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Editorial

La démarche de défense en profondeur qui s'applique aux installations nucléaires
depuis les premiéres générations dispose que l'industriel sollicitant 'autorisation de
leur mise en service apporte une démonstration rigoureuse de la maitrise 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 'IRSN, initié
la pratique, ces démonstrations et études vont devoir s'étendre — depuis la nouvelle
directive européenne 2014/87/CE pour la slireté nucléaire — au champ des accidents
graves pour les nouveaux réacteurs. Or, les accidents graves sont le siéege de phé-
noménes physiques d'une grande complexité qui nécessitent pour étre appréhendés
avec justesse de disposer d'une gamme a la fois large et approfondie de connaissances.

Les travaux scientifiques menés par Guillaume BRILLANT contribuent & défricher le
champ de telles connaissances pour différentes situations de fonctionnements et
concernent, pour partie, les réacteurs a eau et, au principal, les réacteurs a neutrons ra-
pides refroidis au sodium. S'agissant de ces derniers, ils s'inscrivent dans la
perspective — pour 'IRSN - d'avoir a évaluer la démonstration de streté du projet
ASTRID, porté par le CEA, qui constitue un prototype de réacteur de quatriéme
génération dont l'ambition est de proposer une source énergétique plus économe
en combustible et capable d'une meilleure capacité de recyclage, comparée a celle
des réacteurs a eau sous pression, conduisant a une réduction de la production de
déchets a haute activité et vie longue pour une méme quantité d'énergie produite.
ILimporte néanmoins pour l'Institut de vérifier, sur une base scientifiquement solide,
les avancées en termes de slireté 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
séveres (modélisation des comportements de produits de fission). Pour la famille de
réacteurs a 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
ou 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 premiére grande partie du
manuscrit.

Par ailleurs, et bien que tout soit mis en ceuvre 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 a devoir modéliser le comportement et le



reldachement des produits de fission, dont le relachement dans l'installation doit é&tre
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 phénoménes étudiés — et redoutés —, la modélisation, et les néces-
saires étapes expérimentales pour recaler et enrichir la capacité prédictive des codes,
dont les résultats illustrent les progreés faits, grace a ces travaux, au bénéfice de la su-
reté. Ils viendront enrichir la base de connaissances et de méthodes que l'IRSN pourra
mettre en ceuvre, le moment venu, pour ['évaluation de sireté d'un projet de réacteur
rapide refroidi au sodium.

L'habilitation & diriger les recherches (HDR) est un diplome 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 a encadrer des étudiants en for-
mation doctorale ou postdoctorale. Elle est précieuse tant pour les chercheurs que
pour U'Institut, compte tenu de sa volonté de multiplier les configurations de parte-
nariat ou la vision scientifique a moyen terme joue un réle déterminant.

Ainsi, j'ai le plaisir de présenter, au nomde l'Institut, ce neuviéme numéro de la collec-
tion HDR et je remercie donc Guillaume BRILLANT de me donner cette opportunité,
a l'occasion de cette étape importante de sa carriére scientifique.

Matthieu Schuler,

Directeur de la stratégie, du développement et des partenariats
Institut de radioprotection et de s(ireté 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 a mettre en ceuvre pour en limiter les consé-
quences sur le public et 'environnement constituent une des missions majeures pour
l'expertise nucléaire francaise. Elle passe par une meilleure compréhension des phé-
nomenes impliqués, par le biais de programmes de recherche finalisée, ainsi que le
développement de logiciels de calcul et de méthode 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
streté des centrales nucléaires avec un recours a deux grands domaines de la phy-
sique, a 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 a un échauffement des crayons combustibles qui doit rester limité
afin que l'endommagement du combustible ne mette pas en cause le refroidissement
du ceceur du réacteur et évite sa fusion. Le faiencage thermique est une des causes
de rupture des tuyauteries, notamment au niveau des Té de mélange des réacteurs
a neutrons rapides refroidis au sodium du fait des forts écarts de température entre
les deux entrées du Té. L'évaluation du risque de faiengage thermique des conduites
des centrales nucléaires nécessite des simulations fines d'écoulements turbulents
pour estimer correctement 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 '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
a développer une méthode de recyclage des fluctuations. Moyennant 'utilisation de
cette condition d'entrée de fluide, nous avons obtenu un bon accord entre les simu-
lations et les mesures expérimentales obtenues par anémomeétrie 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 de mélange : l'une plu-
tot académique avec des conduites a section carrée, et l'autre directement appliquée
puisque correspondant a un cas opérationnel rencontré dans la centrale de Phénix.

