FIGURE 2.10 — Représentation des résultats des simulations des recuits a Py, = 10 M Pa
réalisées avec les bornes des paramétres.

D’aprés ces résultats, le domaine paramétrique est suffisamment étendu pour qu’il existe
des triplets (f¥, Rmax, Pecf}”) pour lesquels le comportement observé expérimentalement est
reproduit (maintien de I'intégrité) et des triplets pour lesquels ce comportement n’est pas
reproduit (fragmentation). Par exemple, si R,q. est égal & 50 M Pa et f* est égal 4 0.1, une
sur-pression des bulles intergranulaires inférieure a 52 M Pa conduit a une pastille intégre. La
fragmentation intervient en revanche si cette sur-pression atteint et/ou dépasse les 77 M Pa
(voir les pointillés gris sur la figure 2.10). Cela conforte donc les choix réalisés afin de définir

les bornes des paramétres.
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L’analyse doit maintenant étre affinée afin de déterminer avec précision les paramétres
permettant de vérifier la proposition 2.2.1. Pour ce faire, deux séries de simulations sont
réalisées, & Peonf = 10 M Pa et P,y = 0.1 M Pa respectivement. Pour ces deux séries de
calculs, la fraction surfacique de bulles et la contrainte maximale des zones cohésives varient
d’un calcul a autre et la sur-pression des bulles reste la méme (voir les droites en pointillés
sur la figure 2.10).

Pour une sur-pression de 52 M Pa (& une température de 1073 K), les résultats des si-
mulations réalisées & Pony = 10 M Pa et P,y = 0.1 M Pa sont représentés respectivement
sur les figures 2.11.a et 2.11.b, pour une contrainte a rupture et une fraction surfacique de
bulles données. Comme précédemment, les points verts représentent les cas pour lesquels le
combustible est intact a I'issue du chargement et les points rouges les cas ou la pastille s’est
fragmentée.
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FIGURE 2.11 — Graphes représentant les résultats de simulation des recuits thermiques a
P.ong = 0.1 MPa (a) et P.opy = 10 M Pa (b) avec une sur-pression des bulles intergranulaires
de 52 M Pa représentative de la zone centrale a 1073 K.

D’aprés ces résultats, il est clair qu’'une simulation pour laquelle le combustible est resté
intégre (ou s’est fragmenté) aurait reproduit le méme comportement si la contrainte maxi-
male avait été plus élevée (resp. plus faible) et/ou si la fraction surfacique de bulles avait été
plus faible (resp. plus élevée). C'est pourquoi les couples (fF, Ry,q.) appartenant au domaine
désigné par la zone verte (resp. rouge) sur la figure 2.11 définissent I'ensemble des valeurs
pour lesquelles la pastille devrait a priori rester intacte (resp. se fragmenter) a l'issue du
chargement.

L’intersection du domaine pour lequel la pastille se fragmente pour P,y = 0.1 MPa
(zone rouge sur la figure 2.11 a) et du domaine pour lequel la pastille reste intacte pour
P.ony = 10 M Pa (zone verte sur la figure 2.11 b) définie I’ensemble des paramétres pour
lesquels le modele vérifie la proposition 2.2.1 (zone grise). Par conséquent, a 1073 K, les
parameétres pour lesquels le modéle représente le comportement & rupture de la zone centrale
du combustible, appartiennent aux intervalles suivants :

— f*€[0.25,0.28]
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— Rynaz € [70,90] MPa

La méme démarche est appliquée pour une sur-pression des bulles de 77 M Pa (& une
température de 1473 K). Les résultats des simulations des recuits réalisés & P, = 0.1 M Pa
et Peons = 10 M Pa sont illustrés sur les figures 2.12.a et 2.12.b respectivement.

T =1473 K

0.5
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FIGURE 2.12 — Graphes représentant les résultats de simulation des recuits thermiques a
P.ong = 0.1 M Pa (a) et Puypy = 10 M Pa (b) avec une sur-pression des bulles intergranulaires
de 77 M Pa représentative de la zone centrale a 1473 K.

D’aprés ces résultats, les paramétres pour lesquels le modele représente le comportement a
rupture de la zone centrale (voir zone grise sur la figure 2.12), lorsque celle-ci se fragmente
a 1473 K, appartiennent aux intervalles suivants :

— fr€[0.23,0.25]
— Rupas € [90,100] MPa

D’aprés I'ensemble des résultats obtenus pour la zone centrale, 'intersection des intervalles
obtenus pour R, et fX a 1073 et 1473 K définie le couple (fJ, Ryqa:) permettant de vé-
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rifier la proposition 2.2.1 lorsque la fragmentation du combustible intervient entre ces deux
températures, a savoir :

— fr=025
— Rpar = 90 MPa.

2.2.3.3 Identification des paramétres représentatifs de la partie centrale de la
zone intermédiaire

La méme analyse est réalisée sur un échantillon identique (cf. section 2.2.3.1) afin d’iden-
tifier les parameétres de la partie centrale de la zone intermédiaire (pour un rayon pastille
compris entre 2 et 3.5 mm, cf.figure 2.8). Pour ce faire, comme précédemment, des simulations
des recuits & P,y = 10 M Pa sont réalisées a une sur-pression donnée et pour différentes
valeurs de fraction surfacique de bulles et de contrainte a rupture.

Les résultats des simulations réalisées a une sur-pression de 164 M Pa et 242 M Pa (soit une
température de 1073 K et 1473 K respectivement) sont reportés sur la figure 2.13 a gauche
et & droite respectivement. D’aprés ces figures, les paramétres permettant de représenter le

comportement de la pastille & P,y = 10 M Pa (zone verte) sont compris sur les intervalles
suivants a 1073 K :

— fr€]0,0.12]
— Ryax € [140,150] M Pa
et sur les intervalles suivants a 1473 K :
— f¥€]0,0.09]
— Riae > 150 M Pa
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FIGURE 2.13 — Graphes représentant les résultats de simulation des recuits thermiques a
P.ons = 10 M Pa avec une sur-pression des bulles intergranulaires de 164 M Pa (& gauche)

242 M Pa (& droite) représentative de la zone intermédiaire & 1073 K (& gauche) 1473 K (a
droite).
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Afin de consolider I'identification des paramétres permettant de vérifier la proposition 2.2.1,
cette étude pourrait étre prolongée avec des simulations & P, = 0.1 M Pa.

D’aprés ces résultats, la contrainte a rupture a retenir dans le modéle afin de représenter
le maintien de 'intégrité de la partie centrale de la zone intermédiaire entre 1073 et 1473 K
& Peony = 10 M Pa est de 150 M Pa (intersection des intervalles déterminés pour R, aux
deux températures). Les résultats de simulation suggérent donc que la contrainte a rupture
est plus élevée en zone intermédiaire qu’en zone centrale (90 M Pa, cf. section 2.2.3.2). Ce
résultat a été obtenu sans considérer 'influence du taux de restitution critique. Afin de
déterminer 1’évolution radiale des propriétés a rupture dans le modéle (R, et G.), une
analyse paramétrique en encadrant la valeur de G, est nécessaire.

2.2.3.4 Identification des paramétres représentatifs de périphérie de la zone
intermédiaire

Comme nous 'avons vu, la sur-pression calculée dans les bulles intergranulaires est trés
¢élevée en périphérie de la zone intermédiaire (de 'ordre du G Pa, pour un rayon pastille
supérieur a 3.5 mm, cf.figure 2.8). Afin de déterminer si le modéle permet de représenter le
comportement a rupture d’'une zone soumise a un chargement aussi intense, des simulations
de recuit a Py = 10 MPa sont réalisées avec une sur-pression de bulle de 1.33 GPa
(1473 K) et pour différentes valeurs de fraction surfacique de bulles et de contrainte a
rupture sur le méme échantillon (cf. section 2.2.3.1).

D’aprés les résultats représentés sur figure 2.14, le combustible se fragmente systématique-
ment dans ces conditions, et ce malgré les trés faibles valeurs de fraction surfacique retenues
dans cette zone (moins de 4 %, cf. tableau 2.2). Si I'hypothése émise pour établir la pro-
position 2.2.1 est conservée (maintien de I'intégrité de chaque zone du combustible lorsque
P.ony = 10 M Pa) alors le chargement appliqué par les gaz de fission est surestimé et/ou que
la contrainte & rupture est sous-estimée.

Concernant le chargement, la comparaison entre le calcul et les estimations mixtes suggére
que la pression calculée dans cette zone est fortement surestimée (cf. tableau 1.18). Afin de
statuer sur ce point, des mesures supplémentaires ont été identifiées (voir perspectives identi-
fices pour P™°" au tableau 1.20), mesures qui permettront de déterminer plus précisément la
pression. Les simulations dans cette zone pourraient donc étre reprises en prenant en compte
I’apport de ces mesures. Ces calculs permettraient alors de vérifier que la contrainte a rup-
ture & retenir dans ce cas '’ appartient en effet au domaine paramétrique (i.e. aux mesures
macroscopiques de R, de 'ordre de la centaine de M Pa, voir section 2.2.2). Dans le cas
contraire, les mesures microscopiques de R, (environ 3 G Pa) devront étre retenues pour
modéliser le comportement a rupture de cette zone.

La fragmentation systématique du combustible est également due a la sur-évaluation du
chargement par le modéle (hypothése de réservoir de gaz infini et augmentation du char-
gement avec la fissuration, cf. section 2.2.3.1). A cause de cette sur-évaluation, le modéle

10. Pour modéliser le maintien de l'intégrité du combustible en périphérie de la zone intermédiaire lorsque
Peony =10 M Pa.
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ne représente que ’amorce de la fissuration. Afin de palier cela, une diminution de la pres-
sion post-rupture en fonction du saut de déplacement et le calcul du relachement des gaz
de fission pourraient étre introduits dans la modélisation. Ces améliorations permettraient
alors de distinguer I'amorce de la fissuration de la fragmentation du combustible dans la
simulation.

T=1473 K
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Fraction surfacique de bulles f* (—)
o o ‘
o o
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o
o
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50 60 70 80 90 100 110 120 130 140 150
Contrainte maximale R, (M Pa)

FIGURE 2.14 — Graphes représentant les résultats de simulation des recuits thermiques réa-
lisés & Pony = 10 MPa avec une sur-pression des bulles intergranulaires de 1330 M Pa
représentative de la périphérie de la zone intermédiaire & 1473 K.

Notons que, puisque le modéle représente systématiquement la fragmentation de la péri-
phérie lorsque P,y = 10 M Pa, le méme comportement est attendu pour P,y = 0.1 M Pa.

2.2.3.5 Etude du comportement a rupture sur la pastille entiére

Enfin, connaissant la réponse du modéle en fonction des paramétres retenus dans cha-
cune des zones du combustible, le comportement a rupture de I'ensemble de la pastille (a
I'exception de la zone de rim) est déterminé. En particulier, nous cherchons & déterminer
I'influence d’une variation radiale des paramétres sur la fragmentation de la pastille. Pour
cela, deux simulations de recuits thermiques sont réalisées & 1073 K sur la géométrie de la
pastille entiére (r, = 4 mm) avec des propriétés différentes au centre (& un rayon pastille
compris entre 0 et 2 mm) et en périphérie (& un rayon pastille compris entre 2 et 4 mm).

Comme les paramétres permettant de modéliser le maintien de 'intégrité de la périphérie
de la zone intermédiaire n’ont pas été identifiés, cette zone n’est pas prise en compte pour
cette étude. Pour ces calculs, les paramétres retenus sont les suivants : Pour ces calculs, les
choix retenus pour déterminer les paramétres sont les suivants :

— La sur-pression des bulles intergranulaires est déterminée a 1073 K, soit une sur-

pression P77" de 52 M Pa en zone centrale et de 164 M Pa en zone intermédiaire.

— La contrainte a rupture est identique dans les deux zones et vaut R,,,, = 70 M Pa.
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— La fraction surfacique de bulles en zone centrale est choisie de maniére & ce que
le comportement de la pastille respecte la proposition 2.2.1 (fragmentation lorsque
P.ong = 0.1 MPa et maintien de l'intégrité pour P.,r = 10 M Pa). La valeur rete-
nue dans cette zone est de f = 0.27. Pour cette valeur, il est possible de vérifier que
le couple (f¥, Rna:) appartient effectivement au domaine permettant de respecter la
proposition 2.2.1 (zone grise sur la figure 2.11).

La fraction surfacique de bulles en zone intermédiaire est choisie de maniére a ce que
la fragmentation intervienne dans cette zone quelle que soit la pression de confinement
imposée. La valeur retenue dans cette zone est de f; = 0.22. Comme précédemment,
il est possible de vérifier que le couple (f7, Ryuq) appartient effectivement au domaine
pour lequel la zone intermédiaire se fragmente pour P,y = 0.1 M Pa et 10 M Pa (zone
rouge sur la figure 2.13 a gauche).

Les calculs sont réalisés dans les conditions suivantes :

1. Ala pression de confinement atmosphérique (P, = 0.1 M Pa). Dans ces conditions,
le modéle devrait prédire une fragmentation dans la totalité de la pastille, zone centrale
et intermédiaire.

2. A une pression de confinement de 10 M Pa. Avec les paramétres retenus, le modeéle
devrait prédire une fragmentation en zone intermédiaire et un maintien de 'intégrité
en zone centrale.

Les résultats de ces calculs sont résumés dans le tableau suivant :

PR 5P
0 e; Jone e; Jone R,an en zone | en zone Peons Etat de
centrale | intermédiaire (M Pa) | centrale | intermédiaire | (M Pa) la pastille
(MPa) | (MPa)
1 0.27 0.224 70 92 164 0.1
2 0.27 0.224 70 52 164 10

TABLE 2.3 — Résumé des parametres d’entrées et des résultats des simulations des traitements
thermique sur pastille entiére a 1073 K.

Comme attendu, lors du calcul n°l (P.,; = 0.1 MPa), 'intégralité de la pastille s’est
fragmentée. En revanche, pour le calcul n°2 (P, = 10 M Pa), le modéle prédit une frag-
mentation dans toutes les zones, y compris dans la zone centrale (censée rester intégre). Ce
comportement s’explique par le fait que le travail fourni par la pression des gaz de fission
est sur-évalué dans la modélisation lorsque la fissuration est amorcée, comme mentionné en
section 2.2.3.1. Ainsi, dés lors que la fissuration intervient dans une zone, le chargement
appliqué engendre une rupture des interfaces dans toute la pastille.

Par conséquent, 1’état de la pastille a I'issue du chargement est piloté par le comportement
a rupture de la zone susceptible de se fragmenter en premier. Cet effet a deux conséquences
dans la simulation :
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— D’une part, la périphérie de la zone intermédiaire (qui contient des bulles dont la
pression est de l'ordre du GPa) ne peut pas étre prise en compte dans le modéle avec
les parameétres retenus. En effet, comme nous ’avons montré en partie 2.2.3.4, dans la
simulation, la périphérie de la pastille se fragmente quelles que soient les conditions
(voir figure 2.14). La présence de cette zone dans le modeéle aura donc pour effet de
faire se fragmenter 1’ensemble de la pastille systématiquement.

— D’autre part, il n’est pas nécessaire d’imposer des paramétres (fF, Rz, Pecjf?) diffé-
rents dans les zones de la pastille pour déterminer si le combustible peut se fragmenter.
La réponse du modéle sera identique si les parameétres de la zone la plus susceptible de
se fragmenter sont appliqués de facon homogéne dans I'ensemble de la pastille.

Les différents résultats présentés dans cette partie 2.2.3 permettent de déterminer ’état de
fragmentation du combustible en fonction des paramétres retenus et du chargement appliqué.
Sur la base de ces résultats, nous proposons un critére d’amorce de fissure qui pourrait étre

utilisé dans le schéma de calcul dédié & TAPRP A’ALCYONE.

2.3 Proposition d’un critére a rupture du combustible
sur la base des résultats de ’analyse paramétrique

Les différents résultats de simulations obtenus grace a ’analyse paramétrique permettent
de prédire 'état du combustible (fragmenté ou intact) en fonction des propriétés a rupture
et du chargement appliqué par les gaz de fission. A partir de ces résultats, nous proposons
dans cette partie d’établir un critére permettant de déterminer I’amorce de la fissuration
du combustible. Ce critére dépend des parameétres du modeéle DEM-CZM (£, Ry, gf}"),
parameétres qui sont pris en compte dans la modélisation de la décohésion des joints de grains
dans ALCYONE. Ainsi, le critére proposé pourrait a terme étre intégré dans I’OCS.

Par la suite, les éléments permettant d’établir ce critére sont exposés et sont mis en lien
avec le critére existant dans ALCYONE. Le critére est ensuite utilisé afin de définir la pression
de confinement seuil a partir de laquelle le combustible est susceptible de se fragmenter en
transitoire.

2.3.1 Définition du critére

Pour les simulations DEM-CZM présentées en parties 2.2.3, le chargement imposé par les
gaz de fission est pris en compte en appliquant la pression exercée par les bulles intergranu-
laires localement au niveau des zones cohésives initialement rompues (3 = 0 et PS7 # 0).

La contrainte résultante de ce chargement dépend des paramétres suivants :
— la fraction surfacique de bulles f7,
czZm

— la sur-pression des bulles P77,

— et la pression de confinement appliquée a la pastille P, ¢.

11. Rappelons que le modéle DEM-CZM ne permet de prédire que 'amorce de la fissuration et non la
fragmentation, cf.section 2.2.3.1.
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Comme nous 'avons vu en section 1.2.2.1, la contrainte de traction du joint de grains in-
duite par les bulles intergranulaires o, peut étre exprimée en fonction de ces paramétres
d’aprés I’équation (1.10), dont on rappelle I'expression (avec les hypothéses retenues dans ce
chapitre ') :

PGP — P

1—f;

Cette équation, qui permet de définir le critére de décohésion du joint de grains dans AL-
CYONE, est obtenue en considérant que les bulles intergranulaires sont lenticulaires. L’ex-

pression précédente peut étre généralisée pour des bulles de forme quelconque, comme illustré
figure 2.15 :

Op

Op = Ca (.f: ec;}n - Pconf) (264)

ou C, est un facteur de type concentration de contrainte. L’expression de la contrainte dans
le critére de décohésion A’ALCYONE (1.10) peut alors étre vue comme un cas particulier de
I'équation (2.64) pour lequel le facteur de concentration de contrainte s’exprime comme :

1
1 f;

Co (2.65)

Connaissant le chargement appliqué, nous cherchons & définir le seuil a partir duquel la
fissuration du matériau est amorcée. Dans le modéle DEM-CZM, le chargement appliqué
par les gaz de fission ne peut qu’augmenter (& cause de ’hypothése de réservoir infini et de
I'augmentation du chargement avec la fissuration, voir section 2.2.3.1). Par conséquent, si
la contrainte maximale R,,,, est atteinte dans les zones cohésives saines (8 = 1), ces zones
seront amenées a s’endommager puis a rompre. Ainsi, R,,,, peut étre défini comme le seuil
a partir duquel le matériau se fissure.

Co (F2PGFP = Peons )

Joint de grains
77 : Normale

> au joint

| | ‘ de grains

FIGURE 2.15 — Représentation d’une cavité intergranulaire dans un milieu infini soumise a
une contrainte de traction.

12. la fraction surfacique de bulles au joint de grains est assimilée & la fraction surfacique de zones cohésives
initialement rompues et pressurisées f; = f et la sur-pression des bulles intergranulaire est assimilée & la
pression post-rupture P.s¢ = PCFJ%}"
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Dans ce cas, le critére d’amorce de fissure est défini par 'inégalité suivante :

Ca (f: ec;? - Pconf) S Rma:c (266)

Ce critére permet d’évaluer les conditions dans lesquelles la fissuration intervient, en tra-
duisant la compétition entre le chargement imposé par les gaz de fission et la pression de
confinement. A partir des résultats de simulations, connaissant les différents paramétres d’en-
trée des calculs (f¥, Rmax, ng}”, P.ons) et I'état du combustible a 'issue du chargement, la
valeur de C, vérifiant I'atteinte du critére (2.67) est déterminée. Ce paramétre C,, est encadré
par les valeurs a partir desquelles la pastille reste intégre (respectivement se fragmente), voir
figure 2.16.

Les différentes séries de calculs sont distinguées par le couple de valeur (Pecf}”, onf) Uti-
lisées, couple qui est reporté en abscisse. Comme précédemment, les différents points de
couleur désignent I’état de la pastille & I'issue du calcul (en vert ou rouge respectivement
lorsque le combustible est resté intact ou s’est fragmenté). Les encadrements de C, sont
représentés par les droites en pointillés noirs et définissent l'intervalle suivant :

C, € [5.81,9.11] (2.67)

Comme nous 'avons vu précédemment, le modéle ne permet pas de représenter le comporte-
ment a rupture du combustible lorsque la pression imposée par les bulles intergranulaires est
de l'ordre du G Pa, ainsi, les simulations de recuits de la zone périphérique du combustible
(dont le couple sur-pression des bulles, pression de confinement est de (1330,10) M Pa) ne
sont pas retenus pour définir le critére.

Notons que lorsque la cavité est sphérique, C, = 3. Le facteur de concentration de
contrainte défini par 1’équation (2.67) est supérieur a 3, mais reste du méme ordre de
grandeur. Ainsi, la valeur du facteur de concentration de contrainte retenue pour le critére
d’amorce de fissure suggére que les bulles intergranulaires sont des défauts plus pénalisant
qu’une sphere.
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0.5-9])

(PP, Poons) (MPa)

FIGURE 2.16 — Graphes des résultats des différentes simulations de recuits en fonction du
facteur de concentration de contrainte.
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De par sa forme simple, ce critére pourrait étre utilisé dans le cadre de la modélisation
du comportement du combustible dans un OCS tel qu’ALCYONE. Il pourrait notamment
étre implémenté dans le schéma APRP afin de déterminer le lien entre la décohésion et la
fragmentation du combustible dans la modélisation. Une approche conservative consisterait
a utiliser le facteur de concentration de contrainte le plus pénalisant :

C, =9.11 (2.68)

Les pseudo-facteurs de concentration du critére existant dans ACLYONE (2.65) sont illus-
trés par les pointillés bleus sur la figure 2.16. Comme l'illustre la figure, la valeur de C,
dans le critére existant (qui varie entre 2.04 en zone centrale ou fF = 0.51 et 1.43 en zone
intermédiaire ou ff = 0.3, voir pointillés bleus) est bien plus faible que celle proposée par
I'équation (2.68) (pointillés noirs).

Ainsi, en retenant le facteur exprimé par (2.68) et pour obtenir ’état de décohésion calculé
par le critére existant, il serait nécessaire d’augmenter la contrainte & rupture du joint de
grains d’ALCYONE (par rapport a la contrainte obtenue par la corrélation empirique cf. sec-
tion 1.2.2.1). Ce résultat suggére donc que la forme du critére de décohésion d’ALCYONE
ameéne a sous-évaluer la contrainte a rupture des joints de grains du combustible.

