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Éditorial

La démarche de défense en profondeur qui s’applique aux installations nucléaires
depuis les premières générations dispose que l’industriel sollicitant l’autorisation de
leur mise en service apporte une démonstration rigoureuse de la maîtrise des risques
dans différentes catégories de situations qui vont du fonctionnement normal aux
situations accidentelles. Bien que la France en avait, sous l’impulsion de l’IRSN, initié
la pratique, ces démonstrations et études vont devoir s’étendre – depuis la nouvelle
directive européenne 2014/87/CE pour la sûreté nucléaire – au champ des accidents
graves pour les nouveaux réacteurs. Or, les accidents graves sont le siège de phé-
nomènes physiques d’une grande complexité qui nécessitent pour être appréhendés
avec justesse dedisposer d’une gammeà la fois large et approfondie de connaissances.

Les travaux scientifiques menés par Guillaume BRILLANT contribuent à défricher le
champ de telles connaissances pour différentes situations de fonctionnements et
concernent, pour partie, les réacteurs à eau et, au principal, les réacteurs à neutrons ra-
pides refroidis au sodium. S’agissant de ces derniers, ils s’inscrivent dans la
perspective – pour l’IRSN – d’avoir à évaluer la démonstration de sûreté du projet
ASTRID, porté par le CEA, qui constitue un prototype de réacteur de quatrième
génération dont l’ambition est de proposer une source énergétique plus économe
en combustible et capable d’une meilleure capacité de recyclage, comparée à celle
des réacteurs à eau sous pression, conduisant à une réduction de la production de
déchets à haute activité et vie longue pour une même quantité d’énergie produite.
Il importe néanmoins pour l’Institut de vérifier, sur une base scientifiquement solide,
les avancées en termes de sûreté qui doivent accompagner toute nouvelle génération
de réacteur.

Les travaux de Guillaume BRILLANT s’articulent dans deux champs distincts permet-
tant d’appréhender respectivement des scénarios d’endommagement (de circuits par
des sollicitations fluctuantes d’origines thermiques) et des scénarios d’accidents
sévères (modélisation des comportements de produits de fission). Pour la famille de
réacteurs à neutrons rapides, la fissuration des circuits de refroidissement ou de sau-
vegarde peut avoir des conséquences majeures, car elle peut in fine provoquer une
rencontre entre le sodium, utilisé dans ces réacteurs comme réfrigérant, avec l’air
où avec l’eau. Les travaux sur la prévention de ce type d’endommagement consti-
tuent donc bien un enjeu de premier ordre, analysé dans la première grande partie du
manuscrit.

Par ailleurs, et bien que tout soit mis en œuvre pour en éviter l’occurrence, la défense
en profondeur requiert d’étudier les conséquences de la défaillance des stratégies de
sauvegarde de l’installation. Ceci conduit à devoir modéliser le comportement et le
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relâchement des produits de fission, dont le relâchement dans l’installation doit être
étudié en vue de dimensionner les moyens dits de mitigation des conséquences, ce
qui n’est pas accessible sans une caractérisation physico-chimique fine. C’est tout le
sens des travaux développés dans la seconde grande partie de ce travail d’HDR.

Dans ces deux grandes chapitres, Guillaume BRILLANT déploie une large panoplie de
démarches scientifiques incluant les allers-retours caractéristiques entre les aspects
fondamentaux des phénomènes étudiés – et redoutés –, lamodélisation, et les néces-
saires étapes expérimentales pour recaler et enrichir la capacité prédictive des codes,
dont les résultats illustrent les progrès faits, grâce à ces travaux, au bénéfice de la sû-
reté. Ils viendront enrichir la base de connaissances et deméthodes que l’IRSN pourra
mettre enœuvre, lemoment venu, pour l’évaluation de sûreté d’un projet de réacteur
rapide refroidi au sodium.

L’habilitation à diriger les recherches (HDR) est un diplôme délivré par un
établissement universitaire. Pour un chercheur, elle constitue la consécration d’un
cycle - typiquement d’une dizaine d’année - d’activité de recherche dans son domaine.
Cette reconnaissance renforce également l’aptitude à encadrer des étudiants en for-
mation doctorale ou postdoctorale. Elle est précieuse tant pour les chercheurs que
pour l’Institut, compte tenu de sa volonté de multiplier les configurations de parte-
nariat où la vision scientifique à moyen terme joue un rôle déterminant.

Ainsi, j’ai le plaisir de présenter, au nomde l’Institut, ce neuvièmenumérode la collec-
tion HDR et je remercie donc Guillaume BRILLANT de me donner cette opportunité,
à l’occasion de cette étape importante de sa carrière scientifique.

Matthieu Schuler,
Directeur de la stratégie, du développement et des partenariats

Institut de radioprotection et de sûreté nucléaire
Décembre 2016
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Résumé

La prévention des accidents susceptibles de se produire dans une installation
nucléaire, ainsi que l’étude des moyens à mettre en œuvre pour en limiter les consé-
quences sur le public et l’environnement constituent une des missions majeures pour
l’expertise nucléaire française. Elle passe par une meilleure compréhension des phé-
nomènes impliqués, par le biais de programmes de recherche finalisée, ainsi que le
développement de logiciels de calcul et deméthode d’évaluation. Ces outils, une fois
qualifiés, permettent d’estimer les risques encourus et d’analyser l’efficacité des dis-
positions prévues par l’exploitant pour y faire face. Les travaux de recherche rassem-
blés dans ce mémoire s’inscrivent dans cette démarche d’amélioration du niveau de
sûreté des centrales nucléaires avec un recours à deux grands domaines de la phy-
sique, à savoir la mécanique des fluides et la physique du solide.

La rupture d’une tuyauterie du circuit primaire ou d’un circuit secondaire d’un réac-
teur peut conduire à un échauffement des crayons combustibles qui doit rester limité
afin que l’endommagement du combustible nemette pas en cause le refroidissement
du cœur du réacteur et évite sa fusion. Le faïençage thermique est une des causes
de rupture des tuyauteries, notamment au niveau des Té de mélange des réacteurs
à neutrons rapides refroidis au sodium du fait des forts écarts de température entre
les deux entrées du Té. L’évaluation du risque de faïençage thermique des conduites
des centrales nucléaires nécessite des simulations fines d’écoulements turbulents
pour estimer correctement l’amplitude desfluctuations de température ainsi que leur
répartition spectrale. Nous avons pu observer que la simulation des grandes échelles
est un outil de choix pour évaluer ces fluctuations au travers de l’étude de l’impact
de l’effusion sur une couche limite turbulente. L’utilisation d’une entrée de fluide tur-
bulente est primordiale pour la qualité de ce type de simulations et nous a conduit
à développer une méthode de recyclage des fluctuations. Moyennant l’utilisation de
cette condition d’entrée de fluide, nous avons obtenu un bon accord entre les simu-
lations et les mesures expérimentales obtenues par anémométrie fil chaud/froids sur
l’impact de l’effusion sur une couche limite turbulente. Nous avons ensuite utilisé la
simulation des grandes échelles sur deux configurations de Té demélange : l’une plu-
tôt académique avec des conduites à section carrée, et l’autre directement appliquée
puisque correspondant à un cas opérationnel rencontré dans la centrale de Phénix.

Pendant et immédiatement après un accident sur une centrale nucléaire, la partie de
l’inventaire de produits de fission libérée dans l’enceinte de confinement, et suscep-
tible éventuellement d’être libérée dans l’environnement, est appelée terme source.
L’estimation de ce terme source requiert une bonne évaluation de la première étape
du relâchement, c’est à dire le relâchement des produits de fission hors des pas-
tilles combustible. Pour ce faire, on se base, d’une part, sur une banque de données
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alimentée par des programmes expérimentaux et sur des simulations effectuées au
moyen de codes de calcul d’accidents graves. Afin de pouvoir estimer au mieux ce
terme source par les simulations dans une large gamme de conditions (température,
pression d’oxygène, composition d’atmosphère dans le cœur...), nous avons déve-
loppé des modèles de relâchement des produits de fission hors du combustible.
Ces modèles ont été élaborés sur la base de l’interprétation du comportement des
produits de fission dans des expériences représentatives du relâchement de produits
de fission, de calculs ab initio et de calculs d’équilibres thermodynamiques. Nous
avons ensuite implémenté ces modèles dans le code de calcul ASTEC et validé ceux-
ci sur les essais du programme VERCORS avec du combustible à taux de combustion
intermédiaire. Le recours à des calculs ab initio a été très profitable pour l’étude du
comportement des produits de fission dans le dioxyde d’uranium. Nous avons ainsi
pu évaluer les énergies de solution des produits de fission dans lamatrice UOǡ et éva-
luer la stabilité des produits de fission dissous dans la matrice combustible vis-à-vis
de la formation de phases secondaires.
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Chapitre 1
Introduction générale

J’ai effectué mes travaux de thèse conjointement au Laboratoire de modélisation et
de développement de logiciel du Commissariat à l’énergie atomique (CEA/LMDL) et
au laboratoire du Centre de thermique de Lyon (UMR 5008). Une double approche
expérimentale et numérique m’a permis d’étudier l’impact de l’effusion d’un fluide
froid sur les propriétés d’une couche limite turbulente (A-[2], A-[4], A-[8], A-[9]). Les
mesures expérimentales ont été obtenues au moyen d’un système d’acquisition par
anémométrie fils chauds et froids. Pour ce qui est de la partie numérique, j’ai princi-
palement travaillé dans le cadre de la simulation des grandes échelles.

À la suite dema thèse, j’ai été recruté en novembre 2004 comme ingénieur chercheur
par l’Institut de radioprotection et de sûreté nucléaire (IRSN). J’ai intégré la Direction
de la prévention des accidents majeurs (DPAM) afin d’étudier le comportement des
produits de fission en situation accidentelle (2004-2009). Ce changement d’établis-
sement s’est accompagné d’une évolution notable demes recherches notamment sur
le plan de leurs finalités. En outre, j’ai dû effectuer un changement thématique fort
puisque l’étude des produits de fission dans le combustible nucléaire demande une
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bonne connaissance en physique du solide. J’ai contribué à deux axes de recherche :
le premier axe, plutôt fondamental, consiste en l’étude de la stabilité des produits
de fission dans le dioxyde d’uranium par calcul ab initio (A-[5], A-[7], A-[10], A-[11],
A-[15]) et le second axe, beaucoup plus appliqué, en l’étude du relâchement des pro-
duits de fission en situation accidentelle (A-[6], A-[12], A-[13], A-[17], A-[14], A-[16]).

Depuis 2009, je travaille sur la sûreté des réacteurs à neutrons rapides refroidis au
sodium. La première partie de mes activités de recherche concerne les scénarios d’ac-
cidents conduisant à une dégradation du cœur du réacteur. En outre, j’ai repris une
activité sur la simulation numérique d’écoulements turbulents afin de pouvoir étu-
dier les risques de faïençage thermique particulièrement importants pour ce type de
réacteur. En effet, les hauts niveau de température et la forte conductivité du
sodium induisent des contraintes thermiques importantes aux aciers de la cuve et
des conduites du réacteur (A-[19]).

Mes activités de recherche se sont insérées dans une démarche d’amélioration du
niveau de sûreté des centrales nucléaires. Dans cet objectif, j’ai travaillé à la fois dans
le domaine de la mécanique de fluide et de la physique du solide. Dans ce mémoire,
il m’a semblé naturel de regrouper mes travaux selon leur rattachement à ces deux
grands domaines de la physique.

Dans le chapitre 2, j’ai rassemblé les études de thermohydraulique par simulation des
grandes échelles. Ce chapitre s’articule en trois parties : 2-1) des développements pour
la simulation des grandes échelles en thermique ; 2-2) leur validation et application
via l’étude de l’impact de l’effusion sur les propriétés d’une couche limite turbulente ;
et 2-3) l’étude du risque de faïençage thermique dans des Té de mélange.

Dans le chapitre 3, j’ai synthétisémes travaux de recherche liés aux produits de fission
dans le combustible. J’ai décrit dans une première partie (3-1) les principaux résultats
de l’étude de la stabilité des produits de fission dans le dioxyde d’uranium par calcul
ab initio. Le développement et la validation de modèles de relâchement de plusieurs
produits de fission hors du combustible en situation accidentelle sont exposés dans
la seconde partie (3-2).

Enfin, j’ai compilé en annexe de ce mémoire un exemplaire de quelques articles
importants publiés dans des revues internationales.
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Chapitre 2
Dynamiques et thermiques d’écoulements

turbulents

La recherche en thermohydraulique a de multiples domaines d’applications tels
l’aéronautique, l’automobile ou le nucléaire. Pour ce dernier, les champs d’applica-
tions sont larges puisque doivent être étudiés des écoulements monophasiques
(e.g. circulation du réfrigérant dans le circuit primaire, évaluation des pertes de
charges, estimation de la marge à l’ébullition dans le cœur du réacteur), des écou-
lements diphasiques (e.g. écoulements dans les générateurs de vapeurs, ébullition
du réfrigérant primaire en situation accidentelle), et même multiphasiques (e.g.
mélange acier liquide, oxydes liquides et gaz dans un récupérateur de corium). Dans
mes recherches, je me suis principalement attaché à étudier des écoulements
monophasiques anisothermes avec notamment l’objectif de pouvoir estimer a priori
les fluctuations de température et ainsi éviter des configurations critiques.

Un exemple de situation critique correspond à la rupture d’une tuyauterie du circuit
primaire ou d’un circuit secondaire d’un réacteur à eau sous pression. Cette rupture de
tuyauterie conduit à un fort relâchement de vapeur d’eau dans l’enceinte. Il s’ensuit

# 11



12 HDR de Guillaume Brillant - 2012

une élévation de température et de pression importante de l’atmosphère de l’en-
ceinte. Selon que la rupture envisagée se situe sur le circuit primaire ou secondaire,
l’accident est appelé APRP (accident de perte de réfrigérant primaire) ou RTV (rup-
ture de tuyauterie de vapeur). Ce type d’accident peut conduire à un échauffement
des crayons combustibles qui doit rester limité afin que l’endommagement du com-
bustible ne mette pas en cause le refroidissement du cœur du réacteur et évite sa
fusion. Pour ce qui est des réacteurs à neutrons rapides refroidis au sodium de type
piscine comme Phénix et SuperPhénix, le risque et les conséquences d’une perte de
réfrigérant primaire sont nettement réduits. En effet, La cuve de sécurité, présente
sur ce type de réacteurs, est dimensionnée afin d’éviter de dénoyer le cœur en cas
de brèche sur la cuve principale. En revanche, le risque de brèche par faïençage ther-
mique est accrue pour ce qui est des circuits intermédiaires et auxiliaires du fait des
forts écarts de température rencontrés au niveau des Té de mélange. En outre, les
conséquences des fuites de sodium peuvent être très importantes de par la forte
réactivité du sodium avec l’eau et l’air.

Afin de pouvoir estimer les risques de faïençage thermique sur les composants des
centrales nucléaires, il est nécessaire d’avoir une évaluation des fluctuations de tem-
pératures dans des écoulements fortement turbulents. Pour ce faire, on peut avoir
recours à la simulation numérique avec, par exemple, des méthodes de type RANS
(« Reynolds Averaged Navier-Stokes ») ou SGE (« Simulation des Grandes Échelles »).
J’ai rassemblé dans ce chapitre les travaux de recherche relatifs à cette probléma-
tique : la première partie (2.1) est consacrée à des développements pour la simulation
des grandes échelles d’écoulements turbulents anisothermes ; la seconde
partie (2.2) à la validation et à l’application de ces développements pour l’étude de
l’impact de l’effusion sur les propriétés d’une couche limite turbulente ; et la troisième
partie (2.3) à l’étude du faïençage thermique dans des Té de mélange.

2.1 Modélisation pour la simulation des grandes échelles
en thermique

Plusieurs types d’outils permettent d’étudier numériquement un écoulement turbu-
lent (Lesieur, 2007). Le plus « exact » est la Simulation Numérique Directe (SND ou
DNS pour Direct Numerical Simulation), qui consiste en une résolution complète des
échelles de temps et d’espace de l’écoulement considéré. Cette méthode est donc
très précise mais aussi très coûteuse en temps de calculs. Par conséquent, la SND est
difficilement utilisable en-dehors de l’étude de cas relativement simples (nombres de
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Reynolds modérés, géométries simples). Une autre méthode de simulation, appelé
Reynolds Averaged Navier-Stokes (RANS), consiste en une modélisation statistique
de l’écoulement. Chaque grandeur turbulente est considérée comme la somme d’une
valeurmoyenne et d’une valeur fluctuante. Les équations-bilan sont alorsmoyennées,
faisant apparaître un terme inconnu : le tenseur de Reynolds. Plusieurs modélisations
existent pour représenter ce terme (modèle de la longueur de mélange, modèle
k-ε, modèle k-Ω...). Cette technique présente l’avantage de nécessiter des temps de
calcul beaucoup moins importants que la SND mais elle est en contrepartie moins
précise. Un bon compromis est offert par la Simulation des Grandes Échelles (SGE
ou LES pour Large Eddy Simulation) qui, avec des temps de calcul plus raisonnables
qu’une SND, donne des résultats d’une précision supérieure à celle des méthodes
RANS et peut traiter des problèmes instationnaires. Il est important de souligner que
les 3 méthodes présentées ci-dessus sont les plus répandues mais ne sont pas les
seules. Il existe en effet des approches hybrides telles que les méthodes URANS
(Unsteady Reynolds Averaged Navier-Stokes), la VLES (Very Large Eddy Simulation), la
DES (Detached Eddy Simulation) et la MILES (Monotone Integrated Large Eddy
Simulation) (Spalart, 2000 ; Nikitin et al., 2000).

En simulation des grandes échelles, plusieurs aspects doivent être étudiés avec
attention (Mellen etal., 2003 ; Lesieur, 2007 ; Schneider etal., 2010). Le choix desmé-
thodes et schémas numériques est notamment l’un des paramètres les plus
importants pour la qualité des résultats et fait l’objet de beaucoup de travaux en si-
mulation des grandes échelles. On peut notamment noter les études relatives aux
schémas numériques pour l’équation de l’énergie (Châtelain et al., 2004) ou pour
la résolution des algorithmes Bas Mach (Nicoud et Bradshaw, 2000 ; Xu et al., 2005 ;
Zainali et Lessani, 2010 ; Gravemeier et Wall, 2010). Une autre problématique capi-
tale en simulation des grandes échelles est le traitement des conditions aux limites
et en particulier des parois solides. De nombreuses études sont par exemple menées
sur le traitement des géométries complexes et la génération de maillages adaptés.
L’ImmersedBoundaryMethod (IBM) apparaît comme une technique intéressante pour
les géométries complexes (Moin, 2002 ; Verzicco, 2005 ; Posa et al., 2011). À l’ap-
proche d’une paroi, la méthode la plus classique est d’utiliser un maillage irrégulier
raffiné près du solide. La dérivation de lois de parois pour le champ dynamique ainsi
que pour le champ thermique constitue également un thème de recherche important
(Kader, 1981 ; Cabot et Moin, 1999 ; Châtelain et al., 2003 ; Artal et Nicoud, 2005 ; Lu
et al., 2010). Dans certaines configurations, une entrée de fluide turbulente doit être
utilisée sur certaines frontières du domaine. Une telle entrée de fluide a une forte
influence sur la qualité des résultats. Enfin, la modélisation sous-maille revêt une
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importance fondamentale en simulation des grandes échelles car son rôle est de
représenter l’action des petites échelles qui ne sont pas simulées.

Parmi ces aspects importants pour la qualité d’un calcul par simulation des grandes
échelles, deux ont fait l’objet de travaux et sont présentés dans cette partie : la défi-
nition d’une entrée turbulente et la modélisation du terme de diffusivité sous-maille.

2.1.1 Condition d’entrée de fluide turbulente

L’une des difficultés majeures de l’étude du développement spatial des écoulements
turbulents vient de la très grande sensibilité de l’écoulement à la condition d’entrée
de fluide choisie. Cette forte sensibilité des simulations à la condition d’entrée
de fluide a été observée sur de multiples configurations telles qu’un jet plan (Klein
et al., 2003), une marche (Jarrin et al., 2003) ou le développement d’une couche
limite turbulente (Lund et al., 1998). Trois grands types deméthodes ont été dévelop-
pés : les méthodes avec génération de turbulence aléatoire allant du bruit blanc à la
méthode des vortex (Ducros et al., 1996 ; Sergent, 2002 ; Jarrin et al., 2006 ; Pamiès
et al., 2009) ; les méthodes avec recyclage (Spalart, 1988 ; Akselvol et Moin, 1996 ;
Cook et Riley, 1996) et les méthodes utilisant une base de données (Druault et al.,
1999 ; Maruyama et al., 1999 ; Perret et al., 2006). Compte tenu des différentes en-
trées turbulentes proposées dans la littérature, une méthode de recyclage utilisant
un écoulement parallèle a été retenue à la fois pour sa simplicité et sa robustesse.
Notons que la méthode décrite ci-après est valable pour la vitesse mais également
pour la température.

Méthode de recyclage des fluctuations

Nous considérons deux domaines de calcul. Le premier domaine est utilisé pour géné-
rer des fluctuations qui sont introduites en entrée du second domaine (voir figure 1).
Le premier domaine de calcul correspond à un canal plan turbulent chauffé et le
second domaine à l’évolution spatiale d’une couche limite turbulente. Pour que la
définition de l’entrée turbulente soit la plus précise possible, il est souhaitable que
l’écoulement simulé dans le canal soit le plus proche possible de celui se développant
dans le second domaine (i.e. le domaine d’étude). Pour ce faire, nous avons considéré
le même fluide pour les deux calculs ainsi que la même vitesse de frottement. Ainsi,
la bi-couche limite du canal est très proche de la couche limite turbulente en entrée
du second domaine.
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Figure 1. Méthode de recyclage des fluctuations du canal à l’entrée du second domaine.
(a) profil instantané calculé dans le premier domaine ; (b) profil moyen calculé dans le premier
domaine ; (b) profil moyenmesuré expérimentalement en début du second domaine.