Pendant et immédiatement aprés 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'étre libérée dans 'environnement, est appelée terme source.
L'estimation de ce terme source requiert une bonne évaluation de la premiére étape
du relachement, c'est a dire le relachement des produits de fission hors des pas-
tilles combustible. Pour ce faire, on se base, d'une part, sur une banque de données



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'oxygéne, composition d'atmosphére dans le cceur...), nous avons déve-
loppé des modeéles de relachement des produits de fission hors du combustible.
Ces modéles ont été élaborés sur la base de l'interprétation du comportement des
produits de fission dans des expériences représentatives du relachement de produits
de fission, de calculs ab initio et de calculs d'équilibres thermodynamiques. Nous
avons ensuite implémenté ces modéles dans le code de calcul ASTEC et validé ceux-
ci sur les essais du programme VERCORS avec du combustible a taux de combustion
intermédiaire. Le recours a des calculs ab initio a été trés profitable pour '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 la matrice UO; et éva-
luer la stabilité des produits de fission dissous dans la matrice combustible vis-a-vis
de la formation de phases secondaires.
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Chapitre 1
Introduction générale

J'ai effectué mes travaux de thése conjointement au Laboratoire de modélisation et
de développement de logiciel du Commissariat a '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 systéme d'acquisition par
anémomeétrie 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.

Ala suite de ma thése, j'ai été recruté en novembre 2004 comme ingénieur chercheur
par l'Institut de radioprotection et de sdreté 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 de mes recherches notamment sur
le plan de leurs finalités. En outre, j'ai di 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 a deux axes de recherche :
le premier axe, plutot 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 relachement 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 sGreté des réacteurs a neutrons rapides refroidis au
sodium. La premiére partie de mes activités de recherche concerne les scénarios d'ac-
cidents conduisant a une dégradation du cceur du réacteur. En outre, j'ai repris une
activité sur la simulation numérique d'écoulements turbulents afin de pouvoir étu-
dier les risques de faiencage thermique particulierement 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 slireté des centrales nucléaires. Dans cet objectif, j'ai travaillé a 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 a 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 'étude de l'impact de l'effusion sur les propriétés d'une couche limite turbulente;
et 2-3) l'étude du risque de faiencage thermique dans des Té de mélange.

Dans le chapitre 3, j'ai synthétisé mes travaux de recherche liés aux produits de fission
dans le combustible. J'ai décrit dans une premiére 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 modéles de relachement 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.



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 é&tre étudiés des écoulements monophasiques
(e.g. circulation du réfrigérant dans le circuit primaire, évaluation des pertes de
charges, estimation de la marge a l'ébullition dans le coeur du réacteur), des écou-
lements diphasiques (e.g. écoulements dans les générateurs de vapeurs, ébullition
du réfrigérant primaire en situation accidentelle), et méme multiphasiques (e.g.
mélange acier liquide, oxydes liquides et gaz dans un récupérateur de corium). Dans
mes recherches, je me suis principalement attaché a étudier des écoulements
monophasiques anisothermes avec notamment 'objectif de pouvoir estimer a priori
les fluctuations de température et ainsi éviter des configurations critiques.

Un exemple de situation critique correspond a la rupture d'une tuyauterie du circuit
primaire ou d'un circuit secondaire d'un réacteur a eau sous pression. Cette rupture de
tuyauterie conduit a un fort relachement de vapeur d’eau dans l'enceinte. Il s'ensuit
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une élévation de température et de pression importante de 'atmosphére 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 a un échauffement
des crayons combustibles qui doit rester limité afin que 'endommagement du com-
bustible ne mette pas en cause le refroidissement du cceur du réacteur et évite sa
fusion. Pour ce qui est des réacteurs a 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 coeur en cas
de bréche sur la cuve principale. En revanche, le risque de bréche par faiencage 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 étre trés importantes de par la forte
réactivité du sodium avec l'eau et l'air.