Par la suite, nous cherchons a définir la pression de confinement a partir de laquelle
le combustible est susceptible de se fragmenter en situation de recuit thermique sous une
pression de confinement imposée comprise entre 0.1 et 10 M Pa. Afin d’illustrer les potentiels
champs d’application du critére proposé, les résultats de simulations sont mis en relation avec
le seuil défini par ’équation (2.67).

2.3.2 Illustration du critére dans le cadre de l'identification de la
pression de confinement a rupture

Afin de déterminer la pression de confinement & partir de laquelle les zones du combustible
sont susceptibles de se fragmenter pour une température donnée, des simulations ont été
réalisées sur un échantillon de pastille. Contrairement a la campagne de calcul précédente (cf.
section 2.2.3) le triplet de parameétres (fJ, Rmaz, Piff') est fixé et la pression de confinement
P,y varie en fonction du calcul. Le jeu de parameétres retenu est déterminé de maniere
a vérifier la proposition 2.2.1 en zone centrale & 1073 K. Comme en section 2.2.3.5, les

parameétres retenus pour représenter le comportement de cette zone sont les suivants :
— une fraction surfacique de bulles fX = 0.27,
— une contrainte cohésive maximale R,,,, = 70 M Pa,
— une sur-pression des bulles intergranulaires P;7" = 52 M Pa.

Pour ces différents calculs, la pression de confinement varie de 10 M Pa (pression par laquelle
la pastille reste intégre) a 0.1 M Pa (pression pour laquelle la pastille se fragmente), ce qui
permet de définir la pression critique, notée ngg}, a partir de laquelle la transition entre le
maintien de I'intégrité du combustible et la fragmentation intervient.

Les résultats sont présentés sur le graphe 2.17, sur lequel 1’état de la pastille a l'issue
du chargement (en vert ou rouge pour le cas ou la pastille est intégre ou s’est fragmentée
respectivement) est reporté avec en ordonnée la valeur du pseudo-facteur de concentration
de contrainte C, et en abscisse la pression de confinement appliquée a la pastille.
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FIGURE 2.17 — Evolution de I'état de fragmentation de la pastille (intacte ou fragmentée) en
fonction du pseudo-facteur de concentration de contrainte et de la pression de confinement.

D’aprés cette figure, la pression de confinement critique devrait étre comprise entre 4 M Pa
(pression maximale & partir de laquelle la fragmentation intervient) et 5 M Pa (pression mi-
nimale a partir de laquelle la fragmentation n’est plus observée si la pression de confinement
augmente). Néanmoins, I’évolution de 1’état de fragmentation en fonction de la pression de
confinement est non-monotone (alternance entre le maintien de I'intégrité et la fragmenta-
tion du combustible pour P, s compris entre 2 et 5 M Pa, voir figure 2.17). Ces résultats
suggérent une influence de la distribution spatiale des zones cohésives représentant les bulles,
distribution qui est aléatoire et différente pour chaque calcul (cf. section 2.2.2) 9.

Concernant cette influence, rappelons que le modeéle permet de prédire 'amorce de la
fissuration mais pas la fragmentation, car le chargement appliqué est surévalué (cf. sec-
tion 2.2.3.1). Sans cette surévaluation, il est possible que les calculs pour lesquels la frag-
mentation est intervenue a cause de la distribution spatiale des zones cohésives (pour P, =
4 M Pa) conduisent a une amorce de fissure sans propagation. Par conséquent, I'impact de
la distribution spatiale sur la fragmentation du combustible dans notre modéle est exacerbé
par la surévaluation du chargement.

Sur la base de ces résultats, nous proposons de mettre en relation la pression de confinement
critique obtenue, a la valeur déterminée a partir du critére défini par 1’équation (2.67). Pour
ce faire, les variables Rp.., Piff" et f; étant fixée, le pseudo-facteur de concentration de
contrainte C, est exprimé comme une fonction de la pression de confinement appliquée
P, s, fonction représentée par la courbe noire sur la figure 2.18. Lorsque la pression de

confinement critique est atteinte 1’égalité suivante est vérifiée :

7 * R
POt = fIPST — % avec  C, € [5.81,9.11]. (2.69)
La pression de confinement critique prédite par le critére est comprise entre 2 et 6.35 M Pa
pour la zone centrale (illustrée par les droites en pointillés rouges sur la figure 2.18). Ces
pressions correspondent aux valeurs attendues pour un recuit réalisé sur une carotte de la

13. L’influence de la distribution spatiale aléatoire sur le comportement & rupture de la pastille sera étudié
en section 3.2.
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pastille (puisque ce sont les paramétres identifiés en zone centrale qui ont été retenus dans
ce cas).

T=1073 K
14+ .
° Fragmentation
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< 1ol ° Maintien de 'intégrité

B P:Jf}” =52 MPa
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FIGURE 2.18 — Evolution du pseudo-facteur de concentration de contrainte en fonction de
la pression de confinement.

Nous proposons d’appliquer la méme démarche afin d’identifier la pression de confinement
critique pour un recuit réalisé sur la partie centrale de la zone intermédiaire. Cette pression
est évaluée a partir du critére (2.69) en prenant en compte les paramétres identifiés dans
cette zone lorsque la température est de 1073 K. Rappelons qu’a cette température, la sur-
pression des bulles est de P77 = 164 M Pa et les parameétres permettant de représenter le
maintien de I'intégrité du combustible lorsque P, s = 10 M Pa appartiennent aux intervalles

suivants (cf. section 2.2.3.1) :
— f¥€]0,0.12]
— Rypas € [140,150] M Pa

A partir de ces encadrements, les valeurs retenues pour déterminer la pression de confine-
ment critique sont choisies de maniére a potentiellement vérifier la proposition 2.2.1 (i.e. &
représenter la fragmentation pour P,y = 0.1 M Pa). Pour ce faire, le chargement appliqué
par les bulles est maximisé (en retenant f = 0.12) et la contrainte a rupture est minimisée
(en retenant R, = 140 M Pa).

D’aprés 'équation (2.69), la pression critique obtenue est comprise sur 'intervalle suivant :
Pcco%c € [0.1,4.3] MPa'". Le critére prédit donc un maintien de I'intégrité pour une pres-

sion de confinement de plus de 4.3 M Pa et une fragmentation potentielle si la pression est
inférieure a cette valeur.

Sous cette forme, le critére pourrait étre utilisé dans ALCYONE afin d’étudier le compor-
tement d’échantillons combustibles subissant des recuits thermiques a pression controlée dans
I'installation MEXIICO [59]. Néanmoins, ce critére n’est applicable que lorsque la pression

14. L’intervalle obtenu par 1’équation (2.69) est de P, € [—4.4,4.3] M Pa, mais les valeurs négatives de

conf

ngg@ (contrainte hydrostatique de traction) sont en dehors du domaine d’application car ce critére est défini

pour Pey,y € [0.1,10] M Pa
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de confinement est uniforme. En ce sens, le critére ne permet pas directement de modéliser
la fragmentation en situation accidentelle, situation pour laquelle la pression de confine-
ment varie spatialement. Nous verrons, au chapitre 3 comment ce critére peut étre adaptée
pour prédire la pression de confinement critique en situation d’APRP, notamment durant la
dépressurisation du crayon.
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2.4 Conclusion et perspectives

Dans le cadre de ce chapitre, un modeéle couplant la méthode des éléments discrets (DEM)
et un modéle de zones cohésives (CZM) a été utilisé afin de simuler le comportement a rupture
du combustible en situation de recuit thermique & pression de confinement imposée. A partir
de ce modéle, les parameétres représentatifs du comportement a rupture des différentes zones
du combustible (la contrainte a rupture, R,.., et le taux de recouvrement des bulles au
joint de grains, f) ont été identifiées. Pour cela, une analyse paramétrique du modéle a été
réalisée en supposant que le combustible se fragmente & pression atmosphérique (0.1 M Pa)
et reste intégre pour une pression de confinement de 10 M Pa.

Les résultats de cette étude ont permis d’identifier les parameétres représentatifs du com-
portement a rupture de la zone centrale (R = 90 M Pa et ff = 0.25) et de la partie
centrale de la zone intermédiaire (R, = 150 M Pa et ff = 0.1). En périphérie de la zone
intermédiaire, le modéle ne permet pas de représenter le maintien de l'intégrité du combus-
tible avec les paramétres retenus, ce qui suggére une surévaluation du chargement (due a
la surestimation de la pression calculées dans les bulles intergranulaires et a I’hypothése de
réservoir infini du modéle) et/ou une sous-estimation de la contrainte & rupture.
Appliquées a la modélisation de la pastille entiére, les simulations réalisées permettent de
montrer que la fragmentation du combustible dans le modéle est conditionnée par le com-
portement a rupture de la zone susceptible de se fragmenter en premier. Par conséquent :

— La partie périphérique de la zone intermédiaire ne peut étre prise en compte dans le
modele en I'état. En effet, la présence de cette zone dans le modéle aboutirait systé-
matiquement a la fragmentation de la pastille (méme dans les conditions censées étre
suffisantes au maintien de I'intégrité du combustible).

— Il n’est pas nécessaire de définir des parameétres différents dans chacune des zones de
la pastille. En effet, seuls les parameétres représentatifs de la zone la plus susceptible
de se fragmenter peuvent étre retenus.

Enfin, sur la base des différents résultats de calculs, un critére d’amorce de fissure a été
défini. L’expression du critére fait intervenir un pseudo-facteur de concentration de contrainte
qui a été estimé & partir des résultats de simulations. Ce critére permet de prédire la pression
de confinement critique a partir de laquelle une zone du combustible est susceptible de se
fragmenter. D’aprés le critére, la zone centrale devrait se fragmenter pour une pression de
confinement critique comprise entre 2 et 6.3 M Pa, avec les hypothéses retenues (i.e. en
supposant que la fragmentation s’amorce dans cette zone & 1073 K). En partie centrale
de la zone intermédiaire, le critére suggére un maintien de l'intégrité pour une pression
de confinement de plus de 4.3 M Pa et une potentielle fragmentation pour des pressions
inférieures.

Concernant les perspectives :

1. Identification des paramétres représentatifs du comportement a rupture de
la pastille.
Dans la continuité du travail présenté dans ce chapitre, 'identification des paramétres
permettant de représenter le comportement de la pastille doit étre prolongé. Pour ce
faire, le domaine paramétrique devra étre redéfini en prenant en compte les mesures
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attendues, mesures qui permettront de d’affiner I'estimation de la sur-pression des
bulles. La sur-contrainte de traction engendrée par les bulles intragranulaires devra
également étre prise en compte 7. Afin de compléter I'identification des paramétres en
zone intermédiaire :

— Dans la partie périphérique de cette zone, en prenant en compte les nouvelles
mesures dans ’estimation de la pression des bulles intergranulaires, les parameétres
permettant de vérifier la proposition 2.2.1 pourront étre identifiés. Ainsi, il sera
possible de déterminer si les mesures de la contrainte a rupture macroscopiques
(~ 100 M Pa) ou microscopiques (~ 3 GPa) doivent étre retenues dans cette
zone.

— Il convient de réaliser des séries de calculs a différentes pressions de confinement
afin de prolonger le travail d’identification des paramétres. Les paramétres (sur-
pression et pression de confinement) des calculs réalisés et a réaliser sont résumés
dans le tableau 2.1 :

P Peony | 164 242 1047 1330
M Pa) centre zone centre zone périphérie zone | périphérie zone
Peony intermédiaire | intermédiaire | intermédiaire intermédiaire
(MPa) borne basse | borne haute | borne basse borne haute
0.1 A réaliser A réaliser a réaliser a réaliser
10 Fait Fait a réaliser Fait

TABLE 2.4 — Résumé des calculs réalisés et a réaliser en zone intermédiaire.

Enfin, 'ensemble de ces résultats supposent qu’il existe une pression de confinement
seuil de 10 M Pa permettant de garantir le maintien de l'intégrité de chacune des
zones du combustible indépendamment. Cette hypothése reste a confirmer en fonction
des résultats expérimentaux obtenus dans les installations de traitement thermique
MERARG et MEXIICO sur pastille entiére et micro-carottes [59].

2. Proposition d’amélioration de la modélisation de la décohésion intergranu-
laire.
Le critére d’amorce de fissure défini par I’équation (2.67) pourrait étre implémenté
dans le schéma de calcul dédié & TAPRP d’ALCYONE. A partir de ces implémenta-
tions, les recuits réalisés dans les installations MERARG et MEXIICO pourraient étre
simulés. La comparaison calcul-mesure permettrait d’identifier la contrainte & rupture
des joints de grains a retenir pour représenter 1’état de fragmentation observé expé-
rimentalement. L’analyse réalisée dans ce chapitre suggére que 1'utilisation du critére
proposé aménerait a retenir une contrainte a rupture du joint de grains plus élevée que
celle retenue actuellement dans ALCYONE.

3. Propositions d’amélioration du modéle DEM-CZM.
Les différentes simulations réalisées avec le modéle DEM-CZM mettent en évidence le
fort impact de la surestimation du travail fourni par la pression imposée par les gaz de
fission, une fois la fissuration amorcée (voir la section 2.2.3.1). Afin de pallier cela, il
conviendrait :

15. La sur-contrainte engendrée par ’ensemble des cavités ne serait pas prise en compte, car le chargement
appliqué par les bulles intergranulaires serait alors déja pris en compte localement & travers la pression

CZm

post-rupture P¢ i
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— De modéliser les fragments élémentaires comme des milieux déformables.

— D’implémenter une loi de pression post-rupture dans laquelle la pression appliquée
est une fonction décroissante du saut de déplacement normal. Pour ce faire, un
volume molaire pourrait étre affecté & chacune des zones cohésives initialement
rompues. Le volume molaire de la 5™ zone cohésive serait alors déterminé par
I’équation suivante :

Vie (ul,n') = Snﬂ (2.70)
g

avec S’ l'aire de la surface affectée a la 7°™ zone cohésive, u’ le saut de dépla-
cement normal (SiCuﬁ\C, représente le volume occupé par le gaz) et nzc le nombre
de mole de gaz déterminé par un calcul ALCYONE de l'irradiation de base. La
pression qui régne au niveau de la zone cohésive serait alors déterminée, a une
température donnée, par le biais d’une équation d’état (cf. section 1.3.2.1).
Cette implémentation permettrait de mieux estimer le travail fourni par les gaz
de fission dans le modéle.

Concernant ce dernier point, le fait d’affecter une quantité de gaz a chacune des zones
cohésives rompues permettrait également de déterminer un relachement des gaz de fis-
sion dans le modéle DEM-CZM. Pour ce faire, il serait nécessaire de déterminer si les
fissures — définies par un ensemble de zones cohésives voisines rompues — sont débou-
chantes, au sens ou la surface qui leur est attachée est connectée aux surfaces libres du
combustible. La quantité de gaz relaché pourrait alors étre déterminée par un modeéle
d’écoulement de fluide dans un milieu poreux de type Darcy [37].

A partir de ces améliorations, I’analyse paramétrique du modéle pourrait étre reprise.
Les implémentations concernant ’amélioration du bilan énergétique pourraient per-
mettre d’identifier les paramétres représentatifs de la périphérie du combustible. De
plus, la comparaison du relachement calculé et mesuré permettrait d’affiner I'identifi-
cation des paramétres. En effet, la contrainte a rupture et le taux de recouvrement a
retenir pourraient étre déterminés de maniére a ce que le relachement calculé corres-
ponde a 'expérience.
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Comme vu en section 1.2.1, les campagnes expérimentales simulant ’APRP ont mis en
évidence le role des effets "systéme" (pression des plena, ballonnement de la gaine, perte
d’étanchéité du crayon, ...) sur la fragmentation du combustible. Ces expériences ont notam-
ment démontré que la fragmentation est de plus grande ampleur lorsque la gaine a rompu
durant la séquence accidentelle. Ce résultat suggére un effet moteur de la dépressurisation
du crayon suite a sa perte d’étanchéité. Ce moteur étant identifié, il doit étre pris en compte
dans le schéma de calcul ’ALCYONE dédié a la modélisation du comportement du com-
bustible en situation d’APRP. Pour ce faire, les conditions dans lesquelles le combustible
est susceptible de se fragmenter dans cette situation vont étre étudiées dans le cadre de ce
chapitre.

Afin de déterminer ces conditions, la méthode des éléments discrets (DEM), présentée en
section 2.1.4.1, est retenue. Cette méthode a déja été utilisée dans le but de caractériser
I’écoulement granulaire de fragments de combustible lors de leur relocalisation et de leur
éjection [2, 84, 53]. Récemment, le développement de modéles couplant une méthode de
résolution d’écoulement de fluide a la DEM a permis d’étudier 'influence des gaz de rem-
plissage et du caloporteur sur les écoulements de fragments de combustible sous 'effet de la
dépressurisation a partir de simulations 2D [2].

Nous cherchons & déterminer ici les conditions aboutissant a la fragmentation et a 1’éjection
du combustible lors de la dépressurisation du crayon. Pour cette étude, le crayon est supposé
avoir ballonné et rompu comme illustré figure 3.1. Le comportement a rupture de la pastille
située au-dessus du ballon va alors étre étudié.

J
. Pastille
Gaine % d’intérét
i

Ballon X

-

Pastille A
/7
[

en vis-a-vis
de la breche

A

Ll

— Breche

FIGURE 3.1 — Illustration du crayon durant la dépressurisation du crayon.

Pour ce faire, 'effet de la dépressurisation du gaz de remplissage sur la fragmentation du
combustible sera modélisé a partir du modéle DEM-CZM 3D présenté au chapitre 2. Tout
d’abord, le champ de pression qui régne dans le gaz de remplissage sera défini de maniére
a représenter I'écart de pression attendu entre l'intérieur et l'extérieur du crayon. Par la
suite, dans 'optique de préciser 1’évolution de ce champ de pression, une méthode de réso-
lution d’écoulement de fluide couplée a la DEM sera retenue. Cette derniére est initialement
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applicable pour des fragments sphériques. Elle sera donc adaptée aux formes polyédriques
(cf. section 2.2.1.1). Les simulations réalisées & partir de cette nouvelle méthode n’ayant pas
permis de conclure quant & 'effet de la dépressurisation du crayon sur la fragmentation du
combustible durant sa relocalisation, le couplage sera appliqué au cas de la modélisation de
I’éjection d’un combustible déja fragmenté. Les résultats de cette modélisation permettront
d’évaluer I'influence de la taille de la bréche sur la quantité de combustible éjecté en prenant
en compte 'effet moteur de I’écoulement du gaz de remplissage.

L’organisation de ce chapitre est la suivante : Dans un premier temps, 1’état de I’art des
études du comportement du combustible fragmenté en situation d’APRP par le biais de la
méthode DEM est présenté. Dans un deuxiéme temps, I'influence de la dépressurisation du
crayon sur la fragmentation du combustible est étudiée a partir du modele DEM-CZM. Dans
un troisieme temps, une méthode de couplage fluide-granulats adaptée a la prise en compte
de fragments polyédriques est présentée. Enfin, dans un quatriéme temps, cette méthode est
appliquée au cas de I’éjection des fragments de combustible hors du crayon sous 'effet de la
dépressurisation.

3.1 Etat de I’art de I’étude du comportement du com-
bustible en situation d’APRP par la méthode DEM

Comme vu au chapitre 2, la méthode des éléments discrets (DEM) permet de modéliser
finement le comportement d’un milieu granulaire. Cette méthode a été utilisée afin d’étudier
le comportement du combustible fragmenté dans différentes configurations représentatives
de 'APRP (relocalisation suite au ballonnement de la gaine, éjection a travers la bréche, ...).

3.1.1 FEtude de la relocalisation du combustible en ’absence de
fluide par la DEM

Dans Martin [84], le combustible fragmenté est représenté par un ensemble de disques
(2D) s’écoulant & travers un orifice de diamétre d, dans un cylindre de diamétre dg (un
rectangle en 2D) comme illustré figure 3.2. L’orifice représente la section efficace a travers
laquelle le combustible est susceptible de se relocaliser, alors qu’une partie des fragments de
combustible sont encastrés sur la partie basse de la colonne combustible, sur une distance
ds — d,. La zone sous l'orifice n’est pas représentée : il s’agit d’un ballon avec bréche. Par
la suite, ces diamétres sont adimensionnés par la taille moyenne des fragments (d), de sorte

que :

représente la taille adimensionnée de 'ouverture du silo. Il existe différentes phases d’écou-
lement granulaire sous poids propre en fonction de la taille de 'orifice :

— Le blocage totale, si Ry < Rp, ou Rp est la taille minimale nécessaire au passage d’un
granulat.

— L’écoulement intermittent de type avalanches-blocages (Ry est moyen).

— La vidange totale, si Ry > Ry, ot Ry est la taille critique de l'orifice a partir de laquelle
le blocage des granulats au niveau de 'orifice n’est plus possible.
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FIGURE 3.2 — Schéma de I'empilement de sphéres 2D représentant le combustible fragmenté
(disques gris), les sphéres noires représentent la gaine (parois latérales) ou les fragments
ancrés a la gaine (parois basses) [84].

Dans cette configuration, le débit granulaire & travers 'orifice suit la loi empirique de
Beverloo [10] (en 2D) :

Q = Cp(R, — Rp)?. (3.1)

avec Cg une constante et Rg ~ 1 est le diamétre adimensionné a partir duquel I’écoulement
des granulats n’est pas possible. A partir des simulations de la relocalisation du combustible,
Martin |34 propose de ré-interpréter la loi de Beverloo. Pour ces simulations, la cinématique
des granulats au niveau de l'orifice est connue, ainsi le débit peut étre défini (en 2D) comme :

Q = nyUou (R, — Rp) (3.2)
avec n, le nombre de particules par unité de volume de la zone dite "fluidisée" dans laquelle
les particules sont en chute libre et v, la vitesse normalisée des particules passant par
lorifice. En exprimant la vitesse moyenne de sortie des granulats en fonction de la taille
de l'orifice et en constatant que le nombre de particules sortant n, est constant, la loi de
Beverloo peut étre réinterprétée :

Q = C,Cu/T; (R, — Rp)* (3.3)

avec I,y le rapport d’aspect de la zone "fluidisée" supposée rectangulaire, C, le nombre
de particules par unité de volume normalisé et C, une constante homogéne & la racine
carrée d'une longueur par unité de temps. Cette loi permet d’exprimer le nombre moyen de
particules s’écoulant entre deux blocages comme étant :

(N) = Cn(Ry — Ro)™ (R, — Rp)? (3.4)

avec [y ~ 6.25 le diamétre d’ouverture normalisé & partir duquel la vidange des fragments
est totale et v, ~ 2.6 une constante. A partir de I’équation 1’équation (3.4), 'analyse pro-
posée par Martin [34] permet d’exprimer le taux de relocalisation (rapport entre le volume
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de combustible relocalisé et le volume du ballon) en fonction de la géométrie du ballon,
I’épaisseur de combustible ancré dans la gaine et la taille des fragments. Un calcul conserva-
tif permet d’estimer des bornes basses et hautes du taux de relocalisation de la masse de la
colonne combustible au-dessus du ballon (a7, et a;_, respectivement) en fonction de la taille

moyenne des fragments adimensionnée par le rayon de la gaine (d), comme illustré figure 3.3.