Afin de permettre la définition de l’entrée du second domaine en relation avec les
données expérimentales, on impose au profil moyen d’être égal à celui mesuré
expérimentalement. Aussi, seules les fluctuations du canal sont introduites à l’entrée
du second domaine et non le champ total. Les fluctuations du canal sont obtenues
par (a)-(b) (cf. figure 1), c’est-à-dire le profil instantané moins le profil moyen.
Le profil instantané est pris à chaque pas de temps dans le canal turbulent et le pro-
fil moyen est lu dans un fichier sur le disque dur. Ensuite, seule la moitié du profil
des fluctuations est prise en compte (correspondant à une couche limite). Afin que
le profil des fluctuations ainsi généré en entrée du second domaine corresponde au
mieux aux données expérimentales, nous avons utilisé deux coefficients αU et αy.
Ces deux facteurs nous permettent d’ajuster l’amplitude et la position du maximum
des fluctuations. Enfin, la condition d’entrée de fluide correspond à la somme des
fluctuations obtenues dans le canal et du profil moyen de la couche limite selon :

�c� � αU � ��a� � �b�� �αy � y� (1)

L’entrée turbulente ainsi définie permet d’imposer la vitesse et la température pour
chaque pas de temps et en tout point du plan d’entrée du second domaine.
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Cas test du canal plan turbulent

Pour vérifier la pertinence de l’entrée de fluide décrite précédemment, il faut vérifier
que cette condition permet bien de créer des fluctuations en entrée de domainemais
également que ces fluctuations ne sont pas atténuées par la suite. Pour ce faire, nous
avons considéré dans un premier temps un cas où les deux domaines sont identiques.
Le premier domaine correspond à un canal plan turbulent périodique et le second à un
canal plan « évolutif» avec, pour condition d’entrée, la vitesse du canal plan turbulent
périodique. L’ensemble des conditions aux limites de cet exemple est donné sur la
figure 2. Les caractéristiques des deux maillages sont identiques et sont données par
ǡπh � ǡh � πh pour ǚǘ � ǚǙ � Ǘǡ nœuds. Le nombre de Reynolds de frottement
est fixé à 360 et la résolution du maillage est donnée par : ∆�

x � ǗǛ, ∆�

y � Ǣ à ǡǗ
et ∆�

z � ǗǛ. Nous considérons aux parois une condition de non-glissement pour la
vitesse associée à une condition de paroi adiabatique sur la paroi supérieure et à une
condition de flux imposé sur la paroi inférieure.

x

y

z

Pression imposée

Orlansky

Paroi, flux imposé Paroi, flux imposé 

domaine 1 domaine 2

Paroi adiabatiqueParoi adiabatique

Figure 2. Conditions aux limites de la simulation.

Dans le premier domaine, le canal plan périodique a atteint un état d’équilibre
et n’évolue plus spatialement. Par conséquent, on s’attend à retrouver le même
écoulement dans le second domaine et à ce que celui-ci n’évolue pas spatialement.
Pour vérifier ceci, nous avons calculé les valeursmoyennes et fluctuantes de la vitesse
et de la température dans des plans perpendiculaires à l’axe longitudinal et espacés
entre eux d’une distance h. Nous comparons ces profils aux profils de « référence »
calculés dans le premier domaine. On observe que les profils moyens (cf. figures 3(a)
et 3(c)) et les profils des fluctuations (cf. figure 3(b) et 3(d)) de la vitesse et de la
température dans le second domaine correspondent bien à ceux du canal plan turbu-
lent périodique simulé dans le premier domaine. Ainsi, la condition d’entrée de fluide
utilisée remplit bien les deux objectifs fixés initialement. D’une part, elle génère la
turbulence dans l’écoulement et d’autre part, elle permet à cette turbulence de
« se propager » dans le second domaine.
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Figure 3. Profils de vitesse et de température dans le second domaine.

Considérant les faibles niveaux des fluctuations des composantes V et W, il est
légitime de s’interroger sur l’importance d’imposer des valeurs fluctuantes à ces deux
composantes. La simulation précédente a donc été reprise, mais cette fois-ci, seules
les fluctuations de la composante longitudinale de la vitesse sont extraites du premier
domaine. Les composantes verticale et transverse sont prises égales à zéro. Ce faisant,
nous observons que les profils des fluctuations de vitesse sont altérés et n’ont tou-
jours pas atteint le niveau attendu à une distance de x~h � Ǚ après l’entrée du second
domaine. Il apparaît donc que la phase de transition pendant laquelle il y a une
redistribution des fluctuations de vitesse selon les trois composantes est relative-
ment longue. Ce fait est d’autant plus dommageable que l’allure du profil moyen de
vitesse est modifiée pendant cette phase. En outre, le fait d’imposer des fluctuations
uniquement suivant la composante longitudinale de la vitesse a également une
influence sur le profil des fluctuations de température. Par conséquent, il semble
important d’imposer en entrée de domaine une condition limite tridimensionnelle,
c’est-à-dire d’imposer des fluctuations suivant les trois composantes de la vitesse.
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L’écoulement dans le second domaine est un écoulement forcé et donc les fluctua-
tions de la température dans le second domaine de calcul peuvent être générées par
le champ de vitesse turbulent. Néanmoins, on peut s’interroger sur la longueur de la
zone de transition et donc sur l’importance d’imposer des fluctuations de tempéra-
ture conjointement aux fluctuations de vitesse. Une simulation sans fluctuations de
température en entrée du second domaine montre que le niveau des fluctuations de
température n’augmente que très lentement spatialement. Un différence d’évolution
apparaît même suivant la condition aux limites thermique sur les parois. Pour une
paroi avec un flux imposé, une distance de Ǚh est nécessaire pour retrouver le niveau
des fluctuations attendu. Pour une paroi adiabatique, l’évolution spatiale des profils
de température est très lente. Cette propriété est ici très dommageable puisque après
une distance de Ǚh, le niveau des fluctuations de température est encore très inférieur
à celui attendu (< 10%). Ces observations peuvent s’expliquer en étudiant le terme
de l’équation d’énergie où apparaissent à la fois la vitesse et la température. Les fluc-
tuations de vitesse vont générer des fluctuations de température au travers du terme
de convection de l’équation d’énergie :

Ð�

U .
ÐÐ�

gradT. En effet, l’écoulement étant inva-
riant suivant les directions longitudinale et transverse, on a enmoyenne ∂T~∂x � ǣ et
∂T~∂z � ǣ. Ainsi, pour la paroi à flux imposé, seules les fluctuations de la composante
verticale de la vitesse peuvent engendrer des fluctuations de température. Pour la pa-
roi adiabatique, s’ajoute la condition ∂T~∂y � ǣ. Par conséquent, il apparaît difficile de
générer des fluctuations de température au-dessus d’une paroi adiabatique en utili-
sant les fluctuations de vitesse. Il apparaît donc qu’une condition d’entrée turbulente
pour la température est indispensable pour générer de bons profils de température
dans le second domaine de calcul.

2.1.2 Diffusivité sous maille

Le développement de nouveaux modèles sous-mailles de viscosité et de diffusivité
requiert une bonne connaissance du comportement asymptotique des variables en
proche paroi. Ainsi, le modèle de Smagorinsky (Smagorinsky, 1963) ne peut être uti-
lisé pour simuler la sous-couche visqueuse car il surestime la viscosité sous-maille
dans cette région tandis que le modèle WALE (Nicoud et Ducros, 1999) est construit
de façon à avoir le bon comportement pariétal. En outre, il apparaît que la résolution
des grandeurs turbulentes en proche paroi est d’une importance capitale en simu-
lation numérique, et tout particulièrement en simulation des grandes échelles, car
elle conditionne la qualité de la simulation sur l’ensemble de l’écoulement. L’une des
difficultés majeures réside dans la très faible épaisseur de la zone de proche paroi
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dans laquelle les phénomènes physiques principaux apparaissent. C’est pourquoi,
il est d’usage de recourir à une recherche des comportements asymptotiques des
grandeurs turbulentes dans cette zone.

Afin de pouvoir étudier l’influence de la condition limite en température sur les
comportements asymptotiques que doivent vérifier les modèles de viscosité et de
diffusivité sous-maille, nous devons préalablement établir le comportement asymp-
totique d’un écoulement pariétal dans le cadre de la simulation des grandes échelles.
Ainsi, il nous faut prendre en compte la spécificité de la notion de filtrage inhérente
à la simulation des grandes échelles. Les notions de filtre et de variables filtrées sont
alors prises en compte pour étudier le comportement de la vitesse, de la température,
ainsi que de leurs corrélations en proche paroi.

Les coefficients des développements asymptotiques dépendent du filtre considéré.
Cependant, les comportements desmodèles sous-mailles sont indépendants du choix
du filtre. Pour les modèles sous-maille qui ont recours à l’hypothèse de Boussinesq,
on écrit que le tenseur des contraintes sous-maille est proportionnel au tenseur des
déformations : τij � ǡνsmSij, avec Sij �

Ǣ
ǡ�∂jui � ∂iui�, avec νsm la viscosité sous-maille.

Afin de déterminer le comportement asymptotique de la viscosité sous-maille,
on récapitule dans le tableau 1 les équivalents du tenseur des contraintes sous-maille
τij et du tenseur des déformations Sij.

Tableau 1. Comportement asymptotique de τij, Sij et νsm.

τij Sij νsm

i = 1, j = 1 yǡ y y
i = 1, j = 2 yǗ 1 yǗ

i = 1, j = 3 yǡ y y
i = 2, j = 2 yǘ y yǗ

i = 2, j = 3 yǗ Ǣ yǡ

i = 3, j = 3 yǡ y y

Il apparaît alors plusieurs comportements asymptotique pour la viscosité sous-maille
suivant la projection effectuée. Cependant, les données de la littérature montrent
qu’il est important de bien appréhender le comportement de τǢǡ. Par conséquent, le
comportement recherché de la viscosité sous-maille est donné par :

νsm � yǗ (2)

De même que précédemment, on peut vérifier si le comportement du modèle sous-
maille thermique choisi est correct en proche paroi. L’hypothèse de Boussinesq pour
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l’équation d’énergie se traduit par la relation : Ij � �κsm∂jT, où κsm est la diffusivité
sous-maille. Afinde déterminer le comportement asymptotique de la diffusivité sous-
maille, on récapitule dans les tableaux suivants les équivalents des composantes du
gradient de température et du vecteur des contraintes thermiques sous-maille.
On utilisera dans la suite le développement limité de la température selon
T � T�ǣ� � T�Ǣ�y � T�ǡ�yǡ � T�Ǘ�yǗ �O�Ǘ�.

Premier cas : paroi isotherme
Dans ce cas, on a θǣ � Timpose, et donc θǣ n’est plus une fonction de �x, z, t�mais
une constante. On a alors le tableau suivant pour les équivalents en proche paroi
des grandeurs principales :

Tableau 2. Comportement asymptotique de Ij, ∂jT et κsm pour une condition aux limites de paroi
isotherme.

Ij ∂jT κsm

j = 1 yǡ y y
j = 2 yǗ 1 yǗ

j = 3 yǡ y y

Deuxième cas : paroi adiabatique
Dans ce cas, on a θǢ � Φimpose � ǣ, et donc on a le tableau suivant pour les
équivalents en proche paroi des grandeurs principales :

Tableau 3. Comportement asymptotique de Ij, ∂jT et κsm pour une condition limite de paroi
adiabatique.

Ij ∂jT κsm

j = 1 y Ǣ y
j = 2 yǡ y y
j = 3 y 1 y

Troisième cas : paroi avec un flux imposé
Dans ce cas on a θǢ � Φimpose, et donc θǢ n’est plus une fonction de �x, z, t�mais
une constante. On a alors le tableau suivant pour les équivalents en proche paroi
des grandeurs principales :
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Tableau 4. Comportement asymptotique de Ij, ∂jT et κsm pour une condition limite de paroi avec
un flux imposé.

Ij ∂jT κsm

j = 1 y Ǣ y
j = 2 yǡ 1 yǡ

j = 3 y 1 y

Il apparaît plusieurs comportements asymptotiques pour la diffusivité sous-maille
suivant la projection effectuée. Cependant, l’expérience montre qu’il est important
de bien appréhender le comportement de Iǡ. Par conséquent, selon la condition
limite de paroi utilisée, le comportement recherché de la diffusivité sous-maille est
donné par :

� paroi isotherme : κsm � yǗ

� paroi adiabatique : κsm � y
� paroi avec un flux imposé : κsm � yǡ

On retrouve le comportement observé par Kong et al. (2000) pour la simulation
numérique directe d’un canal plan turbulent avec les conditions aux limites de tempé-
rature imposée et de flux imposé.On remarque que pour une condition limite de paroi
isotherme, l’hypothèse de nombre de Prandtl sous-maille constant �Pt

r �
νsm
κsm

� Cste�
permet d’avoir le bon comportement asymptotique pour la diffusivité sous-maille
(évidement à condition d’avoir le bon comportement asymptotique pour la viscosité
sous-maille). Cependant, on note que, pour les conditions aux limites de paroi adia-
batique et de paroi avec flux imposé, l’hypothèse de nombre de Prandtl sous-maille
constant implique un mauvais comportement asymptotique de la diffusivité sous-
maille. La diffusivité sous-maille est alors sous-estimée d’un ordre de grandeur en y
pour la condition limite de paroi avec flux imposé et de deux ordres de grandeur en y
pour la condition limite de paroi adiabatique.

Conclusion

La simulation de certaines configurations nécessite l’utilisation d’une entrée
turbulente. Une entrée turbulente a été développée sur la base d’un recyclage des
fluctuations de la vitesse et de la température calculées dans un domaine annexe
(un canal plan turbulent). Il a été mis en évidence l’importance d’imposer en entrée
de domaine une condition limite tridimensionnelle, c’est-à-dire d’imposer des
fluctuations suivant les trois composantes de la vitesse mais aussi d’imposer les fluc-
tuations de température. En effet, si ces dernières peuvent être générées par les fluc-
tuations de vitesses, la distance pour l’atteinte d’un équilibre est extrêmement longue.
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Cette entrée turbulente a été mise en application pour étudier l’impact d’une
effusion froide à travers une paroi poreuse sur les caractéristiques d’une couche
limite turbulente. Cette étude est décrite dans la prochaine partie de ce mémoire.

La modélisation de la viscosité et de la diffusivité sous-maille est cruciale pour la
qualité des calculs par simulation des grandes échelles. Cette modélisation doit
prendre en compte la forme des spectres turbulents de vitesse et de température
(Bataille et al., 2006) et le comportement asymptotiques des variables en proche
paroi. Le comportement de la diffusivité sous-maille en proche paroi dépend for-
tement de la condition aux limites thermique considérée. L’utilisation d’un modèle
à Prandtl sous-maille constant n’apparaît donc pas satisfaisante pour la simulation
d’écoulement pariétaux et le recours à des modèles plus élaborés est souhaitable.

2.2 Impact d’une effusion froide sur une couche
limite turbulente

La simulation des grandes échelles d’écoulement turbulents anisothermes requiert
certains modèles spécifiques que nous avons détaillés dans la partie précédente
(principalement une condition d’entrée de fluide turbulente et unemodélisation sous
maille adaptée). Ce pré-requis étant rempli, regardons maintenant deux configura-
tions d’applications : i) le refroidissement et la protection d’une paroi chaude par
effusion d’un fluide froid dans une couche limite turbulente (partie ci-dessous) et
ii) l’évaluation des fluctuations de température lors d’un mélange de deux écoule-
ments turbulents à des températures distinctes (partie suivante).

Afin d’accroître les rendements demoteurs à flux continus tels les turboréacteurs, les
turbines à gaz ou les moteurs de fusées, il est souvent envisagé d’augmenter la tem-
pérature des gaz de combustion. Pour éviter la détérioration des parois soumises à
de très fortes contraintes thermiques, des systèmes de protection thermique doivent
être mis en place tels l’injection discrète, l’ablation ou l’effusion. L’injection discrète
consiste à générer un film protecteur au niveau de la paroi par injection de gaz ou
de liquide à travers des orifices (cf. Shembharkar et Pai, 1986 ; Ligrani et al., 1997 ;
Khalatov, 1988 ; Facchine et al., 2000). Cette protection est assez efficace mais
nécessite une quantité importante enfluide réfrigérant et entraîne une fragilisation de
la paroi à cause des orifices. Il faut également noter dans ce type de refroidissement,
celui effectué par convection interne qui consiste à envoyer de l’air frais sur la par-
tie interne de la paroi (cf. Carcasi et Facchini, 1996). L’ablation consiste à recouvrir la
paroi d’un matériau se sublimant au contact des gaz chauds. Cette méthode
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est notamment utilisée pour les navettes et les sondes spatiales (cf. Green et Davy,
1981). Enfin, il existe un dernier procédé qui consiste à effuser un fluide froid à travers
une paroi poreuse. Le refroidissement par effusion est très homogènepuisque le fluide
traverse la paroi. Ce procédé est efficace et permet une faible consommation defluide
réfrigérant mais nécessite un fluide propre pour éviter tout risque d’encrassement du
matériaux poreux. L’effusion est également envisagée dans les échangeurs de cha-
leur ou pour le dégivrage des bords d’attaque des nacelles demoteurs aéronautiques.
Dans ce dernier cas, l’effusion sert à réchauffer la paroi pour prévenir la formation de
givre (Marchand et al., 2000). D’autre part, l’effusion ou l’injection discrète ont un im-
pact sur la dynamique de l’écoulement. Ainsi, en injectant à la base d’un profil d’aile,
Wood (1964) avait montré que la traînée diminuait de façon importante et que les
caractéristiques des tourbillons qui se détachent sont modifiées.

L’effusion à travers des parois planes en situation isotherme suscite de l’intérêt depuis
de nombreuses années. Rubesin (1954) initie ce thème en étudiant une couche limite
dynamique soumise à de l’effusion et détermine des corrélations simples appliquées
au coefficient de frottement. L’efficacité de l’effusion en terme de température de
paroi est mesurée au moyen du taux d’injection (ou d’effusion) F défini selon :

F �
ρinjUinj

ρ
ª
Uª

(3)

De faibles écarts de température entre l’écoulement principal et le fluide injecté sont
pris en compte pour les premières fois parMoffat et Kays (1968), Simpson et al. (1970)
et Whitten et al. (1970). Leurs travaux expérimentaux ont permis de caractériser le
nombre de Stanton en présence d’effusion et d’établir des corrélations permettant le
calcul du nombre de Stanton en fonction du taux d’injection. Cependant, ces résultats
ne sont utilisables que pour de faibles taux d’injection et de faibles écarts de tempé-
rature entre le fluide principal et le fluide injecté. Bellettre (1998) a montré la forte
efficacité du refroidissement de la paroi par effusion. La protection maximum est
atteinte pour un très faible taux d’injection (de l’ordre de 1,5%, Bellettre, 1998).
Il apparaît que pour refroidir la plaque, l’effusion consommebeaucoupmoins defluide
froid que l’injection discrète (Bellettre et al., 2000). Cela est très intéressant en terme
de rendement pour les moteurs refroidis par injection discrète car le fluide froid pro-
vient de la première chambre de combustion.

Parallèlement à ces études expérimentales, des études théoriques ont été menées.
Ces études décrivent, pour la plupart, le profil de vitesse dans la couche limite en
présence d’effusion et établissent de nouvelles lois de parois faisant intervenir
le taux d’injection afin de prédire le comportement dynamique de la couche limite
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modifiée par l’injection (Squire, 1969 ; Moffat et Kays, 1984 ; White, 1991 et Silva-
Freire et al., 1995). D’autre part, des modélisations utilisant la longueur de
mélange ont également été développées.

C’est en vue d’applications de protections thermiques que l’étude de l’effusion a
débuté au Centre de thermique de Lyon (CETHIL) au début des années 1990. Plus
généralement, les travaux du laboratoire ont porté sur les transferts dans les milieux
poreux et dans les couches limites en présence d’effusion sur deux configurations dif-
férentes (Bataille, 2000 ; Bataille et al., 2002). La première configuration correspond
à une couche limite turbulente qui évolue au-dessus d’une paroi plane. Cette confi-
guration permet d’étudier précisément l’influence de l’effusion sur un écoulement
pariétal. La seconde configuration correspond à l’écoulement à l’aval d’un cylindre et
permet d’évaluer l’impact de l’effusion sur des phénomènes instationnaires tels que
les allées de Von Karman.

Dans cette partie du mémoire, une double étude expérimentale et numérique est
présentée sur la configuration de l’effusion à travers une partie poreuse. Cette double
étude a permis de mieux comprendre les interactions entre l’écoulement principal et
le fluide secondaire effusé. En outre, les données expérimentales sur cette configura-
tion relativement exigeante est un excellent cas d’étude pour la validation d’un code
ou de modèles de simulation des grandes échelles.

2.2.1 Étude expérimentale

Dispositif expérimental

Nous nous sommes intéressés à un écoulement pariétal au-dessus d’une paroi plane
poreuse, comme représenté à la figure 4. L’écoulement principal de vitesse
Uª � Ǣǣ m.s�Ǣ est de l’air chauffé à la température Tª � ǘǣ XC. Afin de pouvoir
effectuer des comparaisons avec des simulations utilisant un solveur incompressible
avec l’hypothèse de Boussinesq, nous avons choisi de limiter l’écart de température
dans l’écoulement à 20 XC. Dans un premier temps, une couche limite se développe
au-dessus d’une paroi imperméable de 1,13m de long. Le nombre de Reynolds basé
sur la longueur de la paroi est évalué à Re = 7,5�ǢǣǙ. Afin de s’assurer que l’écoule-
ment en début de plaque poreuse correspond à une couche limite turbulente établie,
un tasseau métallique de 1 cmǡ de section et de ǘƼmm de long est disposé en début
de paroi imperméable.
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Figure 4. Configuration générale de l’étude.

Au-dessus de la paroi poreuse, l’écoulement pariétal est fortementmodifié par l’effu-
sion d’air froid. La plaque poreuse, en acier inoxydable fritté, est disposée au-dessus
d’un caisson de tranquillisation afin d’obtenir une effusion d’air la plus homogène
possible sur toute la surface. L’air effusé provient du réseau d’air comprimé.