Afin de pouvoir estimer les risques de faiencage 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 a la simulation numérique avec, par exemple, des méthodes de type RANS
(« Reynolds Averaged Navier-Stokes ») ou SGE (« Simulation des Grandes Echelles »).
J'ai rassemblé dans ce chapitre les travaux de recherche relatifs a cette probléma-
tique : la premiére partie (2.1) est consacrée a des développements pour la simulation
des grandes échelles d'écoulements turbulents anisothermes; la seconde
partie (2.2) a la validation et a 'application de ces développements pour l'étude de
l'impact de l'effusion sur les propriétés d'une couche limite turbulente ; et la troisiéme
partie (2.3) a l'étude du faiencage 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 compléte des
échelles de temps et d'espace de l'écoulement considéré. Cette méthode est donc
trés précise mais aussi trés coliteuse en temps de calculs. Par conséquent, la SND est
difficilement utilisable en-dehors de l'étude de cas relativement simples (hombres 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
valeur moyenne et d'une valeur fluctuante. Les équations-bilan sont alors moyennées,
faisant apparaftre un terme inconnu : le tenseur de Reynolds. Plusieurs modélisations
existent pour représenter ce terme (modéle de la longueur de mélange, modéle
k-g, modele k-Q...). Cette technique présente '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 Echelles (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 a celle des méthodes
RANS et peut traiter des problémes 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 étre étudiés avec
attention (Mellenetal., 2003 ; Lesieur, 2007 ; Schneider et al., 2010). Le choix des mé-
thodes et schémas numériques est notamment l'un des paramétres 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 'équation de 'énergie (Chatelain 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'!Immersed Boundary Method (IBM) apparait comme une technique intéressante pour
les géométries complexes (Moin, 2002 ; Verzicco, 2005 ; Posa et al., 2011). A l'ap-
proche d'une paroi, la méthode la plus classique est d'utiliser un maillage irrégulier
raffiné prés du solide. La dérivation de lois de parois pour le champ dynamique ainsi
que pour le champ thermique constitue également un théme de recherche important
(Kader, 1981; Cabot et Moin, 1999 ; Chatelain et al., 2003 ; Artal et Nicoud, 2005 ; Lu
etal., 2010). Dans certaines configurations, une entrée de fluide turbulente doit &tre
utilisée sur certaines frontieres du domaine. Une telle entrée de fluide a une forte
influence sur la qualité des résultats. Enfin, la modélisation sous-maille revét une
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importance fondamentale en simulation des grandes échelles car son role 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 ['étude du développement spatial des écoulements
turbulents vient de la trés grande sensibilité de 'écoulement a la condition d'entrée
de fluide choisie. Cette forte sensibilité des simulations a 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 de méthodes ont été dévelop-
pés : les méthodes avec génération de turbulence aléatoire allant du bruit blanc a la
méthode des vortex (Ducros et al., 1996 ; Sergent, 2002 ; Jarrin et al., 2006 ; Pamiés
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 paralléle a été retenue a la fois pour sa simplicité et sa robustesse.
Notons que la méthode décrite ci-aprés 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 a un canal plan turbulent chauffé et le
second domaine a ['évolution spatiale d'une couche limite turbulente. Pour que la
définition de l'entrée turbulente soit la plus précise possible, il est souhaitable que
['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 méme fluide pour les deux calculs ainsi que la méme vitesse de frottement. Ainsi,
la bi-couche limite du canal est trés proche de la couche limite turbulente en entrée
du second domaine.
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condition de periodicité CL : (a)—(b)+(c)
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Figure 1. Méthode de recyclage des fluctuations du canal a l'entrée du second domaine.
(a) profil instantané calculé dans le premier domaine ; (b) profil moyen calculé dans le premier
domaine ; (b) profil moyen mesuré expérimentalement en début du second domaine.