1
A (d)
0.8 (d) =77
avec d, ~ 8 mm le
0.6 diamétre gaine
Olye] + &
arel
0.4
0.2t —
@rel

OO 0.5 1 1.5 2
<J> (I)—><d>28mm

FIGURE 3.3 — Courbes d’évolution du taux de relocalisation «,..; en fonction du rapport entre
le diamétre moyen des granulats et le rayon interne de la gaine d’apres ’équation (3.4) [34].

Govers et Verwerft [53] représentent les fragments de la zone saine du combustible comme
une collection de sphéres (cluster) formant un solide indéformable et la gaine par un cylindre
pouvant se déformer. Ces travaux ont permis d’étudier 'influence du gonflement lié a la
formation du rim sur la quantité de combustible relocalisé suite au ballonnement de la gaine.
Pour ce faire, le rim est représenté par des sphéres enchevétrées ' aux fragments de la zone
saine, sphéres dont la présence a pour effet de diminuer le jeu pastille-gaine. D’apres cette
étude, la relocalisation du combustible ne peut intervenir que pour une déformation de gaine
de plus de 1 % en labsence de rim et entre 1 % et 5 % lorsque le rim est présent. Les
résultats permettent également de déterminer une compacité apres relocalisation entre 0.5
et 0.6, en accord avec les résultats expérimentaux [17]. Des simulations sur un grand nombre
de pastilles (une colonne granulaire de plus de 30 ¢m soit environ 25 pastilles) avec une gaine
entaillée ont permis de montrer le potentiel de la méthode pour représenter la dispersion du
combustible apres relocalisation.

Ces résultats sont obtenus dans le cas sec, i.e. en I'absence de fluide. Néanmoins le com-
portement du milieu granulaire formé par les fragments de combustible peut étre impacté
par la présence d’un fluide, que ce soit le gaz de remplissage du crayon ou le caloporteur
qui s’introduit dans la gaine suite a la formation d’une bréche. Le comportement des mi-
lieux granulaires en présence d’un fluide (milieu granulaire immergé) dans ces conditions est
présenté par la suite.

1. Avec la méthode smooth-DEM [35] qui est retenue pour cette étude, l'interpénétration des sphéres est
possible.
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3.1.2 Etude du comportement du combustible comme un milieu
granulaire immergé

3.1.2.1 Description de la rhéologie des milieux granulaires immergés

Afin de modéliser un milieu granulaire en présence d’un fluide, il est nécessaire de prendre
en compte les sollicitations induites par ’écoulement de ce fluide. En ne considérant que le
fluide dans un premier temps, les équations régissant son écoulement dans un systéme fermé,
pour un fluide Newtonien (dont la viscosité est constante) incompressible (dont la densité
est constante), sont les équations de Navier-Stokes et de conservation de la masse :

Opy Uy
ot

+ ﬁ . [pfﬁf X 17f] = —6Pf + ﬁ . [277f6817f} + pf§+ ﬁvol (3.5)

0 = .
T4V (o) =0 (3.6)

oll ® est le produit tensoriel, Py est la pression, vy est la vitesse, ps est la densité volumique,
ny est la viscosité du fluide, V, = % (6 + 6T> ot V7 est la transposée de l'opérateur
gradient, g est le vecteur de gravité et ﬁml est le vecteur d’efforts volumiques qui sera
considéré nul par la suite.

La nature de ’écoulement est caractérisée par le nombre de Reynolds qui permet d’évaluer
le rapport entre les forces inertielles et les forces visqueuses du fluide :

L
R, = D0 (3.7)

Ny

avec vy la vitesse caractéristique du fluide et Ly la longueur caractéristique de 1'écoulement
de fluide. Il est & noter que, lorsque le nombre de Reynolds est faible (R, < 1), les forces
d’inertie sont faibles comparées aux forces visqueuses et le terme en V - [pfUf ® Uf| dans
I'équation (3.5) peut alors étre négligé, on a alors un écoulement de Stokes. En revanche,
lorsque R, > 2000, I’écoulement est turbulent et tous les termes de cette équation sont
importants ainsi que leurs fluctuations.

Connaissant les équations qui régissent ’écoulement du fluide, il s’agit maintenant de re-
présenter le comportement du milieu granulaire immergé. Une premiére approche consiste a
associer le systéme formé par le fluide (dit fluide "réel", dans ce cas) et le milieu granulaire a
un fluide équivalent. Dans ce cas, du fait de la présence des granulats, la viscosité du fluide
équivalent 7., est plus élevée que celle du fluide réel. La rhéologie du milieu granulaire im-
mergé peut alors étre décrite en remplacant 7y par 7., dans I’équation (3.5).

Le premier modéle se basant sur cette approche peut étre attribué a Einstein [10]. En considé-
rant un écoulement de Stokes (R, < 1) autour d’une spheére rigide isolée, I'auteur démontre
que I’évolution de la viscosité du fluide équivalent s’exprime comme :

Nt., (V) = 1y <1 + g@b) (3.8)

ot 7y,, est la viscosité effective du fluide équivalent et pour rappel, ¢ est la compacité du
milieu granulaire. Cette équation est valable tant que le milieu granulaire est suffisamment

dilué (¢ < 0.05).
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En revanche, lorsque la compacité est élevée, I'interaction entre les particules a un fort im-
pact sur la viscosité effective, les corps générent des forces hydrodynamiques et interagissent
par contact frottant, etc. Parmi les corrélations empiriques existantes, celles de Krieger et
Dougherty [74] est en bon accord avec les différentes données expérimentales existantes dans
la littérature [58|. L’expression obtenue est la suivante :

" —2.50

Nre, (V) = np (1 - w—) (3.9)
(&

Cette équation fait apparaitre la compacité critique ., a partir de laquelle la viscosité

effective tend vers l'infini. Pour ce régime d’écoulement quasi-statique de blocage, le milieu

a un comportement élasto-plastique et ne peut s’écouler que lorsque le cisaillement appliqué

dépasse une valeur seuil. D’apres le critére de Coulomb, ce seuil s’exprime comme :

|Rn| < press| Rrl (3.10)

En rappelant que R = G - i’ = Ry’ + Ryt en 2D (voir annexe (.2 pour le cas 3D), avec i/
et ¢ illustrés figure 3.4. . 7 est le coefficient de frottement effectif (constant) qui caractérise
la résistance au cisaillement du milieu.

7

FIGURE 3.4 — Schéma d’un milieu granulaire subissant un cisaillement plan, tiré de [1].

Afin de décrire I’écoulement du milieu granulaire immergé, une approche alternative
consiste a décrire les champs de contraintes en fonction du coefficient de frottement in-
terne. Dans le cas sec (sans fluide), le coefficient de frottement effectif n’est plus constant
une fois le seuil (3.10) atteint et s’exprime comme [30] :

_ | Rl

= & (3.11)

,Ueff(]g)

avec I, le nombre inertiel donné par I’équation (3.12), cette quantité adimensionnée permet
de caractériser I’état rhéologique du milieu granulaire :

I, = |é|(d), /ﬁ:?_fw (3.12)

avec € le taux de cisaillement et en rappelant p, la densité des granulats. Pour I, < 1, le
régime d’écoulement est quasi-statique et le coefficient de frottement effectif est constant (voir
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équation (3.10)). Une valeur importante de I, (supérieur a 0.1), correspond & un régime dit
collisionnel o1 la compacité du milieu est faible et les efforts sont dominés par les chocs entre
particules. Il existe un régime intermédiaire appelé inertiel dense pour 107 < I, < 107! ou
I'inertie des particules est importante mais les efforts de contact ne peuvent étre négligés. La
rhéologie du milieu granulaire peut étre décrite de maniére locale en se basant sur la définition
du nombre inertiel, des modeéles basés sur cette approche sont présentés en annexe (.3,

Dans le cadre des milieux granulaires immergés, Boyer et al. [19] montrent que les pro-
priétés rhéologiques du milieu (la compacité et le coefficient de frottement effectif) peuvent
s’écrire comme une fonction univoque du nombre visqueux J (analogue au nombre inertiel
I,) et défini par :

1yl
J = R (3.13)
L’expression de la compacité et du coefficient de frottement effectif en fonction de ce nombre
visqueux permet de définir les lois de comportement du milieu granulaire immergé tant que
I'inertie des granulats est négligeable (voir annexe C.3).

Les lois de comportement obtenues permettent de décrire la rhéologie d’écoulements gra-
nulaires immergés” dans des configurations simples. En revanche, ce type de description
n’est pas directement applicable dans le cadre de ’étude de la fragmentation, relocalisation
et I’éjection du combustible, car les fragments doivent étre traités comme un milieu discret.
Par conséquent, le fluide et les fragments de combustible doivent étre traités comme deux
phases distinctes. Pour ce faire, des simulations numériques couplant une modélisation de
I’écoulement du fluide a la méthode DEM sont utilisées. Les études existantes concernant le
comportement du combustible avec ce type de couplage sont présentées par la suite.

3.1.2.2 Etude du comportement du combustible fragmenté en interaction avec
un fluide

Afin de prendre en compte l'influence du gaz de remplissage sur la relocalisation des

fragments de combustible, Martin [84] propose de modéliser ’écoulement du gaz par une ap-
proche de type "fluide non résolu" : les champs représentatifs de I’écoulement sont moyennés
sur un élément de volume (voir aussi section 3.3).
En suivant 'approche développée par McNamara et al. [37], le fluide est considéré comme
étant un gaz parfait et le nombre de Reynolds est supposé étre inférieur a 1 (écoulement de
Stokes). Les équations de conservation de la masse du fluide et du solide permettent alors
d’exprimer la relation suivante :

oP , . - >

avec k est la perméabilité effective du milieu granulaire. Pour un milieu composé de granulats
sphériques, la perméabilité peut étre exprimée par la relation de Carman-Kozeny [20] :
d 2,13
o DY (3.15)
180(1 — )2

2. Tl est & noter que les deux approches susmentionnées (en associant le milieu granulaire immergé a un
fluide équivalent ou un milieu continu) sont équivalentes [19].
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En supposant les contraintes visqueuses et le poids du fluide négligeables devant la pression,
I’effort exercé par le fluide sur une particule v est donné par :
—V,

Fro= 1= VPilz, (3.16)

avec V,, et Z, le volume et la position de la particule 7 respectivement.

A partir de ce modéle, les simulations d’écoulement granulaire & travers un orifice (voir
figure 3.2) ont été réalisées en prenant en compte la présence du gaz [34]. D’aprés les résultats,
la loi de Beverloo (3.1) est toujours vérifiée dans ce cas, seule la vitesse des particules en sortie
de silo v, est modifiée par le fluide. Appliqué & la relocalisation, ce résultat conforte donc
'analyse aboutissant a la définition des bornes du taux de relocalisation (voir figure 3.3).

Amarsid [2| propose d’é¢tudier I'influence du fluide caloporteur sur le comportement des
fragments de combustible. Cette étude 2D se base sur une méthode DEM couplée a la
LBM (Lattice Boltzmann Method). Sur la base de ce modéle, 'auteur propose d’étudier
la relocalisation des fragments de combustible en présence du fluide caloporteur. Dans ces
conditions, le nombre inertiel est grand (I, > 107%) et la relation (3.13) n’est plus valable, le
régime est dit visco-inertiel. Ainsi, sur la base de calculs DEM-LBM, I’écoulement du milieu
granulaire immergé est décrit par un nombre visco-inertiel, qui permet de quantifier 1'effet
conjugué de l'inertie des granulats et de la viscosité du fluide :

I = /12 + a, J? (3.17)

avec «, une constante adimensionnée qui traduit le poids relatif des effets visqueux et iner-
tiels. Ainsi, le coefficient de frottement effectif et la compacité du milieu peuvent s’exprimer
dans le régime visco-inertiel comme :

My — Hs
err(ly) = g + ——— 3.18
frefs (L) = p 11 Ls (3.18)
Ve
I)=—° 3.19
v(h) 14 a.l, ( )

avec I,y et a, des constantes, us et p, sont les coefficients de frottement effectif dans le
régime quasi-statique et dans le cas I, > I, respectivement. Les expressions (3.19) et (3.17)
associées aux définitions des nombres adimensionnés J (voir équation (3.13)) et I, (voir
équation (3.12)) permettent d’établir la relation entre la contrainte de compression Ry et la

compacité selon :
1 1 Ry

= —CsIn —-~
g-1 - w-1 TR,
avec Cj le coefficient de compression, Ry et ¢’ une contrainte et une compacité de référence

telles que I,(Ry) = i <% —

(3.20)

Ces simulations ont été appliquées au cas d’un débit granulaire & travers un orifice afin
d’étudier la relocalisation-éjection du combustible. D’aprés les résultats obtenus, le débit des
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fragments est modifié par la présence du fluide visqueux, contrairement a ce qui a été obtenu
par Martin [34] o la viscosité du gaz était faible. Dans ce cas, la loi des débits devient :

Q = nyYo (Ro = Rp)” + vy (Ro — Rp) (3.21)
avec 7, une constante et v(fut la vitesse normalisée des particules passant l'orifice lorsque R,
tend vers la taille d’ouverture adimensionnée a partir de laquelle ’écoulement granulaire se
bloque Rg.

Le modéle a été appliqué au cas de la fragmentation du combustible lors de 'APRP
dans un calcul 2D [2]. Dans ce cas, les fragments de combustible sont représentés par des
assemblages de granulats sphériques liés par une loi d’adhésion (Bonded-Particle Model). Ces
assemblages de granulats forment des fragments polyédriques qui peuvent se surfragmenter
en fonction du chargement, comme illustré figure 3.5 (les granulats de méme couleur forment
un fragment). Ces fragments sont empilés entre des murs indéformables, représentants la
gaine, radialement seule la moitié du crayon est représentée et des conditions de déformations
planes sans symétrie sont retenues. La gaine (traits blancs sur la figure 3.5) a soit une forme
réguliere (a gauche), soit déformée afin de représenter le ballonnement (& droite) et cette
gaine est supposée avoir rompue.

Lors des calculs réalisés dans [2], les conditions limites en pression vont induire un écou-
lement du fluide et engendrer des efforts en chacun des granulats. Ces efforts peuvent alors
amener les liens cohésifs & se rompre, il y a alors fragmentation. Dans une premiére situation,
la pression & l'intérieur du crayon est initialement uniforme et vaut Pen,. Au niveau de la
bréche, pour représenter qualitativement l'effet de la dépressurisation, la pression est fixée
a une valeur P, telle que Pyeng — Poe = 1 M Pa. D’aprés les résultats illustrés figure 3.5,
la fragmentation est faible et n’intervient que lorsque la gaine a ballonné. Dans un second
cas, en plus du chargement susmentionné, une pression constante au cours du temps est
exercée sur les parties supérieures et inférieures de la colonne de combustible (hypothése de
réservoir infini) afin de représenter un effet des plena. Dans ce cas, comme illustré figure 3.6,
la pression des plena a un effet moteur sur la fragmentation, effet qui est aggravé par la
présence du ballon.
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FIGURE 3.5 — Schéma de la situation d’éjec- FIGURE 3.6 — Schéma de la situation d’éjec-
tion pour laquelle la pression en haut et bas

tion pour laquelle la pression dans le crayon >
de la colonne de combustible est fixée [2].

évolue librement [2].

Ces études ont permis d’approfondir la compréhension des mécanismes d’éjection et de
fragmentation du combustible en APRP. Néanmoins, ces travaux présentent certaines li-
mites :

— Le modeéle de Govers et Verwerft [53] ne représente pas l'effet du fluide.

— Dans Martin [34] les granulats sont sphériques. Or, comme nous le verrons, la forme
des fragments a une influence sur I’écoulement granulaire,

— Dans Amarsid [2], les calculs ont été réalisés en supposant que le chargement et la géo-
métrie respectait les hypotheses de déformations planes en 2D. Or, aprés fragmentation
du combustible, ces hypothéses ne peuvent plus étre considérées comme valides. Une
représentation des fragments en 3D est donc nécessaire afin d’obtenir des simulations
proches de la configuration réelle.

Par la suite, la fragmentation et 1’éjection du combustible sont étudiées a partir d’'un modéle
DEM tridimensionnel.
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3.2 Modélisation de la fragmentation du combustible
sous l’effet de la dépressurisation du crayon

Cette premiére étude vise a déterminer les conditions pour lesquelles le combustible est
susceptible de se fragmenter lors de la dépressurisation du crayon. Dans ce cas, I’écoulement
de gaz ainsi que 1’éjection des fragments ne sont pas représentés, seul l'effet de la variation
de pression autour de la pastille combustible est modélisé dans cette section. Pour ce faire,
le modeéle DEM-CZM (cf. chapitre 2) est utilis¢, sachant que les paramétres permettant
de représenter le comportement & rupture du combustible (contrainte a rupture et taux de
recouvrement des bulles au joint de granulats) ont été identifiés en section 2.2.3. Grace aux
simulations réalisées en section 2.3.2, l'intensité du champ de pression de confinement a
partir de laquelle le combustible se fragmente a été déterminée, dans le cas o ce champ
est uniforme. Or, lors de la dépressurisation, ce champ de pression varie en fonction de la
position dans le crayon. Nous cherchons donc & déterminer ici pour quel chargement appliqué
a la pastille la fragmentation intervient, lorsque le champ de pression de confinement est
spatialement variable.

Pour des raisons d’efficacité numérique, une seule pastille est prise en compte dans le mo-
deéle. La pastille située au-dessus du ballon (pastille d’intérét sur la figure 3.1) est retenue, car
si les conditions nécessaires au maintien de l'intégrité de cette pastille sont respectées, alors
la relocalisation des pastilles situées au-dessus n’est pas possible (approche conservative).
Pour les simulations réalisées, cette pastille peut se fragmenter en fonction des sollicitations,
mais les fragments ne peuvent se relocaliser dans le ballon : un appui-plan se situe au niveau
de la surface inférieure de la pastille. Par hypothése, a la cote de cette pastille dans le crayon,
le champ de pression du gaz de remplissage ne dépend que de la position axiale.

En ce qui concerne le chargement, afin de prendre en compte la variation axiale de la
pression du gaz de remplissage, la répartition de la pression de confinement appliquée a la
pastille est définie de maniére & représenter I’écart de pression attendu entre l'intérieur et
I’extérieur du crayon lors de sa dépressurisation. La pression de confinement suit 1’évolution
suivante sur l'intervalle de temps [t;, 1] :

1. Initialement (¢ = ¢;), une pression de confinement uniforme P, = 8 M Pa est appli-
quée sur 'ensemble des surfaces libres de la pastille (si ces surfaces ne sont pas déja
pressurisées par les gaz de fission).

2. Pour t € [t;, %f], la pression appliquée sur la face supérieure de la pastille Pk, reste
constante, d’aprés I'équation (3.22). La pression sur la face inférieure P,y diminue
au cours du temps jusqu’a devenir nulle a %f, d’aprés I'équation (3.23). A un instant
t € [t;, ts], évolution axiale de la pression entre les faces supérieures et inférieures suit
une loi puissance définie par 'équation (3.24).

3. Pourt e [%f, tf], la pression sur la face supérieure de la pastille diminue jusqu’a devenir
nulle & ¢y (voir 'équation (3.22)), afin de représenter la vidange du crayon a la fin du
calcul.
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Ces évolutions sont définies par :

P () = 4 P sty 3.22
sup( ) - 2Pplena (1 . %) Si ¢ Z tEf < . )
Prona (1= 2L it< Y
Pg(t) =4 7 ( tf) T (3.23)
0 sit> 4
z n
Peong(2,8) = Py () + (3)” (Paaplt) = Pruy (1) (3.24)

avec h la hauteur de la pastille. L’évolution du profil axial de la pression de confinement pour
différentes valeurs de n est illustré figure 3.7 (z = 0 mm et z = 12 mm sont les positions des
faces inférieures et supérieures de la pastille respectivement). Les efforts engendrés au niveau
des fragments élémentaires comportant des surfaces libres sont illustrés figure 3.8 dans le cas
d’un profil linéaire (n = 1).

n=2 n=1 n= %
12 12 12
10 10 / 10
=8 o ~38
g g g
£ £ (o) b) @@ £
Nog ®og w4
2 2 2
0 0 0 2
0 1 2 3 4 5 6 71 8 0 1 2 3 4 5 6 7 8 0 1 2 3 4 5 6 71 8
P.on (MPa) Prons (MPa) Prony (M Pa)

FIGURE 3.7 — Evolution des profils axiaux de pression de confinement & différents instants
(en noir a ¢; et en rouge vif a t;) pour différentes valeurs de n.

FIGURE 3.8 — Représentation des efforts appliqués par la pression de confinement a différents
instants de la dépressurisation (a t; (a), a t;/2 (b) et a t; (c), voir figure 3.7 au centre) pour
n=1.

Pour ces simulations, les paramétres utilisés dans le modéle sont ceux qui permettent de
représenter le comportement & rupture du combustible. Ainsi, les paramétres qui ont été
utilisés en section 2.3.2 pour déterminer la pression de confinement a partir de laquelle la
fragmentation intervient (lorsque cette pression est uniforme) sont retenus, a savoir :
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— Une fraction surfacique de zones cohésives initialement rompues et pressurisées

de fr =0.27.
— Une contrainte a rupture du joint de granulats de R,,., = 70 M Pa.

— Une sur-pression des bulles intergranulaires constante au cours du temps et égale a

2 =52 MPa”.

Ainsi, grace a I’étude présentée précédemment, nous savons que pour le triplet de parameétres
retenu, le combustible reste intégre lorsquune pression de confinement de 8 M Pa lui est
appliqué et est fragmenté lorsque cette pression est nulle (cf. section 2.3.2). Il s’agit donc
de déterminer l'instant t..; & partir duquel le combustible se fissure durant la chute de
pression du crayon. Connaissant cet instant, le profil de pression de confinement critique (la
pression & partir de laquelle la pastille se fissure) peut ensuite étre déterminé a partir des
équations (3.22)-(3.24).

L’instant de rupture t..; est défini comme étant le temps a partir duquel I'incrément de
fraction surfacique des zones cohésives rompues par le chargement (i.e. la fraction surfa-
cique de zones cohésives qui sont rompues sans compter les zones initialement rompues et
pressurisées) devient non-nulle *. Cette fraction surfacique, notée Af7, est définie par :

Spo — SH”
Afy = =t (3.25)
tot

ol Sp—g et Sgﬁo sont les surfaces de zones cohésives rompues a I'instant ¢ et ¢; respectivement
et Si" est la surface totale de zones cohésives & l'instant initial (saines et rompues). Un
exemple de I’évolution de A fZ au cours du temps est illustré figure 3.9. Dans ce cas, I'instant
de rupture est de t.;+ = 0.35 s = 0.58 t4. Le profil de pression critique, illustré figure 3.10,
peut donc étre déduit en injectant ¢ = t..;; dans I’équation (3.24).