Les mesures de vitesses et de températures sont effectuées au moyen d’un système
d’anémomètrie fils chauds / fils froids. Les deux objectifs principaux de cette étude
sont, d’une part, la mesure de la vitesse et de la température dans toute la couche
limite et en particulier en proche paroi et d’autre part, la mesure des corrélations
vitesse-vitesse et vitesse-température dans la couche limite. Pour répondre au pre-
mier objectif (mesure de vitesse et de température en proche paroi), nous avons
considéré un fil chaud simple de Wollaston en platine-rhodium (10%) de 5 μm de
diamètre et un fil froid en platine de 1 μm de diamètre. Un système mécanique nous
permet de positionner ces deux fils parallèles à la paroi. Le fil chaud, situé le plus près
de la paroi, permet de mesurer la vitesse jusqu’à une distance d’environ 0,2mm de
la paroi, ce qui correspond à un y+ de l’ordre de 5 pour la couche limite turbulente en
début de plaque poreuse. Le fil froid est situé à environ Ǣmm au-dessus du fil chaud.
Cette distance est déterminée à la fois par les contraintes du montage mécanique et
pour éviter d’éventuelles interférences entre les deux fils. Le positionnement des fils
dans la couche limite est obtenu aumoyen d’un chariotmuni d’une vismicrométrique
sans fin. Pour répondre au second objectif (mesure des corrélations), nous avons mis
en place un support commun pour deux fils chauds croisés et un fil froid. Les trois
fils sont des fils de Wollaston en platine-rhodium (10%) de 5 μm pour les deux fils
chauds et de 1 μm pour le fil froid. Ce système de sonde nous donne accès aux cor-
rélations vitesse-vitesse et vitesse-température mais ne nous permet pas de prendre
des mesures dans la sous-couche visqueuse du fait de l’encombrement des broches.
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Les fils chauds sont reliés à des modules Dantec 90C10 CTA qui régulent le courant
dans les fils suivant la méthode d’anémomètrie à température constante. Les fils
froids sont reliés à un module Dantec 90C20 CCA. Les signaux sont alors acquis sur
un PC. La carte est directement pilotée par le biais du logicielMatlab©. Un programme
de pilotage ainsi qu’une interface graphique ont été mis en place et permettent une
utilisation simple et rapide du système d’acquisition. Les étalonnages des sondes fils
chauds/froids s’effectuent directement dans la veine d’essai. Ce faisant, nous évitons
les problèmes d’offset sur les tensions délivrées par changement des branchements
mais les campagnes d’étalonnage des sondes sont rendues plus longues du fait de
l’inertie thermique de la soufflerie. La vitesse de l’écoulement est mesurée au moyen
d’un tube de Pitot. Ce dernier comporte cinq trous de prise de pression statique
régulièrement espacés sur la périphérie et un trou de prise de pression totale.
Notons que tous les profils présentés dans la suite ont été obtenus à une distance
de Ǘǣ cm du début de la plaque poreuse.

Mesures par anémométrie fils chauds/froids

Pour les mesures présentées dans cette partie, nous avons utilisé, pour tous les temps
d’acquisition, la température délivrée par le fil froid pour calculer les coefficients de
King nécessaires au calcul de la vitesse à partir des tensions délivrées par les fils chauds.
Cependant, dans un premier temps, nous avons cherché à estimer l’erreur qui serait
commise si seule la valeurmoyennede la température est connue et nonplus la valeur
instantanée. Ce faisant, nous n’avons pas observé de différence notable sur le profil
moyen de vitesse ni sur les profils des facteurs de dissymétrie et d’aplatissement de la
vitesse. En revanche, nous avons noté que le niveau des fluctuations de vitesse était
sous-estimé (jusqu’à 30%, cf. figure 5). On voit donc ici toute l’importance de pou-
voir mesurer simultanément la température et la vitesse par anémométrie fils chauds
et froids.

Afin de quantifier l’impact de l’effusion sur la paroi et plus précisément sur sa tempé-
rature, nous avons considéré deux possibilités pour accéder à la température de paroi
Tp. D’une part, on mesure cette dernière au moyen d’un thermocouple soudé sur la
paroi et, d’autre part, on extrapole les profils de température obtenus avec le fil froid.
Ces deuxmesures ont unemarge d’erreur non négligeable. L’extrapolation des profils
de température à tendance à donner une surestimation de la température de paroi
car on sous-estime le gradient de température en n’approchant pas suffisamment de
la paroi (surtout valable pour F B Ǣ%). Malgré ces incertitudes, on note sur la figure 6
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Figure 6. Température de paroi mesurée par extrapolation du profil de température ou par un
thermocouple.

que les deux mesures donnent des résultats proches. Il apparaît ainsi que la tempé-
rature de paroi diminue très rapidement avec le taux d’effusion. On note donc que
l’effusion est une technique efficace de protection thermique d’une paroi soumise à
un flux de chaleur de la part d’un écoulement turbulent. Cependant, on ne possède
ici qu’une information sur la température moyenne de la paroi. Si une diminution de
cette dernière est souvent nécessaire pour éviter la détérioration de la paroi, il est
également souhaitable que les fluctuations de température ne soient pas trop im-
portantes. En effet, les basses fréquences (typiquement de 0,1 à ǢǣHz) sont celles
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qui pénètrent le plus dans le matériau. Elle peuvent provoquer un faïençage (déve-
loppement de micro-fissures) et dégrader prématurément la paroi. On a observé que
le niveau des fluctuations en très proche paroi est plus élevé en présence d’effusion
mais n’atteint pas de valeurs importantes et ne semble pas augmenter avec le taux
d’effusion (l’évolution des fluctuations sur toute l’épaisseur de la couche limite sera
discuté par la suite). De plus, on observe que l’amplitude des spectres de température
pour les basses fréquences varie peu avec le taux d’effusion.

On note sur la figure 7, que l’effusion a tendance à diminuer le gradient de vitesse
pariétal et donc le coefficient de frottement. En ce qui concerne le gradient de tem-
pérature, on n’observe pas d’évolution monotone. Le gradient de température aug-
mente pour des taux d’effusion inférieur à 1% puis diminue pour des taux supérieurs
à 2%. Pour les faibles taux d’effusion, la température de paroi diminue fortement
tandis que la température de l’écoulement est modifiée sur une très faible épais-
seur. Ainsi, cela induit une différence de température importante entre la paroi et
l’écoulement en proche paroi et donc un fort gradient thermique. Pour les taux d’ef-
fusion supérieurs, l’effusion affecte l’écoulement sur une plus grande épaisseur. Aussi,
la température de l’écoulement en proche paroi est proche de celle de l’air effusé et
varie peu spatialement. Le gradient de température pariétal a alors tendance à
diminuer. Par ailleurs, on remarque que, pour des taux d’effusion supérieurs à 2%,
le gradient de vitesse devient nul et une zone d’écoulement à très faible vitesse
apparaît. Les fluctuations de vitesse et de température (cf. figures 12, 14 et 16) ainsi
que les corrélations vitesse-vitesse et vitesse-température (cf. figures 8 à 10)
sont très faibles dans cette partie de l’écoulement. Il apparaît donc que la couche
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Figure 7. Gradients pariétaux de vitesse et de température en fonction du taux d’effusion F.
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limite est décollée et qu’il existe une zone de fluide «mort » au dessus de la paroi qui
provient principalement de l’air effusé à travers la paroi poreuse. D’après les profils
de vitesse moyenne, cette zone de faible vitesse semble s’étendre jusqu’à y � Ǚmm
pour F � Ǘ% et jusqu’à y � ǢǙmm pour F � Ǚ%.
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Figure 14. Écart-type de la vitesse verticale. Figure 15. Températuremoyenne.
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On observe que l’impact de l’effusion ne se limite pas à la température de paroi et
aux caractéristiques de l’écoulement de proche paroi mais que la couche limite est
perturbée sur toute son épaisseur. Ainsi, on note l’épaississement des couches
limites dynamique et thermique qui est un impact direct de l’air injecté à travers
la paroi poreuse. Ceci peut s’observer à la fois sur les profils de vitesse et tempé-
rature moyennes (cf. figures 11 et 15) mais aussi sur les profils des fluctuations
(cf. figures 12 et 16). Si l’effusion augmente la taille des couches limites, elle
modifie également la forme même des profils de vitesse et de température. Ainsi,
pour le profil de vitesse moyenne, on passe d’un profil logarithmique classique de
couche limite turbulente pour F � ǣ%, à un profil quasi-linéaire pour F � ǡ%, et
à une inversion de concavité pour F � Ǘ% et 5%. De plus, on note que les profils
des fluctuations de vitesse en présence d’effusion sont différents du profil sans ef-
fusion. Ainsi, en présence d’effusion, il apparaît un pic des fluctuations de vitesse
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plus élevé mais surtout beaucoup plus large. L’observation des profils de corréla-
tions doubles vitesse-vitesse et vitesse-température (cf. figures 8 à 10) montre une
augmentation importante des niveaux des corrélations. On remarque également que
le pic des corrélations s’éloigne de la paroi lorsque le taux d’effusion augmente.
D’autre part, on note que l’évolution des profils de température en fonction du taux
d’effusion est semblable à celle des profils de vitesse. Il semble donc que la nature
même de l’écoulement soit modifiée par la présence de l’écoulement secondaire.

Par conséquent, il apparaît que la nature statistique de l’écoulement est profondé-
mentmodifiée par la présence de l’effusion d’air froid à travers la paroi poreuse. Cette
configuration parait donc un excellent cas test, relativement exigeant, pour la simu-
lation des grandes échelles puisque l’effusion rend l’écoulement relativement com-
plexe. Les résultats des simulations de cette configuration sont donnés et discutés
dans la section suivante.

2.2.2 Étude numérique

L’étude de l’impact de l’effusion d’un fluide froid à travers une paroi poreuse par
simulation des grandes échelles requiert la simulation d’une couche limite turbulente
établie. Pour y parvenir, nous avons utilisé l’entrée turbulente décrite précédemment
dans ce mémoire. Dans un premier temps, nous avons effectué des simulations sans
prendre en compte d’écart de température entre l’écoulement principal (la couche
limite turbulente) et l’écoulement secondaire (l’effusion). Par la suite, nous avons
considéré une configuration anisotherme dont les principaux résultats sont rappelés
ci-dessous.

Nous avons utilisé pour cette étude le code de calcul Trio U développé au CEA de
Grenoble. Un schéma centré d’ordre 2 a été choisi pour le terme de convection de
l’équation de la vitesse. Bien qu’un ordre plus élevé soit souhaitable pour obtenir les
résultats les plus précis possibles, il apparaît que les simulations effectuées avec ce
code de calcul en utilisant ce schéma sur la configuration du canal plan turbulent
montrent une très bonne correspondance avec des résultats de simulation numé-
rique directe. Pour l’équation de la température, nous avons utilisé un schéma quick
d’ordre 3 avec un limiteur de pente de type FRAM. Nous n’utilisons pas de schéma
centré ainsi que le préconisent Châtelain et al. (2004). De fait, ces derniers ont mon-
tré sur les configurations de la turbulence homogène isotrope et du canal plan tur-
bulent que le schéma centré a tendance à surestimer le niveau des fluctuations de
température. D’autre part, l’avancement en temps est calculé aumoyen d’un schéma
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Runge Kutta d’ordre 3 qui est à la fois stable et peu dissipatif. Le maillage étant
finement résolu en proche paroi, il est nécessaire d’utiliser un modèle sous-maille
qui ait le bon comportement à l’approche des parois. De plus, le modèle doit s’adap-
ter de lui-même à la condition limite d’effusion. Nous avons alors retenu le modèle
de WALE (Nicoud et Ducros, 1999). Pour le modèle de diffusivité sous-maille, nous
avons utilisé un nombre de Prandtl sous-maille constant et égal à 0,9.

Pour le maillage du domaine de calcul, nous avons utilisé les données suivantes :
Lx � 0,37m, Ly � 0,12m, Lz � 0,03m avec Ǣǜǚ�Ǚǣ�ǗǢ nœuds. Nous avons choisi
de prendre une hauteur de domaine suffisamment grande pour éloigner la condi-
tion limite sur la surface supérieure du domaine et minimiser son influence. La lar-
geur du domaine a été choisie en suivant les critères établis pour le canal turbulent
(L�z � ǢǡǙǣ,∆�

z � ǘǣ). La longueur du domaine a été fixée par les données expérimen-
tales. On peut ainsi comparer les profils de vitesse et de température à une distance
d � Ǘǣ cm du début de la plaque poreuse avec les profils expérimentaux mais aussi
observer l’évolution spatiale de la couche limite sur l’ensemble de la plaque poreuse.
Étant donnée la condition de non-glissement utilisée pour les parois, un maillage raf-
finé en proche paroi est nécessaire. Par conséquent, nous avons construit le maillage
de sorte que le premier nœud de calcul suivant la direction verticale Oy corresponde
à la coordonnée réduite y+

� Ǣ. Pour éviter un maillage trop imposant, nous avons
utilisé un maillage progressif en tangente hyperbolique suivant la direction verticale.
Pour les directions longitudinale et transverse, le maillage est régulier.

L’observation des profils moyens de la vitesse longitudinale (figure 17) et de la tem-
pérature (figure 19) montrent une très bonne correspondance entre les expériences
et les simulations. Les profils des fluctuations de la vitesse longitudinale (figures 18)
et des fluctuations de température (figure 20) montrent une sous-estimation d’am-
plitude pouvant aller jusqu’à 30% par rapport aux expériences. Cependant, on note
que la forme générale des profils, la position du maximum des fluctuations ainsi que
son évolution avec le taux d’effusion sont bien évaluées par les simulations. Nous
avons également comparé les profils des corrélations vitesse-vitesse et vitesse-
température (figure 22 et 21). On observe que, même si l’amplitude est sous-
estimée par les simulations pour la corrélation U�T� et surestimée pour les
simulations �U�V�, la forme générale des profils et leur évolution avec le taux d’ef-
fusion sont semblables pour les simulations numériques et pour l’expérience.
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Figure 17. Moyenne de la vitesse longitudinale. Figure 18. Écart-type de la vitesse longitudinale.
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Figure 19. Températuremoyenne. Figure 20. Écart-type de la température.
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Figure 21. Corrélation U�T�. Figure 22. Corrélation�U�V�.

L’observation des champs de vitesse et de température sur l’ensemble du domaine
(figures 23 et 24 pour ce qui est des fluctuations de vitesse et de température)
montre bien que l’effusion modifie l’écoulement sur toute la hauteur de la couche li-
mite et sur toute la longueur de la plaque. On remarque particulièrement que
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Figure 23. Écart-type de la vitesse longitudinale urms (F � 2,0 %).

Figure 24. Écart-type de la température Trms (F � 2,0 %).

l’effusion a un impact sur l’écoulement dès le début de la plaque poreuse. Ainsi, dans
l’optique de protéger thermiquement la paroi, il semble qu’une très faible longueur
de plaque suffise pour obtenir rapidement une faible température en proche paroi.
La comparaison des résultats expérimentaux et numériques montre des écarts plus
importants pour ce qui est des grandeurs fluctuantes de la vitesse et de la tempéra-
ture que pour les grandeurs moyennes. La nature de la condition aux limites utilisée
pour la paroi poreuse (voir Brillant, 2004, pour une description détaillée) peut être
une source de ces écarts sur les grandeurs fluctuantes. Il serait intéressant de pour-
suivre cette étude avec une condition aux limites plus élaborée ou, mieux encore,
avec une résolution des champs dynamiques et thermique au sein même de la paroi
poreuse.

Afin d’évaluer la sensibilité des structures turbulentes de proche paroi à l’effusion du
fluide secondaire à travers la paroi poreuse, nous avons calculé et tracé le critère
Q développé par Dubief et Delcayre (2000). Ce critère permet de visualiser les struc-
tures tourbillonnaires présentes dans un écoulement. Le critère Q est défini selon la
formule suivante :

Q �
Ǣ
ǡ
�Ωij Ωij � Sij Sij� (4)
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Figure 25. Critère Q, seuil à 50 000 (F � 0,5%).

Figure 26. Critère Q, seuil à 50 000 (F � 2,0%).

avec Ωij le tenseur rotation et Sij le tenseur des déformations. Les isosurfaces du cri-
tère Q sont représentées sur les figures 25 et 26 pour des taux d’effusion de 0,5%
et 2%. On observe que la taille des structures augmente avec le taux d’effusion.
D’autre part, on note que la zone de l’écoulement où se situent ces structures aug-
mente également avec l’effusion. Ceci est en accord avec l’évolution des profils des
fluctuations de vitesse où le pic des fluctuations s’élargit et s’écarte de la paroi avec le
taux d’effusion. Il apparaît donc que l’effusion favorise le développement des struc-
tures tourbillonnaires dans la couche limite.

Conclusion

L’étude expérimentale de l’effusion nous a permis, d’une part, d’étudier l’impact de
l’air effusé sur les caractéristiques d’une couche limite turbulente, et, d’autre part,
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d’établir des données de référence pour l’étude numérique par simulation des grandes
échelles. Nous avons mis en place un système d’anémomètrie fils chauds et fils froids
en utilisant une loi de King où les coefficients sont fonctions de la température.
Nous avons principalement observé, qu’avec l’effusion, la paroi est bien protégée
thermiquement, que le maximum des fluctuations de la vitesse et de la tempéra-
ture augmente et s’éloigne de la paroi. De plus, nous avons observé une évolution
des spectres de vitesse et de température ainsi que des corrélations vitesse-vitesse et
vitesse-température avec le taux d’effusion. Enfin, il apparaît que, pour les taux d’ef-
fusion supérieurs à 3%, la couche limite est décollée et que la statistique de l’écou-
lement est largement modifiée.

La simulation des grandes échelles de l’effusion anisotherme amontré une très bonne
correspondance pour les taux d’effusion inférieurs à 2%. La comparaison des résultats
numériques et expérimentaux (profils moyens, fluctuants et profils des corrélations
vitesse-vitesse et vitesse-température) nous a permis de valider les simulations
numériques et principalement la condition aux limites d’entrée de fluide. Nous
avons également observé que l’effusion favorise le développement des structures
tourbillonnaires dans la couche limite.

2.3 Étude de la fatigue thermique dans un Té demélange

Les méthodes de simulations d’écoulements turbulents anisothermes présentés au
paragraphe 2.1 ont été utilisées dans la configuration de l’effusion d’un fluide froid
à travers une paroi poreuse au paragraphe 2.2. Voyons maintenant une deuxième
configuration d’application qui consiste en un mélange de deux écoulements turbu-
lents à des températures distinctes dans une jonction en T. La simulation des grandes
échelles de cette configuration de mélange apparaît comme un excellent outil pour
évaluer les fluctuations de températures dont les amplitudes et les fréquences
peuvent être dommageables pour les conduites.

Un élément important de la sûreté des réacteurs nucléaires consiste en la préven-
tion de la fatigue thermique dans les conditions normales de fonctionnement mais
aussi dans les cas en dehors du fonctionnement normal, pour des situations occasion-
nelles ou incidentelles. Par exemple, la convergence de deux flux de sodium de
températures différentes est susceptible de provoquer unphénomènede fatigue ther-
mique. Celui-ci provient des fluctuations de température au niveau de la structure
du Té d’une fréquence de l’ordre du hertz. Les dommages encourus dépendent de
la différence de température entre les deux écoulements, de la température propre
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des écoulements, de leurs débits respectifs, du temps de fonctionnement dans l’état
donné, de la géométrie et de la qualité de la structure du Té. Ces dommages sont
croissants lorsque la différence de température et le temps de fonctionnement
augmentent.

Le mélange des deux débits s’effectue essentiellement par dissipation turbulente à
l’aval du Té. Cette turbulence engendre des fluctuations qui peuvent être transmises à
la paroi de la tuyauterie et sont susceptibles d’engendrer fatigue et/ou faïençage ther-
mique à l’aval du piquage. L’évaluation du risque de fatigue thermique des conduites
nécessite donc des simulations fines d’écoulements turbulents pour estimer correcte-
ment l’amplitude des fluctuations de température ainsi que leur répartition spectrale.
Nous avons pu observer que la simulation des grandes échelles est un outil de choix
pour évaluer ces fluctuations au travers de l’étude de l’impact de l’effusion sur une
couche limite turbulente. Nous avons donc choisi d’utiliser la simulation des grandes
échelles pour évaluer le risque de faïençage thermique sur une configuration de Té de
mélange correspondant à un cas opérationnel rencontré dans la centrale Phénix.

Dans le cadre de la surveillance des tuyauteries de la centrale Phénix, des fissura-
tions ont été observées sur une soudure située immédiatement à l’aval d’un piquage
sur un circuit secondaire. Ce piquage concerne le retour de la détection hydrogène
vers la tuyauterie secondaire principale et assure la convergence de deux débits de
sodium avec un écart de température permanent de Ƽǣ XC environ. On peut noter la
présence d’un coude à l’amont du piquage et la présence de deux soudures circonfé-
rentielles à 0,118m et 1,940m à l’aval du piquage. Deux fissures ont été observées sur
la première soudure. Elles sont situées symétriquement par rapport à la position du
piquage. L’analyse de ces fissures a montré des caractéristiques d’un phénomène de
fatigue à grand nombre de cycles d’origine thermique. En outre, la tuyauterie princi-
pale présentait deux taches visuelles partant du piquage et dont l’étendue correspond
à la zone des fissurations au niveau de la soudure. Les limites de ces taches semblent
correspondre à la zone de mélange entre les deux débits de sodium.

La configuration géométrique est représentée à la figure 27. Une tuyauterie de faible
diamètre (Dǡ � ǚǜmm) déverse du sodium à ǛǣǗK avec un débit de Ǜ kg/s dans une
tuyauterie principale du circuit secondaire (DǢ � ǘƼǘmm) véhiculant du sodium à
ǚǢǗK avec un débit de ǜǣǣ kg/s. La vitesse débitante est d’environ 2,3m/s dans la
branche chaude et d’environ 4,8m/s dans la branche froide, ce qui correspond à des
nombres de Reynolds de l’ordre de Ǚ�ǢǣǙ et ǚ�Ǣǣǚ respectivement. La conduite prin-
cipale présente un coude à ƼǣX en amont du Té. Les conduites sont en acier AISI 304 et
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Figure 27. Configuration du Té demélange de la centrale Phénix.

ont une épaisseur de Ǜmm pour la conduite principale et 2,5mm pour la conduite du
piquage. Cette configuration a donné lieu à un benchmark international dont le
rapport final a été publié par l’AIEA en 2002 (Gelineau, 2002). Cette étude compa-
rative a montré qu’une bonne estimation des fluctuations de température à l’aval du
Té de mélange demande la définition de maillages conséquents, l’utilisation d’une
entrée turbulente et la résolution de la conduction thermique dans les parois des
conduites. Dans cette étude, nous avons utilisé le code de calcul commercial Fluent
et nous avons travaillé en deux étapes. Dans un premier temps, nous avons effec-
tué des simulations RANS avec des maillages de plus en plus précis et avec ou sans la
résolution du champ de température dans les parois des conduites. Nous avons
ensuite effectué des calculs par simulations des grandes échelles en utilisant une
entrée turbulente de type méthode des vortex. Nous avons pu comparer les résul-
tats des simulations RANS et SGE entre eux ainsi qu’avec les résultats du benchmark.

2.3.1 Simulations RANS

Pour les simulations RANS, nous avons considéré le modèle de turbulence RSM
(Reynolds Stress Model) bien adapté pour les écoulements anisotropes et trois
maillages différents en augmentant au fur et à mesure le nombre de mailles et la
précision des calculs :

Cas RSM-1 : utilisation d’une loi de paroi logarithmique � maillage de
ǘǙǣǣǣǣ mailles.
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Cas RSM-2 : condition de non-glissement à la paroi � maillage de ǗǙǣǣǣǣǣ
mailles.
Cas RSM-3 : condition de non-glissement à la paroi et résolution du champ de
température dans la paroi de la conduite principale à l’aval du piquage chaud�
maillage de ǘǜǣǣǣǣǣ mailles.