Afin de permettre la définition de 'entrée du second domaine en relation avec les
données expérimentales, on impose au profil moyen d'étre égal a celui mesuré
expérimentalement. Aussi, seules les fluctuations du canal sont introduites a l'entrée
du second domaine et non le champ total. Les fluctuations du canal sont obtenues
par (a)-(b) (cf. figure 1), c'est-a-dire le profil instantané moins le profil moyen.
Le profil instantané est pris a 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 a 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 ay et a,.
Ces deux facteurs nous permettent d'ajuster l'amplitude et la position du maximum
des fluctuations. Enfin, la condition d’'entrée de fluide correspond a la somme des
fluctuations obtenues dans le canal et du profil moyen de la couche limite selon :

(c) +ay x[(a) = (b)] (ay *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 domaine mais
également que ces fluctuations ne sont pas atténuées par la suite. Pour ce faire, nous
avons considéré dans un premier temps un cas ou les deux domaines sont identiques.
Le premier domaine correspond a un canal plan turbulent périodique et le second a 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
2rmth x 2h x mh pour 64 x 65 x 32 nceuds. Le nombre de Reynolds de frottement
est fixé a 360 et la résolution du maillage est donnée par: AY ~ 37, A7 ~ 1323
et A} ~ 37. Nous considérons aux parois une condition de non-glissement pour la
vitesse associée a une condition de paroi adiabatique sur la paroi supérieure et a une
condition de flux imposé sur la paroi inférieure.

Paroi adiabatique
T

Paroi adiabatique

Pression imposée
Orlansky

|

1 B °
[ RN
|

|

|

y
Paroi, flux imposé Paroi, flux imposé
X
z

domaine 1 domaine 2

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 a retrouver le méme
écoulement dans le second domaine et a ce que celui-ci n'évolue pas spatialement.
Pour vérifier ceci, nous avons calculé les valeurs moyennes et fluctuantes de la vitesse
et de la température dans des plans perpendiculaires a '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 a 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 génére la
turbulence dans l'écoulement et d'autre part, elle permet a 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 'importance d’imposer des valeurs fluctuantes a 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 a zéro. Ce faisant,
nous observons que les profils des fluctuations de vitesse sont altérés et n'ont tou-
jours pas atteint le niveau attendu a une distance de x/h = 5 aprés l'entrée du second
domaine. Il apparait 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-a-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 étre 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 trés lentement spatialement. Un différence d'évolution
apparait méme suivant la condition aux limites thermique sur les parois. Pour une
paroi avec un flux imposé, une distance de 5h est nécessaire pour retrouver le niveau
des fluctuations attendu. Pour une paroi adiabatique, 'évolution spatiale des profils
de température est trés lente. Cette propriété est ici tres dommageable puisque apres
unedistance de 5h, le niveau des fluctuations de température est encore trés inférieur
a celui attendu (< 10 %). Ces observations peuvent s'expliquer en étudiant le terme
de 'équation d'énergie ou apparaissent a 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 : U.gr—aéT. En effet, ['écoulement étant inva-
riant suivant les directions longitudinale et transverse, on a en moyenne 97/dx = 0 et
OT/0z = 0. Ainsi, pour la paroi a 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 9T/dy = 0. Par conséquent, il apparait difficile de
générer des fluctuations de température au-dessus d’'une paroi adiabatique en utili-
sant les fluctuations de vitesse. Il apparait 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 modéles sous-mailles de viscosité et de diffusivité
requiert une bonne connaissance du comportement asymptotique des variables en
proche paroi. Ainsi, le modéle de Smagorinsky (Smagorinsky, 1963) ne peut étre uti-
lisé pour simuler la sous-couche visqueuse car il surestime la viscosité sous-maille
dans cette région tandis que le modéle WALE (Nicoud et Ducros, 1999) est construit
de facon a avoir le bon comportement pariétal. En outre, il apparait que la résolution
des grandeurs turbulentes en proche paroi est d'une importance capitale en simu-
lation numérique, et tout particulierement en simulation des grandes échelles, car
elle conditionne la qualité de la simulation sur 'ensemble de 'écoulement. L'une des
difficultés majeures réside dans la trés faible épaisseur de la zone de proche paroi
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dans laquelle les phénoménes physiques principaux apparaissent. C'est pourquoi,
il est d'usage de recourir a 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 modéles 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
a 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 des modeéles sous-mailles sont indépendants du choix
du filtre. Pour les modéles sous-maille qui ont recours a 'hypothése de Boussinesq,
on écrit que le tenseur des contraintes sous-maille est proportionnel au tenseur des
déformations : Tj; = 2v,,Sy, avec S = %(@U, + 0il;), avec vgy 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
T et du tenseur des déformations Sj;.

Tableau 1. Comportement asymptotique de tj, Sj; et Vsm.