3. Rappelons que le choix de cette sur-pression revient a supposer que la fissuration du combustible
intervient & une température 1073 K.

4. En particulier, le temps critique a été défini comme le moment ou la fraction surfacique de zones
cohésives rompues par le chargement est supérieur a AfF = 0.01 %.
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FIGURE 3.9 — Evolution de la fraction sur- FIGURE 3.10 — Evolution axiale de la
facique de zones cohésives rompues suite au pression de confinement critique (& t =
chargement en fonction du temps (en s). teri) correspondant (en M Pa) pour n =

0.5.

Les conditions aboutissant a la fragmentation dans le modéle, lorsque la pression de confi-
nement est variable, sont déterminées par la suite. Pour ce faire, dans un premier temps,
I'influence des parameétres aléatoires du modéle dans ces conditions de chargement est étu-
diée.

Le premier paramétre aléatoire du modéle est la distribution spatiale des zones cohésives
rompues et pressurisées, de fraction surfacique f7. Comme mentionné en section 2.2.2, cette
distribution spatiale est aléatoire et différente pour chaque calcul.

Le second paramétre aléatoire est la morphologie des fragments élémentaires. En effet, avec
la méthode implémentée pour générer la pastille, la forme des fragments élémentaires suit
une statistique choisie & ’avance mais n’est pas déterministe (cf. annexe C.1). Comme les
surfaces entre fragments définissent les interfaces qui peuvent se fissurer, les chemins de fis-
suration suivent donc également une certaine statistique.

Pour déterminer I'influence de ces paramétres, les calculs suivants sont réalisés :

— Pour I'étude de la distribution spatiale des zones cohésives initialement rompues et
pressurisées (calculs 1 et 2). Ces deux calculs sont réalisés dans les mémes conditions
(i.e. avec des propriétés, un chargement et une pastille — Pensemble des fragments
élémentaires — identiques) mais une distribution spatiale différente.

— Pour I’étude de la morphologie des fragments élémentaires (calculs 2 et 3). Ces deux si-
mulations sont réalisées dans les mémes conditions (propriétés et chargement identiques
et une distribution spatiale de zones cohésives différente), mais avec deux pastilles dif-
férentes (pastilles 1 et 2). La taille moyenne des fragments de ces deux pastilles est
similaire (et cette taille est quasiment uniforme dans la pastille) mais la forme des
fragments est différente.

Pour I'ensemble de ces calculs (1 & 3), nous avons choisi un profil axial de la pression est
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linéaire (n = 1 dans I’équation (3.24)).

Dans un second temps, I'influence de la forme des profils de pression sur le comportement a
rupture de la pastille est étudiée (calcul 3, 4 et 5). Pour ce faire, les calculs sont réalisés dans

des conditions similaires (la morphologie des fragments est identique mais, la distribution
spatiale des zones cohésives pressurisées est différente) mais avec un profil de pression diffé-
rent. Pour ces calculs, désignés par les numéros 3, 4 et 5, 'exposant n de la loi de pression
de confinement (voir équation (3.241)) sont de 1, 5 et 2 respectivement.

Pour les différents calculs réalisés, les paramétres d’entrée, les instants de rupture sont
résumés dans le tableau 3.1. Dans ce tableau, est également reportée la pression de confine-
ment critique volumique moyenne. Comme la pression est constante pour une position axiale
données, cette moyenne s’écrit :

h
(P =5 | Py (3.26)
0
. . N <Pcrit >
Numéro | Numéro de la | n exposant de la | Instant a conf
du calcul | pastille loi de pression rupture = (—) Pression moyenne
tr a rupture (M Pa)
1 1 1 0.52 3.9
R 1 1 05 4
3 2 1 0.45 4.4
4 2 2 0.58 2.2
5 2 1/2 0.75 2.66
Distribution 1====1 Morphologie Profil de
spatiale t===-'des fragments pression

TABLE 3.1 — Résumé des paramétres d’entrée des différents calculs.

Connaissant les instants de rupture de chaque calcul, les profils de pression critiques sont
déterminés. Les profils obtenus pour chaque calcul sont reportés sur la figure 3.11. D’aprés
cette figure :

— Concernant I’étude de I'impact des paramétres aléatoires (calculs 1, 2 et 3), la dis-
persion des résultats est faible (I’écart entre les pressions critiques est de moins de
1 M Pa quel que soit z). Par conséquent, la distribution spatiale des zones cohésives
(courbes en pointillés rouges) et la morphologie des fragments (courbes en orange) ont
peu d’influence sur le comportement & rupture du combustible a cette échelle et pour
ces conditions de chargement.

— Concernant ’étude de 'influence du profil de pression (calculs 3, 4 et 5, courbes cyans),
les écarts entre les pressions de confinement critique appliquées localement (& un z
donné) sont importants (jusqu’a plus de 3.5 M Pa). En revanche, les valeurs moyennes
de ces pressions sont proches (voir tableau 3.1). Il semble donc que la pression de confi-
nement moyenne a ’échelle d’une pastille soit un paramétre pertinent pour déterminer
le comportement a rupture du combustible.
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3.2. Modélisation de la fragmentation du combustible sous I’effet de la
dépressurisation du crayon

Distribution spatiale

= Morphologie des fragments

— Profil de pression

Preony (M Pa)

FIGURE 3.11 — Profil de pression de confinement & rupture pour les différentes simulations.

Par conséquent, il est possible de définir une valeur de pression de confinement critique
moyenne (PS";) a partir de laquelle la fissuration du combustible est amorcée durant la perte
d’étanchéité du crayon. D’apres les résultats de simulations (cf. tableau 3.1), cette pression
critique moyenne est comprise entre 2.2 et 4.4 M Pa. Afin de prédire cette pression critique,
nous proposons de retenir le critére d’amorce de fissure défini en section 2.3.2, sachant que ce
critére a permis de déterminer le champ de pression critique dans les conditions d’un recuit
a pression de confinement contrdlée (pour un champ de pression uniforme). Pour ce faire, la
pression de confinement est substituée par sa valeur moyenne dans I’équation (2.69), ce qui
permet de ré-exprimer le critére comme :

(PSY = frPom — Hrnas en rappelant que  C, € [5.81,9.11] (3.27)
conf steff Co- o )
avec f; = 0.27, Ry = 70 M Pa et Pjff" = 52 M Pa. D’aprés cette équation et les résultats
de simulation, ’encadrement de la pression de confinement moyenne critique est le suivant :
(Perity € [2.2,4.4) MPa C [2,6.3] MPa C [0,8] MPa

conf

NV TV TV
D’aprés les simulations D’aprés (3.27) Borne de la pres-

sion du crayon

Ainsi, ’encadrement de la pression critique obtenu grace au critére d’amorce de fissure est
cohérent avec les résultats de simulations. Ce critére semble donc effectivement applicable
pour déterminer le chargement a rupture de la pastille lors de la dépressurisation du crayon
et ce, indépendamment de la variation des paramétres aléatoires et de la forme du profil de
pression.

Ce dernier point est a confirmer en modélisant 1’écoulement du gaz de remplissage hors du
crayon dans ces calculs. Dans cette optique, un couplage fluide-granulats adapté aux corps
polyédriques a été implémenté. Ces développements sont présentés par la suite.
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3.3. Modélisation de ’écoulement par une approche de type fluide non-résolu

3.3 Modélisation de I’écoulement par une approche de
type fluide non-résolu

Dans le cadre de notre étude, nous souhaitons modéliser I’écoulement du gaz de remplissage
afin de prendre en compte l'effet de la dépressurisation du crayon sur le comportement du
combustible. Afin de représenter cet écoulement, une modélisation de type fluide "non-résolu"
est retenue. Pour ces modeéles, les variables relatives a I’écoulement (vitesse et pression du
fluide) sont moyennées sur un élément de volume en prenant en compte la présence d'un
milieu granulaire. La taille caractéristique de cet élément de volume, notée ¢, est définie de
maniére a respecter la condition suivante :

Iy > (d) (3.28)

en rappelant que (d) est la taille moyenne des granulats. D’aprés (3.28), il y a une séparation
d’échelle entre les champs moyennés, qui décrivent 1’écoulement du fluide et les champs
locaux, qui décrivent la dynamique des granulats. La figure 3.12 illustre la discrétisation du
domaine de fluide par le maillage éléments finis et les granulats immergés dans ce fluide.

FIGURE 3.12 — Schéma du maillage éléments finis et des granulats.

Ce type de méthode permet de s’affranchir d’une résolution des équations de Navier-Stokes
a I’échelle des granulats. Les équations régissant les champs moyennés, relatifs a I’écoulement
du fluide, sont résolues par la méthode des éléments finis, grace au code de calcul MIGFLOW
[32]. Ce code est couplé & LMGC90 [39] afin de modéliser la dynamique de contact entre
les granulats. Ce couplage fluide-granulats permet d’une part, de bénéficier de la richesse
de la description des phénoménes micromécaniques intervenants & 1’échelle des surfaces du
granulat (fissuration, contact frottant, etc.) et d’autre part, d’évaluer l'effet de 1’écoulement
de fluide en un temps de calcul raisonnable.
Le maillage éléments finis 3D sur lequel 1’écoulement est résolu ainsi que les granulats sont
illustrés figure 3.13. Pour les calculs présentés dans cette section, la taille caractéristique du
maillage est confondue avec la taille caractéristique du volume sur lequel les champs de fluide
sont moyennés vaut [y = 3 mm et la taille des granulats sphériques est de (ds,) = 0.5 mm.
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F1GURE 3.13 — Illustration du maillage éléments finis en 3D dont certaines mailles sont
supprimées afin de visualiser les granulats.

Le couplage fluide-granulats existant permet de modéliser le comportement de milieu gra-
nulaire immergé dans diverses configurations. Néanmoins, son application est limitée au cas
de milieux granulaires composés de granulats sphériques. Or, pour le modéle DEM-CZM
utilisé, les fragments de combustible doivent étre représentés par des polyedres. Afin de pal-
lier cela, la méthode de couplage fluide-granulats existante a été adaptée pour prendre en
compte des corps polyédriques. L’objet de cette section est de présenter les développements
réalisés.

3.3.1 Présentation de la modélisation de type fluide non-résolu

Afin de modéliser ’écoulement du gaz par une approche de type fluide "non-résolu", les
champs décrivant cet écoulement sont moyennés par le biais d’une fonction de pondération,
notée g™/ . En retenant 'approche de Anderson et Jackson [3], cette fonction est définie telle
que :

47?/ g™ (r)yridr =1, (3.29)
Q

ou 2 désigne la totalité du domaine et r la distance entre deux points de 'espace. Avec cette
fonction de pondération, la moyenne spatiale d’'une quantité scalaire y est définie par :

b1 ()00 (@) = / X@)g™ (17 - 1) av, (3.30)

ot (x)/ () est la valeur moyenne de x dans le domaine fluide ; évaluée a la position Z, dV,,
est un ¢lément de volume avoisinant la position ¥ et ¢ est la fraction volumique du fluide
ou porosité. Par souci de concision, les champs moyennés au sens de I’équation (3.30) sont
notés en gras : x(7) = (x)/ ()

Par la suite, nous considérons que les granulats sont complétement immergés dans le fluide,
par conséquent la porosité est reliée a la compacité des granulats sphérique v, selon :

o =1—1vg (3.31)
Cette porosité est calculée au nif™® nceud du maillage élément fini d’apreés :
: V.
o =1- ), H97 (3.32)
TyEQy, M

167



3.3. Modélisation de ’écoulement par une approche de type fluide non-résolu

ou &, et V, sont respectivement la position et le volume du granulat v appartenant au volume
(1,,, attaché au noeud n;. Cette valeur nodale est ensuite interpolée afin d’obtenir I’expression
de ¢ en tout point de 'espace.

En multipliant les membres des équations de Navier-Stokes incompressibles (3.5)-(3.6)
par la fonction de pondération g™/ et intégrant sur Q; le systéme d’équations régissant
I’écoulement du fluide dans le modéle devient :

Op;biBs = L . e . ,
—pfatf ! +V. [pf¢f’vf X ’Uf] = — (ﬁfVPf + V- |:2¢f77fvs'vfi| + Pf¢fg (333>
+ Z ﬁf,véDiTac|fy
YES
0 = S
% +V- (<z§fvf) =0 (334>

ou F 't~ est la force exercée par le fluide sur le granulat v, S est I'ensemble des indices des
granulats appartenant au domaine et §7 | z, est la fonction de Dirac évaluée a la position
Z du granulat .

En I'état, le systéme d’équations (3.33)-(3.34) comporte plus d’inconnues (U, Py et F},
soit 7 inconnues scalaires) que d’équations (6 équations scalaires), il est donc nécessaire
d’introduire une équation de fermeture. Pour cela, 'expression de la force d’interaction
fluide-granulats doit étre obtenue. Cette expression pourrait étre déterminée en intégrant
les contraintes appliquées par le fluide sur les surfaces de chaque granulat, mais cette inté-
gration ne peut étre réalisée car le fluide n’est pas représenté a cette échelle d’aprés (3.28)
(les champs de vitesses et de pression du fluide ne sont pas connus au niveau local). Pour
pallier cela, la force exercée par le fluide sur les granulats est déterminée par une corrélation
empirique. Lorsque les granulats sont sphériques, cette force s’exprime comme [33] :

ﬁf,'y = _Vwﬁpf’a’:’w - f_()imgry (3.35)

N = ~ . . 9 . .
ou V, est le volume du corps 7y et fgrqq~ la force de trainée de vitesse qui s’exprime comme :

05\ 2
g —1. Pf - = 110.5 nyf . .
fara o= o 1.8 z ar? 2 0.63||0, — @ +4.8 [—} U — U 3.36
gy f | 1797 9 H ol .f“ 2rg,7pf¢f|ac7 ( il f) ( )

(. /
-~

Kdrag (¢f :f'y 717'7 ’Ef)

ou U, et 7, sont respectivement la vitesse et le rayon du 7™ granulat et K% est un

facteur de paramétrisation.

3.3.2 Présentation de la méthode de couplage existante sur des
corps sphériques

Cette méthode de résolution du fluide a été couplée a la dynamique de contact non-
réguliére afin de modéliser le comportement des milieux granulaires immergés [33]. Ce cou-
plage consiste & déterminer les champs relatifs au fluide en résolvant les équations présentées
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précédemment. Cette résolution permet alors de déterminer les forces de trainée, forces qui
sont ensuite appliquées aux granulats afin de résoudre leur dynamique de contact. Afin de
déterminer I’évolution temporelle des champs provenant de la résolution du fluide d’une part
et du contact d’autre part, un schéma de couplage explicite a été retenu. Ainsi, a chaque
étape de résolution du fluide, les variables issues de la résolution de la dynamique de contact
sont connues et inversement.

Afin de résoudre I’écoulement du fluide, les équations (3.33) et (3.34) sont discrétisées
temporellement. Par la suite, les indices j et 7 + 1 désignent les valeurs de la variable a
I'instant ¢; et t; + At respectivement telles que t; < T avec T} le temps de simulation. La
résolution de 1’écoulement consiste alors a déterminer PfjJrl et ﬁle tels que :

6j+1¢fj+1_ﬁj¢fj . i ) . 11 = o 11
pr—t At =¥ oo T8 0 6] = —o/ VP 4+ V- [Mf]ﬁfvﬁfﬁ
(3.37)
+ py ¢fj 7— Z ﬁfﬁy—‘rl 51:)1'rac|fW
vES
I _ it : ,
¢ Aff LV (¢f]+lﬁfj+1) -0 (3.38)

Pour déterminer la force de trainée F f];;rl dans (3.37), il est nécessaire de connaitre la
vitesse des granulats (voir équations (3.35)-(3.30)) a 'itération j + 1. Or, comme le couplage
est explicite, cette vitesse n’est pas connue a cet instant, elle doit donc étre estimée. Pour
cela, connaissant les efforts de contact appliqués aux granulats & I'itération j, notés fyj, la
vitesse estimée " peut étre déterminée a partir du principe fondamental de la dynamique,
qui avec la discrétisation temporelle retenue, s’exprime comme :

u:g’+i(ﬁj+1+fj> (3.39)
At m, I v
Connaissant ’expression de la vitesse estimée, la force de trainée peut alors étre déterminée
par la relation suivante :
alas = j+l
Ff v _V’vaf |

si = K907, 80, 07,67) (0 - o). (3.40)

Cette force de trainée est ensuite appliquée aux granulats comme une force externe afin de
résoudre la dynamique de contact.

Pour des raisons de stabilité numérique, le couplage fluide-granulats est résolu par un
schéma d’intégration temporelle de prédiction-correction. Le principe de ce schéma est le
suivant (pour v € S) :

0. Tout d’abord, connaissant le volume et la position des granulats (Vvi, fj, respective-
ment), la porosité est déterminée par I’équation (3.32).
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1. A Dlétape de prédiction, connaissant la porosité, la vitesse du ﬂuide la vitesse des gra-

nulats et les forces de contact appliquées aux granulats (¢~ ’ Lo/ Is ’B'fl, _'VZ, Z) le fluide

est résolu afin de déterminer la vitesse de fluide et les forces de trainée prédites (v fp red

et Fff; “ respectivement).

Ces forces de trainée sont ensuite appliquées comme des efforts extérieurs en chacun
des granulats (F fy = ﬁmm). Connaissant ces efforts, la dynamique de contact est ré-
solue grace a la NSCD (voir section 2.1.4.1). Afin d’éviter les interpénétrations entre
granulats, la NSCD est résolue en Na sous-pas de temps At' = At/Na. A Tissue de
cette résolution les positions, les vitesses et les forces de contact prédites des granulats
(Zpred, o pred f pred , Tespectivement) sont connues.

L’ensemble des Varlables (le temps et les champs relatifs au fluide et aux granulats)
sont ensuite réinitialisées, sauf la vitesse prédite des granulats (vare‘i) qui est conservée.

2. A T'étape de correction, connaissant la porosité, la vitesse du fluide et les efforts de
contact a 'itération i (et la porosité a l'itération i —1) et la vitesse prédite des granulats
Uwpred, le fluide est une nouvelle fois résolu afin de déterminer une vitesse et une force

de trainée corrigées (U, et F;2'", respectivement).

3. Enfin, la vitesse de fluide et la force de trainée finale (/1 et F ff;rl respectivement)

sont déterminées comme étant la moyenne des solutions prédites et corrigées, selon les
équations (3.41) et (3.42) respectivement :

= (T 4+ (1= )T (3.41)
Ff;l—l CF pTed (1 g)FfCOTT (342)

avec ¢ € [0, 1] une variable de pondération des solutions prédites et corrigées.
A partir des forces de trainée finales F ’;Ll la dynamique de contact entre granulats
est résolue une seconde fois afin de déterminer la vitesse des granulats et les forces de

contact finales.

Afin d’apprécier 1’évolution des variables au cours des différentes itérations, ce schéma
d’intégration est résumé par la suite (voir [33] pour une présentation détaillée de ’algo-
rithme) :
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Algorithme 2 Algorithme de résolution du coupage fluide-granulats pour des corps sphé-
riques
tant que ¢ <ty faire
Calcul de ¢f’ connaissant (£}, V. ") d’aprés (3.32)
Prédiction
Calcul de (U fpmd F p;"ed) connaissant (gbfi*l,qbf’,ﬁf’, v, fw ') & partir de (3.37) - (3.40)
At = At/Np, t' =t
tant que ' <t + At faire
Calcul de (2 red oy red fvp "d) connaissant (Z./
t <t + At/
fin tant que
Réinitialisation du calcul en conservant i,
Correction
Calcul de (¥, F 157" connaissant (¢ - 1,¢ SRR gt f ') & partir de (3.37) - (3.40)
Solution fluide
Calcul de (311, F f’;H) d’apres les équations (3.41) et (3.42) respectivement
At = At/Na, =i
tant que t' <t + At faire
Calcul de (Z,*!, 7,/+! f 1) connaissant (., _’WZ,F Z+1) grace a la NSCD (voir 2.1.4.1)
t—t' + At
fin tant que
tt+ At
fin tant que

—

BT F redy grace & la NSCD (voir 2.1.4.1)

— pred

Pour le couplage présenté dans cette partie, 'expression de la force de trainée (3.36) n’est
valable que pour des sphéres. En cela, ce couplage n’est pas directement applicable dans le
cadre de notre étude, pour laquelle les fragments élémentaires doivent étre représentés par
des polyédres. Afin de pallier cela, une interface numérique a été implémentée afin de prendre
en compte la présence de corps polyédriques dans le couplage fluide-granulats existant. Le
principe de cette implémentation est présenté dans la section qui suit.

3.3.3 Implémentation d’une interface numérique permettant d’adap-
ter le couplage fluide-granulats au cas de corps polyédriques

3.3.3.1 Génération des corps sphériques

Dans cette partie, les granulats sont représentés par des fragments élémentaires poly-
édriques dans la modélisation couplant fluide non-résolu et dynamique de contact. Pour
ce faire, chacun des fragments élémentaires polyédriques est discrétisé en une collection de
sphéres. Ces sphéres sont des objets fictifs au sens ot elles n’interviennent pas dans la réso-
lution de la dynamique de contact, mais sont utilisées lors de la résolution de I’écoulement
de fluide pour calculer :

— La force de trainée appliquée aux fragments élémentaires Fy, comme nous le verrons
par la suite.

— La porosité ¢y a partir de I’équation (3.32).

De ce fait, ces sphéres peuvent étre vues comme une discrétisation ponctuelle des frag-
ments, représentative du squelette poreux du combustible fragmenté a travers lequel le fluide
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s’écoule. De méme, les fragments polyédriques sont également des objets fictifs du point de
vue de I’écoulement de fluide puisqu’ils n’interviennent que dans la résolution de la dyna-
mique de contact.

Pour une collection de sphéres S associée au fragment «, la sphére v est définie comme
étant fixe dans le repére local R du fragment si v € §®. Le mouvement de la sphére v dans
le repére absolu R est donc imposé par la cinématique du fragment « et le déplacement
relatif entre deux sphéres d’'une méme collection n’est pas permis.

Afin de définir ces collections, dans un premier temps, un ensemble de sphéres est placé
dans un cylindre aux dimensions de la pastille, puis sédimenté sous gravité pour obtenir un
assemblage de sphéres compact. L’assemblage de sphéres obtenu est illustré figure 3.14.a.

Assemblage obtenu Superposition des Assemblage apres
par le dépot gravitaire spheéres aux polyedres élimination des spheéres
' situées hors des polyedres

(a) (b) (c)

FIGURE 3.14 — Illustration d’'un empilement de sphéres superposé aux fragments élémen-
taires.