Dans le cas RSM-3, le maillage de la paroi solide de la conduite nous a conduit, pour
éviter les discontinuités à l’interface solide/liquide, à augmenter la densité de«mailles
fluides » en proche paroi. Ainsi, la résolution de la couche limite est meilleure dans le
cas RSM-3 que dans le cas RSM-2. On peut noter que les maillages les plus précis du
benchmark (Gelineau, 2002) ne dépassaient pas ǡǣǣǣǣǣ mailles et que les moyens
informatiques actuels nous ont permis d’être plus précis pour nos simulations.
La condition d’entrée de fluide peut être imposée de différentes manières.
Une première solution consiste à mailler un long tube devant les entrées du Té de
mélange. Cette méthode permet d’obtenir toutes les caractéristiques d’un écoule-
ment turbulent établi en conduite mais elle est relativement coûteuse en terme de
nombre mailles et de temps de calcul. L’utilisation d’une entrée avec une vitesse uni-
forme est elle nettement moins onéreuse mais elle ne permet pas de calculer correc-
tement le champde vitesse dans le coude lorsque nous comparons les résultats de ces
simulations avec des données de références (El-Gammal et al., 2010). Une troisième
solution, que nous avons retenue, utilise les données d’une pré-simulation pour définir
les conditions hydrauliques à l’entrée du tube. Cette méthode permet d’obtenir une
condition d’entrée similaire à celle de la première solution sans avoir l’inconvénient
du coût de calcul.

Dans une première approche, le mélange dans une jonction peut être caractérisé au
moyen du rapport des moments M défini selon la relation (5). Suivant la valeur de ce
paramètreM, trois ou quatre types de jets sont identifiés suivant les auteurs (Igarashi
et al., 2003 ; Hosseini et al., 2008 ;Walker et al., 2009) selon que le jet va : i) impacter
la paroi opposée à l’entrée de la conduite secondaire, ii) être dirigé vers le centre de
la conduite principale, iii) être dirigé vers le centre de la conduite puis être rabattu
sur la paroi contiguë à l’entrée secondaire ou iv) rester le long de la paroi contiguë
au piquage. Les plages de valeurs de M correspondants à ces catégories dépend de la
présence ou non d’un coude en amont de la jonction. En effet, du fait de la présence
d’un coude, l’écoulement principal est accéléré et rabattu sur la paroi extrados (voir
figure 28). En outre, on observe à la sortie du coude une zone de cisaillement ainsi que
la formation de boucles de recirculation (voir figure 29). On comprend donc aisément
l’importance de la présence d’un coude en amont d’un Té de jonction sur le
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comportement du mélange des deux conduites. Dans notre cas, la valeur du
paramètre M est d’environ ǘǡ, ce qui correspond à un jet de type ré-attaché (cas iii)
selon Hosseini et al., 2008). C’est effectivement ce que nous observons au travers de
nos simulations (voir figures 28 et 31).

M �
ρǢU

ǡ
ǢDǢDǡ

ρǡU
ǡ
ǡπ�Dǡ~ǡ�ǡ

(5)

Figure 28. Champ de vitesse calculé
sur le cas RSM-3.

Figure 29. Vitesse dans une coupe de la tuyauterie
principale à l’aval du coude.

Nous avons comparé à la figure 30, la température calculée le long de la conduite
principale en aval du piquage chaud aux mesures expérimentales. L’utilisation d’un
maillage grossier et d’une loi de paroi (cas RSM-1) donne globalement la bonne allure
de la température moyenne. Néanmoins, on remarque une surestimation de
Tm entre y~Dǡ � Ǣ et y~Dǡ � Ǘ pouvant atteindre ǡǣK. L’estimation de la tempé-
rature moyenne dans cette zone est nettement améliorée avec un maillage raffiné et
une condition aux limites de non glissement (cas RSM-2 et RSM-3). Cependant, la
tendance s’inverse pour les distances supérieures (y~Dǡ A ǡ). On note que le maillage
du cas RSM-3, plus fin que celui du cas RSM-2, permet d’obtenir une courbe plus lisse
de la températuremoyenne ; ce qui montre les limites dumaillage du cas RSM-2. Nos
simulations sont en meilleur accord avec le profil de température expérimental que
l’étude de Lee et al. (2002) utilisant la méthode RANS avec un modèle k-RNG (voir
figure 30). Le profil calculé par Stainsby et Martin (2002) avec un modèle k-ε-θǡ est
plus proche des données expérimentales. Cependant, dans leur simulation, Stainsby
et Martin (2002) estiment que le jet chaud est dirigé vers le centre de la conduite
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Figure 30. Comparaison avec l’expérience des températures moyennes calculées avec le modèle
RSM sur la paroi en aval du piquage chaud.

principale, contrairement à la plupart des autres calculs du benchmark, ainsi que nos
simulations, qui prédisent un jet rabattu sur la conduite principale derrière le piquage
chaud.

Le champ de température au centre de la conduite est tracé sur la figure 31. On note
que le mélange des deux écoulements s’effectue sur une distance d’environ dix fois
le diamètre du piquage. Nous avons tracé sur les figures 32 et 33 un zoom du champ
de température en aval de la conduite chaude avec et sans maillage de la paroi de la
conduite.Onn’observe pas demodifications des propriétés de l’écoulement au centre
de la conduite. En revanche, on note que l’estimation du champ de température en
proche paroi juste derrière le piquage est sensiblement modifié. Cette observation
confirme bien tout l’intérêt de résoudre le champ de température dans l’épaisseur de
la conduite principale.

2.3.2 Simulations des grandes échelles

Pour l’étude par simulation des grandes échelles, nous avons utilisé le maillage dé-
fini précédemment dans le cas RSM-3 avec 4,8M de mailles, pour lequel nous obte-
nons des valeurs de y� à la paroi des conduites de l’ordre de 2. De même que pour le
cas RSM-3, nous calculons le champ de température dans l’épaisseur de la conduite
principale à l’aval du piquage chaud. Le modèle sous-maille est le modèle de WALE.
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Figure 31. Isothermes de la température
moyenne (K).

Figure 32. Température moyenne calculée
avec la résolution de la conduction de tempé-
rature dans les parois.

Figure 33. Température moyenne sans résolution de la conduction de température dans les
parois.

Pour la résolution de l’équation de température, nous avons utilisé un modèle à
nombre de Prandtl turbulent constant. Nous avons utilisé en entrée de domaine une
condition aux limites d’entrée turbulente au moyen de la méthode des vortex implé-
mentée dans Fluent (Mathey et al., 2006).
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De même que pour les calculs RANS, nous observons avec la simulation des grandes
échelles un jet chaud qui est dirigé vers le centre de la conduite puis rabattu sur la
paroi contiguë à l’entrée secondaire. Du fait que le jet est très rapidement redirigé
vers la paroi de la conduite principale et de la très forte conductivité thermique du
sodium, on n’observe pas de zone froide à l’aval de la branche secondaire. Un champ
de vitesse instantanée est tracé à la figure 34. On remarque, au travers de ce champ
instationnaire, la présence d’instabilités dans la conduite principale en amont du
piquage chaud. Ces instabilités sont créées suite au passage de l’écoulement dans
le coude et à la formation d’une couche de cisaillement.

Figure 34. Champ de vitesse instantanée.

Les résultats de nos calculs par simulation des grandes échelles ont été comparés à
ceux obtenus par méthode RANS (cas RSM-3) ainsi qu’aux précédentes études du
benchmark AIEA (Gelineau, 2002). Gelineau et al. (2002) et Muramatsu (2002) ont
effectué des calculs de résolution de « pseudo » simulation numérique directe
(i.e. résolution directe des équations de Navier Stokes avec une résolution
« grossière » et sans appliquer un modèle sous maille). On observe à la figure 35
que l’on améliore sensiblement l’estimation de la température moyenne en paroi à
l’aval du piquage chaud avec notre calcul SGE par rapport au calcul RSM-3. De plus,
les résultats de notre calcul SGE sont en meilleur accord avec les données

#43



44 HDR de Guillaume Brillant - 2012

expérimentales que les précédentes études de Gelineau et al. (2002) et Muramatsu
(2002). Nous nous sommes ensuite intéressés à l’écart de température crète-à-crète
en peau externe de la conduite principale. Notre calcul RSM-3 ainsi que celui de Mu-
ramatsu (2002) ne permettent pas de calculer un niveau de fluctuations de tempé-
rature notable. En revanche, notre calcul SGE estime bien cet écart de température
crète-à-crète avec une ∆T de l’ordre de ǚ à ǛK entre ǢDǡ et ǗDǡ après le piquage
chaud.
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Figure 35. Températures moyennes sur la paroi Figure 36. Écart de température crète-à-crète
en aval du piquage chaud. en surface exterieure de la conduite principale.

Les profils de la température à l’interface fluide/solide sont tracés à la figure 37 pour
le cas RSM-3 et pour la simulation des grandes échelles avec à la fois un profil moyen
et un profil instantané. On note que le gradient de la températuremoyenne est large-
ment inférieur dans le cas de la simulation RANS que dans la simulation des grandes
échelles (respectivement � ǡK et � ǢǣK sur les 7 mm d’épaisseur de la conduite).
On observe en outre que le gradient instantané peut prendre de très fortes valeurs
de l’ordre de ǡǣK sur l’épaisseur de la conduite soit un gradient moyen de l’ordre de
ǗǣǣǣK/m avec un gradient local maximum à l’interface fluide/solide de l’ordre de
ǡ � Ǣǣǘ K/m. L’analyse fréquentielle de la température au niveau de la soudure a mis
en évidence trois fréquences dans la gamme �Ǣ ;ǢǙ�Hz : � ǙHz, � ǜHz et � ǢǡHz. Les
variations de températures ainsi analysées (par analyse fréquentielle) interviennent
dans une zone où la fréquence aura un impact important pour l’acier AISI 304. Il serait
intéressant de pouvoir capter les fréquences inférieures au hertzmais cela nécessitera
des temps de calcul très importants ainsi qu’une stabilité du code sur un très grand
nombre d’itérations.

Le champ de température est représenté à la figure 38(a) pour la composante
moyenne et à la figure 38(b) pour la composante fluctuante. On observe un
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Figure 37. Profils de température à l’interface fluide/solide derrière le piquage chaud.

comportement différent pour ces deux composantes de la température. En effet, la
températuremoyenne diminue continûment lorsque l’on s’éloigne du piquage chaud.
En revanche, le champ des fluctuations de température présente deux zones de forte
intensité de part et d’autre du piquage. On peut noter que le secteur directement der-
rière le piquage ne présente pas un niveau de fluctuation de température important.
Ces constatations sont tout à fait cohérentes avec les observations expérimentales.
En effet, les deux zones à niveaux élevés des fluctuations de température symétri-
quement par rapport à l’axe du piquage chaud correspondent bien aux observations
expérimentales de fissurations au niveau de la soudure de part et d’autre de l’axe de
la tuyauterie chaude. En outre, deux « taches » ont été observées après la découpe
de la tuyauterie de Phénix. La première tache blanche entourant le piquage chaud

(a) (b) (c)

Figure 38. Champs de (a) la température moyenne, (b) des fluctuations de température et (c) du
flux de chaleur à l’interface fluide/solide à l’aval du piquage chaud.
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s’accorde bien avec la zone de température moyenne élevée de la figure 38(a).
La seconde tache noire entourant la première tache blanche est une zone d’oxydation
provoquée par des fluctuations de température ; ce qui est cohérent avec le champ
de la température fluctuante à la figure 38(b). Le champ du flux de chaleur moyen à
l’interface fluide/paroi est représenté à la figure 38(c). On note que le flux de chaleur
juste à l’aval du piquage va du fluide vers la paroi (zone bleue sur la figure 38(c)) avec
des valeurs importantes de l’ordre de ǢƼ ǣǣǣW/mǡ ; ce qui est cohérent avec la tache
de sodium chaud décrite ci-dessus. En outre, des flux de chaleurs circonférentiels sont
présents dans la paroi et conduisent à des flux de chaleur depuis la paroi vers le fluide
de chaque coté de la ligneméridienne (zones rouges sur la figure 38(c)) dans les zones
de fortes fluctuations de température ; ce qui contribuent aux contraintes thermiques
que subit la conduite. Ces observations mettent en évidence tout l’intérêt des calculs
couplés du champ de température instationnaire dans l’écoulement et dans la paroi
de la conduite.

Conclusion

Nous avons effectué des simulations numériques du mélange dans un Té de jonction
de deux écoulements turbulents avec des températures différentes. La configuration
étudiée correspond à un cas réel de la centrale de Phénix et nous a permis d’évaluer
nos capacités de simulation sur un cas industriel de fatigue thermique. L’utilisation de
la méthode RANS et d’un modèle RSM nous a permis de modéliser le bon comporte-
ment du jet chaud et une bonne estimation de la température moyenne sur la paroi
de la conduite principale en aval du piquage avec l’utilisation d’un maillage de 4,8M
demailles, une condition aux limites de non-glissement aux parois et la résolution de
la conduction de la température dans la paroi de la conduite principale. L’utilisation
de la simulation des grandes échelles nous a permis d’améliorer l’accord avec les don-
nées expérimentales. L’estimation des fluctuations de températures en peau externe
de la conduite principale est conforme aux mesures expérimentales. En outre, nous
retrouvons au travers des champs de la température moyenne et fluctuante la posi-
tion des fissures sur la soudure de la conduite principale et l’étendue des deux taches
observées après la découpe du Té de mélange de la centrale Phénix. Pour continuer
cette étude jusqu’à l’analyse de la perte d’intégrité de la tuyauterie, il est envisagé
de coupler à l’avenir la résolution thermohydraulique de l’écoulement et thermique
de la paroi à une résolution mécanique d’amorçage et de propagation des fissures.
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Chapitre 3
Comportement des produits de fission dans

du combustible nucléaire

Le combustible nucléaire utilisé dans les réacteurs à eau sous pression est de type
céramique UOǡ ou (U,Pu)Oǡ. En fonctionnement en puissance, le combustible est
soumis à un flux d’irradiation neutronique qui va modifier la composition et la struc-
ture de cette céramique du fait de la création de produits de fission. Durant cer-
taines situations accidentelles, le combustible peut être soumis à des transitoires
thermiques qui provoquent des bouffées de relâchement de produits de fission hors
de la pastille de combustible : les isotopes radioactifs relâchés contribuent à l’aug-
mentation de l’activité dans l’enceinte de confinement du réacteur, voire hors de
celle-ci, et peuvent induire, à terme, des conséquences radiologiques dans l’environ-
nement. La cinétique de relâchement des produits de fission dépend fortement de
leur forme chimique dans le combustible et de leur distribution à l’échelle macro-
scopique (dans la pastille) et microscopique (dans le grain). La première partie de ce
chapitre retrace les travaux de recherche sur la stabilité des produits de fission dans
le dioxyde d’uranium par calcul ab initio. Ces travaux de recherche de nature fonda-
mentale apportent des éléments sur la forme chimique la plus probable des produits
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de fission dans le combustible. La seconde partie de ce chapitre est dédiée au déve-
loppement de modèles de relâchement de produits de fission hors du combustible
(avec pour exemples les cas du baryum et du molybdène) et à la validation de ces
modèles par la simulation de différents essais expérimentaux au moyen d’un code de
calcul d’accident de réacteurs nucléaires.

3.1 Étude de la stabilité des produits de fission
dans le dioxide d’uranium

Le dioxyde d’uranium a une structure cristallographique de type fluorite qui lui per-
met d’accommoder une forte concentration de défauts. Il présente ainsi une large
gamme de non-stoechiométrie, notamment à hautes températures où la déviation
stoechiométrique peut aller de -0,35 à 0,25 à ǡǛǛǗK (Olander, 1976 ; Hj. Matzke,
1981). Les défauts de structure sont principalement créés par l’irradiation du com-
bustible en réacteur. Ils ont une influence sur les propriétés mécaniques du dioxyde
d’uranium, et jouent un rôle important dans les propriétés de transport atomique et
électronique, ainsi que les propriétés thermodynamiques du combustible. De plus, ils
peuvent piéger les produits de fission ou contribuer à la migration de ces derniers
dans la pastille de combustible.

Compte tenu de la difficulté de la mise en œuvre d’études expérimentales sur du
combustible nucléaire, les études ab initio constituent un outil de choix pour la com-
préhension de mécanismes élémentaires. Nous avons d’abord étudié la structure du
dioxyde d’uranium avec et sans défauts. Nous nous sommes ensuite intéressés aux
aspects énergétiques d’insertion et de solution des produits de fission dans les
défauts ponctuels de lamatrice combustible. Enfin, nous avons étudié la stabilité des
produits de fission dans le dioxyde d’uranium vis-à-vis des principales phases binaires
ou ternaires qui peuvent se former dans le combustible.

3.1.1 Dioxyde d’uranium et défauts ponctuels

Il existe plusieurs méthodes dans le cadre de la théorie de la fonctionnelle de la den-
sité. Les plus usuelles sont l’approximation locale de la densité (LDA), l’approximation
du gradient généralisé (GGA), les approximations LDA et GGA avec correction par
le terme de corrélation de Hubbard U pour la description des électrons 5f de l’ura-
nium (LDA+U et GGA+U). Il est également possible de décrire les propriétés magné-
tiques du système en introduisant dans les calculs la polarisation de spin. De manière
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générale, l’approximation locale de la densité donne des résultats en accord raison-
nable avec les données expérimentales pour la valeur du paramètre de maille et de
l’énergie de cohésion du système. Cependant, la valeur du paramètre de maille est le
plus souvent sous-estimée et l’énergie de cohésion et le module d’incompressibilité
surestimés par rapport aux valeurs expérimentales. En ce qui concerne les propriétés
de conduction électrique du dioxyde d’uranium, l’approximation LDA, qui ne tient pas
compte des forts effets de corrélations des électrons 5f localisés de l’uranium,
décrit systématiquement UOǡ comme un oxyde métallique (Petit, 1996 ; Crocom-
bette et al., 2001). Pour l’étude du dioxyde d’uranium, l’approximation GGA, qui
apporte une correction de gradient supplémentaire par rapport à la LDA, conduit à
un paramètre de maille plus proche de la valeur expérimentale que l’approximation
LDA, mais l’état fondamental de UOǡ reste celui d’un métal ferromagnétique (Kudin
et al., 2002 ; Freyss et al., 2005).

L’utilisation de la méthode LDA+U, (Dudarev et al., 1997a) de corrections d’auto-
interaction ou de fonctionnelles hybrides (Kudin et al., 2002 ; Prodan et al., 2006) ont
permis de décrire l’état fondamental de UOǡ comme un isolant antiferromagnétique
à ǣK. Ainsi, en utilisant la méthode LDA+U, Dudarev et al. (1997c) ont correctement
décrit UOǡ (avec U � 4,5 eV et J � ǣ,Ǚǘ eV) comme un isolant antiferromagnétique,
de bande interdite 1,1 eV, un peu plus faible que la valeur expérimentale, avec un
moment magnétique de 1,92 μB. Les fonctionnelles hybrides combinent l’interaction
d’échange non locale de type Hartree-Fock qui corrige le terme d’auto-interaction,
avec les fonctionnelles d’échange-corrélation de la LSDA ou SGGA. En utilisant une
fonctionnelle hybride Perdew et al. (1997) et Kudin et al. (2002) ont obtenu pour UOǡ

un paramètre proche de la valeur expérimentale et un caractère isolant antiferroma-
gnétique pour le matériau avec une bande interdite de 2,6 eV.

Cristal parfait de dioxyde d’uranium

Dans le cadre de notre étude, nous avons choisi d’utiliser des pseudopotentiels PAW
(Projector AugmentedWave) implémentés dans le code VASP (Kresse et Furthmüller,
1996 ; Kresse et Joubert, 1999). Les calculs ont été réalisés sur une base d’ondes planes
avec une énergie de coupure de ǘǜǣeV. L’échantillonnage de la zone de Brillouin est
basé sur une grille de Ǣǚ � Ǣǚ � Ǣǚ points k. Les critères de convergence de l’éner-
gie et des moments magnétiques ont été fixés respectivement à Ǣǣ�Ǘ eV et 0,01 μB.
L’optimisation de la structure a été réalisée avec la condition que toutes les forces
résiduelles soient inférieures à ǣ,ǣǢeV/Å. Dans l’approximation GGA+U , le potentiel
GGA en polarisation de spin Perdew et al. (1992) est augmenté d’un terme de
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Hubbard pour décrire le caractère quasi-atomique des orbitales 5f localisées. Les élec-
trons 5f localisés ont un potentiel qui dépend du spin et de l’orbitale, alors que les
autres orbitales plus délocalisées sont considérées comme étant bien décrites dans
l’approximation SGGA. Nous avons utilisé la forme de GGA+U invariante par rotation
(Dudarev et al., 1998) avec les termes comptés deux fois moyennés sphériquement.
Dans cette approximation, nous avons fait varier U � J (noté U dans la suite afin de
simplifier l’écriture). La structure à l’équilibre du dioxyde d’uranium a été détermi-
née en calculant l’énergie totale pour différents paramètres de maille et en ajustant
les valeurs calculées à l’équation d’état de Birch-Murnaghan (Birch, 1947). Trois séries
de calculs ont été réalisées en utilisant différentes fonctionnelles (GGA, GGA en
polarisation de spin (noté SGGA dans la suite), et GGA+U pour différentes valeurs du
potentiel de corrélation U). L’énergie totale a été calculée en fonction du paramètre
de maille et a permis de déterminer les valeurs du paramètre de maille à l’équilibre,
a, et du module de rigidité, B, à partir de l’équation d’état de Birch-Murnagham au
troisième ordre :
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où Bǣ est le module de rigidité du cristal, B�ǣ � �∂B
∂P�T la dérivée de B par rapport

à la pression et à température constante, Bǣ, Vǣ et Eǣ les valeurs de B, V et E lorsque
P � ǣ.

Dans les conditions normales de température et de pression, le dioxyde d’uranium
cristallise dans la structure cubique de type fluorite (CaFǡ) de groupe d’espace
FmǗm. Le réseau de Bravais est cubique à faces centrées (c.f.c.) et la maille élémen-
taire contient une formule UOǡ. Les positions atomiques sont �ǣǣǣ� pour l’atome
d’uranium et � a/4(1 1 1) pour les atomes d’oxygène, où a est le paramètre de maille
cubique (aexp � 5,47 Å). Cette structure (voir figure 39) peut être décrite comme un
sous-réseau c.f.c. des atomes d’uraniumdont les atomes d’oxygène occupent tous les
sites tétraédriques (les sites octaédriques sont inoccupés). Bien que la maille élémen-
taire de la structure fluorite, de nature c.f.c. contienne une seule formule UOǡ, nous
avons travaillé sur la maille cubique contenant 12 atomes. En effet, cette cellule est
la plus petite permettant d’étudier l’état standard antiferromagnétique 1-k de UOǡ

dans le cadre d’un calcul en polarisation de spin.