Tjj sij Vsm
i=1j=1 y y y
i=1j=2 y 1 y
i=1j=3 y y y
i=2,j=2 y* y y
i=2,j=3 y? 1 v
i=3,j=3 % y y

Il apparait 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 t+;. Par conséquent, le
comportement recherché de la viscosité sous-maille est donné par :

Vsm ~ .y3 (2)

De méme que précédemment, on peut vérifier si le comportement du modéle sous-
maille thermique choisi est correct en proche paroi. L'hypothése de Boussinesq pour
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['équation d'énergie se traduit par la relation : J; = -k, ;T, ol ks, est la diffusivité
sous-maille. Afin de 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=7O 4+ 7Oy 7T@y2 L 73)y3 1L 0(3).

= Premier cas : paroi isotherme
Dans ce cas, on a g = Timpose, et donc g 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 J;, O;T et ksm pour une condition aux limites de paroi
isotherme.

Jj oT Ksm
j=1 y: y y
j= y’ 1 y’
j=3 Y y y

= Deuxiéme cas : paroi adiabatique
Dans ce cas, on @ 91 = Qjypose = 0, et donc on a le tableau suivant pour les
équivalents en proche paroi des grandeurs principales :

Tableau 3. Comportement asymptotique de J;, O;T et ksm pour une condition limite de paroi
adiabatique.

Jj oT Ksm
j=1 y 1 y
j=2 y: y y
j= y 1 y

= Troisiéme cas : paroi avec un flux imposé
Dans ce cas on a 91 = Djppose, €t donc 81 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 Jj, ;T et ksm pour une condition limite de paroi avec
un flux imposé.

j}' 6}'7- Ksm
j=1 y 1 y
j=2 y° 1 y°
j=3 y 1 y

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

- paroi isotherme : Km ~ Y3

— paroi adiabatique D Ksm ~Y

- paroi avec un flux imposé : kg, ~ y°

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 fluximposé. On remarque que pour une condition limite de paroi

Ksm
permet d'avoir le bon comportement asymptotique pour la diffusivité sous-maille

isotherme, I'hypothése de nombre de Prandtl sous-maille constant (Pf = dm oo Cste)

(évidement a 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, I'hypothése 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 eny
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-a-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 derniéres peuvent étre générées par les fluc-
tuations de vitesses, la distance pour l'atteinte d'un équilibre est extrémement longue.
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Cette entrée turbulente a été mise en application pour étudier l'impact d'une
effusion froide a 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 modéle
a Prandtl sous-maille constant n'apparait donc pas satisfaisante pour la simulation
d'écoulement pariétaux et le recours a des modéles 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 modéles spécifiques que nous avons détaillés dans la partie précédente
(principalement une condition d'entrée de fluide turbulente et une modélisation 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) I'évaluation des fluctuations de température lors d'un mélange de deux écoule-
ments turbulents a des températures distinctes (partie suivante).

Afin d'accroitre les rendements de moteurs a flux continus tels les turboréacteurs, les
turbines a 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 a
de trés fortes contraintes thermiques, des systémes de protection thermique doivent
&tre mis en place tels l'injection discréte, l'ablation ou l'effusion. L'injection discréte
consiste a générer un film protecteur au niveau de la paroi par injection de gaz ou
de liquide a 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 en fluide réfrigérant et entraine une fragilisation de
la paroi a cause des orifices. Il faut également noter dans ce type de refroidissement,
celui effectué par convection interne qui consiste a envoyer de l'air frais sur la par-
tie interne de la paroi (cf. Carcasi et Facchini, 1996). L'ablation consiste a 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 a effuser un fluide froid a travers
une paroi poreuse. Le refroidissement par effusion est trés homogeéne puisque le fluide
traverse la paroi. Ce procédé est efficace et permet une faible consommation de fluide
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 de moteurs aéronautiques.
Dans ce dernier cas, l'effusion sert a réchauffer la paroi pour prévenir la formation de
givre (Marchand et al., 2000). D'autre part, l'effusion ou l'injection discréte ont un im-
pact sur la dynamique de ['écoulement. Ainsi, en injectant a la base d’un profil d'aile,
Wood (1964) avait montré que la trainée diminuait de fagon importante et que les
caractéristiques des tourbillons qui se détachent sont modifiées.