Dans un second temps, les fragments élémentaires composant la pastille sont superposés
a cet assemblage, comme illustré figure 3.14.b. Dans cette configuration, les positions des
corps (sphéres et fragments) étant connues, les sphéres peuvent étre associées a leur polyedre
respectif. Afin d’éviter leur interpénétration lors de la résolution du calcul, seules les sphéres
dont le volume est contenu dans un polyédre donné sont associées a ce dernier °. La condition
permettant de définir si une sphére v est contenue dans un polyédre o s’exprime comme :

[f,y + ’f’gﬁﬁf — 5}] : ’f_if <0, Vf € [1, cen NJ?] (343)

ot 1, -, est le rayon de la 7™ sphére, 7i et ¢; sont respectivement les normales et les centres
de la fime surface du polyédre o qui contient N7 surfaces. Les sphéres ne respectant pas le
critére défini par I’équation (3.43) sont éliminées du calcul. L’assemblage de sphéres obtenu
suite & cette élimination est illustré figure 3.14.c. Pour les calculs présentés par la suite, le

nombre de sphéres par polyédre est d’environ 1.6 aprés élimination.

5. En effet, ¢’il y a interpénétration, le volume total de ces sphéres diminue ce qui rend invalide I’équation
de conservation de la masse (3.34). L’interpénétration peut donc empécher la résolution du calcul.
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3.3.3.2 Calcul des efforts appliqués par le fluide sur les fragments polyédriques

Gréce a la définition des sphéres, la porosité est déterminée par le biais de I’équation (3.32).
Connaissant la porosité, 1’écoulement de fluide peut étre résolu. A issue de cette résolution,
une force de trainée est calculée en chacune des sphéres. Ces forces sont ensuite communiquées
aux polyédres afin de résoudre la dynamique de contact : 'effort ﬁm exercé sur une spheére
v € 8% est appliquée au polyédre « & la position Z,, comme une force extérieure. L’ensemble
des forces appliquées au niveau des sphéres engendre alors des résultantes d’efforts et de
moments qui sont déterminées par les équations (3.44) et (3.45) respectivement :

ea:ta - Z Ff'y (344)

yES™

617tC¥|Ra Z A|'RQ—>'Ra emta|'RQ (345)

YES™

ou Alg,—r, est la matrice de passage du référentiel absolu Rg au référentiel R, local
du fragment a et My q|r, st le moment engendré par la force appliquée en Z, dans le
référentiel R et qui s’exprime comme :

5 — 5
Mext,a|7€n = GM’Y|RSZ A Ff7’Y|RQ (3-46)

s
avec G M, le vecteur bras de levier entre le centre de la sphére v et le barycentre du fragment
a, bras de levier qui s’exprime comme :

GM, = OM, — 0G, = &, — @b (3.47)

ol OM et O? sont respectivement les vecteurs positions du centre de la sphére v et du
barycentre du fragment a (o).

3.3.3.3 Calcul de la pseudo-force de contact des sphéres

Connaissant les résultantes des efforts et des moments appliqués par le fluide sur les
fragments, la dynamique de contact peut étre résolue (voir algorithme 2). La vitesse, la
position et les forces de contact de chacun des fragments polyédriques sont alors modifiées.
Ces forces de contact interviennent dans la résolution de 1’écoulement et doivent donc étre
communiquées au solveur fluide. Comme ces sphéres n’interviennent pas dans la résolution
de la dynamique de contact, les forces de contact sont calculées au niveau des polyéedres.
Néanmoigs, la dynamique des sphéres est connue et permet de déduire une pseudo-force de

contact f qui s’exprime, pour une spheére ~, comme :

2 177H1 — 2772 o
fv = <T) M.y, — Ffﬁ. (3.48)

avec m., la masse de la 7*™° spheére.

3.3.3.4 Calcul de la cinématique des sphéres en fonction du mouvement des
fragments polyédriques

Suite a la résolution du contact, les fragments polyédriques se sont déplacés et leurs vitesses
de translation et de rotation ont changé. La position et la vitesse des sphéres doivent donc
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étre actualisées en fonction du déplacement et de la nouvelle cinématique des fragments (ces
sphéres étant fixes dans le repére local du fragment). Pour ce faire, la position actualisée
d’une sphére v € §¢ est déterminée par la décomposition suivante :

7, =OM, = 0G. +GM, (3.49)

ol O@a est la position du barycentre du polyedre «, position qui est connue suite a la
résolution du contact, et GM., est le bras de levier qui est déterminé par :

-y s
GM,|r, = AT lrgor, - GMY" R, (3.50)

ou C—JJ\—>4 ﬁfm|RQ est le vecteur bras de levier de la sphére v au temps initial du calcul et
AT |r,r. est la matrice de passage du référentiel R, a Rq (transposée de A|r,xr. ),
matrice qui a été actualisée suite & la rotation du polyédre « (et donc de son référentiel R,,)
a lissue de la résolution du contact.

Suite a cette actualisation, les sphéres retrouvent leur position initial dans le référentiel local
du fragment. Ainsi, la non-interpénétration des spheéres est garantie.

De méme, la vitesse actualisée d’une sphére v est déterminée en décomposant la contribu-
tion de la vitesse de translation et de rotation du fragment «, selon :

- - = -
U’Y|’R'Oé = va|Ra + wOé|Ra /\ GM’Y|Ra (351)

avec U,|g,, la vitesse de centre d’inertie du fragment « et J, |z, sa vitesse de rotation.

3.3.3.5 Solution du calcul

Cette partie a permis de démontrer en quoi la discrétisation des corps polyédriques en une
collection de sphéres "fictives" permet de déterminer les champs suivants :

— Les efforts et moments engendrés par la force de trainée du fluide sur les fragments,
grace auxquels la dynamique de contact peut étre résolue.

— La vitesse et la position des granulats (sphériques) suite a la résolution du contact, grace
auxquelles la force de trainée et la porosité peuvent étre évaluées. Ainsi, I’écoulement
du fluide peut étre résolu.

De ce fait, le couplage de la dynamique de contact et de la résolution du fluide peut étre
utilisé sur des corps polyédriques, en suivant le schéma de prédiction-correction. L’algorithme
de couplage obtenu est présenté par le schéma suivant (pour v € §%) :
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approche de type fluide non-résolu

Mélange fluide-solide

Calcul de la fraction Ly

volumique de fluide
T

Prédiction

{ Résolution du fluide }

Particules sphériques

Granulats polyédriques

Légende
Variables solides en rouge et fluide en bleu
Exposant des variables :
i, pred, corr,i+ 1 Valeur de la variable a 'étape
initiale, de prédiction, de correction et finale resp.
Indice des variables :

, pred p pred 7 pred
O P E

_pred o pred 7 pred
U P Fyy

{ Reéinitialisation des }

variables du fluide

LI

i pred
F fa

Calcul des résultantes des

efforts du fluide sur le so-
lide (voir (3.11) et (3.15))
T

Fopred_pp pred

« Indice des polyédres
7 Indice des sphéres
Variables :
~ i Position des solides
v Vitesse des solides
& Rotation des solides

J (pseudo-)Force de contact

]-:(‘, ; Résultante des forces externes
A\j/”, Résultante des moments externes
¢y Fraction volumique de fluide

vy Vitesse fluide

Py Pression du fluide

F-‘f_n, Force de trainée

Alro—w. Matrice de passage du référentiel Rg & R (noté A)

ext,a ext,a

Calcul des positions et

pred i o
eata LarVa

| Azt i

_ At
A = 8L ¢
tant que t' < t+ At faire

Résolution de la dynamique de
contact

fin tant que

des vitesses des sphéres
(voir (3.49) et (3.51))
l_l:npn d g7 pred

Réinitialisation des }

variables liées aux spheéres

Correction

{ Résolution du fluide }
T
G corr pcorr ﬁ corr
£ oot Y
Solution [

= pred 73 pred
Vi F Iy

33 COTT nl corr
CIAY s

Calcul de la solution fluide
comme étant la moyenne des
champs prédits et corrigés :

6f1‘+1 — C,ﬁfmed (1= O,afcorr
Ff?rl _ Cny’p;red +(1- C)Ff,»CyMT

g pred g pred g3 pred gpred

o

Réinitialisation des va-
riables liées aux polyédres

1
1
1
1
1
H»l’ F vL’:»l = :
1
1
Fivt |25 |
Calcul des résultantes des f
efforts du fluide sur le so- F ML E
lide (voir (3.41) et (3.15)) ! B B
' 1 [ [P
! Foplos Mol s Z,), v,
|
: At = ALy ¢
H Na’
| tant que t’ <t -+ At faire
s Résolution de la dynamique de
H contact
H fin tant que
! [
Calcul des positions et H FHL gl gl g il
H o Vo s )
des vitesses des sphéres : |
(voir (3.49) et (3.51)) :
|
F}_’,:” 7 F"ul g
' Incrémentation
Calcul de la pseudo-force ) : du temps et de
de contact des sphéres | —— f i+1 : Pitération de calcul —
voir équation (3.48) : tt+ At
' i—i+1

FIGURE 3.15 — Algorithme de couplage fluide-granulats adapté aux corps polyédriques
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3.4 Etude de l’influence de la taille de la bréche sur

I’éjection du combustible

Le couplage fluide-granulats, présenté dans la partie précédente, permet de modéliser
I’écoulement d’un fluide dans un milieu granulaire composé de granulats polyédriques. Par
conséquent, ce couplage peut étre utilisé dans le cadre de la modélisation DEM-CZM afin
d’étudier la fragmentation du combustible lors de sa relocalisation durant la dépressurisation
du crayon. Les simulations présentées en section 3.2 ont donc été réalisées en prenant cette
fois en compte ’écoulement du gaz de remplissage. Néanmoins, ces simulations n’ont pas
permis de conclure quant au comportement a rupture du combustible dans cette situation,
car les calculs présentent certaines instabilités numériques liées a des propagations d’erreurs
dans I’évolution des vitesses et des pressions du fluide.

En revanche, le couplage implémenté a pu étre appliqué au cas de la modélisation de
I’éjection des fragments. Comme nous I'avons vu en section 3.1, la simulation DEM permet
d’évaluer la capacité des fragments & étre relocalisés et /ou éjectés en fonction des paramétres
dont I'influence est difficilement quantifiable expérimentalement (taille des fragments, com-
pacité du milieu, ...). Dans le cadre de cette partie, I'influence de la taille de la bréche sur
le volume de fragment éjecté lors de la dépressurisation est étudiée. Cette étude consiste en
particulier a déterminer les conditions dans lesquelles le milieu granulaire composé par des
fragments polyédriques 3D peut s’écouler a travers la bréche lorsque sa compacité évolue for-
tement (la compacité des polyédres 1, étant de I'ordre de ~ 0.9 avant relocalisation et peut
diminuer d’un ordre de grandeur durant 1’éjection) et en prenant en compte l'effet moteur
d’un écoulement de gaz a forte cinétique.

3.4.1 Prise en compte de la turbulence par un modéle de viscosité
de turbulence

Dans le cadre de cette étude, il est supposé que le gaz de remplissage est composé d’Hélium
pur ('impact de la présence des gaz de fission est négligé), sa viscosité est donc de n; =
1x107° Pa.s et sa densité & 8 M Pa et 1473 K est de py = 2.8 kg.m ™2 [78]. Afin de déterminer
la nature de 1’écoulement du gaz, il convient de déterminer le nombre de Reynolds durant la
perte d’étanchéité du crayon. La vitesse du gaz dans ces conditions n’est pas connue, mais
comme la cinétique de dépressurisation du crayon est importante (7 s), il semble raisonnable
de supposer que cette vitesse est supérieure a 1 m.s~! dans le ballon. La taille caractéristique
de I'écoulement est définie comme étant la hauteur de la bréche (de l'ordre de Ly = 10 mm
d’apreés les résultats expérimentaux [128]). Par conséquent, d’aprés I’équation (3.7), le nombre
de Reynolds est supérieur a 2000. Dans ces conditions, 1’écoulement est turbulent.

Une des propriétés de la turbulence est que la fluctuation spatiale du champ de vitesse
autour de sa valeur moyenne (en termes d’intensité) est non-négligeable. Or, pour le modéle
de fluide non-résolu (équations (3.33) et (3.34)), les champs relatifs au fluide sont moyennés
spatialement et les fluctuations de vitesse et les fluctuations de forces de trainée associées
sont supposées étre nulles. Par conséquent, I'effort exercé par le fluide sur les granulats est
sous-estimé dans ces conditions. Afin de pallier cela et en premiére approche, un terme de
frottement visqueux supplémentaire est introduite dans la modélisation. Pour ce faire, la
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viscosité 7y dans I’équation (3.33) est remplacée par le terme suivant : ny = ny +m avec
n; la viscosité de turbulence. Cette "viscosité" de turbulence est une constante qui permet
de rendre compte de I'impact des fluctuations de la vitesse sur I’écoulement. En cela, cette
variable n’est pas une propriété du fluide, mais un parameétre caractéristique de 1’écoulement.

La valeur de la viscosité de turbulence est donc définie de maniére a représenter 1’écoule-
ment visé. En I'occurrence, I’évolution axiale du champ de pression dans le fluide doit étre
de 8 M Pa sur la hauteur de la pastille. Pour ce faire, le modéle de viscosité de turbulence
dans un milieu poreux de Masuoka et Takatsu [30] est utilisé. D’aprés auteur, la viscosité
de turbulence s’exprime en fonction du gradient de la pression comme :

IV Pyl = Xt%vfz (3.52)

oll x; est un facteur de correction que nous supposerons égale a° 1, x est la perméabilité
et vy, est la vitesse du fluide dans la direction de I’écoulement (selon z). Cette équation
fait apparaitre la vitesse du fluide, qui n’est pas connue, une relation supplémentaire est
donc nécessaire pour déterminer 7,. Une corrélation empirique obtenue dans le cas d'un
écoulement de fluide turbulent dans un milieu composé de sphéres est utilisée [13]|. Cette
corrélation s’exprime comme :

- K, espyv? 0.14
|V Py = ZresPtUyz avec Koo =

N

A partir des équations (3.52) et (3.53), la viscosité de turbulence peut alors étre définie
selon :

(3.53)

<

0=\ Kreaps [V Py 13 (3.54)

Afin de déterminer la valeur de 7, la perméabilité du combustible et 'intensité du gradient
de pression doivent encore étre estimées.

La perméabilité est déterminée grace a la relation de Carman-Kozeny (3.15). D’aprés
cette équation et en supposant que le squelette poreux du combustible peut étre assimilé a
un assemblage de sphéres de diameétre moyen (ds,) = 0.5 mm (cf. section 3.3.3.1) dont la
compacité est de 15, = 0.9, la perméabilité du combustible est d’environ £ = 0.12 mm?.
Concernant le gradient de pression, en supposant que I’évolution axiale du champ de pression
entre le haut et le bas de la pastille est linéaire, I'intensité du gradient de pression s’exprime
comme :

APy
h
avec h = 12 mm la hauteur de la pastille. Pour un écart de pression APy = 8 M Pa,
'intensité du gradient de pression est de 660 x 10> Pa.mm™!. Par conséquent, I'ordre de

grandeur de la viscosité de turbulence est de 1 Pa.s d’aprés (3.54).

IV P = (3.55)

6. A noter que dans [80], I'égalité x; = 1 suppose que Py = %kt, avec k; I’énergie cinétique de turbulence.
Or, dans notre cas k; n’a pas pu étre pris en compte, des implémentations supplémentaires sont nécessaires
pour ce faire.
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3.4.2 Modélisation de la relocalisation et de 1’éjection des frag-
ments par le biais du couplage fluide-granulats adapté aux
corps polyédriques

3.4.2.1 Présentation de la simulation

Connaissant la valeur de la viscosité de turbulence a retenir, I'influence de la taille de
la bréche sur la relocalisation et 1’éjection du combustible lors de la dépressurisation du
crayon est étudiée grace au couplage fluide-granulats implémenté. Comme en section 3.2,
seule la pastille située au-dessus du ballon est modélisée (pastille d’intérét), la pastille en
vis-a-vis de la bréche est supposée avoir été éjectée. Comme nous l'avons vu, il n’a pas été
possible de modéliser la fissuration du combustible, ainsi la pastille est considérée comme
étant initialement totalement fragmentée (les fragments élémentaires sont tous désolidarisés).
Afin de représenter ’accrochage entre le combustible et la gaine, une partie des granulats
situés sur la périphérie de la surface inférieure de la pastille sont encastrés (ces fragments sont
I'équivalent des disques noirs sur la figure 3.2). Pour que la relocalisation soit possible dans
ces conditions, un certain espacement entre les fragments est nécessaire pour que ces derniers
puissent se déplacer et enclencher I’écoulement granulaire. Comme illustré figure 3.10, la taille
des fragments initialement engendrés (annexe C.1) est réduite de 5 % (voir figure 3.16, a
droite), ce qui représente une diminution du volume de 14 %. La taille moyenne des polyédres
de cette pastille est de (d,.) = 1.35 mm.

Pastille apres
Pastille d’origine réduction de la
taille des fragments

FIGURE 3.16 — Illustration de la pastille avant et apres réduction de la taille des fragments.

Pour cette modélisation, le ballonnement et la formation de la bréche sont supposés avoir
eu lieu avant 'instant initial du calcul. Afin de représenter I’écoulement du gaz de remplissage
hors du crayon dans ces conditions, un domaine de fluide est défini. Comme la masse totale
des granulats doit étre conservée au cours du temps (voir équation (3.34)), les fragments ne
doivent pas quitter ce domaine de fluide. Des murs se situent donc sur les surfaces définissant
les bords du domaine afin d’imposer une condition unilatérale de contact au niveau de ces
surfaces.
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Le domaine de fluide, illustré figure 3.17, peut étre distingué en trois zones :

— La partie du crayon qui n’est pas ballonnée, dans laquelle se situe la pastille de com-
bustible.

— La partie ballonnée, représentée par un diameétre de gaine plus élevé dans cette zone.
Une bréche se situe sur toute la hauteur du ballon, hauteur qui est fixée a hyqon =
14 mm, ce qui correspond a une taille déja observée expérimentalement [128]. Sur la
figure 3.17 & droite, il est possible de visualiser les fragments éjectés a travers la bréche.

— Une zone hors du crayon, dans laquelle les fragments éjectés peuvent évoluer. La pré-
sence de cette zone est nécessaire, car elle permet d’empécher les fragments éjectés de
quitter le domaine de fluide.

Vue de coté

Volume hors crayon

Pastille

Ballon

Surface sur laquelle la pression
P..(t) s’applique

Vue de dessus

Surface sur laquelle la pression
Pplena S,applique

- Domaine de fluide

FIGURE 3.17 — lllustration de la modélisation de 1’éjection du combustible fragmenté.

La pression du plenum Pjjene = 8 M Pa est imposée sur la surface supérieure de la partie
du domaine représentant la partie non-ballonnée du crayon (surface jaune). Cette pression
est constante au cours du temps (hypothése de réservoir infini). Afin de représenter la dépres-
surisation du crayon, la pression a l'extérieur du crayon P.., qui s’applique sur les surfaces
de la zone hors crayon (surface rouge), diminue au cours du temps selon :

Pee(t) = Poiena (1 - i) (3.56)

ty

avec ty = 1 s le temps de dépressurisation (pour des raisons d’efficacité numérique, ce temps
de calcul est inférieur au temps réel de la dépressurisation). Il est & noter que la pression
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P.. devrait idéalement étre définie au niveau de la surface représentant la bréche, mais les
conditions limites ne peuvent étre imposées que sur les bords du domaine fluide.
L’évolution du champ de pression obtenue est représentée &' t = %f figure 3.18. Afin d’ap-
précier cette évolution, les fragments ne sont pas représentés et le sens de I’écoulement du
gaz est illustré par les lignes de courant® en blanc. D’aprés cette figure, la pression varie
axialement dans la zone située en amont du ballon (écart de pression de 0.1 M Pa sur une
hauteur de 12 mm). En revanche, dans le reste du domaine (ballon et zone hors crayon) le
champ de pression est quasi-uniforme. Par conséquent, le fait d’imposer la condition limite
de chute de pression (3.56) sur les bords de la zone hors crayon plutét que sur la surface de
la bréche n’a pas d’impact sur 1’évolution globale de la pression.

Pastille

Volume hors crayon

Ballon

Breche

FIGURE 3.18 — Evolution du champ de pression dans le domaine fluide.

Les conditions limites en pression ont pour effet d’engendrer un écoulement du fluide. La
figure 3.19 permet d’illustrer la vitesse du fluide ('intensité de la vitesse est représentée
par la couleur des lignes de courant & une position donnée). D’aprés cette figure, la vitesse
du fluide est relativement uniforme dans le crayon et accélére aprés la bréche (entre 1 et
2 m.s~! de différence entre I'intérieur et 'extérieur du crayon). Comme illustré figure 3.20,
cet écoulement fluide constitue un effet moteur qui contribue a I’expulsion des granulats hors

du crayon.

7. Dans ces simulations, la cinétique d’éjection des granulats est plus rapide que la cinétique de dépressuri-
sation du crayon. En effet, si on considére en premiére approximation que les granulats sont en chute libre, leur
temps de parcours entre le bas de la pastille et le bas du ballon est donné par : tparcours = 1/ th“% =0.05s
a comparer au temps de dépressurisation ty = 1 s. C’est pourquoi, les simulations ont été interrompues
avant t =ty

8. La ligne de courant est définie comme étant une courbe dont la tangente est en tout point colinéaire
au vecteur de vitesse du fluide vy.
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17|
(en m.s~1)

Breche
FIGURE 3.20 — Vue en coupe du crayon illus-

trant les efforts de trainée engendrés sur trois
granulats (en rouge) a différentes positions.

FIGURE 3.19 — Vue en coupe du crayon illus-
trant les lignes de courant du fluide.

Dans le cadre des simulations présentées, la séquence d’éjection se déroule en deux étapes :
1. La relocalisation des fragments situés en amont du ballon.
2. L’éjection des fragments relocalisés & travers la breche.

Ces deux étapes peuvent étre assimilées & un écoulement granulaire en silo a travers un
orifice. Afin d’illustrer cet écoulement granulaire, la vitesse des granulats est représentée sur
la figure 3.21, a l'étape de relocalisation (a et b) et d’éjection (c et d). Dans le cas de la
relocalisation, l'orifice & travers lequel les granulats s’écoulent est représenté par la couronne
de fragments encastrés a la gaine (fragments entourés en jaune, voir figure 3.21.a et b).
L’épaisseur de cette couronne est de la largeur d’un fragment. Avec la taille de fragment
retenue ((d,) = 1.35 mm), le diameétre externe de cette couronne adimensionné par la taille
moyenne des granulats est de R, ~ 8 et le diametre adimensionné interne est de Ry ~ 7.
Dans le cas de I’éjection, orifice est la bréche elle-méme (voir figure 3.21.c et d), la largeur
adimensionnée de cette bréche Ly,..ne varie entre 1.3 et 5.5 en fonction des calculs.
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Vue de lintérieur du ballon Pastille vue de dessous
de lintérieur du ballon

—-1.5

l -2.0e+00

Voiite de fragments

formant le blocage Fragments encastrés

Vue de l'intérieur du ballon
Breche

Vue de l'extérieur du ballon

® ()
[ X

(©)

FIGURE 3.21 — Illustration du blocage des fragments au niveau du ballon (a et b) et de la
bréche (c et d).