Les résultats obtenus sont regroupés dans le tableau 5 et comparés aux mesures
expérimentales. On observe que la méthode GGA donne une meilleure description
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Figure 39. Représentation du réseau uranium (sphères rouges) et oxygène (sphères bleues) dans la
structure fluorite UOǡ.

Tableau 5. Propriétés de UOǡ obtenues par les méthodes GGA, SGGA et GGA+U (U � ǘ eV) ;
comparaison avec les mesures expérimentales.

GGA SGGA GGA+U Expérience
Paramètre de maille (Å) 5,38 5,40 5,52 5,47
Énergie de cohésion (eV/UOǡ) 23,58 23,62 21,71 22,31
Module de rigidité (GPa) 209 188 209 207
Moment magnetique (μB) 0 1,44 1,94 1,74
Bande interdite (eV) 0 0 1,8 1,8

du paramètre de maille, de l’énergie de cohésion et du module de rigidité de UOǡ

que la méthode LDA (Petit, 1996 ; Crocombette et al., 2001). La correction de gra-
dient corrige partiellement la trop forte cohésion et le trop faible paramètre demaille
obtenus en LDA. Nous pouvons remarquer que les valeurs du paramètre de maille et
de l’énergie de cohésion obtenues en GGA+U sont plus proches des valeurs expéri-
mentales que celles calculées en GGA. L’effet du paramètre U conduit à des valeurs
du paramètre de maille légèrement supérieures et à des énergies de cohésion légère-
ment inférieures aux valeurs expérimentales. Notons que les calculs du module de
rigidité donnent des résultats proches des données expérimentales avec lesméthodes
GGA+U et GGA sans polarisation de spin. Enfin, on observe que seule la méthode
GGA+U nous permet de calculer UOǡ comme un isolant avec une bande interdite de
1,8 eV pour une valeur du paramètre U de ǘ eV qui est voisine de celle utilisée par
d’autres études théoriques (Dudarev et al., 1997b ; Laskowski et al., 2004), ainsi que
des données expérimentales (Schoenes, 1987 ; Kotani, 1992).
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Défauts ponctuels du dioxyde d’uranium

Les défauts ponctuels participent à l’écart à la stoechiométrie du combustible qui
influence fortement la plupart des propriétés thermodynamiques, thermomécaniques
et structurales du dioxyde d’uranium. En outre, ces défauts peuvent provoquer un
gonflement du solide, et constituent des sites d’incorporation pour les produits de
fission. Les premières études théoriques réalisées pour déterminer les énergies de
formation de défauts dans le combustible sont basées sur des potentiels empiriques
(Catlow, 1973, 1977 ; Jackson et al., 1986, 1987). Les écarts de résultats entre ces
études et les valeurs expérimentales (Hj. Matzke, 1987) s’expliquent principalement
par l’utilisation de potentiels empiriques et de charges formelles pour décrire les
propriétés de cohésion des oxydes partiellement covalents. Plus récemment,
des calculs ab initio basés sur la théorie de la fonctionnelle de la densité,
utilisés pour calculer les énergies de formation de défauts dans UOǡ (Petit et al.,
1998 ; Crocombette et al., 2001 ; Freyss et al., 2005), ont conduit à des résultats en
meilleur accord avec les énergies expérimentales. Ces calculs ont cependant été réa-
lisés dans les approximations LDA ou GGA sur des cellules d’une taille maximale de
24 atomes.

Nous avons donc effectué des calculs en GGA+U pour déterminer les énergies
de formation des principaux défauts ponctuels dans UOǡ à partir d’une supermaille
de 96 atomes (maille cubique ǡa � ǡa � ǡa, contenant 32 formules UOǡ)
pour minimiser les interactions entre défauts « images » dues à la périodicité de la
maille. Les énergies de formation de défauts ont également été calculées dans les
approximations GGA et SGGA afin de comparer les différentes approximations.
Le paramètre de maille est celui calculé à l’équilibre pour UOǡ dans chacune
des trois approximations. L’échantillonnage de la zone de Brillouin a été réalisé
avec une grille de ǘ � ǘ � ǘ points k. La convergence a été obtenue à volume
constant avec relaxation des ions et sans modification de la forme de la cellule.
Les énergies de formation (EF) des principaux défauts ponctuels (lacunes VU et VO,
interstitiel IU et IO, paires de Frenkel FPO et FPU et défaut de Schottky) sont rassem-
blées dans le tableau 6. Les énergies sont calculées pour des défauts sans interactions
(e.g. EF

FPO
� EF

VO
� EF

IO , E
F
Sch � EF

VU
� ǡEF

VO
� EUOǡ ).

D’un point de vue énergétique, les deux défauts les plus favorables sont l’interstitiel
d’oxygène et la paire de Frenkel d’oxygène. On peut remarquer que l’énergie de
formation d’un oxygène dans un site interstitiel est négative. Ceci signifie que l’atome
d’oxygène est plus stable en position interstitielle dans UOǡ que dans la molécule de
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Tableau 6. Énergies de formation des défauts ponctuels sans intéraction.

EF (eV) VU VO IU IO FPO FPU Sch
GGA 4,0 6,1 6,0 -2,5 3,6 10,0 5,2
SGGA 4,4 6,1 6,5 -2,6 3,5 10,9 5,5
GGA+U 6,0 5,6 8,2 -1,6 4,0 14,2 7,2

dioxygène. Ce résultat est en bon accord avec le fait que le dioxyde d’uranium s’oxyde
facilement à l’air. L’évolution de la concentration des défauts avec la température et
l’écart à la stoechiométrie peut être calculé en se basant sur la méthode PDM (Point
DefectModel, Lidiard (1966) ; Hj. Matzke (1987)). Ce faisant, nous avons observé que,
contrairement aux observations expérimentales, les méthodes GGA et SGGA pré-
voient la prédominance de la lacune d’uranium pour le régime sur-stoechiométrique.
Seule la méthode GGA+U permet de correctement calculer la prédominance des in-
terstitiels d’oxygène dans UOǡ�x. Par conséquent, la méthode GGA+U permet l’ob-
tention de meilleurs résultats que les autres méthodes étudiées à la fois pour les
études du composé pur UOǡ et des défauts ponctuels.

3.1.2 Insertion des produits de fission dans la matrice UO2

Les produits de fission sont créés dans la matrice combustible suite aux fissions
nucléaires. L’aptitude de ces produits de fission à s’incorporer de façon stable dans
les défauts de structure constitue un élément important pour l’évaluation de leur
relâchement hors du combustible en situation accidentelle. Plusieurs produits de fis-
sion ont été considérés dans cette étude pour leur importance dans les études de
sûreté : hélium, krypton, xénon, iode, césium, baryum, molybdène, tellure, ruthé-
nium, strontium, cérium et zirconium. Par conséquent, nous avons étudié l’incorpora-
tion de ces produits de fission dans les sites cristallins suivants : les lacunes
d’uranium (VU) et d’oxygène (VO), les sites interstitiels octaédriques (Int), les dila-
cunes O-U (DV) et les défauts de Schottky (Sch).

Énergies d’incorporation

Les énergies d’incorporation (Einc
PF>X) d’un produit de fission (PF) dans un site X sont

déterminées à partir des supercellules de calcul avec et sans le produit de
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fission considéré :

Einc
PF>X � EPF>X � EX � EªPF (7)

où EªPF est l’énergie du produit de fission isolé. Les énergies d’incorporation regroupées
dans le tableau 7 sont évaluées après relaxation des atomes à volume constant de
la cellule. On observe que la lacune d’uranium est le site d’incorporation le plus
favorable (énergie d’incorporation la plus faible) de la majeure partie des produits de
fission. Seuls le xénon et l’iode ont un comportement différent et préfèrent respecti-
vement une dilacune et un trio de Schottky. Il faut noter ici que le signe de l’énergie
d’incorporation ne signifie en rien que le produit de fission est soluble. En effet, on ne
tient pas compte dans cette partie ni de la disponibilité des sites d’accueil (voir par-
tie sur l’énergie de solution) ni de la compétition entre l’incorporation dans les sites
d’accueil et la formation de composé chimique dans des phases séparées (voir partie
sur la stabilité des produits de fission). La classification des produits de fission
selon leur degré de volatilité en situation accidentelle se retrouve dans les valeurs
des énergies d’incorporation du tableau 7. Un premier groupe composé de (He, Kr,
Xe, I et Cs) a des énergies d’incorporation élevées et correspond à des produits de
fission volatils qui sont relâchés très rapidement en situation accidentelle. Le second
groupe avec des énergies d’incorporation intermédiaires (Te, Ru, Ba, Mo, Sr) est formé
de produits de fission semi-volatils (i.e. leur relâchement en situation accidentelle
dépend principalement de la vaporisation de composés formés aux joints de grains du

Tableau 7. Énergies d’incorporation des produits de fission dans le dioxyde d’uranium.

Einc
X �FP� in eV

PF / X Int. VO VU DV Sch
He 1,34 1,05 �0,82 �0,19 �0,02
Kr 6,23 5,41 0,65 0,91 1,43
Xe 9,71 7,85 1,95 1,55 1,63
I 5,83 2,55 0,59 0,11 �0,85
Cs 7,53 6,41 �1,20 �1,12 �0,61
Te 5,22 0,78 �8,40 �2,08 �2,52
Ru �2,46 �4,87 �7,63 �7,42 �5,85
Ba 5,47 4,51 �8,45 �5,72 �2,93
Mo �0,92 1,74 �7,58 �6,36 �3,09
Sr 3,25 3,68 �7,86 �7,61 �3,80
Ce �1,64 �0,20 �14,50 �12,09 �8,21
Zr �4,52 �1,99 �14,58 �12,66 �8,53
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combustible). Le troisième groupe formé de Ce et Zr a des énergies d’incorporation
très faibles et correspond aux produits de fission peu volatils (i.e. leur relâchement
est lié à la volatilisation de l’uranium). En outre, on note que le site d’incorporation
le moins favorable est la lacune d’oxygène pour ces deux produits de fission contrai-
rement au site interstiel pour la majeur partie des autres produits de fission.

Les énergies d’incorporation résultent d’une compétition entre les effets stériques du
fait de l’incorporation des produits de fission dans le site de piégeage et la formation
de liaisons entre le produit de fission et les atomes voisins de la matrice UOǡ. L’incor-
poration des produits de fission du premier groupe décrit ci-dessus est principalement
conditionnée par les contraintes stériques. Par exemple, la grande taille de l’atome
de xénon et la faible affinité électronique du krypton avec l’oxygène expliquent les
fortes valeurs de leurs énergies d’incorporations. Pour le second groupe, la compéti-
tion entre les effets chimiques et stériques augmente. Ainsi, la plus faible énergie d’in-
corporation du strontium peut s’expliquer par des effets électrostatiques plus grand
entre le strontium et l’oxygène qu’entre l’iode et l’oxygène. Les très faibles valeurs
des énergies d’incorporation pour le troisième groupe proviennent des fortes intérac-
tions chimiques entre les atomes. On observe que la position relaxée de Ce et Zr dans
une dilacune et un trio de Schottky correspond à la position de l’uranium manquant
tandis que pour lemolybdène (deuxième groupe) la position d’équilibre correspond au
barycentre des atomes U-Omanquants. De plus, les positions des atomes d’oxygène
en plus proche voisins sont beaucoup plus affectées par l’incorporation dumolybdène
que du cérium ou du zirconium. Ces faits sont cohérents avec la possibilité de Ce et Zr
d’avoir un degré d’oxydation +IV comme l’uranium et de former des solutions conti-
nues CeOǡ-UOǡ et ZrOǡ-UOǡ (Sato et al., 1999a ; Yamada et al., 1997).

Ces résultats sont qualitativement en bon accord avec les études basées sur
la méthode de Mott-Littleton (Grimes et Catlow, 1991 ; Nicoll et al., 1997 ; Busker
et al., 2000, 2003). En effet, dans ces études, la lacune d’uranium est le site d’in-
corporation le plus favorable pour la plupart des produits de fission. La préférence
de l’iode de s’incorporer dans un trio de Schottky est cohérent avec les précédentes
études utilisant la théorie de la fonctionnelle de la densité (Dorado et al., 2009) et la
méthode deMott-Littleton (Grimes et Catlow, 1991 ; Busker et al., 2000). La détermi-
nation du site d’incorporation préférentiel de l’hélium conduit soit au site interstitiel
octaédrique (Freyss et al., 2006), soit, commedans notre étude, à la lacune d’uranium
(Crocombette, 2002 ; Petit et al., 2003 ; Yun et al., 2009).
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(a) (b)

Figure 40. Incorporation du (a) molybdène et du (b) cérium dans une dilacune uranium-oxygène
(seuls les premiers voisins O et U sont représentés).

Énergies de solution

Les énergies d’incorporation donnent une indication sur les sites de piégeage les plus
favorables dans le cas où tous les défauts considérés ont la même concentration dans
le combustible. Cependant, la concentration des défauts dépend de la stoechiométrie
du combustible et de la température. Pour prendre en compte ces deux paramètres,
nous considérons que le combustible est à l’équilibre thermodynamique et nous cal-
culons les énergies de solution définies selon :

Esol
FP>X � Einc

FP>X � EFapp
X (8)

où EFapp
X est l’énergie de formation apparente du défaut X. Cette énergie dépend à la

fois de la température et de l’écart à la stoechiométrie selon l’expression suivante :

EFapp
X � �kT log ��X�� (9)

Les concentrations des défauts �X� et les énergies de formations EFapp
X peuvent être

évaluées dans le cadre de la théorie des défauts ponctuels (PDM) initiée par Lidiard
(1966) et Hj. Matzke (1987). Dans cette théorie, on considère que la déviation stoe-
chiométrique du combustible x est due aux défauts simples isolés. La méthode PDM
ne prend donc pas en compte les défauts complexes tels les défauts de Willis.
Néanmoins, Geng et al. (2008) ont montré que les concentrations de défauts éva-
luées dans le cadre du PDM étaient en accord avec les données expérimentales pour
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x < 0,03. Le PDM fait l’hypothèse du défaut majoritaire : la lacune d’oxygène dans
UOǡ�x, la paire de Frenkel d’oxygène dans UOǡ et les interstitiels d’oxygène dans
UOǡ�x. En utilisant ces hypothèses, on obtient les expressions pour EFapp

X rassemblées
dans le tableau 8. On peut alors calculer les énergies de solution des produits de fis-
sion (voir tableau 9). Une énergie de solution négative signifie que le produit de fission
est plus stable dans le site de piégeage plutôt qu’à l’état isolé.

Tableau 8. Énergies de formation apparente des défauts dans le dioxyde d’uranium (EPFO et
EPFU : énergies de formation des paires de Frenkel d’oxygène et d’uranium, ESch : énergie de
formation du trio de Schottky, and BDV and BSch : énergie de liaison des di- and trilacunes).

X
EF app
X

UOǡ�x UOǡ UOǡ�x

VO �kT ln �SxS~ǡ� EPFO
ǡ �

kT
ǡ ln �ǡ� EPFO � kT ln �x�

VU ǡkT ln � SxS
ǡ � � ESch ESch � EPFO � kT ln �ǡ� ESch � ǡEPFO � ǡkT ln �x�

DV ESch � BDV � kT ln � SxS
ǡ � ESch �

EPFO
ǡ � BDV �

kT
ǡ ln �ǡ� ESch � EPFO � BDV � kT ln �x�

Sch ESch � BSch ESch � BSch ESch � BSch

Dans le premier groupe de produits de fission (avec des énergies d’incorporation éle-
vées : He, Kr, Xe, I et Cs), les énergies de solution sont toujours positives sauf pour la
lacune d’uranium et la dilacune. Le xénon est le seul produit de fission à n’avoir que
des énergies de solution positives ; ce qui montre bien l’instabilité du xénon dans le
dioxyde d’uranium. Les produits de fission des deux autres groupes ont toujours au
moins une énergie de solution négative quelle que soit la stoechiométrie du combus-
tible. Les sites d’insertion les plus favorables sont la dilacune et la lacune d’uranium.
Le ruthénium a un comportement particulier dans UOǡ�x puisque la lacune d’oxygène
est le site préférentiel d’insertion. Pour l’ensemble des produits de fission, l’énergie
de solution la plus faible diminue lorsque l’écart à la stoechiométrie augmente ; ce qui
est cohérent avec le fait que les sites préférentiels contiennent une lacune d’uranium
(puisque leurs concentrations augmentent avec l’écart à la stoechiométrie). On peut
remarquer que lorsque le taux de combustion du combustible augmente, le défaut
de structure préférentiel (la lacune d’uranium) ne peut plus accommoder l’ensemble
des produits de fission créés. Dès lors, les autres sites d’insertion, en premier lieu la
dilacune et les trio de Schottky, seront mis à contribution.

Pour s’affranchir des hypothèses du PDM sur le défaut majoritaire, nous avons choisi
de résoudre directement le système d’équations (10) où [IO,U], [VO,U] sont les
concentrations des interstitiels et lacunes d’oxygène et d’uranium, [DV] et [Sch] les
concentrations des dilacunes et des trio de Schottky.
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Tableau 9. Énergie de solution (eV) des produits de fission dans UOǡ�x.

Esol
X �FP� UOǡ�x UOǡ UOǡ�x UOǡ�x UOǡ UOǡ�x UOǡ�x UOǡ UOǡ�x

X Hélium Krypton Xénon
Int 1,34 1,34 1,34 6,23 6,23 6,23 9,71 9,71 9,71
VO 1,05 3,05 5,05 5,41 7,41 9,41 7,85 9,85 11,85
VU 6,38 2,38 �1,62 7,85 3,85 �0,15 9,15 5,15 1,15
DV 3,11 1,11 �0,89 4,21 2,21 0,21 4,85 2,85 0,85
Sch 1,48 1,48 1,48 2,93 2,93 2,93 3,57 3,57 3,57

Iode Césium Tellure
Int 5,83 5,83 5,83 7,5 7,5 7,5 5,22 5,22 5,22
VO 2,55 4,55 6,55 6,4 8,4 10,4 0,78 2,78 4,78
VU 7,79 3,79 �0,21 6,1 2,0 �2,0 �1,20 �5,20 �9,20
DV 3,41 1,41 �0,59 2,2 0,2 �1,8 1,22 �0,78 �2,78
Sch 0,65 0,65 0,65 0,9 0,9 0,9 �1,02 �1,02 �1,02

Ruthénium Baryum Molybdène
Int �2,46 �2,46 �2,46 5,47 5,47 5,47 �0,9 �0,9 �0,9
VO �4,87 �2,87 �0,87 4,51 6,51 8,51 1,7 3,7 5,7
VU �0,43 �4,43 �8,43 �1,25 �5,25 �9,25 �0,4 �4,4 �8,4
DV �4,12 �6,12 �8,12 �2,42 �4,42 �6,42 �3,1 �5,1 �7,1
Sch �4,35 �4,35 �4,35 �1,43 �1,43 �1,43 �1,6 �1,6 �1,6

Strontium Cérium Zirconium
Int 3,25 3,25 3,25 �1,64 �1,64 �1,64 �4,52 �4,52 �4,52
VO 3,68 5,68 7,68 �0,20 1,80 3,80 �1,99 0,01 2,01
VU �0,66 �4,66 �8,66 �7,30 �11,30 �15,30 �7,38 �11,38 �15,38
DV �4,31 �6,31 �8,31 �8,79 �10,79 �12,79 �9,36 �11,36 �13,36
Sch �2,30 �2,30 �2,30 �6,71 �6,71 �6,71 �7,03 �7,03 �7,03

�VO��IO� � exp��EPFO
kBT

� (10a)

�VU��IU� � exp��EPFU
kBT

� (10b)

�VO�ǡ�VU� � exp��ESch
kBT

� (10c)

�DV� � �VO��VU�exp��BDV

kBT
� (10d)

�Sch� � �VO�ǡ�VU�exp��BSch

kBT
� (10e)

ǡ�VU� � �IO� � ǡ�IU� � ǡ�VO� � x (10f)
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où EPFO , EPFU , ESch sont les énergies de formation des paires de Frenkel d’oxygène et
d’uraniumet des trio de Schottky, etBDV etBSch les énergies de liaison des dilacunes et
trio de Schottky. Pour résoudre ce système, on peut faire l’hypothèsemoins forte que
la concentration des interstitiels d’uranium est négligeable devant les autres concen-
trations de défauts. Cette hypothèse s’avère être a posteriori largement vérifiée et
conduit au polynôme de degré 3 suivant :

P �Y � �VO�� � ǣ � ǡYǗ
� x Yǡ

� Y exp��EPFO
kBT

� � ǡexp��ESch
kBT

� (11)

Ce polynôme a une unique solution positive correspondant à la concentration de
lacune d’oxygène. Les autres concentrations de défauts peuvent être calculées soit
en utilisant le système d’équations (10), soit directement en appliquant une
méthode similaire à celle décrite ci-dessus pour obtenir �VO�. Pour le régime sur-
stoechiométrique, la concentration de lacune d’oxygène est très faible et peut
conduire à certaines erreurs de précision lors de la résolution du polynôme. Aussi,
pour UOǡ�x, il est préférable de calculer d’abord la concentration d’interstiels
d’oxygène.

L’évolution de l’énergie de solution du ruthéniumdansUOǢ,ƼƼ avec la température est
tracée sur la figure 41 pour tous les sites considérés dans cette étude. Le site d’inser-
tion le plus favorable pour le ruthéniumdépend de la température. Ainsi, si le site pré-
férentiel est la lacune d’oxygène dans le dioxyde d’uranium sous-stoechiométrique
à T � ǣK, on observe que la dilacune devient plus favorable pour les températures
supérieures à � 800K. Ce changement d’ordre des sites d’insertion peut se
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Figure 41. Évolution de l’énergie de solution de Ru dans UOǢ,ƼƼ en fonction de la température.
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comprendre puisque l’énergie de formation apparente des lacunes d’oxygène aug-
mente avec la déviation stoechiométrique tandis que celle des lacunes d’uranium di-
minue. Par conséquent, l’énergie de solution Esol

Ru>DV décroît lorsque la température
augmente. L’évolution de l’énergie de solution du ruthénium en fonction de l’écart à
la stoechiométrie à T � ǢǙǣǣK est représentée à la figure 42. Pour cette température,
la dilacune est le site d’insertion préférentiel quelle que soit la déviation stoechiomé-
trique. Le comportement du ruthénium à T � ǢǙǣǣK diffère donc de celui à T � ǣK
(puisque les sites préférentiels sont la lacune d’oxygène pour x @ ǣ et la lacune d’ura-
nium pour x A ǣ).
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Figure 42. Impact de la déviation stoechiométrique sur l’énergie de solution du ruthénium à
T � ǢǙǣǣK.