L'effusion a travers des parois planes en situation isotherme suscite de l'intérét depuis

de nombreuses années. Rubesin (1954) initie ce théme en étudiant une couche limite

dynamique soumise a 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 :

_ PinVni (3)
Pl

De faibles écarts de température entre ['écoulement principal et le fluide injecté sont

F

pris en compte pour les premiéres fois par Moffat 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 trés faible taux d'injection (de l'ordre de 1,5 %, Bellettre, 1998).
Il apparait que pour refroidir la plaque, l'effusion consomme beaucoup moins de fluide
froid que l'injection discréte (Bellettre et al., 2000). Cela est trés intéressant en terme
de rendement pour les moteurs refroidis par injection discréte car le fluide froid pro-
vient de la premiére chambre de combustion.

Parallelement a 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 premiére configuration correspond
a 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 a l'écoulement a l'aval d'un cylindre et
permet d'évaluer l'impact de |'effusion sur des phénomeénes 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 'effusion a travers une partie poreuse. Cette double
étude a permis de mieux comprendre les interactions entre ['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 modéles de simulation des grandes échelles.

2.2.1 Etude expérimentale
Dispositif expérimental

Nous nous sommes intéressés a un écoulement pariétal au-dessus d’'une paroi plane
poreuse, comme représenté a la figure 4. L'écoulement principal de vitesse
Us = 10 m.s™! est de l'air chauffé a la température T, = 40°C. Afin de pouvoir
effectuer des comparaisons avec des simulations utilisant un solveur incompressible
avec 'hypothése de Boussinesq, nous avons choisi de limiter 'écart de température
dans l'écoulement a 20 °C. Dans un premier temps, une couche limite se développe
au-dessus d'une paroi imperméable de 1,13 m de long. Le nombre de Reynolds basé
sur la longueur de la paroi est évalué a Re=7,5 x10°. Afin de s'assurer que 'écoule-
ment en début de plaque poreuse correspond a une couche limite turbulente établie,
un tasseau métallique de 1cm? de section et de 49 mm 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, 'écoulement pariétal est fortement modifié par '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 homogeéne
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 systeme
d'anémométrie 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 5um de
diametre et un fil froid en platine de 1um de diamétre. Un systéme mécanique nous
permet de positionner ces deux fils paralléles a la paroi. Le fil chaud, situé le plus prés
de la paroi, permet de mesurer la vitesse jusqu'a une distance d'environ 0,2 mm de
la paroi, ce qui correspond a un y* de l'ordre de 5 pour la couche limite turbulente en
début de plaque poreuse. Le fil froid est situé a environ 1 mm au-dessus du fil chaud.
Cette distance est déterminée a 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 au moyen d'un chariot muni d'une vis micrométrique
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 um pour les deux fils
chauds et de 1um pour le fil froid. Ce systéme de sonde nous donne accés 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 a des modules Dantec 90C10 CTA qui régulent le courant
dans les fils suivant la méthode d'anémometrie a température constante. Les fils
froids sont reliés a un module Dantec 90C20 CCA. Les signaux sont alors acquis sur
un PC. La carte est directement pilotée par le biais du logiciel Matlab®. Un programme
de pilotage ainsi qu'une interface graphique ont été mis en place et permettent une
utilisation simple et rapide du systéme d'acquisition. Les étalonnages des sondes fils
chauds/froids s'effectuent directement dans la veine d'essai. Ce faisant, nous évitons
les problémes d'offset sur les tensions délivrées par changement des branchements
mais les campagnes d'étalonnage des sondes sont rendues plus longues du fait de
Uinertie thermique de la soufflerie. La vitesse de 'écoulement est mesurée au moyen
d'un tube de Pitot. Ce dernier comporte cinq trous de prise de pression statique
régulierement espacés sur la périphérie et un trou de prise de pression totale.
Notons que tous les profils présentés dans la suite ont été obtenus a une distance
de 30 cm du début de la plaque poreuse.