Lorsqu’une collection de granulats située en amont de l'orifice crée une votte d’arc-
boutement, I’écoulement granulaire se bloque (voir fragments entourés d’une ligne pleine
rouge sur la figure 3.21). Ces vottes de granulats sont notamment caractérisées par leur
compacité, la distribution des chaines de forces entre granulats et le type de contact (contact
entre deux faces, une aréte et une face, etc.). Les chaines de forces de contact normales au
niveau des votites formées en amont du ballon et au niveau de la bréche sont représentées
figure 3.22 (& gauche et a droite respectivement). Afin de visualiser ces chaines, les granulats
sont représentés en transparence et seuls les efforts dont I'intensité est supérieure & 2x 1072 N
sont reportés.

D’aprés cette figure, les votites de fragments statiques formées lors de la relocalisation (en
amont du ballon) et de 'éjection (au niveau de la bréche) sont de nature différente :

— En amont du ballon, la compacité des fragments est trés élevée, les efforts de contact
sont répartis sur les bords de l'orifice et le contact entre granulats est majoritairement
de type face/face (voir zoom dans le cercle rouge a gauche).

— Au niveau de la bréche, la compacité est plus faible, les efforts de contact sont répartis
au niveau de Uorifice et différents types de contact sont possibles (face/face, arétes/face,
sommet /faces, voir zoom dans le cercle rouge a droite).
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Fragments au niveau
de la bréche (vue du dessous)

Pastille d’intérét (vue en coupe)

15601
.-
_ol
Pastille d’intérét (vue du dessous) fg-gz |RN|
— 0.04
I[ b S 2.1e-02
u.h (44 ["b-' "
o—J - ¢
4" & 1S - A}
W %2, 4 - >3 e
47 ”‘ ﬁ*'\'

FIGURE 3.22 — Illustration des chaines de contact dans le cas de la relocalisation (a gauche)
et de 'éjection (a droite).

L’étude de I’éjection du combustible consiste donc a déterminer la capacité de 1’écoulement
granulaire a se bloquer durant I'étape de relocalisation et d’éjection a partir des simulations
réalisées.

3.4.2.2 Résultats de I’étude d’influence de la taille de la bréche sur 1’éjection
du combustible

A partir de ce modéle, une campagne de calculs a été réalisée afin de déterminer I'influence
de la déformation de la gaine et de la taille de la bréche sur la quantité de combustible éjecté.
Pour ce faire, trois géométries de gaine ont été retenues, une non-deformée (0 %) et deux pour
lesquelles les déformations radiales sont de 20 % et 30 %. Pour chaque géométrie, le secteur
angulaire de la breche varie entre 15° et 45°, les largeurs de bréche obtenues et leurs valeurs
adimensionnées par la taille moyenne des granulats sont reportées dans le tableau 3.2. Pour
une géométrie de ballon et une taille de bréche donnée, deux calculs sont réalisés chacun avec
une pastille différente (deux échantillons), mais avec la méme taille moyenne de fragment
polyédrique ({d,.) = 1.35 mm).
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Déformation Largeur Largeur de la breche
de la gaine de la breche adimensionnée
(en %) (en mm) Lireche (-)
0 1.7—-4.9 1.3—-3.6
10 21-5.9 1.6 —44
20 26—-74 1.9-5.5

TABLE 3.2 — Largeurs de bréche obtenues en fonction de la déformation du ballon.

Dans un premier temps, 'influence de la taille du ballon et de la bréche sur le volume de
combustible relocalisé est étudiée. En particulier, nous cherchons a déterminer 1’évolution du
volume de combustible relocalisé V,.;, adimensionné par le volume de la pastille Ve =
603 mm?, en fonction de la taille de la bréche adimensionnée Liyycene. Cette évolution est
représentée figure 3.23 pour une gaine non-déformée (0 %) et déformée a 20 % et 30 %
(illustré par les courbes bleues, orange et vertes respectivement), les barres sur les courbes
représentent la valeur haute et basse du volume relocalisé adimensionné pour les deux calculs
réalisés (chacun avec une pastille différente). D’aprés cette figure, le volume relocalisé est
compris entre et 6.8 % et 9.5 % et cette quantité n’est corrélée ni a la taille du ballon ni a
la largeur de la bréche.

0.095 . —o%
Er=20%
. 0.090 R
] —
vm 0.085 | ‘ |
= —
I
4% 0.080 Q:MM
L&
0.075
0.070 <dpr> = 1.35 mm
Lbreche (‘)

FIGURE 3.23 — Volume de combustible relocalisé adimensionné par le volume pastille en
fonction de la taille de bréche adimensionnée.

Ainsi, la quantité de combustible relocalisé est relativement faible, ce qui est en contra-
diction avec la relation (3.1) obtenue par Martin [34]. En effet, d’aprés cette relation, le
blocage des fragments en amont du ballon n’est plus possible pour Ry > 6.25. Or, dans notre
cas Ry ~ 7 (voir figure 3.21) alors que ’écoulement des fragments est systématiquement
bloqué (Ry = %, le diameétre d’orifice critique a partir duquel la vidange des fragments est
totale, n’est donc pas connu mais est nécessairement supérieur a 7). Ce désaccord s’explique
en partie par le fait que la valeur de R; dans (3.4), ait été déterminé a partir des résultats
de simulations pour lesquels les fragments de combustible étaient sphériques. Or, d’une part,
les fragments polyédriques sont plus anguleux que des sphéres et d’autre part, la compacité
maximale qui peut étre atteinte localement pour des polyédres est proche de 1, = 1 (voir
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3.4. Etude de I’influence de la taille de la bréche sur ’éjection du combustible

zoom sur la figure 3.22 a gauche) alors que dans le cas des sphéres, cette compacité maxi-
male est de 15, = 0.64 (Random Closed Packing [1]). Comme le blocage d'un écoulement
granulaire est favorisé par la compacité du milieu”, R est potentiellement plus élevé lorsque
les granulats sont polyédriques.

Dans un deuxiéme temps, le volume éjecté hors du crayon en fonction de la taille de
bréche est étudié. Pour ce faire, I’évolution du volume éjecté V,; adimensionné par le volume
relocalisé (qui représente moins de 10 % du volume de la pastille) en fonction de la taille de
la bréche adimensionné est représentée figure 3.24.

1.0 + grr=0% ﬁ
Er=20%
08] —+ &,=30%
06
N 0.4
0.2
(d,y) = 1.35 mm
0.0
2 3 4 5
Lbreche (‘)

FIGURE 3.24 — Volume de combustible éjecté adimensionné par le volume relocalisé en fonc-
tion de la taille de bréche adimensionnée.

D’apres cette figure, comme précédemment, le volume éjecté n’est pas corrélé a la déformation
de la gaine, ce qui suggére que le ballon n’a pas d’influence sur le blocage de I’écoulement
granulaire au niveau de la bréche. En revanche, le volume éjecté augmente clairement en
fonction de la largeur de la bréche, cette évolution peut étre décomposée en trois phases :

— Pour une largeur de bréche adimensionnée telle que Lyeche € [0, 1.3], de fagon triviale,
la quantité éjectée est faible ou nulle.

— Pour Lyyecne € [1.3,3.7], le volume éjecté évolue quasi-linéairement en fonction de la
taille de la bréche. Sur cet intervalle, la dispersion de la quantité éjectée pour une taille
de bréche donnée est maximale (voir les barres sur les courbes).

— Pour Lpyecne > 3.7, la totalité du combustible relocalisé peut étre éjecté a travers la
bréche. Cette taille de bréche définie donc le diamétre critique de l'orifice a partir de
laquelle la vidange des fragments contenus dans le ballon a lieu, on a donc Ry = 3.7
dans ce cas.

Remarquons que la taille critique de l'orifice est bien plus élevée lors de la relocalisation
(Ry > 7) que durant 'éjection (Ry = 3.7). Cela est di a la nature du blocage qui est
différente & ces deux positions et notamment au fait que la compacité soit plus faible au
niveau de la bréche qu’en amont du ballon (voir zoom sur la figure 3.22).

9. En effet, le coefficient de frottement interne augmente en fonction de la compacité, voir équations (C.29)
et (C.30) en annexe C.3.
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3.4. Etude de I’influence de la taille de la bréche sur 1’éjection du combustible

Dans un troisiéme temps, le volume éjecté adimensionné par le volume de la pastille en
fonction de la taille de bréche adimensionnée est représenté sur la figure 3.25. Cette figure
permet de quantifier I’évolution du volume éjecté en fonction des effets qui viennent d’étre
mis en évidence au sujet de la relocalisation et de I'éjection. En particulier, le blocage des
granulats au niveau de la bréche a pour effet de limiter 1’éjection du volume de combustible
relocalisé (volume compris entre 6.8 & 9.5 % du volume de la pastille) tant que la largeur de
la bréche est inférieure a 3.7 (d,,). Néanmoins, le fait que la quantité éjectée soit faible est
principalement attribuable a la relocalisation a cause de la forte compacité des fragments a
cette étape (proche de v, = 1 localement).

—t &r=0%
Er=20%
—— £,=30%
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FIGURE 3.25 — Volume de combustible éjecté adimensionné le volume de la pastille en fonc-
tion de la taille de bréche adimentsionnée.
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3.5. Conclusions et perspectives

3.5 Conclusions et perspectives

Dans le cadre de ce chapitre, la fragmentation du combustible, ainsi que son éjection suite
a la formation d’une bréche dans la gaine durant PAPRP, ont été étudiées. Cette étude
s’appuie, d'une part, sur le modéle DEM-CZM présenté dans le chapitre 2 et d’autre part,
sur une modélisation d’écoulement fluide-granulats & fluide non-résolu et a granulats poly-
édriques.
Les travaux antérieurs ayant permis de modéliser le comportement du combustible en situa-
tion d’APRP par le biais de la DEM ont été présentés. L’influence de la dépressurisation du
crayon sur le comportement a rupture de la pastille a été étudiée grace au modéle DEM-CZM.
Pour ce faire, I’évolution axiale du profil de pression a été définie de maniére a représenter
I’écart de pression attendu entre 'intérieur et I'extérieur du crayon.

Les résultats obtenus suggérent que, pour les profils de pression de confinement étudiés, la
moyenne volumique de cette pression est un parameétre pertinent pour déterminer le compor-
tement a rupture du combustible, et ce, que le gradient de cette pression soit nul (pression
uniforme) ou non (pression variable spatialement). Ainsi, le critére d’amorce de fissure défini
en section 2.3.2 est applicable dans cette situation et ce, indépendamment des parameétres
aléatoires du modéle (morphologie des fragments et distribution spatiale des zones cohé-
sives). Pour cela, la pression de confinement doit étre substituée par sa valeur moyenne dans
I’expression du critére. En accord avec les résultats des simulations réalisées, le critére prédit
une amorce de fissure pour une pression moyenne appliquée a la pastille comprise entre 2 et
6.3 M Pa (pour une valeur comprise entre 2.2 et 4.4 M Pa, d’aprés la simulation), avec les
hypothéses retenues (fissuration est amorcée en zone centrale a 1073 K).

Dans l'optique d’étudier I'influence de ’écoulement du gaz de remplissage sur le compor-

tement & rupture du combustible durant la dépressurisation, une méthode couplant la DEM
a une résolution de type "fluide non-résolu" a été retenue. Afin de représenter la fissura-
tion du combustible dans le modéle, la couplage existant a été adapté de maniére a prendre
compte des fragments de forme polyédriques. Ainsi, la fragmentation du combustible durant
la dépressurisation du crayon a pu étre modélisée grace au couplage, mais les calculs réalisés
n’ont pas permis de conclure pour l'instant.
En revanche, ce couplage a été appliqué a la modélisation de 1’éjection des fragments de
combustible lors de la perte d’étanchéité du crayon. A partir des résultats de simulations,
I'influence de la taille du ballon et de la bréche sur le volume de combustible relocalisé et
éjecté dans cette situation a pu étre étudiée. D’apreés les résultats de cette étude :

— Durant la relocalisation, la taille critique de 'orifice a partir de laquelle la vidange des
fragments a lieu Ry (définie dans ce cas comme le rapport entre le diamétre interne
de la couronne de fragments ancrés a la gaine et la taille moyenne des fragments) est
supérieure a 7. Cette taille, obtenue lorsque les fragments sont polyédriques, est plus
élevée que celle calculée pour des fragments sphériques (R; = 6.25 d’aprés Martin
[34]). Cette différence de comportement est attribuée a la compacité au niveau de I’ori-
fice : elle est potentiellement plus élevée pour des fragments polyédriques (compacité
maximale proche de 1) que des fragments sphériques (compacité maximale d’environ
0.64).

— Durant I’éjection, la compacité des fragments au niveau de la bréche étant plus faible
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qu’a 'étape de relocalisation, la taille critique de 'orifice (définie dans ce cas comme le
rapport entre la largeur de la bréche et la taille moyenne des fragments) est également
plus faible (R; = 3.7 pour I'éjection, contre plus de Ry > 7 durant la relocalisation).

— Le volume de combustible éjecté représente moins de 10 % du volume totale de la
pastille. Cette faible quantité est principalement attribuable au blocage de I’écoulement
durant la relocalisation.

Au niveau des perspectives de ce travail :

1. Influence de I’écoulement de gaz sur la fragmentation du combustible.
Les raisons d’apparition des instabilités numériques lors des calculs de fragmentation
avec le couplage fluide-granulats doivent étre investiguées afin de pouvoir mener a
terme 1’étude présentée en section 3.2. Ces calculs permettront d’évaluer les profils
de pressions a rupture ce qui permettra de déterminer si I’éjection peut induire une
fragmentation. Ainsi, I'applicabilité du critére d’amorce de fissure pourra étre vérifiée
dans ce cas.

2. Influence d’un gradient de taille des fragments sur le comportement a rup-
ture.
D’apreés les mesures réalisées sur un combustible irradié ayant subi un recuit thermique
[102], il semble que la taille des fragments de la pastille soit dépendante de la position
radiale. Afin de représenter cet effet dans la modélisation, une méthode de génération
de pastille a taille de fragments variable a été développée et est présentée en annexe (.4,
En se basant sur cette méthode, il serait intéressant d’étudier I'influence d’un gradient
de taille de granulats sur le comportement a rupture du combustible dans le modéle
DEM-CZM.

3. Influence de la granulométrie des fragments sur la quantité éjectée
Concernant les simulations de ’éjection, des tamisages ont été réalisés a la suite d’ex-
périences pour lesquelles le combustible s’est fragmenté [128]. La granulométrie des
fragments obtenue pourrait étre utilisée afin de générer la pastille du modéle DEM
(voir annexe C.1) avec une distribution de taille des fragments plus représentative.
Des simulations d’éjection pourraient alors étre réalisées avec la pastille obtenue afin
d’affiner le calcul du volume de fragment éjecté.

4. Influence des paramétres locaux du milieu granulaire sur la relocalisation-
éjection du combustible.
D’aprés les résultats de simulation de I’éjection, la taille critique d’orifice ' & partir
de laquelle ’écoulement des fragments diverge dépend fortement des paramétres lo-
caux et notamment de la compacité au niveau de l'orifice. Par conséquent, il serait
intéressant de déterminer I'influence de ces parameétres sur le débit granulaire. Pour ce
faire, une étude de sensibilité de la taille des fragments polyédriques sur la quantité de
combustible éjecté pourrait étre réalisée.

)

5. Application du couplage fluide-granulats a différentes problématiques.
Enfin, le couplage implémenté pourrait également étre appliqué a d’autres situations
pour lesquelles la modélisation d’un milieu granulaire en interaction avec un fluide est
nécessaire. Un exemple d’application dans le cadre industriel pourrait étre la modélisa-
tion de l'obstruction par les dépdts d’oxydes des structures tubulaires des générateurs
de vapeur des réacteurs [1].

10. Que ce soit le diameétre de la couronne de fragments ancrés a la gaine ou la largeur de la bréche.
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Conclusion générale

Ce travail de thése s’inscrit dans le cadre de I’étude du comportement du combustible UO,
irradié en situation d’un accident de perte de réfrigérant primaire (APRP). Durant I’APRP,
le crayon subi un chargement thermo-mécanique intense pouvant aboutir a la fragmentation
de la pastille de combustible. Pour un état de fragmentation fin, il existe un risque de
dispersion du combustible hors de la premiére barriére de confinement des produits de fission
(& savoir, la gaine du crayon). La non-éjection de produits radioactifs hors de la gaine étant
un enjeu de streté majeur, les conditions aboutissant a la fragmentation du combustible
sont étudiées dans le cadre d’un programme de recherche national et international. Les
différentes expériences réalisées lors de ces programmes ont permis d’identifier les moteurs
de la fragmentation du combustible.

Dans le cadre de cette thése, la démarche générale a consisté a étudier I'influence de ces

moteurs, afin de proposer des améliorations de la modélisation de la fragmentation du com-
bustible dans 'outil de calcul scientifique ALCYONE de la plateforme PLETADES. Parmi
les moteurs de la fragmentation, 'influence des gaz produits par la fission a été étudiée.
Ces gaz forment des bulles au sein du combustible, dans le grain et au joint de grains dans
les zones saines (zone centrale et intermédiaire) et en position intergranulaire dans le rim.
Ces bulles, lorsqu’elles sont sur-pressurisées, engendrent une contrainte qui semble avoir un
effet sur la décohésion intergranulaire (fissuration localisée au joint de grains). L’intensité de
cette contrainte durant un APRP a donc été estimée a partir d’une caractérisation fine du
combustible irradié.
Le second moteur est I'effet de la dépressurisation du crayon suite a la formation d’une bréche
dans la gaine. Cet effet a été étudié par le biais d’'une méthode permettant de modéliser la
fissuration du matériau. Une premiére étape a consisté & déterminer les paramétres permet-
tant de représenter le comportement a rupture du combustible irradié. Puis, connaissant ces
parameétres, le modeéle a été appliqué a la situation accidentelle visée, afin d’étudier les condi-
tions dans lesquelles le combustible est susceptible de se fragmenter. Enfin, ces travaux ont
été prolongés afin d’étudier 'influence de la taille de la bréche sur ’éjection des fragments
de combustible hors du crayon.

La premiére étude a consisté a répondre a la question suivante : quelle est 'intensité de la
sur-contrainte de traction appliquée par les bulles de gaz de fission au combustible durant
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I’APRP ? Cette sur-contrainte dépend de paramétres (porosités, quantité et répartition des
gaz de fission, pression des cavités) qui, pour étre déterminés, nécessitent une caractérisa-
tion fine de la microstructure du combustible et de 1’état des gaz de fission a l'issue de
I'irradiation de base. Pour cela, une simulation de l'irradiation de base du combustible et
des microanalyses ont été réalisées. La confrontation des résultats de simulation et d’examen
met en évidence un bon accord calcul-mesure au niveau des quantités de gaz dans les cavités.
Néanmoins, des écarts calcul-mesure significatifs sont également observés concernant la po-
rosité (en particulier en zone intermédiaire et dans le rim). Une estimation mixte a donc été
proposée, en prenant en compte les parameétres mesurés et/ou calculés lorsqu’ils sont jugés
pertinents.

Sur la base de ces résultats, la sur-contrainte de traction a été estimée (estimation et
incertitude) en tenant compte de la forme non-sphérique des cavités, forme mise en évidence
par les examens au MEB-FIB. Les incertitudes associées a cette estimation sont dues au calcul
de la pression (lois d’état) pour 'ensemble des cavités quelle que soit la position radiale, sauf
pour les bulles intragranulaires de la zone centrale, pour lesquelles ces incertitudes sont dues
a la variabilité de leur forme. D’aprés 'analyse, I'intensité moyenne de la sur-contrainte '
est de 95 M Pa (avec 12 % d’écart relatif du fait des incertitudes) en zone centrale, 165 M Pa
(avec 36 % d’écart relatif) en zone intermédiaire et de 50 M Pa (avec 20 % d’écart relatif)
dans le rim. C’est donc la zone intermédiaire qui est la plus sollicitée, résultat qui n’est modifié
ni par la forme des cavités (sphérique ou non), ni par la prise en compte des incertitudes.

Dans le rim, le degré de confiance accordé a 'estimation de cette sur-contrainte (estimation
et incertitude) est jugé satisfaisant, car les paramétres microstructuraux pertinents (forme et
porosité des cavités) sont mesurés avec précision (car ’ensemble des cavités sont sphériques
et visibles au MEB). En revanche en zone saine, les estimations'' doivent étre affinées afin
d’augmenter leur degré de confiance. En effet :

— En zone centrale, 'ordre de grandeur du volume molaire et la localisation des cavités
ne peuvent étre validés a partir des mesures expérimentales réalisées.

— En zone intermédiaire, les cavités nanométriques n’ont pas pu étre caractérisées expéri-
mentalement (en terme de taille, de porosité, de forme, de localisation et de pression).

Connaissant le chargement appliqué par les gaz de fission, la deuxiéme étude a consisté a
répondre a la question suivante : quelles sont les propriétés a rupture du combustible irradié
? Pour ce faire, le comportement a rupture du combustible en transitoire thermique a été
simulé par un modéle couplant la méthode des éléments discrets (DEM) et un modéle de
zones cohésives (CZM). Une analyse paramétrique de ce modéle DEM-CZM a permis de
déterminer les valeurs des propriétés a rupture du combustible (la contrainte a rupture et le
taux de recouvrement des joints de grains par les bulles). Pour cela, chacune des zones radiales
du combustible en situation de recuit est supposée se fragmenter & pression atmosphérique
(0.1 M Pa) et rester intégre pour une pression de confinement de 10 M Pa. L’identification de
ces propriétés a été réalisée en zone centrale et de la partie centrale de la zone intermédiaire
du combustible. En périphérie de la zone intermédiaire, ces propriétés n’ont pas pu étre
déterminées ce qui suggére une surévaluation du chargement et/ou une sous-estimation de

11. A la température maximale du combustible durant 'accident (1473 K) et pour la population de bulles
dont 'apport est prépondérant.
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la contrainte a rupture. Le modéle doit encore étre amélioré afin de pallier cela.

A partir des résultats obtenus, un critére de fissuration a été établi afin de prédire : pour quel
chargement externe appliqué a la pastille, le combustible est-il susceptible de se fragmenter,
lorsque la pression de confinement appliqué a la pastille est uniforme. D’aprés 'analyse, le
critére peut étre appliqué au cas de la dépressurisation du crayon en APRP (pression de
confinement variable spatialement) en remplacant la pression par sa valeur moyenne dans
I’expression du critére.