En utilisant la même approche, on peut également calculer les énergies de solution
des autres produits de fission en fonction de la température et de l’écart à la stoechio-
métrie. On peut alors déterminer les domaines T-x des sites favorables d’insertion des
produits de fission dans UOǡ�x. Ces domaines sont représentés à la figure 43 pour T
allant de ǘǣǣ à ǡǣǣǣK et x de -0,02 à +0,02. Dans le régime sous-stoechiométrique
(figure 43a), on observe que le site préférentiel passe de DV à VU pour le cérium
et de VO à DV pour le ruthénium lorsque T et x augmentent. Dans le régime sur-
stoechiométrique (figure 43b), le site de solution préférentiel change uniquement
pour l’hélium de DV à VU.
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Figure 43. Domaines T-x pour les sites de solutions les plus favorables dans le dioxyde d’uranium
(a) sous-stoechiométrique et (b) sur-stoechiométrique.

3.1.3 Stabilité des produits de fission dans le dioxyde d’uranium

Gaz inertes

L’hélium, le xénon et le krypton ne forment pas de phases séparées. Par conséquent
leur solubilité est directement liée au signe de leur énergie de solution (un signe
négatif signifie la solubilité du produit de fission). En résolvant le système
d’équations (10), on trouveque, pour les températures comprises entre ǘǣǣ et ǡǣǣǣK,
l’hélium est insoluble dans UOǡ�x et UOǡ ainsi que dans UOǡ�x à haute température.
Par exemple, à x � Ǣǣ�Ǘ, l’hélium est insoluble pour T A ǢǗǙǣK. Par ailleurs, le xénon
et le krypton sont insolubles dans le dioxyde d’uranium pour T > �ǘǣǣ ; ǡ ǣǣǣ�K et
x > ��ǣ,ǣǡ ; ǣ,ǣǡ� en accord avec les observations expérimentales (Hj. Matzke, 1980 ;
Garcia et al., 2006).

Produits de fission chimiquement actifs

Les calculs des énergies de solution effectués dans la partie précédente sont très
utiles pour prédire le site préférentiel d’insertion des produits de fission. Néanmoins,
le mécanisme de solution des produits de fission dans les sites d’accueil de la matrice
combustible est en compétition avec le mécanisme de formation de phases séparées
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telles les inclusionsmétalliques ou les phases d’oxydes observées expérimentalement
(Kleykamp et al., 1985 ; Lindemer et Besmann, 1981 ; Cordfunke et Konings, 1990).
Dans cette partie, nous avons évalué les énergies de formation de plusieurs compo-
sés avec le logiciel VASP.

lode : l’iode peut interagir avec le césium pour former des précipités d’iodure de cé-
sium (CsI). Le rendement de fission de l’iode est environ dix fois plus petit que celui
du césium. Par conséquent, la formation de précipités de CsI n’aura que peu d’in-
fluence sur le comportement du césium mais aura beaucoup d’influence sur celui de
l’iode. Nos calculs montrent que l’iodure de césium est insoluble dans UOǡ�x. On
s’attend donc à ce que l’iode précipite sous forme de CsI dans le combustible. Cepen-
dant, commeCsI est instable pour les températures supérieures à Ǣ ǙǙǣK, l’iode peut
rapidement être relâché en conditions accidentelles.

Précipités métalliques : nous avons évalué la stabilité relative des précipités mé-
talliques de ruthénium et tellure vis-à-vis des atomes dissous dans les sites d’accueil
préférentiels FPXs qui dépendent à la fois de la température et de la déviation stoe-
chiométrique du combustible. En prenant l’exemple du ruthénium, on considère la
réaction chimique suivante :

Ru�m� � RuXs

et l’énergie de solution est évaluée selon :

Esol
Ru�m� � Esol

Ru>Xs � EFRu�m� (12)

où EFRu est l’énergie de formationdu ruthéniummétallique avec pour référence l’atome
Ru isolé, Esol

Ru>Xs l’énergie de solution du ruthénium dans son site d’accueil préférentiel
Xs (e.g. Xs est la dilacune dans UOǡ�x). Les énergies de solution de Ru�m� et Te�m�

sont données dans le tableau 10. Une valeur positive indique que les précipités
métalliques sont insolubles dans le combustible. Le ruthénium métallique est inso-
luble dans le dioxyde d’uranium quel que soit l’écart à la stoechiométrie tandis que
le tellure métallique est insoluble dans UOǡ�x et soluble dans UOǡ et UOǡ�x. Ceci
est cohérent avec les observations expérimentales d’inclusions métalliques ε-Ru (Ru,
Pd, Rh, Tc, Mo, Te) (Kleykamp, 1985 ; Sato et al., 1997) dans du combustible sous ou
proche stoechiométrique. Pour le combustible sur-stoechiométrique, on s’attend à
ce que la formation de précipités métalliques soit en compétition avec la formation
de précipités d’oxydes.
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Tableau 10. Precipités contenant les produits de fission : propriétés crystallographiques
et énergies de solution dans le dioxyde d’uranium (lCordfunke et Konings (1990), �Wyckoff
(1963), †Santoro et al. (2000), ‡Knight et Bonanos (1995)).

Composés
Groupe Paramètres de maille (Å) Énergies de solution Esol (eV)
d’espace Calc. Exp. UOǡ�x UOǡ UOǡ�x

CsI PmǗm a � ǘ,ǚǙ a � ǘ,ǙǚǛ 7,0 6,3 2,9
(Rymer et Hambling, 1951)

Ru�m� PǚǗ~mmc a � ǡ,ǛǗ a � ǡ,Ǜǣǘ 4,2 3,0 1,7
c � ǘ,Ǘǡ c � ǘ,ǡǜǡ �

Te�m� PǗǢǡǢ a � ǘ,Ǚǣ a � ǘ,ǘǘǛ 2,0 �2,0 �6,0
c � Ǚ,Ƽǚ c � Ǚ,ƼǢǙ �

BaO Fm3m a � Ǚ,ǚǣ a � Ǚ,ǙǗ (Zollweg, 1955) �0,5 �1,3 �3,3
CeOǡ FmǗm a � Ǚ,ǘǚ a � Ǚ,ǘǢ (Eyring, 1979) �2,4 �0,9 �0,9
CeǡOǗ PǗmǢ a � Ǘ,ǛǛ a � Ǘ,ǜǜǜ �4,2 �3,2 �5,2

c � Ǚ,ƼǢ c � ǚ,ǣǡǚ
(Eyring, 1979)

CsǡO R-3m a � ǘ,ǡǚ, a � ǘ,ǡǙǚ 1,3 1,9 �0,5
c � ǢƼ,ǣǢ c � Ǣǜ,ƼƼ l

CsǡOǡ Immm a � ǘ,ǡǛ a � ǘ,Ǘǡǡ �2,6 0,0 �0,4
b � Ǜ,ǘǛ b � Ǜ,ǙǢǛ
c � ǚ,ǘǜǣ c � ǚ,ǘǗǣ

(Lindemer et Besmann, 1981)

CsOǡ I4/mmm a � ǘ,ǗƼ a � ǘ,ǘǛǛ �5,9 �2,6 �2,8
b � Ǜ,Ǘǣ b � Ǜ,ǗǙǣ

(Vannerberg, 1962)

MoOǡ P2Ǣ/c a � Ǚ,ǚǢ a � Ǚ,ǚǢǢ �1,1 0,9 0,6
b � ǘ,ǜƼ b � ǘ,ǜǙǚ
c � Ǚ,ǚǚ c � Ǚ,ǚǡƼ
β � ǢǡǢo β � Ǣǡǣ,ƼǙo l

MoOǗ Pnma a � ǢǗ,Ƽǣ a � ǢǗ,ǜǚ �4,4 �0,4 2,3
b � Ǘ,ǛǢ b � Ǘ,ǚƼǚ
c � Ǘ,Ƽǡ c � Ǘ,ƼǚǗ l

RuOǡ Pǘǡ~mnm a � ǘ,Ǚǘ a � ǘ,ǘƼǛ �2,7 0,0 1,7
c � Ǘ,Ǣǘ c � Ǘ,ǢǣǙ

(Bolzan et al., 1997)

SrO FmǗm a � Ǚ,ǡǣ a � Ǚ,Ǣǚǣ �
�2,1 �2,1 �2,5

TeOǡ PǘǢǡǢǡ a � ǘ,ǜǙ a � ǘ,ǜǢ �4,9 �4,9 �4,9
c � Ǜ,ǚƼ c � Ǜ,ǚǡ

(Neamtu et al., 2000)

ZrOǡ P2Ǣ/c a � Ǚ,ǡǡ a � Ǚ,ǢǘǙ �2,9 �0,9 �0,9
b � Ǚ,ǡǜ b � Ǚ,ǡǣǛǙ
c � Ǚ,ǘǣ c � Ǚ,ǗǢǚǛ
β � ƼƼ,ǚƼo β � ƼƼ,ǡǗo

(Smith et Newkirk, 1965)

(Suite en page suivante)
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Tableau 10. (Suite)

Composés
Groupe Paramètres de maille (Å) Énergies de solution Esol (eV)
d’espace Calc. Exp. UOǡ�x UOǡ UOǡ�x

BaCeOǗ Pmcn a � ǜ,ǜǚ a � ǜ,ǛǛǘ �2,3 �1,7 �3,7
b � ǚ,ǡǜ b � ǚ,ǡǗǘ
c � ǚ,ǡƼ c � ǚ,ǡǢǗ ‡

BaRuOǗ RǗm a � Ǚ,ǜǗ a � Ǚ,ǛǙǘ �6,7 �4,8 �5,1
c � ǡǢ,Ƽǣ c � ǡǢ,ǚǗ †

BaMoOǗ Pm-3m a � ǘ,ǣǙ a � ǘ,ǣǙ l
�0,5 0,7 �0,6

BaMoOǘ I4Ǣ/a a � Ǚ,ǙǛ a � Ǚ,Ǚǘǜ �2,2 1,0 1,7
c � Ǣǡ,ǚƼ c � Ǣǡ,Ǜǘ l

BaUOǗ Pm3m a � ǘ,ǙǢ a � ǘ,ǘǣǙ �1,1 �2,0 �4,0
(Yamanaka et al., 2001)

BaZrOǗ Pm3m a � ǘ,ǡǙ a � ǘ,ǢƼǡ �2,3 �1,1 �3,1
(Kurosaki et al., 2006)

CsǡUOǘ I4/mmm a � ǘ,ǘǗ a � ǘ,ǗƼǡ 0,4 3,0 2,6
c � Ǣǘ,ǚǢ c � Ǣǘ,ǜǣ l

CsǡMoOǘ Pnma a � ǜ,ǘǚ a � ǜ,ǙǢǣ 1,3 5,9 6,2
b � ǚ,ǘǜ b � ǚ,Ǚǚǡ
c � ǢǢ,ǘǚ c � ǢǢ,ǚǢ l

CsǡZrOǗ Cmcm a � ǢǢ,ǡǜ a � ǢǢ,ǡǛ �3,8 2,4 0,0
b � Ǜ,ǚǜ b � Ǜ,ǛǘǗ
c � Ǚ,ƼǛ c � Ǚ,ƼǙǚ l

SrCeOǗ Pmcn a � ǜ,ǚǙ a � ǜ,ǙǜǗ �4,4 �2,9 �3,2
b � ǚ,ǣǚ b � ǚ,ǣǣƼ
c � ǚ,ǡǣ c � ǚ,Ǣǘǜ ‡

SrMoOǗ PmǗm a � ǘ,ǣǡ a � Ǘ,ƼǛǙ �2,2 �0,2 0,2
(Logvinovich et al., 2007)

SrMoOǘ IǘǢ~a a � Ǚ,ǘǗ a � Ǚ,Ǘǜǣ �4,3 �0,3 2,1
c � Ǣǡ,ǗƼ c � Ǣǡ,ǣǡ

(Errandonea et al., 2008)

SrRuOǗ Pbnm a � Ǚ,ǚǡ a � Ǚ,ǙǚǛ �4,5 �1,8 �0,4
b � Ǚ,ǚǣ b � Ǚ,ǙǗǣ
c � Ǜ,ƼǢ c � Ǜ,ǜǘǙ

(Jones et al., 1989)

SrUOǗ Pnma a � ǚ,ǣǡ a � ǚ,ǣǗǣ �0,6 �0,6 �0,9
b � ǚ,ǣǜ b � ǚ,ǢǛǙ
c � ǜ,ǛǢ c � ǜ,ǚǗǣ

(Pialoux et Touzelin, 1999)

SrZrOǗ Pbnm a � Ǚ,ǜǘ a � Ǚ,ǛƼǢ �2,2 �0,2 �0,5
b � Ǚ,ǜǚ b � Ǚ,ǜǢǢ
c � ǜ,ǗǛ c � ǜ,ǢƼǚ

(Calvacante et al., 2007)

Oxydes binaires : pour les conditons de température et de potentiels d’oxygène
usuelles, les formes d’oxydes binaires les plus probables de Ba, Zr, Ce, Ru, Cs, Mo, Sr
et Te sont BaO, ZrOǡ, CeǡOǗ, CeOǡ, CsǡO, CsǡOǡ, Moǡ et SrO, ainsi que TeOǡ, RuOǡ,
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CsOǡ et MoOǗ pour les très forts potentiels d’oxygène. Nous avons cherché à évaluer
la stabilité de ces précipités vis-à-vis des produits de fission et de l’oxygène dissous
dans leurs sites préférentiels d’insertion. En prenant l’exemple de CeǡOǗ, nous avons
considéré l’équation chimique suivante :

CeǡOǗ � ǡCeXs � ǗOYs

et l’énergie de solution de CeǡOǗ est évaluée au moyen de l’expression :

Esol
CeǡOǗ

� ǡ Esol
Ce>Xs � Ǘ Esol

O>Y � EFCeǡOǗ
(13)

où EFCeǡOǗ
est l’énergie de formation de CeǡOǗ et Esol

Ce>Xs l’énergie de solution du cérium
dans le dioxyde d’uranium dans son site préférentiel Xs. Le site d’insertion préféren-
tiel pour l’oxygène Ys dépend de la déviation stoechiométrique du combustible. Dans
notre étude, nous avons montré que l’oxygène se dissous préférentiellement dans la
lacune d’oxygène pour UOǡ�x et UOǡ, et dans un site interstitiel pour UOǡ�x avec les
énergies de solution respectives Esol

O>Ys : �Ǚ,ǚ eV, �Ǘ,ǚ eV et �Ǣ,ǚ eV. Les énergies
de solution de l’ensemble des oxydes binaires étudiés sont regroupées dans le
tableau 10. Les oxydes binaires de Ce, Sr et Te sont solubles dans UOǡ�x. Concernant
le ruthénium, nous obtenons que RuOǡ est insoluble dans UOǡ et UOǡ�x et soluble
dans UOǡ�x. Cependant, il est à noter que RuOǡ n’est thermodynamiquement stable
qu’à de très forts potentiels d’oxygène.

Composés ternaires : nous avons étudié ensuite la stabilité de plusieurs composés
ternaires vis-à-vis des atomes dissous dans le combustible. Les études expérimen-
tales ont mis en évidence l’existence d’une phase perovskite (Ba, Sr, Cs) (Zr, U, Pu,
Mo, RE)OǗ (Kleykamp, 1985 ; Kleykamp et al., 1985 ; Sari et al., 1979 ; Lucuta et al.,
1991). Il n’est pas possible de prendre en compte la complexité de la phase grise au
travers de calculs ab initio. Aussi, nous n’avons considéré que des composés ternaires
stoechiométriques composés des éléments Sr, Ba, Cs, Mo, Zr, Ce, U et O. Nous avons
évalué les énergies de solubilité des composés BaCeOǗ, BaRuOǗ, BaMoOǗ,ǘ, SrCeOǗ,
SrMoOǗ,ǘ, SrRuOǗ, SrUOǗ et SrZrOǗ. Pour ce faire, nous avons pris en compte des
réactions chimiques de façon similaire à l’étude des composés binaires. Par exemple,
pour le composé SrCeOǗ, l’équation chimique suivante a été considérée :

SrCeOǗ � SrXs � CeZs � ǗOYs

et l’énergie de solution de SrCeOǗ est évaluée selon :

Esol
SrCeOǗ

� Esol
Sr>Xs � Esol

Ce>Zs � Esol
O>Ys � EFSrCeOǗ

(14)
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où EFSrCeOǗ
est l’énergie de formation du cerate de strontium, Esol

Sr>X l’énergie de
solution du strontium dans son site d’accueil le plus favorable Xs dans UOǡ�x (e.g.
Xs = dilacune dans UOǡ�x), Esol

Ce>Zs l’énergie de solution du cérium dans son site d’ac-
cueil le plus favorable Zs dans UOǡ�x et Esol

O>Ys l’énergie de solution de l’oxygène dans
son site le plus favorable Ys. On peut noter que pour SrUOǗ, nous avons pris en
compte une formule UOǡ via la réaction suivante :

SrUOǗ � SrXs �OYs �UOǡ

Les énergies de solution de l’ensemble des composés ternaires sont regroupées
dans le tableau 10. Les composés à base de cérium, BaCeOǗ et SrCeOǗ sont solubles
dans UOǡ�x ; ce qui est cohérent avec les études expérimentales qui montrent que la
concentration des terres rares dans la phase grise ne devient notable que pour des
forts taux de combustion du combustible Kleykamp (1985). On ne s’attend pas à ce
que le ruthénium participe à la formation de la phase grise puisque les énergies de
solution deBaRuOǗ et SrRuOǗ sont négatives. Lesmolybdates de strontiumSrMoOǗ,ǘ

et de baryum BaMoOǘ ont une énergie de solution négative dans UOǡ�x et positive
dans UOǡ�x. Par conséquent, on s’attend à ce que le baryum, le strontium et lemolyb-
dène participent à la phase grise dans le combustible sur-stoechiométrique. L’uranate
et le zirconate de strontium ont des énergies de solution faiblement négatives ; ces
composés ne devraient donc pas participer à la phase grise pour du combustible à
faible taux de combustion.

Conclusion

Nous avons étudié l’incorporation et la stabilité des produits de fission (He, Kr, Xe, I,
Cs, Te, Ru, Ba, Mo, Sr, Ce et Ze) dans du dioxyde d’uranium au moyen de calculs ab
initio utilisant la théorie de la fonctionnelle de la densité avec un terme de corrélation
deHubbardU (DFT-GGA+U). Ces calculs ont permis d’acquérir des informations sur le
comportement de ces produits de fission dans le combustible. Nos calculs conduisent
aux conclusions suivantes :

le xénon et le krypton sont insoluble dans UOǡ�x ;
l’hélium est insoluble dans le dioxyde d’uranium sauf en régime sur-
stoechiométrique et pour de « faibles » températures (e.g. pour T @ Ǣ ǗǙǣK
à x � Ǣǣ�Ǘ) ;
l’iode forme des précipités de CsI quel que soit l’écart à la stoechiométrie. Néan-
moins, il faut garder en mémoire que CsI est instable thermodynamiquement
pour les températures supérieures à Ǣ ǙǙǣK sous Ǣ atm ;

# 72



HDR de Guillaume Brillant - 2012 73

le tellure précipite dans les inclusions métalliques dans UOǡ�x. Le tellure est
soluble dans UOǡ�x ;
le ruthénium est insoluble dans UOǡ�x et précipite soit dans des inclusions
métalliques soit dans des phases oxydes, RuOǡ, selon le potentiel d’oxygène.
On ne s’attend pas à ce que le ruthénium participe de façon notable à la phase
grise ;
le strontium ne précipite pas sous forme SrO mais participe à la phase grise
puisque nos calculs montrent que les molybdates de strontium sont insolubles
dans UOǡ�x ;
le cérium est soluble dans UOǡ�x. Cependant, le cérium peut participer à la for-
mation de la phase grise pour des combustibles avec un taux de combustion
élevé ;
le césium et le molybdène sont peu solubles dans UOǡ�x. Le césium devrait par-
ticiper à la formation de bulles de gaz et d’uranate ou molybdate de césium.
Le molybdène devrait précipiter sous forme d’inclusions métalliques dans UOǡ�x

et dans une phase oxyde dans UOǡ�x ;
le baryum et le zirconium sont solubles dans le dioxyde d’uranium.

3.2 Relâchement des produits de fission hors
du combustible

La compréhension du comportement des produits de fission (PF) dans le combustible
est essentielle pour l’évaluation des rejets radioactifs dans l’environnement en cas
d’accident sévère sur un réacteur nucléaire. Depuis une vingtaine d’années, plusieurs
études expérimentales ont été menées pour acquérir des connaissances sur le relâ-
chement des produits de fissions ; études analytiques, tel le programme VERCORS
(Vérification Expérimentale du Relâchement d’un COeur de Réacteur lors d’un
accident Sévère (Pontillon et al., 2010, Pontillon et Ducros, 2010a,b)), et études à
grandes échelles, tel le programme PHEBUS PF (Schwarz et al., 1999). Ces
programmes ont permis une quantification des taux de relâchement des produits de
fission dans de multiples conditions accidentelles et l’identification d’analogies
de comportement permettant un regroupement schématique en quatre classes :
i) les produits de fission volatils (Xe, Kr, I... ) : PF rapidement et fortement relâchés -
l’étape limitante du relâchement est la diffusion atomique à l’intérieur
des grains de combustible ; ii) les produits de fission semi-volatils (Ba, Mo...) :
PF qui peuvent conduire à de très forts relâchement suivant les conditions redox de
la séquence accidentelle - le relâchement est principalement lié à la volatilisation des
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composés formés aux joints de grains ; iii) les produits de fission peu volatils (Ce, La,
Sr...) : PF peu relâchés (< Ǣǣ%) avant la fusion du combustible - l’étape limitante du
relâchement est la volatilisation de composés chimiques formés dans le combustible
ou la volatilisation du combustible lui-même ; iv) produits de fission « non » volatils
(Zr...) PF très peu relâchés (< Ǣ%) même après fusion du combustible.