Mesures par anémomeétrie 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 a partir des tensions délivrées par les fils chauds.
Cependant, dans un premier temps, nous avons cherché a estimer l'erreur qui serait
commise si seule la valeur moyenne de la température est connue et non plus 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'a 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 'effusion sur la paroi et plus précisément sur sa tempé-
rature, nous avons considéré deux possibilités pour accéder a la température de paroi
T,. D'une part, on mesure cette derniére 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 deux mesures ont une marge d'erreur non négligeable. L'extrapolation des profils
de température a tendance a 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 < 1%). 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 apparait ainsi que la tempé-
rature de paroi diminue trés rapidement avec le taux d'effusion. On note donc que
L'effusion est une technique efficace de protection thermique d'une paroi soumise a
un flux de chaleur de la part d'un écoulement turbulent. Cependant, on ne posséde
ici qu'une information sur la température moyenne de la paroi. Si une diminution de
cette derniére 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 & 10 Hz) sont celles
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qui péneétrent le plus dans le matériau. Elle peuvent provoquer un faiencage (déve-
loppement de micro-fissures) et dégrader prématurément la paroi. On a observé que
le niveau des fluctuations en trés 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 ('évolution des fluctuations sur toute l'épaisseur de la couche limite sera
discuté par la suite). De plus, on observe que '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 a 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 a 1% puis diminue pour des taux supérieurs
a 2 %. Pour les faibles taux d'effusion, la température de paroi diminue fortement
tandis que la température de ['écoulement est modifiée sur une trés 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 'écoulement en proche paroi est proche de celle de l'air effusé et
varie peu spatialement. Le gradient de température pariétal a alors tendance a
diminuer. Par ailleurs, on remarque que, pour des taux d'effusion supérieurs a 2 %,
le gradient de vitesse devient nul et une zone d'écoulement a trés faible vitesse
apparait. 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 a 10)
sont trés faibles dans cette partie de l'écoulement. Il apparait 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 a travers la paroi poreuse. D'apres les profils
de vitesse moyenne, cette zone de faible vitesse semble s'étendre jusqu'ay ~ 5mm

pour F =3 % et jusqu'ay ~ 15mm pour F = 5 %.
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Figure 16. Ecart-type de la température.

On observe que l'impact de l'effusion ne se limite pas a 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 a travers
la paroi poreuse. Ceci peut s'observer a 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 méme 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 = 0%, a un profil quasi-linéaire pour F = 2%, et
a une inversion de concavité pour F = 3% 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 apparait 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 & 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 a celle des profils de vitesse. Il semble donc que la nature
méme de ['écoulement soit modifiée par la présence de |'écoulement secondaire.

Par conséquent, il apparait que la nature statistique de ['écoulement est profondé-
ment modifiée par la présence de l'effusion d'air froid a 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 Etude numérique

L'étude de l'impact de l'effusion d'un fluide froid a 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 ('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
['équation de la vitesse. Bien qu'un ordre plus élevé soit souhaitable pour obtenir les
résultats les plus précis possibles, il apparait que les simulations effectuées avec ce
code de calcul en utilisant ce schéma sur la configuration du canal plan turbulent
montrent une trés bonne correspondance avec des résultats de simulation numé-
rique directe. Pour '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 Chatelain et al. (2004). De fait, ces derniers ont mon-
tré sur les configurations de la turbulence homogeéne isotrope et du canal plan tur-
bulent que le schéma centré a tendance a surestimer le niveau des fluctuations de
température. D'autre part, ['avancement en temps est calculé au moyen d'un schéma
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Runge Kutta d'ordre 3 qui est a la fois stable et peu dissipatif. Le maillage étant
finement résolu en proche paroi, il est nécessaire d'utiliser un modéle sous-maille
qui ait le bon comportement a l'approche des parois. De plus, le modéle doit s'adap-
ter de lui-méme a la condition limite d'effusion. Nous avons alors retenu le modéle
de WALE (Nicoud et Ducros, 1999). Pour le modéle de diffusivité sous-maille, nous
avons utilisé un nombre de Prandtl sous-maille constant et égal a 0,9.

Pour le maillage du domaine de calcul, nous avons utilisé les données suivantes :
Ly =0,37m,L, =0,12m, L, = 0,03 m avec 186 x 50 x 31 nceuds. 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 critéres établis pour le canal turbulent
(Ly ~ 1250, A} ~ 40). Lalongueur du domaine a été fixée par les données expérimen-
tales. On peut ainsi comparer les profils de vitesse et de température a une distance
d = 30cm 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.
Etant 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 nceud de calcul suivant la direction verticale Oy corresponde
a la coordonnée réduite y* ~ 1. 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 trés 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'a 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, méme si '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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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 particulierement que
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Figure 24. Ecart-type de la température Tyms (F = 2,0 %).

l'effusion a un impact sur 'écoulement dés le début de la plaque poreuse. Ainsi, dans
l'optique de protéger thermiquement la paroi, il semble qu'une trés 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 étre
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 méme de la paroi
poreuse.