Afin d’affiner la représentation de ’écoulement du gaz de remplissage, une méthode cou-
plant la DEM & une modélisation d’écoulement de fluide "non-résolu" a été retenue. Des
développements ont été réalisés afin de représenter la forme polyédrique des fragments. Les
simulations réalisées avec ce couplage n’ont pas permis de conclure quant a la fragmentation
du combustible durant son éjection. Néanmoins, le couplage a pu étre appliqué a la modéli-
sation de 1’éjection du combustible afin de répondre & une quatriéme et nouvelle question :
quelle est l'influence de la taille de la bréche sur la quantité de fragments de combustible
éjecté, lorsque ces derniers sont de forme polyédrique 7 Les résultats obtenus suggérent un
fort impact de la forme des fragments. En effet, la taille critique de lorifice '” & partir de
laquelle les fragments de combustible sont totalement vidangés est plus élevée si ces derniers
sont polyédriques plutot que sphériques. Cette forme favorise le blocage de I’écoulement
granulaire, en particulier lors de leur relocalisation, ce qui explique la faible quantité de
fragments éjectés (moins de 10 % du volume totale de la pastille).

Ce travail permet d’identifier certaines perspectives concernant 1’étude du comportement
du combustible durant I’APRP.
Sur le plan expérimental :

Examens post-irradiatoires.

1. Les mesures MET prévues sur le combustible étudié au chapitre 1 permettront de
mieux caractériser les bulles nanométriques (en termes de porosité, de distribution
spatiale et de forme) et ainsi d’affiner I'estimation de l'intensité de la sur-contrainte de
traction, notamment en zone intermédiaire.

2. Des mesures MEB-FIB sur des combustibles a différents taux de combustion sont né-
cessaires afin d’évaluer I'influence de l'irradiation sur 'intensité de la sur-contrainte de
traction engendrée par les cavités (sachant qu'une premiére comparaison, en considé-
rant des bulles sphériques, met en évidence une augmentation de la sur-contrainte en
fonction de Iirradiation en zone centrale). Une analyse approfondie des images exis-
tantes (statistique de la forme et de la distribution spatiale des cavités) est également
proposée afin d’affiner I’estimation de cette contrainte en zone centrale.

3. Des mesures "monobulle" [22]| seraient nécessaires afin de valider I'ordre de grandeur
des volumes molaires calculés dans les bulles.

4. Des observations des bulles intergranulaires a partir de fractographies et/ou des ana-
lyses des images MEB-FIB sont proposées afin de mesurer I’évolution radiale de la
fraction surfacique des bulles au joint de grains.

Traitements thermiques.

12. Cet orifice est représenté par une couronne de fragments ancrés & la gaine lors de la relocalisation et
par la bréche lors de 1’éjection.
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1. Les hypothéses retenues pour mener I’étude du comportement du combustible en tran-
sitoire restent & confirmer grace aux résultats expérimentaux obtenus dans les instal-
lations de traitement thermique MERARG et MEXIICO sur pastille entiére et micro-
carottes [59].

Sur le plan de la modélisation :

Modélisation de la fragmentation dans ALCYONE.

1. Des équations d’état obtenues récemment par simulations atomistiques [67] pourraient
étre prises en compte dans la quantification des incertitudes liées au calcul de la pres-
sion.

2. Le terme d’interaction entre les différentes populations de bulles dans ’expression de la
sur-contrainte de traction des cavités devra étre pris en compte dans la modélisation.

3. Les critéres proposés pour la décohésion intergranulaire (chapitre 1) et "amorce de
fissure (chapitres 2 et 3) doivent désormais étre implémentés dans le schéma de calcul
APRP d’ALCYONE. A partir de ces implémentations, les recuits réalisés dans les
installations MERARG et MEXIICO pourraient étre simulés. La comparaison calcul-
mesure permettrait d’identifier la contrainte a rupture des joints de grains a retenir
pour représenter ’état de fragmentation observé expérimentalement.

Modélisation du comportement a rupture du combustible par le biais du
modéle DEM-CZM.

1. L’identification des parameétres représentatifs du comportement a rupture du combus-
tible doit encore étre poursuivie en zone intermédiaire. Cette analyse permettra de
déterminer si le chargement retenu est surestimé et/ou si la contrainte a rupture est
sous-estimée.

2. Les différentes améliorations proposées pour le modéle DEM-CZM (chapitre 2) permet-
traient d’affiner la modélisation des recuits thermiques, d’'une part et 'interprétation
des résultats de calculs d’autre part. Notamment, les améliorations concernant le bilan
énergétique (déformation des fragments, pression dépendant de 'ouverture des fissures)
pourraient permettre d’identifier les paramétres représentatifs de la périphérie du com-
bustible. Le calcul du relachement des gaz de fission pourrait également étre comparé
aux mesures réalisées lors des recuits afin d’affiner la comparaison calcul-mesure.
Enfin, I'influence d’'un gradient de taille de fragment (cf. annexe ('.1) sur le comporte-
ment a rupture du combustible pourrait étre étudiée a partir de ces modélisations.

Couplage fluide-granulats.

1. Concernant la dépressurisation du crayon, les origines des instabilités numériques appa-
rues lors des simulations de ce phénoméne doivent étre investiguées afin de déterminer
I'influence de I’écoulement du gaz de remplissage dans ce cas.

Concernant les calculs de relocalisation-éjection, la granulométrie des fragments ob-
tenus a l'issue des expériences simulant ’APRP pourrait étre utilisée afin de générer
la pastille du modéle DEM (cf. annexe C.4). Cela permettrait d’affiner le calcul du
volume de fragments éjectés lors des simulations. Pour cette modélisation, le blocage
des fragments semble dépendre fortement des paramétres locaux (compacité, type de
contact, nature du contact). Une étude de sensibilité du modeéle pourrait étre réalisée
afin de préciser cette dépendance.

Enfin, le couplage implémenté pourrait également étre appliqué a d’autres situations
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pour lesquelles la modélisation d’un milieu granulaire en interaction avec un fluide est
nécessaire (par exemple, la modélisation de I'obstruction des structures tubulaire des
générateurs de vapeur des réacteurs par les dépots d’oxydes [1]).
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Annexes relatives au chapitre 1

A.1 Comparaison des pressions calculées par 1’équa-
tion A’ ALCYONE et de Soave a haut volume mo-
laire

Dans cette annexe, I’évolution des écarts entre les pressions calculées mesurées et extra-
polées est déterminée & haut volume molaire (V;, > 100 cm®.mol™!) entre 300 K a 1473 K.

Les pressions calculées par les équations d’état (courbes en pointillés), les extrapolations
de Ronchi (carrés bleus) et les mesures isochores de Waibel et Michels et al. (triangles noirs
et verts respectivement) a 121 em3.mol™' et de Rabinovich et al. [114] (triangles violets)
a 143 em3.mol™! sont illustrées figures A.1 et A.2 respectivement. La comparaison montre
que ’écart entre les pressions calculées et les pressions mesurées (jusqu’a 730 K) et/ou
extrapolées (jusqu’a 1500 K) est de quelques M Pa.

Vi, = 121 em?®.mol ™1
160

/g 140 ¢ Ronchi ",,—4
QL 120 === Alcyone _-¢=°
2 100 Soave ==%
— 4 Michels|et al. ="
g 8 4 Waibel PUPI
9 60 -=
B e 2
n 40 £
8 P o
A 20 g S
0
300 500 700 900 1100 1300 1500

Température (K)

FIGURE A.1 — Pression calculée et mesurée (en M Pa) en fonction de la température (en K)
a 121 em3.mol™".
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Vi = 143 em?2.mol =1

140

_ ¢ Ronchi

I 120
Q, ~~= Alcyone go==%
E 100 Soave PP o
~— 80 A—Rabinovich-etal: P

g o St

%40 2R <k

8 20 "y A‘*‘k
- 0 11“"‘3-

300 500 700 900 1100 1300 1500

Température (K)

FIGURE A.2 — Pression calculée et mesurée (en M Pa) en fonction de la température (en K)
a 143 cm®.mol™".

Ainsi, les pressions extrapolées, mesurées et calculées par les équations d’état sont en
accord sur a haut volume molaire aux température attendues en transitoire. Par conséquent,
les bornes de la pression calculée par I'équation d’ALCYONE sont quasiment confondues
quelle que soit la température pour des volumes molaires de plus de 100 ecm?3.mol 1.
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A.2 Deétail des évolutions des encadrements de la pres-
sion calculée par I’équation A’ ALCYONE

L’évolution de 'écart entre les bornes de la pression (courbe violette) & 303 K est reportée
sur les figures A.3 et A.4. Les pressions calculées par I’équation d’ALCYONE, de Soave et
de Ronchi sont reportées par les courbes rouges, vertes et grises respectivement, les mesures
de volumes molaires dans les bulles de gaz de fission sont indiquées par les droites noires.
D’apreés ces figures, pour 'ensemble des bulles (V,, < 100 em3.mol™1), la pression calculée
par ’équation d’ALCYONE surestime la valeur mesurée.

Sur l'intervalle des volumes molaires intermédiaires (de 40 a 100 em®.mol™!, voir fi-
gure A.3), la pression calculée par I'équation I’ALCYONE (courbe rouge) a température
ambiante varie entre 8 et 480 M Pa. Les écarts entre les bornes de la pression (courbe vio-
lette) sont relativement importants (entre 4 et 141 M Pa).

T=303K

T T
500 E —— Alcyone
= Soave
200 o 4 Michels et al.
()
= < + Zisman et al.
g o —=— Ronchi
- ()
Z 300 9| —— ecarts
kel =
a = T 1 "= ]
£ 200 = 2
w
& £ 5
= o nlx
100 g '-E g)’g
‘\ g —
-
01  S—— = |

40 50 60 70 80 90 100
Volume molaire (cm3. mol~1)

FIGURE A.3 — Evolution de la pression et des écarts entre les bornes (en M Pa) en fonction

du volume molaire (en em3.mol™') a 303 K, aux volumes molaires représentatifs des bulles

submicrométriques. Zoom de la figure 1.16.

A trés bas volume molaire (de 22.5 a 40 cm3.mol ™, voir figure A 1), les pressions calculées
par I'équation d’ALCYONE sont trés élevées (entre 480 M Pa et 12.1 GPa). Les écarts entre
les bornes sont également relativement importants (141 M Pa et 5.2 GPa) et augmentent
lorsque le volume molaire diminue.
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T=303K

120004~~~ — Alcyone
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FIGURE A.4 — Evolution de la pression et des écarts entre les bornes (en M Pa) en fonction

du volume molaire (en em3.mol™') a 303 K, aux volumes molaires représentatifs des bulles

nanométriques. Zoom de la figure 1.16.

A la température maximale du transitoire thermique (1473 K) et intermédiaires (de 40
a 100 em®.mol™1), les évolutions des pressions et des écarts entre les bornes sont illustrées
sur la figure A.5. Les pressions calculées par ’équation ’ALCYONE varient entre 200 M Pa
et 1427 M Pa alors que les écarts entre les bornes sont relativement faibles (entre 17 et
105 M Pa).

T=1473K
— T T
C
2500 £ —— Alcyone
= —— Soave
g —— Ecart
,&2000 S —=— Ronchi
Q_ v
c .
S | T
Z 1500 S £ Bl
o = — o c é
‘@ © = =
%] 4&; c~
Y 1000 = &
[ I N\ i R B g IR § _
©
=
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___________ e _
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60 70 80 90 100
Volume molaire (cm3. mol~1)

FIGURE A.5 — Evolution de la pression et des écarts entre les bornes (en M Pa) en fonction
du volume molaire (en cm?®.mol™!) a 1473 K, aux volumes molaires représentatifs des bulles
submicrométriques. Zoom de la figure 1.18.

A trés bas volume molaire (de 22.5 a 40 cm®.mol™!), les évolutions des pressions et des
écarts entre les bornes sont illustrées sur la figure A.6. Les pressions calculées par 1’équation
d’ALCYONE atteignent la dizaine de G Pa (entre 1.4 et 13.3 G Pa, droites en pointillés noirs).
Comme a température ambiante, les écarts entre les bornes augmentent lorsque le volume

molaire diminue et ces écarts sont également relativement importants (entre 270 M Pa et
4.4 GPa).
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T=1473K
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FIGURE A.6 — Evolution de la pression et des écarts entre les bornes (en M Pa) en fonction
du volume molaire (en cm®.mol™!) a 1473 K, aux volumes molaires représentatifs des bulles
submicrométriques. Zoom de la figure 1.18.
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A.3 Estimations des coefficients d’élasticité par la mé-
thode Ponte Castaneda et Willis

Le modéle de de Ponte Castanieda et Willis [29] permet d’estimer par une borne supérieure
les modules d’élasticités effectifs d’un milieu contenant des cavités de forme ellipsoidales. Les
expressions des modules d’élasticité pour des cavités ellipsoidales orientées aléatoirement et
reparties de fagon isotrope sont données dans [138], dans ce cas, le module de compressibilité

est donné par :
Ky,

khom _ _'n
kq

(A.1)

avec

kn =2k . [k' 2fy + (=3+4f)w?) (-2 + W’ +w!) + 2 (=14 fo) w* (=1 — w® + 2w?) g,
+ warccos(w) (2v1 — w? (3K (1 + fu + (=1 +2f,) w?) + (=1 + fo) (=1 + 4w?) pe)
— 9k'w arccos(w))]

et
Ba =(=1+ w)(1+w) 3K (1+20%) (K 2+ w?) + u?p,)

+ 2w (3K (2 + w?) + 2 + 4w*p) ]

+ w arccos(w) [\/ 1 —w? <9ka’2 (1+2w?) + 3K (=4 — f, + 4 (1 + fo) w?) pe
+4 (=1 + 4w?) ui) + 18K wp, arccos(w)]

avec w = g le rapport de forme des cavités, a et b étant la demi-longueur du grand et du
petit axe de la cavité respectivement.

Dans le cas particulier des fissures (w — 0), 'équation (A.1) devient :

12a.(1 — v)?
Im(1 — 2v) + 4 (1 4 v)?

Ehom — k' — |/ (A.2)

avec v le coefficient de Poisson de la matrice du milieu et o, = %’Nbch, avec N, le nombre
de fissures par unité de volume.
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A.4 Deétail des "incertitudes" de la sur-contrainte de
traction des bulles

La moyenne de I'intensité de la sur-contrainte de la population de bulles dont ’apport est
prépondérant et son "incertitude" sont reportées dans le tableau A.1, ainsi que le rapport
entre ces deux valeurs. Afin d’identifier les termes prépondérant dans ’expression de Aop,
le premier et le deuxiéme terme a droite dans I’équation (1.55) sont également reportés sous
forme adimensionnée (le terme en APAB n’est pas reporté car il est négligeable).

Zone de la pastille Zone centrale | Zone intermédiaire Rim
(0—2.16 mm) | (2.16 — 4.08 mm) 4.08 —4.14 mm
Population considérée | intra | inter | intra inter inter
op (en MPa) 36 95 165 27 50
Aocp (en M Pa) 38 11 60 2 10
Acop/op (en %) 106 12 36 7 20
P.;tAB/Aog (en %) 95 0 0 0 0
BAP/Aop (en %) 5 100 100 100 100

TABLE A.1 — Résumé des écarts des encadrements de la sur-contrainte de traction des bulles.
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A.5 Prise en compte de ’ensemble des populations de
bulles dans la sur-contrainte de traction

La sur-contrainte de traction pour une seule population de bulles (les bulles intragranu-
laires en l'occurrence) s’exprime comme :

oB; = PeyyiBi (A.3)

avec B; le coefficient de Biot de la population de bulles donné par (1.51) et P.sr; la sur-
pression régnant dans la population. La contrainte qui régne dans le matériau s’écrie alors :

=C ) : g - Peff,iBi[: (A4)

Qi

avec o le tenseur des contraintes, " le tenseur des modules d’élasticité du matériau, €
le tenseur de déformation et I le tenseur identité d’ordre 2. Si une deuxiéme population
de bulles dont la taille caractéristique est d’au moins un ordre de grandeur de différence
avec la premiére population (en 'occurrence les bulles intergranulaires) est présente, alors la
contrainte qui régne dans le matériau s’écrit [138] :

5=C" . e P, B+ (B —1)BiPus,I (A.5)

avec B; et P.ss; respectivement le coefficient et la pression de la deuxiéme population de
bulles (des bulles intergranulaires). L’équation (A.5) fait intervenir un terme croisé en B;B;
entre les coefficients de Biot des populations existants a deux échelles différentes, ce terme
est négligeable lorsque B; est petit devant I'unité :

B; <1
&
BjBiPspi < BiPegy

L’équation (A.5) devient alors :
5' = 6(4) : g— PefﬂijI: - BiPeff,i[: (A6)

Au premier ordre il y a donc superposition des contraintes de sur-traction de chacune des
populations de bulles. Ceci est vrai méme pour un plus grand nombre de populations (tant
que les coefficients de Biot restent petits devant I'unité), ce qui permet de généraliser 1’équa-
tion (A.6) par :

5‘ = 6(4) : E - Z PeffJka:[ (A?)
k

avec By, et P,y le coefficient et la pression de la k®° population de bulles.
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Annexes relatives au modele de zones
cohésives

B.1 Expression de I’énergie libre de cohésion en fonc-
tion de la contrainte et du saut de déplacement
effectif

D’aprés Ortiz et Pandolfi [108], le saut de déplacement effectif au niveau d’une fissure
peut s’exprimer sous la forme suivante :

5 = \Jun? + o?ir? (B.1)

avec o un parametre permettant de définir un poids entre le saut de déplacement tangent
et normal a la fissure. Il est ensuite supposé que la densité d’énergie libre cohésive dépend
uniquement du déplacement effectif :

Dans ces conditions la loi cohésive peut s’écrire en toute généralité :

R

R= = (o%ir + uyii) (B.3)
avec : .
R= 121 B.4
10l (B-4)
la contrainte cohésive effective.
En notant R = Ry + ET, I'expression (B.3) conduit a :
R
RN = EUN (B5)
- R
RT = gOéQﬁT (B6)
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La somme des carrés des expressions (3.5) et (3.6) donne :

2

L2 R
R?V+HRT a*2:§<u]\;2+a2|]ﬁﬂ|2>. (B.7)

Donc, d’aprés (B.1), la relation (B3.7) se simplifie pour donner :

o2
R= \/Riﬁ— HRTH a2, (B.8)

L’expression de la contrainte cohésive effective étant définie, la relation entre 1’énergie de

séparation U3 et R peut étre déduite d’aprés 'expression de l'intégrale de Rice Jg [119].

La définition de cette intégrale donne :

Jr = / <Wela3dy — oy, Ou dF) (B.9)
I'p a

i

avec W, la densité d’énergie élastique, I' un contour fermé, 7' la normale au contour I'z et
les axes z et y étant orientés respectivement selon —tet i (représentés FIGURE 2.1). La valeur
de cette intégrale étant indépendante du contour pour un matériau élastique homogene, I'r
peut étre défini le long de la surface supérieure et inférieure de la zone cohésive, dans ce cas
dy = 0. En rappelant que R=5-7 (avec T = 7i' dans ce cas) et que @ = [d] sur la fissure,

I'intégrale de Rice devient :
Jp = / 7,2 g, (B.10)
R — FT () aw .

D’apreés les expressions (B.1) et (B.3) I'intégrale peut étre réécrite de la maniére suivante :

lczm
JR:/ Jrie (B.11)
0

avec .., la longueur de la zone cohésive (en 2D). Un changement de variable permet d’ex-
primer cette valeur en faisant intervenir le saut déplacement critique :

§C
T = / Rds. (B.12)
0

Or lintégrale Jg est égale au taux de restitution critique de I’énergie, lui méme égal a ¥
pour une fissure se propageant en ligne droite [91], on a donc :

dc
TSP = @G, = / RdS. (B.13)
0
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B.2 Dérivation des lois de comportement du modéle
RCCM

Dans le modéle RCCM les lois de comportement dérivent des équations (2.14) et (2.15),
rappelées ici :

— (RN + Rf\?h) € ébw (UN) (B14)
By + B € 0g, (sl Ry + R [lir ) (B.15)

R étant non-différentiables en tous points, les lois de comportements sont données sous forme
de sous-différentielles.

Soit f une fonction convexe, un vecteur Q? € R" est appelé sous-gradient de f au point
To € dom(f) si:
Vi € dom(f), f(#) 2 f(F0) + (- (7 — 7o)
avec dom( f) le domaine de définition de f. L’ensemble de tous les sous-gradients 5 en Iy est
appelé sous-différentiel de f [122].

L’équation (13.14) fait intervenir 'indicatrice du Ik (uy) sur P'ensemble K € R"™ convexe
fermé, définie par [122] :

Ix(x) = (B.16)

+00 sinon .

{ Osize K

La présence de cette fonction indicatrice rend I’équation non différentiable, la sous-différentielle
de Ix(Zy) pour Ty € OK est définie par :

Onye(o) = {C € R™, (- (¥ — ) < 0,VE € K} (B.17)

Afin de prendre en compte 'unilatéralité du contact K est défini comme étant Rt (I'en-
semble des réels positifs). L’expression précédente de la sous-différentielle intervenant dans
I'équation (B.11) s’écrit :

Ir,, (un) = {uy € R, uy(uy —un) <0,Yu, € RT} (B.18)

avec uy évalué sur RY (uy > 0).