Afin de pouvoir extrapoler les résultats de ces études expérimentales à toutes les
situations accidentelles (température, potentiel redox...), nous avons développé des
modèles/corrélations pour évaluer le relâchement de plusieurs produits de fission
importants (I, Cs, Ru, Ba, Mo, Ce, La, Sr et Eu). Nous avons rassemblé dans cette partie
les études relatives au baryum et au molybdène qui sont représentatives des études
menées sur l’ensemble des produits de fission. Ces deux produits de fission sont
chimiquement actifs et ont de forts rendements de fission (Ba � ǢǢ% et Mo � ǡǙ%).
Le baryum contribue largement à la puissance résiduelle du réacteur via la décrois-
sance radioactive ǢǘǣBa�ǢǘǣLa (environ ǡǣ% de la puissance résiduelle du cœur est
due à ǢǘǣBa et ǢǘǣLa entre 1 et 8 jours après l’arrêt du réacteur à eau sous pression
(REP). Par conséquent, l’évaluation du relâchement du baryum est essentielle pour
déterminer le déroulement d’un scénario accidentel avec un possible percement de la
cuve du réacteur provoquée par une trop grande quantité de chaleur accumulée dans
le cœur. De plus, le baryum et le molybdène ont des effets sur la santé, particulière-
ment sur les poumons et les os (Alpert et al., 1988). Au-delà de son fort rendement
de fission et de ses effets radiologiques, le molybdène agit sur les cinétiques et taux
de relâchement des autres produits de fission du fait du couple redox Mo/MoOǡ qui
contrôle en partie le potentiel d’oxygène du combustible et du fait également des in-
téractions chimiques avec les autres éléments (formation de composés avec notam-
ment le césium, le strontium et le barium). Dans la première partie de ce chapitre,
nous décrivons la méthodologie qui nous a permis de développer des corrélations de
pressions partielles de Ba etMo pour calculer leurs cinétiques et taux de relâchement.
Dans la seconde partie, nous détaillons la validation de ces modèles que nous avons
implémentés dans le code de calcul « accident grave » ASTEC (Accident Source Term
Evaluation Code (Van-Dorsselaere et al., 2009, 2010)). La base de qualification est
composée de l’ensemble des essais VERCORS avec du combustible ayant un taux de
combustion intermédiaire ainsi que les deux séries d’essais canadiens effectuées
au Chalk River Laboratory, à savoir les séries HCE3 (combustible gainé) et MCE1
(combustible non gainé).
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3.2.1 Modélisation du relâchement des produits de fission

Baryum

Si on s’intéresse à la forme thermodynamiquement stable du baryum dans le com-
bustible nucléaire, on peut utiliser le diagramme d’Ellingham (voir figure 44). On note
que la phase oxyde BaO est plus stable que la phase métallique pour du combus-
tible sur-stoechiométrique. En outre, le baryum peut s’associer avec d’autres élé-
ments (tels Mo, Zr ou U pour former des phases séparées). Le baryum a une faible
solubilité dans le combustible (Sari et al., 1979 ; Kleykamp, 1993). Plusieurs précipi-
tés contenant du baryum ont été observés expérimentalement : l’oxyde de baryum
BaO (Walker et al., 1990 ; Hocking et al., 1994 ; Sato et al., 1999a), le zirconate de
baryum BaZrOǗ (Ray et al., 1992 ; Sato et al., 1999a), l’uranate de baryum BaUOǗ

(Sari et al., 1979 ; Kleykamp, 1993) et une phase perovskite appelée « phase grise »
qui peut s’écrire (Ba,Sr,Cs)(Zr,U,Pu,Mo,RE)OǗ (Sari et al., 1979 ; Kleykamp et al., 1985 ;
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Figure 44. Diagramme d’Ellingham.
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Kleykamp, 1985 ; Lucuta et al., 1991). Cependant, aucun précipité de baryum n’a été
observé dans un combustible UOǡ de ǙǣGWj/tM (Thomas et al., 1992). Il semble que
le baryum précipite soit dans du combustible à fort taux de combustion soit dans les
combustibles soumis à de très hautes températures (supérieures aux températures
usuelles de fonctionnement des réacteurs à eau sous pression). Grimes et Catlow
(1991) estiment, par des calculs utilisant des potentiels empiriques, que BaO est
soluble dans UOǡ�x. D’autre part, nous avonsmis en évidence aumoyen de calculs ab
initio (Brillant et Pasturel, 2008) que le baryum est soluble dans UOǡ�x. Il apparaît au
travers de ces études théoriques que la solubilité de BaO dans le dioxyde d’uranium
augmente avec le potentiel d’oxygène.

Pression partielle de baryum : dans un premier temps, nous avons évalué la distri-
bution du baryum dans le dioxyde d’uranium pour une concentration de 0,4 at% au
moyen du code GEMINI2 et de la base de donnée MEPHISTA (Barrachin et al., 2006).
Pour les températures inférieures à ǢǛǣǣK, le baryum se situe principalement dans
la phase perovskite BaUOǗ (voir figure 45). Au-delà de cette température, le baryum
est thermodynamiquement stable en phase dissoute dans le combustible solide ou
liquide. En situation accidentelle pour du combustible avec un taux de combustion
intermédiaire ou faible, le baryum est dans la matrice combustible, diffuse aux joints
de grains lorsque la température augmente, et peut alors former des phases séparées.
Néanmoins, le zirconium diffusemoins rapidement que le baryum (Sato et al., 1999a)
et n’est probablement pas présent aux joints de grains dans les premiers tempsde l’ac-
cident. Par conséquent, les phases séparées sont l’oxyde de baryum et les uranates
de baryum tant que le zirconium n’a pas atteint les joints de grains. Étant donnée
la complexité, et le manque de données expérimentales, concernant les phases
solides du système (Ba, Zr, Mo, U, O), nous avons choisi de simplifier le problème et
de n’étudier dans la suite que les phases stoechiométriques suivantes : BaO, BaMoOǗ,
BaMoOǘ, BaUOǗ et BaZrOǗ.

Les pressions partielles de baryum au-dessus de Ba�s�/BaO�s� sont tracées à la
figure46pour unpotentiel d’oxygènedu combustible de�ǢǣǣkJ/mol et�ǚǣǣkJ/mol.
On observe que les pressions partielles de BaǡO�g� et BaH�g� sont négligeables au vu
des autres pressions partielles. Quatre espèces sont donc à considérer : Ba�g� (pour
les très faibles ∆GOǡ ), Ba(OH)ǡ�g� (pour les forts ∆GOǡ et T ß ǡǣǣǣK), BaOH�g� et
BaO�g� (pour les forts ∆GOǡ et T à ǡǣǣǣK). Par conséquent, il apparaît que la pré-
sence d’hydrogène dans la phase gazeuse influe sur la pression partielle de baryum.
Afin de quantifier cet effet, on a tracé à la figure 47 l’évolution de la somme des
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pressions partielles des espèces à base de baryum avec et sans prise en compte des
espèces hydrogénées. On observe que l’absence d’hydrogène modifie sensiblement
la pression partielle de baryum pour les « faibles » potentiels d’oxygène
(∆GOǡ ß �ǙǣǣkJ/mol) et pour les « faibles» températures (T ß ǡǣǣǣK). Par exemple,
à ǢǜǣǣK et pour ∆GOǡ � �ǗǣǣkJ/mol, la somme des pressions partielles de baryum
est réduite de deux ordres de grandeur en cas d’absence d’hydrogène
(ΣpBaαOβHδ � Ǚ,Ǜ�Ǣǣ�Ǘ ; ΣpBaαOβ � Ǘ,ǡ�Ǣǣ�Ǚ). On peut noter que le baryum a un
comportement particulier lors des essais avec du combustible dégainé tels les essais
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Figure 47. Impact de la présence d’hydrogène dans la phase gaz sur la pression partielle de
barium au-dessus de Ba�s�/BaO�s�.

VERCORS RT3 (lit de débris UOǡ) et RT4 (lit de débris UOǡ/ZrOǡ) ainsi que l’essai
PHEBUS FPT4 (lit de débris UOǡ/ZrOǡ). En effet, lors de ces essais, le relâchement du
baryum débute pour des températures relativement faibles (T � ǢǜǣǣK) en compa-
raison des autres essais VERCORS et PHEBUS (T à ǡǣǣǣK). De plus, la cinétique de
relâchement est très rapide dès le début du relâchement. Il apparaît donc un compor-
tement particulier du baryum pour les configurations du combustible en lit de débris.
Cela peut s’expliquer aumoyen des résultats précédents. En effet, en configuration lit
de débris, l’accès gaz/combustible est beaucoup plus important et permet un contact
direct hydrogène/combustible et donc hydrogène/baryum. Par conséquent, on peut
supposer que les espèces gazeuses Ba(OH)ǡ�g�, BaOH�g� et BaH�g� ne contribuent
au relâchement du baryum que pour la configuration lit de débris. En outre, on peut
noter que pour du combustible gainé, le baryum peut être piégé sur la gaine comme
observé sur la tomographie-γ post essai de l’échantillon VERCORS V5.

On observe, à la figure 48, que la pression partielle de baryum au-dessus de
BaMoOǗ,ǘ�s� est dominée par le composé BaMoOǘ�g�. Les pressions partielles de
baryum calculées au-dessus de BaMoOǗ,ǘ�s�, BaUOǗ et BaZrOǗ sont reportées à la
figure 49. On note que la pression partielle de baryum au-dessus d’une phase perovs-
kite est réduite en comparaison avec l’oxyde de baryum solide hormis en présence de
molybdène (formation de BaMoOǘ�g�). Cependant, cette observation doit êtremodé-
rée si l’on considère que BaO�s� est sous forme dissoute dans le combustible tandis
que la phase perovskite est sous forme de précipités aux joints de grains. En effet,
dans ce cas, la pression partielle de baryum au-dessus de BaO dissous est fortement
réduite (de l’ordre de la concentration de Ba dans UOǡ).
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Corrélation pour la pression partielle de baryum : pour du combustible à taux de
combustion intermédiaire, on fait l’hypothèse que le baryum se situe dans le com-
bustible sous forme dissoute. On peut évaluer la pression partielle de baryum par des
calculs d’équilibres thermodynamiques. Dans un premier temps, on considère que le
baryum dissous est soit sous forme atomique Ba soit sous forme oxyde BaO. La limite
entre ces deux formes peut être évaluée au moyen de la réaction chimique :

BaO�c� � Ba�c� � Ǣ
ǡOǡ [a]

dont l’enthalpie libre de réaction peut être estimée avec la base de donnée COACH.
Ainsi, le potentiel d’oxygène limite pour le couple Ba/BaO peut être évalué au moyen
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de la corrélation suivante :

∆Glim
Oǡ
�Ba/BaO� � �Ǣ,ǣǜ� Ǣǣǚ

� Ǣ,ǡǡ� Ǣǣǡ T� ǚ,ǜǙ� Ǣǣ�ǡ Tǡ
� Ǣ,ǚǘ� Ǣǣ�Ǚ TǗ (15)

Dans le système (Ba,O,H), on trouve les six espèces gazeuses suivantes : Ba�g�, BaH�g�,
BaO�g�, BaǡO�g�, BaOH�g� et Ba(OH)ǡ�g�. Les pressions partielles de ces espèces ont
été évaluées au moyen des valeurs extraites de la base de données COACH pour les
réactions suivantes :

BaO�c� � BaO�g� �si∆GOǡ A DGlim
Oǡ
�Ba~BaO�� [b]

Ba�c� � Ba�g� �si∆GOǡ @ DGlim
Oǡ
�Ba~BaO�� [c]

BaO�g� � Ba�g� � ǣ,ǙOǡ�g� [d]

BaO�g� �HǡO�g� � Ba(OH)ǡ�g� [e]

BaO�g� � ǣ,ǙHǡ�g� � BaOH�g� [f]

BaO�g� � Ǣ,ǙHǡ�g� � BaH�g� �HǡO�g� [g]

BaO�g� � ǣ,ǙBaǡO�g� � ǣ,ǡǙOǡ�g� [h]

Les enthalpies libres de réaction peuvent être évaluées au moyen de la corrélation
ci-dessous et des coefficients rassemblés au tableau 11.

∆Gr � A � BT � CTǡ (16)

Au vu du paragraphe précédent, on peut estimer la somme des pressions partielles de
baryum au-dessus de Ba�s�/BaO�s� en présence et en absence d’hydrogène au travers
de la corrélation suivante :

en présence d’hydrogène :

— si ∆GOǡ @ ∆Glim
Oǡ

(Ba/BaO)

pBatot
� Kc �

Kc.�pOǡ�ǣ,Ǚ
Kd

.�Ǣ � Ke.pHǡO � Kf.�pHǡ�ǣ,Ǚ� (17)

— sinon
pBatot

� Kb�Ǣ � Kd.�pOǡ��ǣ,Ǚ � Ke.pHǡO � Kf.�pHǡ�ǣ,Ǚ� (18)
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En absence d’hydrogène :

— si ∆GOǡ @ ∆Glim
Oǡ
�Ba/BaO�

pBatot
� Kc�Ǣ � �pOǡ�ǣ,Ǚ

Kd
� (19)

— sinon

pBatot
� Kb�Ǣ � Kd.�pOǡ��ǣ,Ǚ� (20)

avec ∆Glim
Oǡ
�Ba/BaO� estimé au moyen de la corrélation (15), Ki � exp��∆Gi~RT� et

∆Gi calculés aumoyen des données du tableau 11. Afin d’estimer la pression partielle
de baryum lorsque ce dernier est sous forme dissoute dans du dioxyde d’uranium,
il est nécessaire de prendre en compte l’activité du baryum dissous. Dans le cas des
faibles concentrations, l’activité peut être assimilée à la concentration de l’élément
considéré (ici XBa). Dans les situations où cette assimilation n’est pas vérifiée, on uti-
lise le pré-facteur γBa ou coefficient d’activité qui prend en compte l’écart par rapport
au mélange idéal. La pression partielle de baryum lorsque celui-ci est dissous dans le
dioxyde d’uranium peut donc être évaluée au moyen de l’expression suivante :

pBa � γBa.XBa.pBatot (21)

avec XBa la concentration en baryum dissous, pBatot la somme des pressions partielles
des composés volatils de baryumestimée à partir de la corrélation précédente et avec
γBa � Ǣ en première approximation.

Tableau 11. Enthalpies libres de réactions pour le système (Ba, O, H). (∆Gr � A � BT � CTǡ).

Réaction A (J.mol�Ǣ) B (J.mol�Ǣ.K�Ǣ) C (J.mol�Ǣ.K�ǡ)
b ǘ,Ǚǡ � ǢǣǙ

�ǡ,ǣǚ � Ǣǣǡ ǡ,ǢǗ � Ǣǣ�ǡ

c Ǣ,ǛǢ � ǢǣǙ
�ǜǢ,ǡ �

d Ǘ,ǗǙ � ǢǣǙ
�ǘƼ,ǣ �

e �ǡ,ǗǙ � ǢǣǙ ǜǡ,Ƽ �

f �Ǣ,Ǘǚ � ǢǣǙ ǘǘ,ǚ �

g ǜ,Ǘǘ � Ǣǣǘ ǗǙ,Ǚ �

h Ǣ,ǣǘ � Ǣǣǘ Ǘǚ,ǡ �

Molybdène

Dans le combustible, le molybdène a été observé sous forme atomique ou d’oxyde
dissous dans la matrice, sous forme métallique dans la phase ε-Ru et occasionnel-
lement dans la phase grise (Tourasse et al., 1992 ; Sato et al., 1999b ; Martin et al.,
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2004 ; Maeda et al., 2005). La position du couple oxydo-réducteur Mo/MoOǡ dans
le diagramme d’Ellingham montre le rôle tampon que peut jouer le molybdène lors
de l’oxydation du dioxyde d’uranium (Matzke, 1995 ; Park et al., 1997 ; Serrano et al.,
2001). Selon les résultats de nos calculs ab initio (Brillant et al., 2009), la solubilité du
molybdène dans le dioxyde d’uranium est faible. Le molybdate de césium CsǡMoOǘ

semble participer à la redistribution du molybdène dans le combustible et au relâ-
chement du molybdène hors du combustible (Sato et al., 1997, 1999b ; Maeda et al.,
2005 ; McFarlane et al., 1996). Du fait des très faibles quantités de molybdène obser-
vées dans la phase grise, cette dernière n’est pas prise en compte dans la suite pour
l’étude du relâchement du molybdène. Par conséquent, la volatilité du molybdène
est évaluée à partir de Mo�s� ou MoOǡ�s� et des espèces gazeuses Mo�g�, MoO�g�,
MoOǡ�g�, MoOǗ�g�, les polymères de MoOǗ�g� ainsi que CsǡMoOǘ�g�.

Les pressions partielles de ces espèces gazeuse sont tracées à la figure 50 pour une
température deǡǣǣǣK.Onnote que l’espèceMoOǗ�g� ainsi que ses polymères contri-
buent à la majeure partie de la pression totale de molybdène pour les potentiels
d’oxygène supérieurs à �ǗǗǣkJ/mol à T � ǡǣǣǣK (pOǡ

� ǡ,ǘ � Ǣǣ�Ƽ). Le molybdate
de césium gazeux, supposé ici se former à partir de césium gazeux et de molybdène
solide, a également un rôle important et ce même pour des pressions partielles de
césium très faibles (voir figure 51). La pression partielle de molybdate de césium aug-
mente lorsque la température diminue mais est limitée par sa pression de saturation
en-dessous de Ǣ Ǜǣǣ à Ǣ ǘǣǣK selon le potentiel d’oxygène (voir figure 51).
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Figure 50. Pression partielle demolybdène au-dessus deMo�s�/MoOǡ�s� à T � ǡ ǣǣǣK.
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Figure 51. Impact de la pression partielle de césium sur la pression partielle de molybdate de cé-
siumà∆GOǡ � �ǘǣǣ kJ/mol et pour T > �Ǣǣǣǣ; Ǘǣǣǣ�K (i.e., pOǡ

> �Ǣ,ǡǛ�Ǣǣ�ǡǢ; Ǣ,ǣǜ�Ǣǣ�Ǜ�).

Corrélation pour la pression partielle du molybdène : le molybdène est un pro-
duit de fission semi-volatil. L’étape limitante du relâchement est donc le transfert
de masse en phase gazeuse. La modélisation du relâchement du molybdène consiste
alors à évaluer la pression partielle de molybdène au-dessus du combustible. Nous
avons donc développé une corrélation pour calculer la pression partielle de molyb-
dène en fonction de la température, du potentiel d’oxygène du combustible et de la
pression partielle de césium.

Y En l’absence de vapeur de césium. Le relâchement du molybdène provient de la
volatilisation de Mo�s� ou MoOǡ�s� (suivant le potentiel d’oxygène du combustible)
sous forme d’oxydes suivant les réactions suivantes :

αMo�s� � βOǡ�g� � MoαOǡβ�g� [i]

Kαβ �
pMoαOǡβ

�pOǡ�β (22)

αMoOǡ�s� � βOǡ�g� � MoαOǡα�ǡβ�g� [j]

Kαβ �
pMoαOǡα�ǡβ

�pOǡ�β (23)
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où les constantes de réaction Kαβ sont modélisées selon Kαβ � exp �Aǣ � AǢ~T� avec
les valeurs des constantes Aǣ et AǢ données dans le tableau 12. La limite de potentiel
d’oxygène entre Mo�s� et MoOǡ�s� est calculée au moyen de la corrélation (24) qui
permet de choisir laquelle des corrélations (22) ou (23) doit être prise en compte.

∆GMo~MoOǡ � �Ǚ,ǜǜ � ǢǣǙ
� ǢƼǡ � T � Ƽ,ǣǙ � Ǣǣ�Ǘ � Tǡ (24)

Tableau 12. Coefficients de la loi de modélisation des constantes des réactions de volatilisation
deMo�s� etMoOǡ�s� : Kαβ � exp �Aǣ � AǢ~T�.

Mo�s� MoOǡ�s�

Aǣ AǢ Aǣ AǢ

Mo�g� ǢǛ,Ǚ �Ǜ,ǜǜ � Ǣǣǘ ǗǛ,ǜǙ �Ǣ,ǘƼ � ǢǣǙ

MoO�g� Ǣǡ,Ǘ �Ǘ,Ǜǣ � Ǣǣǘ Ǘǡ,Ǜ �Ǣ,ǣǛ � ǢǣǙ

MoOǡ�g� Ǘ,ƼǗ Ǣ,Ǚǘ � ǢǣǗ ǡǘ,Ǘ �ǚ,ǜǡ � Ǣǣǘ

MoOǗ�g� �ǚ,Ǜǜ ǘ,ǢƼ � Ǣǣǘ ǢǗ,ǚ �ǡ,ǛƼ � Ǣǣǘ

MoǡOǚ�g� �ǡƼ,ǣ Ǣ,ǢǛ � ǢǣǙ Ǣǡ,ǜ �ǡ,ǡǛ � ǢǣǙ

MoǗOƼ�g� �ǙǗ,ǚ ǡ,ǡǘ � ǢǣǙ Ƽ,ǡǣ Ǣ,ǘǢ � Ǣǣǘ

MoǘOǢǡ�g� �Ǜǚ,ǚ Ǘ,ǣǛ � ǢǣǙ Ǜ,ǢǗ ǡ,ǚǘ � Ǣǣǘ

MoǙOǢǙ�g� �ǢǣǢ Ǘ,ǜǜ � ǢǣǙ Ǘ,ǜǜ Ǘ,ǜǣ � Ǣǣǘ

Y En présence de vapeur de césium. Dans ce cadre, le molybdène est relâché prin-
cipalement sous forme de molybdate de césium selon :

Mo�s� � ǡCs�g� � ǡOǡ�g� � CsǡMoOǘ�g� [k]

KǢ �
pCsǡMoOǘ

�pCs�ǡ �pOǡ�ǡ � exp��ǘǢ,ǡ � Ǣ,ǚǗ � ǢǣǙ

T
� (25)

MoOǡ�s� � ǡCs�g� �Oǡ�g� � CsǡMoOǘ�g� [l]

Kǡ �
pCsǡMoOǘ

�pCs�ǡ pOǡ
� exp��ǡǣ,ǜ � Ƽ,ǗǢ � Ǣǣǘ

T
� (26)

On peut noter que la pression partielle de molybdate de césium se trouve limitée
dans de nombreuses conditions par la pression de vapeur saturante. Cette dernière
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correspond à la réaction suivante :

CsǡMoOǘ�c� � CsǡMoOǘ�g� [m]

pCsǡMoOǘ�sat� � exp�ǢǙ,ǚ � Ǘ,Ǚǡ � Ǣǣǘ

T
� (27)

Demêmequeprécédemment, la limite de potentiel d’oxygène entreMo�s� etMoOǡ�s�

peut être calculée au moyen de la corrélation (24).