Siuy =0on a:

A1, (uy = 0) = {uy € R, uyu, <0,Vu, € RT} (B.19)
= {u, € R,u, <0} (B.20)
= [—00,0] (B.21)

siuy >0ona:

Uy, <08l u, >uy

O, (uy >0) ={uy € R, u, € Rsiu, =uy ,Yu, € RT} (B.22)
Uy > 08l u, < uy

= {0} (B.23)

207



Par conséquent la relation (13.14) devient :

Ry + R" > 0 siuy =0 (B.25)
Ry + R" =0siuy >0 (B.26)

Ces équations peuvent étre reformulées pour donner la condition de contact adhésif unilaté-
rale donnée par (2.16) et rappelée ici :

Ry+RY">0,uxy >0, (Ry+ R uy =0 (B.27)

La relation (B.15) fait intervenir la sous-différentielle d’une norme. Cette sous différentielle
pour une norme 2 s’exprime comme étant :

of(¥) = arg)z1<1 max(Z - ¥) (B.28)

A partir de cette définition, il peut étre démontré que 'équation (3.15) s’écrit [24] :

Ry + R¢"|| < py | Ry + RY"| (B.29)
Avec

Ry + B < py |Ry + R = ity = 0 (B.30)

R + Bet|| = piy| Ry + R = 3N > 0, iip = —\ (R} + R’C;h) (B.31)
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Annexes relatives au milieu granulaire

C.1 Détail du calcul de la contrainte dans un milieu
granulaire

L’équilibre dynamique des contraintes sous forme eulerienne donne :

doi;  O0(pv;)  O(pvv;)
= 1
ar, ot o (G1)

d’aprés (2.30) 'équation (C.1) peut s’exprimer comme :

Gaij 0 Ne - 5 0 (pvivj)
. g™ (7 — _— 2
on. = i (m;vz,ag (7 xa(t))> + oz, (C.2)

En supposant que la série Y20¢ 9 (viag™ (T — Za(t))) converge uniformément, 'équation (C.2)

peut s’écrire :

doij 8vm o (T — Zo(t)) 0pv;v;
oy (a < or ¢ Z“’“”” oz, oz, (C-3)

Si la déformation du milieu est considérée comme étant quasi-statique on a alors :

Joj _ a Nig miw =
a—xj—m<a1 Py g (x—xa(t))> (C4)

Afin d’obtenir I'expression du tenseur des contraintes, le terme de droite de I’équation (C'.4)
doit étre écrit sous forme d’une divergence. Or, d’aprés le principe fondamental de la dyna-
mique :

8?]1‘704 ap
m=—t= > f, (C.5)

avec fiaﬁ I'effort de contact exercé par le corps « sur le corps 3 dans la direction 7. D’aprés
la troisieme loi de Newton f*’ = — f7* ce qui donne f*° = % = (1/2) < for —gf O‘) . Ainsi
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le terme de droite de I’équation (C'.4) peut s’exprimer comme :

S R0 E - E) =5 Y 0 E - R0) - E - E0)] (C6)
a,BBFa a,B,B8#a
De plus on a [51] :
7@ = 8a(t) = T = Tl0) = [ 5= )+ T ) ()
- x?ﬂaij gU(E = Bo(t) +sTD)ds (C8)

avec T (t) = T, (t) — T5(t). D’apres (C.5),(C.6) et (C.8) 'équation (C.4) devient :

do o | 1 & L
oY | _Z of of m(z = —af8
5 axj[ ;L ) [ s+ o)

en prenant la forme donnée par I’équation (2.28) pour g™, il vient [4] :

N,
—1 2 C: aff
a,B,a#8

La plupart des couples de corps « et [ n’étant pas en contact, dans la majorité des cas fiaﬁ
sera nulle. Par conséquent, la définition du tenseur des contraintes est donnée ici au point
de contact i, compris dans le volume V selon :

1 ic7i
oy =1 > fel (C.11)

i€V

avec fle = fiaﬂ et lie = 78 les corps « et 3 étant en contact au point de contact i..
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C.2 Définition du critére de Mohr-Coulomb

Afin d’évaluer le critére donné par ’équation (3.10), lorientation du plan sur lequel la
condition de glissement est respectée doit étre définie. Cette direction n’est a priori pas
connue, il est donc nécessaire de définir ’état de contraintes dans toutes les directions pos-
sibles afin d’appliquer le critére dans un cas général. Pour cela le tenseur des contraintes est
exprimé dans la base de ses directions principales, ce qui donne :

= (Og a(j]) (C.12)

avec oy > oy les contraintes principales. Le vecteur contrainte porté par la normale 7’ & un
plan quelconque est donné par :

Qi

—

R=zi (C.13)

avec 11’ = (sin(#), — cos(f)) dans un repeére (&, i) orthonormal donné. En projetant ce vecteur
sur les axes des directions principales du tenseur des contraintes €7, €77, définies telles que
og=or(e;®er)+or(€r @ eérr) lorsque g est exprimé dans la base des directions principales,
on a :

R; =a.71'.€; = orsin(6) (C.14)

n
.ﬁ/.ejj = —0gr COS(@) (015)

La projection de ce vecteur sur la normale et le vecteur tangent ¢ = (cos(6), sin(f)) au plan
considéré donne :

En injectant (C.14) et (C.15) dans (C.16) et (C.17) 'expression devient :

Ry = osin®(0) + o7 cos®(6) (C.18)
Ry = oy cos(8) sin(f) — oy cos(0) sin(h). (C.19)

Or comme cos(26) = cos?(#) — sin®(6), cos?(6) + sin®(0) = 1 et sin(20) = 2 cos(0) sin(0), les
expressions précédentes deviennent :

Ry = % (or+omr)+ % cos(20) (or — orr) (C.20)
oy = %sin(Q@) (or —orr) (C.21)
soit :
Ry — Rno = Tme cos(26) (C.22)
R — Ry = T'me sin(26) (C.23)

ou Ryo = (1/2)(o1 + 011), Rro = 0 et rpe = (1/2)(07 + 077) définissent le cercle de Mohr
dans le plan Ry, R, représenté par la figure C.1. D’aprés cette figure, le critére peut étre
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interprété géométriquement : le glissement intervient lorsque la droite de pente tan(6cow)
est tangente au cercle de Mohr comme le montre la FIGURE C.1.

AT

QCoul —20

orr1 RNQ or

FIGURE C.1 — Cercle de Mohr avec représentation du critére de Coulomb (3.10) (sans cohé-
sion) dans le cas bidimensionnel.

L’expression du critére de Coulomb en fonction des contraintes principales peut étre
obtenue par la relation trigonométrique suivante :
T'mc or —0ojj

in(Ocgu) = -4 : C.24
sin(6cou) Rno or+ogr ( )

cette relation permet de définir une fonction de seuil de plasticité qui est nulle lorsque le
critére est atteint :

£o(@) = (o1 — 011)* = (01 + o11)” sin® (Ocou)- (C.25)

De plus, les expressions (C.22) et (C.23) permettent de déduire la normale au plan pour
lequel le critére est atteint. D’aprés la relation : 20 = %(§ — fcow) la normale au plan
s’exprime comme :

A= & ( Si“(%ﬁ—_e}:‘z)) . (C.26)

— COS 2

Le raisonnement aboutissant a ’expression de la fonction seuil donné par (C.25) peut étre
généralisée au cas 3D via le plus grand des cercles de Mohr, ce qui donne :

fp(C:T) = (O'] — 0111)2 — (O'] + U]][)QSiIlQ(@COUZ) (027)

avec oy > oy > oy les contraintes principales dans le cas tridimensionnel.
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C.3 Les modéles de da Cruz et Jop

Dans le régime quasi-statique (I, < 107?) les déformations sont treés faibles et le compor-
tement du matériau est régi par les interactions de contact entre particules. Dans le régime
collisionnel (I, > 0.1) le comportement des granulats est indépendant des voisins et le milieu
peut étre assimilé & un gaz dense [23]. Dans un tel régime, la contrainte dépend du carré du
taux de cisaillement selon la relation de Bagnold [7] :

aij = [ (V) ppd®és? (C.28)
avec 5(1/}) une fonction sans dimension dépendante de la compacité du milieu. A l'interface
entre le régime collisionel et le régime quasi-statique, les écoulements inertiels denses sont
caractérisés par des interactions présentant des contacts de longue durée et des collisions.
Ces écoulements présentent un comportement complexe & décrire de part la forte corrélation
entre la vitesse des particules et les efforts de contact. Le milieu granulaire dans ce régime
peut étre associé a un milieu viscoplastique.

Une équation constitutive pour un milieu granulaire subissant un cisaillement plan est
proposée par da Cruz at al. [36]. Dans cette étude, des simulations numériques ont été réa-
lisées afin de représenter le comportement de 1’écoulement granulaire dans de telles condi-
tions. D’aprés 'analyse de 1’évolution des caractéristiques de I’écoulement, la compacité et
le coefficient de frottement effectif dépendent linéairement du nombre inertiel selon les équa-
tions (C.29) et (C.30) respectivement :

¢(Ig> - 77Z)maa[: - CdeIg (029)
Heff = MZ}Z}L + bacly (C.30)

ol ag. et bg. sont des constantes qui varient en fonction du coefficient de frottement entre
particules, 1,4, est la compacité du milieu au repos et ug}l}"” est le coefficient de frottement
effectif du milieu pour I, — 0 (le coefficient n’ayant pas de sens pour un milieu au repos).
D’apres ’analyse dimensionnelle, la contrainte dans le systéme dépend de la compacité et du
taux de cisaillement. Les expressions (C.29) et (C.30) associées a la définition de I, (3.12)

permettent d’exprimer la loi de comportement du milieu comme étant :

2
a .
min adcbdc )
RT = IU/eff RN + mmﬁt (CBQ)

Cette loi comporte un terme plastique de type coulomb u;’}i;}RN et un terme de type Bagnold
proportionnels a €,2.

Les expressions des paramétres adimensionnés I, et i.rr données respectivement par les
équations (3.12) et (3.10) peuvent étre généralisées au cas tridimensionnel. Le nombre inertiel
peut alors s’écrire comme étant :

I, = [/ (d), |22 (C.33)

!UH|'
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Avec ||E]| = 2¢ij€;; et oy = £T(G), la contrainte hydrostatique. Et le coefficient de friction
effectif s’exprime comme :
lo]
fleff = (C.34)
OH
Avec ||| = \/20d0d, 6% étant la partie déviatorique de la contrainte, donnée par I'équa-
tion (C.35) :
0ij = ol + of (C.35)

avec I le tenseur identité. En se basant sur cette formulation Jop et al. [71] proposent
une loi de comportement tridimensionnelle d’'un écoulement granulaire inertiel. En faisant
I’hypothése que la variation de compacité est négligeable, le milieu peut étre décrit comme
un fluide incompressible. La contrainte déviatorique peut étre exprimé comme :

ol = n(llell, om)é;. (C.36)

Avec 1(||é||, o) la viscosité effective du systéme dont la forme est :

(e, o) = ueffug)"l%u (C.37)

L’expression du coefficient de frottement effectif du milieu qui dépend du nombre inertiel est
donnée par :

M2 — Hs
pregs(Ig) = ps + 71— (C.38)
7. T 1
g
Avec Iy une constante, us et us les coefficients de frottement effectif dans le régime quasi-
statique et collisionnel respectivement. Une propriété de I'équation (C.36) est qu’elle fait
apparaitre un critére de plasticité de type Coulomb lorsque le cisaillement tend vers 0. Ainsi
le matériau ne peut se déformer plastiquement tant que la condition (C.39) est respectée.

16%| < psosr- (C.39)

La forme de I’équation (C.30) est généralement utilisée pour les fluides viscoplastiques ou
fluides de Bingham caractérisés par un seuil avant écoulement. Le milieu granulaire présente
la spécificité d’avoir une viscosité dépendante a la fois du taux de cisaillement et de la
contrainte hydrostatique. Cette dépendance est due au caractére frottant des particules.

Dans le cadre des milieux granulaire immergé (en présence de fluide), Boyer et al. [19]
montrent que la compacité et le coeflicient de frottement effectif peuvent s’écrire comme des
fonction du nombre visqueux .J (voir équation (3.13)) :

wmin
J) = C.40
w() = (.40)
M2 — [s 5
,U/eff(J) = s + T, + J + _1/}mm\/j (041)
Ly 2

avec Ymin la compacité du milieu lorsque J — 0.
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C.4 Définition d’un algorithme de régularisation des
fragments élémentaires

C.4.1 Principe de la méthode de génération des fragments

Dans le modele DEM-CZM, le combustible est défini par un assemblage de fragments
élémentaires polyédriques indéformables liés par des interactions cohésives. Pour ce modéle,
I’état de fragmentation maximal de chacune des zones radiale est prédéfini par la taille des
fragments élémentaires dans ces zones. Comme un fragment élémentaire ne peut se fissurer,
ainsi, si la totalité des interactions cohésives sont rompues, le combustible ne peut plus se
fragmenter. L’état de fragmentation maximal de chacune des zones du combustible est donc
prédéfini dans le modeéle. Or, d’aprés les mesures réalisées sur un combustible irradié ayant
subi un recuit thermique [102], il semble que la taille des fragments de la pastille dépende
de la position radiale. Afin de représenter cet effet dans la modélisation, la variation radiale
de la taille des fragments élémentaires doit étre controlée. Pour ce faire, le logiciel NEPER
[113] est utilisé car il permet de générer des corps polyédriques dont la statistique de taille
peut étre prédéfinie, par le biais de la méthode de Voronoi.

Cette méthode consiste a discrétiser un domaine 2, par un ensemble de polyédres sans
recouvrement ni espacement. Afin de générer cette disrétisation, une collection de points Sy,
appelés germes, est définie. Un germes G, de position 'y, est alors associ¢ a un polyédre
C, tel que :

Co={T € Q| |7 — Tyoll < |7 — Tyl Vo' #a} (C.42)

avec ¥ un point quelconque du domaine. D’aprés 1'équation (C.42), ’ensemble de polyédres
est défini de sorte que pour un point ¥ appartenant a C,, le germe le plus proche de ce point
soit G,. Cette propriété implique que la taille des polyédres obtenus dans une zone donnée
(i.e. leur rayon moyen) est dépendante de la densité locale des germes (plus cette densité est
élevée et plus la taille des polyedres sera petite).

Ainsi, la taille des fragments élémentaires générés par la méthode de Voronoi peut étre
controlée en définissant les positions des germes dans le domaine §2,. Pour cela, ces positions
sont définies de maniére a ce que la distance entre deux germes voisins soit égale a la taille
de polyédre visée dans cette zone.

Afin d’obtenir une distribution de taille de fragments qui soit dispersée, ces germes sont
ensuite translatés & une nouvelle position définie au hasard. Cette nouvelle position est
déterminée par une fonction aléatoire qui suit une densité de probabilité normale de moyenne
nulle et dont I’écart type est égale & une fraction (en général entre un cinquiéme et un
dixieme) de la taille de polyedre visée. Cet écart type défini la distance caractéristique sur
laquelle les germes sont translatés (par définition de la loi normale, en moyenne 68 % des
germes sont translatés d’une distance inférieure ou égale a I’écart type). Suite a la translation
d’un germe associé & un polyédre donné, les positions des sommets de ce polyédre sont
également translatées. Par conséquent, la taille et la forme de ce polyédre sont modifiées et
ce de maniére aléatoire.

La figure C.2 est une illustration d’une collection de germes translatés pour laquelle la taille
visée des polyedres est plus grande au centre (points rouges) qu’en périphérie (points verts).
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FIiGURE C.2 — Illustration des germes du pavage de Voronoi définissant les fragments élé-
mentaires de la pastille.

C.4.2 Principe de la méthode de régularisation des fragments

A partir de cette collection de germes, les fragments sont générés. Les fragments obtenus
peuvent présenter des arétes de petite taille, comme l'illustre la figure C'.3. La présence de ces
petites arétes est problématique dans notre cas, car elles peuvent empécher la résolution de
la dynamique de contact entre fragments. En effet, lors de la résolution il existe une étape de
détection de contact (voir 'algorithme 1 en section 2.1.4.1) qui requiert de triangulariser la
surface des fragments (i.e. discrétiser la surface en un ensemble de triangles). Si les triangles
générés sont irréguliers, au sens ou le rapport entre le plus petit et le plus grand de ses
cOtés est inférieur & une certaine tolérance, la détection de contact ne peut étre résolue
numériquement.

FIGURE C.3 — Image d’'un polyédre présentant une petite aréte (encerclée en rouge), empé-
chant la résolution de la dynamique de contact.

Une méthode de régularisation existe dans NEPER et consiste a remplacer une aréte
de petite taille par un seul sommet. Néanmoins, cette méthode ne peut pas étre appliquée
dans notre cas, car elle peut générer des polyédres non-convexes, ce qui empéche également
la résolution de la dynamique de contact. Par conséquent, une méthode de régularisation
permettant de conserver la convéxité des polyedres a été implémentée.
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Cette méthode, introduite par Lloyd [30], consiste a translater les germes du pavage aux

barycentres des polyédres qui leur sont associés, puis a régénérer le pavage de Voronoi a
partir de cette nouvelle collection de germes obtenue. Ces étapes sont alors répétées jusqu’a
ce qu'un critére soit atteint. Pour un nombre d’itérations suffisant cet algorithme permet
supprimer les petites arétes.
En revanche, la répétition de I'algorithme a pour effet d’uniformiser la taille de ’ensemble des
polyédres. Afin d’éviter cela, I'algorithme est appliqué localement au niveau des polyédres
contenant la plus petite des arétes du pavage, dont la longueur est notée [,,;,. Une fois que ces
polyédres sont identifiés, leur barycentre est calculé en triangularisant leur surface d’aprés
I'équation suivante [105] :

Ntm'_l
" 1214,,1-44 2\ 2 A ooy o
?bmﬂy e = o ﬁnz & |:<(Clj + bj) . €i> + <(bj + Cj) . €i> + ((Cj + CL]') . 61')2
poly 0
(C.43)

ou €; € {€}, e, €3} est un vecteur de base de R?, Ny,.; est le nombre de triangles permettant
éme

de discrétiser les faces du polyedre avec (@, b;, ¢;) les vecteurs définissant les arétes du i

>tre

triangle et dont le sens est défini tel que 7 = (b; — @) A (¢; — @;), 7™ étant la normale
sortante au triangle. Vo, est le volume du polyedre défini par :

1 Ntri_l

V;ooly = 6 Z Eij . ﬁém (044)

J=0

Connaissant la position des barycentres des polyédres contenant la plus petite des arétes,
les germes associés sont translatés au niveau de ces barycentres. L’algorithme est ensuite
répété jusqu’a ce que la plus petite des arétes soit supérieure a une taille critique 1!, ou
qu'un nombre d’itération maximale N/ soit atteint (avec Ny., le nombre d’itération). La
figure C.4 présente ’évolution de la longueur de la plus petite des arétes en fonction du

nombre d’itérations.

x Pastille sauvegardée

(en dixiéme de mm)
w &
A

N
!

Taille de la plus petite des arétes

6 1'0 2'0 3'0 4'0 5'0
Nombre d’itérations (—)

FI1GURE C.4 — Evolution de la longueur de la plus petite des arétes en fonction du nombre
d’itération de l'algorithme de régularisation de géométrie.
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Comme l'illustre cette figure, cette évolution est non-monotone. Par conséquent, parmi
I’ensemble des collections de polyédres générées, la derniére n’est pas nécessairement la
meilleure au sens ou la longueur de la plus petite des arétes de cette collection n’est pas
la plus grande a avoir été générée. C’est pourquoi, a I'itération k, la collection de polyédres
générée S*(C) est sauvegardée si la longueur de la plus petite de ses arétes [F, respecte le
critére suivant :

> max{ly. |k <m} =1 % (C.45)

min min
avec 7% la longueur de la meilleure collection de polyédres. Les collections sauvegardées au

cours des itérations sont désignées par les croix rouges sur la figure C.4.

L’algorithme de régularisation est résumé par la suite :

Algorithme 3 Algorithme de régularisation de la géométrie
Génération des coordonnées des germes
Translation de la position des germes aléatoirement
tant que [, < 1% ou Ny, < N2 faire
Génération du pavage de Voronoi (NEPER)
Calcul de la longueur de la plus petite des arétes
Si i < 97 alors
lfﬁ% < lmin
Sauvegarde de la géométrie
fin si
Récupération des indices {ay, .., o, } des polyédres contenant la plus petite des arétes
pour « € {ay,...,q,} faire
Calcul du barycentre du polyéedre identifié ?g‘"y d’aprés I'équation (C.43)
Translation du germe G, vers le barycentre ?g‘”’y
fin pour

fin tant que
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Modélisation des mécanismes de fragmentation du combustible UQO; en situation
d’Accident de Perte de Réfrigérant Primaire (APRP)

Résumé : Des expériences récentes ont permis d’identifier les mécanismes de fragmentation du
combustible UO, en situation de transitoire thermique de type APRP. Cette thése a pour objectif d’étu-
dier ces mécanismes afin d’améliorer la compréhension et la modélisation de la fragmentation.

Le premier mécanisme étudié est l'effet de la pressurisation des bulles de gaz de fission présentes au
sein du matériau. Pour cela, la contrainte engendrée par la pressurisation de ces bulles est estimée et
les incertitudes associées sont quantifiées. Cette étude s’appuie sur (1) une analyse des équations d’état
permettant de déterminer la pression des cavités, (2) une évaluation de I’état du matériau a l'issue de
I'irradiation de base (porosité, quantité de gaz, ...) a partir de résultats de simulation et d’examens
post-irradiatoires, (3) une estimation de la contrainte qui prend en compte la forme non-sphérique des
bulles observées en 3D au MEB-FIB.

Le second mécanisme étudié est ’effet d’'une chute de la pression appliquée au combustible due & la perte
d’étanchéité du crayon. La fissuration du combustible en transitoire est modélisée par le biais d’un mo-
deéle couplant la méthode des éléments discrets (DEM) et un modeéle de zones cohésives (CZM). L’analyse
paramétrique du modéle DEM-CZM permet d’identifier les paramétres représentatifs du comportement
a rupture du combustible lors de recuit & pression de confinement controlée (pression uniforme). Sur la
base des résultats obtenus, un critére d’amorce de fissure est établi.

Le comportement a rupture du combustible lors de la perte d’étanchéité du crayon (gradient axial
de pression le long de la colonne fissile) est ensuite simulé grace au modéle DEM-CZM. Les résultats
permettent de conclure que le critére d’amorce de fissure proposé est applicable au cas d’une chute
de pression non-uniforme. Le modéle est enfin couplé & une modélisation des écoulements granulaires
immergés et 1'éjection des fragments hors de la gaine est étudiée. Les résultats suggérent une forte
influence de la forme des fragments (polyédrique ou sphérique) sur la quantité éjectée.

Mots-clés : APRP, fragmentation relocalisation éjection du combustible, gaz de fission,
élément discret, zone cohésive, écoulement granulaire immergé

Modelling of the UO, fuel fragmentation during a Loss Of Coolant Accident (LOCA)

Abstract : Recent experiences allowed to identify the UO, fuel fragmentation mechanisms during
a LOCA type thermal transient. This PhD thesis aims to study these mechanisms to enhance the
understanding and the modeling of fragmentation.
The first mechanism which is studied is the effect of the pressure of fission gas bubbles that are present
in the material. To achieve this, the stress induced by the bubble pressurisation is estimated and the
uncertainty associated are quantified. This study draws upon (1) an analysis of the equation of state that
allows the determination of the cavity pressure, (2) an assessment of material state after irradiation
(porosity, gas quantity, ...) from the results of simulation and post-irradiation examinations (3) an
estimate of the stress taking into account the non-spheric bubble shape observed in 3D by MEB-FIB.
The second mechanism studied is the effect of a drop of the pressure applied to the fuel due to a loss
of sealing. To do so, the fuel fissuration during a transient is simulated by a model coupling the discret
element method (DEM) and a cohesive zone model (CZM). The parametrical analysis of the DEM-
CZM model allows the identification of the parameters representative of the fracture behavior of the
fuel during an annealing test at controlled pressure (pression uniform). Based ont the results obtained,
a crack initiation criteria is established.
The fracture behavior of the fuel during the loss of sealing (axial pressure gradient along the fissile
stack) is simulated with the DEM-CZM model. The results uphold the conclusion that the proposed
crack initiation criteria can be applied to the case of a non-uniform pressure drop. The model is then
coupled to a immersed granular flow modeling and the fragments dispersal out of the cladding is studied.
The results suggest a strong influence of the fragments shape (polyhedric or spherical) on the dispersed
quantity.

key words : LOCA, fuel fragmentation relocalisation and dispersal (FFRD), fission gas,
discret element method, cohesive zone model, immersed granular flows
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