YSynthèse. L’activité dumolybdènedans le combustible est estiméepar sa concen-
tration XMo. La pression partielle de molybdène au-dessus du combustible est donc
calculée au moyen de l’expression suivante (pMotot est la somme des contributions
de tous les composés volatils de molybdène) :

pMotot
� XMo

<@@@@>Qα, β
pMoαOǡβ �max �pCsǡMoOǘ, pCsǡMoOǘ�sat��

=AAAA?
(28)

3.2.2 Validation des modèles sur les données expérimentales

Le comportement de plusieurs produits de fission a été étudié et une modélisation a
pu être retenue pour lemolybdène, le baryum, le ruthéniumainsi que pour quatre pro-
duits de fission moins volatils : le cérium, le lanthane, le strontium et l’europium. Ces
modèles de relâchement ont été implémentés dans le module ELSA du code d’acci-
dent ASTEC. La base de validation est notamment composée de l’ensemble des essais
VERCORS avec du combustible ayant un taux de combustion intermédiaire ainsi que
de plusieurs séries d’essais canadiens effectuées au Chalk River Laboratory, dont les
séries HCE3 (combustible gainé) et MCE1 (combustible non gainé). Nous présentons
dans cette partie la validation du code ASTEC/ELSA sur les essais VERCORS qui est
représentative de l’ensemble de la base de validation.

Essais VERCORS : l’objectif du programme VERCORS était d’établir une base de
résultats expérimentaux relative au relâchement des produits de fission hors d’un
crayon combustible soumis à des conditions représentatives de celles rencontrées lors
d’un accident sévère de REP, c’est-à-dire un accident au cours duquel le combustible
est significativement dégradé par une fusion plus oumoins importante du cœur du ré-
acteur. Ce programme expérimental est composé d’un ensemble d’essais analytiques,
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ou à effet séparés, réalisés sur des échantillons de combustible REP irradiés, d’une
trentaine de grammes. Ce programme a permis de tester différents types de
combustibles (combustibles UOǡ taux de combustion intermédiaires et élevés,
combustibles MOX) ainsi que plusieurs natures de gaz porteurs ayant des propriétés
oxydo-réductrices différentes (vapeur d’eau pure, hydrogène pur, mélange HǡO/Hǡ,
air). Les principales conditions expérimentales de ces essais sont regroupées dans le
tableau 13. Pour la majeure partie des essais, l’échantillon combustible consiste en
unmorceau de crayon formé de 3 pastilles irradiées et 2 demies pastilles vierges dans
une gaine de Zircaloy ou d’alliage M5. Les relâchements des produits de fission à par-
tir d’un lit de débris ont été mesurés lors des deux essais RT3 et RT4. L’essai RT4 s’est
déroulé sous atmosphère oxydante avec un lit de débris composé d’un mélange de
fragments UOǡ et ZrOǡ, tandis que l’essai RT3 s’est déroulé sous atmosphère mixte
plutôt réductrice avec des débris de combustible seul. Les échantillons combustibles
sont ré-irradiés juste avant l’essai (exceptions faites des deux essais RT1 et RT4) afin
de recréer au sein du combustible les produits de fission de période radioactive courte
et ainsi pouvoir suivre leur relâchement par spectrométrie gamma en ligne. Au cours
de chaque essai, un plateau de température a été effectué (autour de ǢǙǣǣ-ǢǛǣǣK)
afin d’obtenir une oxydation complète de la gaine et d’éviter une fusion précoce de
l’échantillon par la formation d’un eutectique Zr/UOǡ.

Validation du code ASTEC/ELSA : les taux de relâchements de fin d’essai mesurés
expérimentalement et calculés avec ASTEC/ELSA sont rassemblés dans le tableau 13
pour les expériences VERCORS avec du combustible UOǡ avec un taux de combus-
tion intermédiaire. On retrouve au travers de ces taux de relâchement les groupes
de produits de fission discutés ci-dessus. Le césium a un comportement volatil et est
presque totalement relâché à la fin des essais VERCORS. Le baryum et le molybdène
sont des produits de fission semi-volatils avec des fractions relâchées comprises entre
Ǜ% et Ǣǣǣ% suivant les essais. On note que le baryum est relâché plus fortement
en conditions réductrices et le molybdène en conditions oxydantes. Le ruthénium est
peu relâché (moins de Ǣǣ%) sous conditions réductrice et peu oxydante. En revanche,
le ruthéniumest fortement et rapidement relâché sous condition fortement oxydante
(ǚǙ% pour l’essai HT2). On peut noter ici qu’un fort relâchement de ruthénium peut
être mesuré sans qu’il y ait eu contact du combustible avec de l’air. Enfin, le cérium,
le lanthane, l’europium et le strontium sont des produits de fission peu volatils avec
des fractions relâchées en fin d’essai inférieures à ǜ% pour du combustible gainé.
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Le relâchement du césium démarre un peu tard dans les calculs en comparaison avec
lesmesures expérimentales (voir figure 52 pour les essais V4 et V5 et la figure 53 pour
les essais HT1 et HT2). La première étape du relâchement pendant le plateau d’oxy-
dation aux environs de ǢǚǣǣK n’est pas totalement reproduit par les calculs. Cepen-
dant, l’aspect général de la cinétique de relâchement est reproduit par les calculs et
les taux de relâchement du césium en fin d’essai sont en bon accord avec l’expérience
(voir tableau 13).
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Figure 52. Cinétique de relâchement des produits de fission lors des essais VERCORS V4 et V5.
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Figure 53. Cinétique de relâchement des produits de fission lors des essais VERCORSHT1 et HT2.

Concernant le baryum et le molybdène, les cinétiques de relâchement correspondent
globalement bien avec lesmesures et ce pour les conditions oxydantes et réductrices.
Par exemple, les cinétiques de relâchement sont tracées à la figure 52 pour les essais
VERCORS V4, sous atmosphère réductrice après le plateau d’oxydation, et VERCORS
V5, sous atmosphère oxydante pendant l’ensemble de l’essai. Le relâchement du ba-
ryum est bien reproduit par les calculs pour les deux essais, même si le taux de relâ-
chement final est légèrement surestimé pour l’essai V5 (ǚǣ% calc. et ǙǙ% exp.) et
sous-estimé pour l’essai V4 (Ǜǡ% calc. et ǜǣ% exp.). La cinétique de relâchement du
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molybdène calculée avec ASTEC est environ Ǣǘǣǣ s en retard par rapport auxmesures
expérimentales de l’essai VERCORS V5 ; cela peut être dû à une sous-estimation de
l’oxydation du combustible. Les différences entre les calculs et les expériences pour le
relâchement du molybdène lors de l’essai VERCORS V4 peut également être imputé
au calcul de la cinétique d’oxydation du combustible. Le calcul des taux de relâche-
ment en fin d’essai est globalement satisfaisant même si quelques différences avec
les mesures expérimentales demeurent sur certains essais (voir tableau 13). Les dif-
férences les plus notables sont obtenues pour l’essai fortement réducteur VERCORS
HT1 : ǘƼ% pour Mo et ǘƼ% pour Ba mesurés expérimentalement et ǢǛ% pour Mo et
ǜƼ% pour Ba calculé avec ASTEC. Pour les autres essais, les différences sont relative-
ment faibles. De plus, l’influence des conditions oxydo-réductrices de l’atmosphère
sur les taux de relâchement est bien reproduites par ASTEC. Enfin, on peut noter que
les relâchement de Ba et Mo sont bien estimés à la fois pour du combustible gainé et
pour un lit de débris comme dans les essais RT3 et RT4.

Les taux de relâchement calculés pour le strontium (de 0,2 à 1,2%) sont cohérents
avec les mesures expérimentales. Le cérium est un peu plus relâché (de 2,3 à 7,8%).
On note une bonne estimation des taux de relâchement du cérium pour les tests avec
une atmosphère réductrice et une surestimation pour les tests avec une atmosphère
oxydante : 6,3% pour VERCORS V5 (exp. @ Ǘ) et 7,8% pour HT2 (exp. Ǣ%). D’un
point de vue sûreté, ces surestimations sont les bienvenues quand il s’agit d’obtenir
des valeurs conservatives des rejets de radioactivité. Cependant, la tendance oppo-
sée est obtenue pour le lanthane et l’europium. En effet, on note une sous-estimation
du taux de relâchement de ces deux produits de fission, particulièrement pour les
conditions réductrices. Par exemple, on obtient une erreur de presque Ǣǣ% pour les
deux essais VERCORS les plus réducteurs : HT1 FLa � ǡ,Ƽ% et FEu � ǡ,ǣ% (exp.
ǜ% et Ƽ%) ; HT3 FLa � ǡ,Ǚ% et FEu � Ǘ,Ǜ% (exp. ǢǗ% et Ǣǣ%). Par conséquent,
on doit appliquer des corrections sur les taux de relâchement calculés pour ces deux
produits de fission afin d’obtenir des valeurs conservatives. Les différences entre les
calculs et les expériences peuvent être en partie dues au choix principal de modéli-
sation dans ASTEC/ELSA qui consiste à ne prendre en compte que l’étape limitante
du relâchement pour chacun des produits de fission (diffusion atomique, volatilisa-
tion de phase condensées ou volatilisation du combustible). En outre, il est possible
que des espèces chimiques gazeuses ou solides n’ayant pas été prises en compte lors
du développement des modèles de relâchement aient un effet sur le relâchement de
certains produits de fission.
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Conclusions

Les mécanismes de relâchement des produits de fission à partir du combustible UOǡ

dans les conditions d’un accident grave ont été étudiés via l’interprétation d’essais
expérimentaux tel le programme VERCORS. Nous avons analysé les comportements
physico-chimiques mis en jeu lors du relâchement des principaux produits de fission
(baryum, molybdène, ruthénium, césium, cérium, lanthane, strontium et europium)
et développé desmodèles de relâchement. Pour cette phase de développement, nous
avons considéré l’étape limitante du relâchement pour chacun des produits de fission
et effectué des calculs d’équilibres thermodynamiques afin de déterminer les pres-
sions partielles des produits de fission semi-volatils. Ces modèles de cinétique de re-
lâchement ont alors été intégrés dans le module ELSA du code ASTEC et confrontés
aux mesures effectuées lors des essais VERCORS mais aussi des essais PHEBUS et
d’essais canadiens effectuées au Chalk River Laboratory, tels que les séries HCE3 et
MCE1. De façon globale, le relâchement des produits de fission considéré est bien ap-
préhendé par les calculs ASTEC/ELSA pour l’ensemble des essais de relâchement de
produits de fission à partir de combustible à taux de combustion intermédiaire. Ces
modèles sont maintenant utilisés dans les études de sûreté des REP français.
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Chapitre 4
Conclusions - Perspectives

Les travaux exposés dans ce mémoire s’inscrivent dans une logique d’amélioration du
niveau de sûreté des installations nucléaires. Pour ce faire, j’ai effectué des recherches
dans deux grands domaines de la physique, à savoir lamécanique des fluides et la phy-
sique du solide. Dans le premier domaine, je me suis focalisé sur des problématiques
liées aux écoulements monophasiques turbulents anisothermes en utilisant la simu-
lation des grandes échelles. Dans le second domaine, j’ai étudié le relâchement des
produits de fission hors du combustible nucléaire lors de situations accidentelles.

La première partie de ce mémoire rassemble mes travaux de recherche relatifs à la
thermohydraulique. Ces derniers consistent en l’élaboration de modèles adaptés à la
simulation des grandes échelles d’écoulements turbulents et à l’application de ces
développements sur deux configurations : i) la protection thermique d’une paroi par
effusion d’un fluide froid dans une couche limite chaude et ii) l’évaluation des fluc-
tuations de température lors d’un mélange de deux écoulements turbulents aniso-
thermes.
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Nous avons pu observer que la simulation des grandes échelles est un outil de
choix pour évaluer les fluctuations de température dans des écoulements
turbulents monophasiques. L’utilisation d’une entrée de fluide turbulente est
primordiale pour la qualité de ce type de simulations et nous a conduit à déve-
lopper uneméthode de recyclage des fluctuations. En outre, une analyse dimen-
sionnelle, nous a permis de déterminer les comportements asymptotiques que
devraient vérifier les modèles de diffusivité sous-maille suivant les conditions
aux limites thermiques employées.
La première application des méthodes citées ci-dessus correspond à l’étude de
l’impact de l’effusion froide sur une couche limite turbulente chaude. Outre les
simulations numériques, nous avons effectué des mesures expérimentales dans
une veine d’essais aumoyen de sondes anémométriquesmulti-fils chauds/froids.
La comparaison des résultats expérimentaux et numériques a été rendue possible
sur les grandeurs moyennes et fluctuantes de la vitesse et de la température
mais aussi sur les corrélations doubles (vitesse/vitesse et vitesse/température).
La gammede taux d’effusion étudiée (0-5%) nous a permis d’évaluer l’impact de
l’effusion sur une couche limite jusqu’au décollement de cette dernière. Moyen-
nant l’utilisant de la condition d’entrée de fluide avec recyclage des fluctuations,
nous avons obtenu un bon accord entre les simulations et les données expéri-
mentales. La simulation des grandes échelles s’est avérée être un très bon outil
sur cette configuration relativement complexe.
L’évaluation du risque de faïençage thermique des conduites des centrales
nucléaires nécessite des simulations fines d’écoulements turbulents pour esti-
mer l’amplitude des fluctuations de température ainsi que leur répartition spec-
trale. Nous avons considéré la configuration d’un Té de mélange de la centrale
Phénix pour laquelle des données expérimentales étaient disponibles.Nous avons
pris en compte dans nos simulations numériques la résolution dynamique et
thermique de l’écoulement dans le Té de mélange mais aussi la résolution ther-
mique dans l’épaisseur d’acier de la conduite principale. Les résultats obtenus par
simulation des grandes échelles nous ont permis de retrouver l’emplacement du
pic des fluctuations thermiques observé sur la paroi de la conduite de la centrale
Phénix et donc le point le plus soumis au faïençage thermique. La simulation des
grandes échelles couplée à une résolution de la conduction thermique dans les
parois solides est ainsi un outil de choix dans l’évaluation des risques de fatigue
thermique.

La deuxième partie de ce mémoire regroupe mes travaux de recherche relatifs au
relâchement des produits de fission hors du combustible nucléaire en situation
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accidentelle. Ces travaux ont été effectués à deux échelles différentes : i) à l’échelle
microscopique avec la détermination des énergies de solution et de diffusion des pro-
duits de fission dans la matrice fluorite du dioxyde d’uranium et ii) à l’échelle macro-
scopique avec le développement et la validation de modèles de relâchement pour
évaluer le terme source au moyen d’un code d’accident grave.

Le recours à des calculs ab initio a été très profitable pour l’étude du compor-
tement des produits de fission dans le dioxyde d’uranium. Nous avons ainsi pu
évaluer les énergies d’incorporation et les énergies de solution des produits de
fission dans les différents sites d’accueil possibles de lamatrice UOǡ. Par ailleurs,
nous avons également pu évaluer la stabilité des produits de fission dissous dans
la matrice combustible vis-à-vis de la formation de phases secondaires. Ces in-
formations sont de toutes premières importances pour le développement des
modèles de relâchement à l’échelle macroscopique.
Suite à un accident sur une centrale nucléaire, la partie de l’inventaire de pro-
duits de fission libérée dans l’enceinte de confinement, et susceptible d’être li-
bérée dans l’environnement, est appelée terme source. L’estimation de ce terme
source requiert une bonne évaluation de la première étape du relâchement, c’est-
à-dire le relâchement des produits de fission hors des pastilles combustibles.
Afin de pouvoir estimer au mieux ce terme source par les simulations dans une
large gamme de conditions (température, pression d’oxygène, composition d’at-
mosphère dans le cœur...), nous avons développé des modèles de relâchement
des produits de fission hors du combustible. Ces modèles ont été élaborés sur la
base de l’interprétation du comportement des produits de fission dans des expé-
riences représentatives, de calculs ab initio et de calculs d’équilibres thermody-
namiques. Nous avons implémenté ces modèles dans le code de calcul ASTEC et
validé ces derniers sur les essais du programme VERCORS avec du combustible
à taux de combustion intermédiaire.

Plusieurs axes de recherche peuvent se dégager pour les perspectives de ces travaux
selon la thématique thermohydraulique et relâchement des produits de fission :

une problématique des futures années concerne l’élaboration et la construction
des réacteurs de génération IV. Les réacteurs à l’étude utilisent comme fluide
caloporteur du sodium (avec le futur réacteur ASTRID prévu en France à l’ho-
rizon 2020-2025), de l’hélium ou encore du dioxyde de carbone supercritique.
Les nombres de Prandtl de ces fluides, et donc leur comportement thermique,
sont très différents de l’eau ou de l’air. Des méthodes numériques et modèles
pour la simulation des grandes échelles devront donc être développés dans les
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prochaines années pour prendre en compte la spécificité des faibles nombres de
Prandtl des métaux liquides, et du sodium en particulier ;
concernant l’évaluation des risques de fatigue thermique, il sera important de
coupler à l’avenir la résolution thermohydraulique de l’écoulement et thermique
de la paroi à une résolutionmécanique d’amorçage et de propagation des fissures
jusqu’à la rupture de la tuyauterie. Cet axe de recherche nécessitera un rappro-
chement de compétences de plusieurs domaines - hydraulique, thermique, mé-
canique, numérique - afin d’aboutir à unemodélisation complète de tous les phé-
nomènes physiquesmis en jeu et à l’élaboration d’un code de calcul rassemblant
l’ensemble de cesmodèles. En outre, la fatigue thermique n’apparaît pas unique-
ment au niveau des Té de mélange. Il est donc envisagé d’étendre notre champ
d’étude à d’autres configurations telles que la zone supérieure du cœur d’un ré-
acteur à neutrons rapides refroidi au sodium pour laquelle les températures de
sortie des assemblages sont différentes ou encore la zone supérieure de la cuve
où les fluctuations du niveau de sodium induisent des fluctuations de tempéra-
ture ;
l’axe de recherche à l’échelle microscopique par calculs ab initio devra être pour-
suivi. En effet, le développement des modèles de relâchement des produits de
fission volatils nécessite des données d’entrée relatives à la diffusion atomique
dans les grains de dioxyde d’uranium. Ces données d’entrée pourront être ob-
tenues au moyen de calcul ab initio. Le recours à des calculs de dynamique mo-
léculaire pourra également être envisagé. En outre, ce type d’étude devra être
étendu à d’autres combustibles tels que les combustibles oxyde mixte (U,Pu)Oǡ

(MOX) en introduisant le plutonium dans les calculsmais aussi aux combustibles
carbure, envisagés dans le cadre du réacteur ASTRID, pour lesquels les interac-
tions chimiques entre les produits de fission et la matrice combustible sont tout
a fait différentes ;
l’effort de modélisation sur le relâchement des produits de fission qui a été fait
sur le cas du combustible UOǡ à taux de combustionmoyen devra être reproduit
sur les autres combustibles utilisés sur les réacteurs à eau pressurisée du parc
français (combustibles UOǡ à forts taux de combustion et mixte (U,Pu)Oǡ). Les
spécificités de ces combustibles (potentiel d’oxygène plus élevé, formation d’une
zone rim...) devront être prises en compte dans l’élaboration des modèles de
relâchement et les résultats du programme VERDON, dont le premier essai a été
réalisé en septembre 2011, seront utilisés comme base de validation ;
du fait de l’élaboration du futur réacteur à caloporteur sodium prévu en France,
un nouvel axe de recherche s’ouvre sur la sûreté des réacteurs au sodium. Dans
ce cadre, l’ébullition du sodium et les propriétés des écoulements diphasiques
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de sodium devront être étudiés en détails ainsi que la dégradation du cœur d’un
réacteur en situation accidentelle. C’est pourquoi, un projet européen dénomé
JASMIN (Joint Advanced Severe accidents Modelling and Integration for
Na-cooled fast neutron reactors) vient de débuter en vue de rassembler les
connaissances au niveau européen sur les écoulements de sodium et de mutua-
liser ces dernières au sein d’un futur code de calcul ASTEC-Na.

# 103





Chapitre 5
Présentation personnelle

5.1 CurriculumVitae

Brillant Guillaume

36 ans, né le 23 Janvier 1976 à Argentan (61)
Marié, 2 enfants

Institut de radioprotection et de sûreté nucléaire (IRSN)
IRSN/PSN-RES/SEREX/LE2M
BP3
13115 Saint-Paul-lez-Durance Cedex
Tél : 04.42.19.94.41
email : guillaume.brillant@irsn.fr

# 105



106 HDR de Guillaume Brillant - 2012
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Publications

22 articles dans des revues d’audience internationale.
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complet - dont 11 conférences internationales et 3 nationales.
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Activités d’enseignement et d’encadrement

Enseignement

Vacations en CPGE au Lycée du Parc - 200 h, (2000-2004).

— interrogations orales de sciences physiques (Maths sup).

Monitorat à l’INSA de Lyon - 276 h eq. TP, (2001-2004).
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— travaux dirigés en Mécaniques des fluides (3e année INSA).

Agrégé Préparateur à l’ENS de Lyon - 60 h eq. TP, (2004).
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simulation des grandes échelles », Master M2, INSA de Lyon.
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— R. Monod (2008-2009) : «Calcul d’un canal plan turbulent par simulation des
grandes échelles afin de définir une entrée turbulente pour un Té de
mélange », Master M2, université de Perpignan.

— F. Aulery (2009-2010) : « Modélisation d’un Té de mélange sous FLUENT :
Étude du faïençage thermique de la centrale Phénix », Master M2, université
de Perpignan.

2 stages de fin d’études de l’INSA de Lyon (2001 et 2003).
2 thèses de doctorat (co-encadrement) :

— F. Gupta (2005-2008) : « Étude du comportement du produit de fission
césium dans le dioxyde d’uranium par méthode ab initio», université Paris XI.

— R. Monod (2009-2012) : « Évaluation des fluctuations de température par
simulation des grandes échelles », université de Perpignan.

Membre de jury de thèse :

— S. Husson, « Simulations des grandes échelles pour les écoulements
turbulents anisothermes », INSA de Lyon, 2007.
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Autres activités

Valorisation de la recherche

Membre du comité d’organisation du séminaire international VERCORS (Gréoux-
les-bains, oct. 2007).
Expertise d’articles soumis dans :

— Journal of AmericanMineralogist

— Nuclear Engineering and Design
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Mise en place d’une collaboration avec le CNRS de Grenoble (2005-2010).
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Participation au projet européen du 6e PCRD “Severe accident research network”
(2004-2008).
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delling and Integration for Na-cooled fast neutron reactors”, (depuis 2011).
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Membre élu du Conseil de laboratoire, Centre de thermique de Lyon, INSA,
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