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

1,
Q=5 (995 -5;5)) (4)
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Figure 25. Critére Q, seuil a 50 000 (F = 0,5 %).

Figure 26. Critére Q, seuil a 50 000 (F = 2,0 %).

avec Q) le tenseur rotation et S;; le tenseur des déformations. Les isosurfaces du cri-
tére 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 ou se situent ces structures aug-
mente également avec l'effusion. Ceci est en accord avec l'évolution des profils des
fluctuations de vitesse ou le pic des fluctuations s'élargit et s'écarte de la paroi avec le
taux d'effusion. Il apparait 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 systéme d'anémomeétrie fils chauds et fils froids
en utilisant une loi de King ou 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 apparait que, pour les taux d'ef-
fusion supérieurs a 3 %, la couche limite est décollée et que la statistique de 'écou-
lement est largement modifiée.

La simulation des grandes échelles de l'effusion anisotherme a montré une trés bonne
correspondance pour les taux d'effusion inférieurs a 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 Etudede la fatigue thermique dans un Té de mélange

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
a travers une paroi poreuse au paragraphe 2.2. Voyons maintenant une deuxiéme
configuration d'application qui consiste en un mélange de deux écoulements turbu-
lents a des températures distinctes dans une jonction en T. La simulation des grandes
échelles de cette configuration de mélange apparait comme un excellent outil pour
évaluer les fluctuations de températures dont les amplitudes et les fréquences
peuvent étre dommageables pour les conduites.

Un élément important de la shreté 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 un phénomene de 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 a
l'aval du Té. Cette turbulence engendre des fluctuations qui peuvent étre transmises a
la paroi de la tuyauterie et sont susceptibles d'engendrer fatigue et/ou faiengage ther-
mique a '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 ['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 faiengage thermique sur une configuration de Té de
mélange correspondant a 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 a l'aval d'un piquage
sur un circuit secondaire. Ce piquage concerne le retour de la détection hydrogéne
vers la tuyauterie secondaire principale et assure la convergence de deux débits de
sodium avec un écart de température permanent de 90 °C environ. On peut noter la
présence d'un coude a 'amont du piquage et la présence de deux soudures circonfé-
rentielles a 0,118 m et 1,940 m a 'aval du piquage. Deux fissures ont été observées sur
la premiére soudure. Elles sont situées symétriquement par rapport a la position du
piquage. L'analyse de ces fissures a montré des caractéristiques d'un phénomeéne de
fatigue a grand nombre de cycles d'origine thermique. En outre, la tuyauterie princi-
pale présentait deux taches visuelles partant du piquage et dont |'étendue correspond
a la zone des fissurations au niveau de la soudure. Les limites de ces taches semblent
correspondre a la zone de mélange entre les deux débits de sodium.

La configuration géométrique est représentée a la figure 27. Une tuyauterie de faible
diamétre (D, = 68 mm) déverse du sodium a 703 K avec un débit de 7 kg/s dans une
tuyauterie principale du circuit secondaire (D7 = 494 mm) véhiculant du sodium a
613K avec un débit de 800kg/s. La vitesse débitante est d’environ 2,3 m/s dans la
branche chaude et d’environ 4,8 m/s dans la branche froide, ce qui correspond a des
nombres de Reynolds de l'ordre de 5x10° et 6x 10° respectivement. La conduite prin-
cipale présente un coude a 90° en amont du Té. Les conduites sont en acier AlSI 304 et
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Figure 27. Configuration du Té de mélange de la centrale Phénix.

ont une épaisseur de 7 mm pour la conduite principale et 2,5 mm pour la conduite du
piquage. Cette configuration a donné lieu a 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 a l'aval du
Té de mélange demande la définition de maillages conséquents, ['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 modeéle de turbulence RSM
(Reynolds Stress Model) bien adapté pour les écoulements anisotropes et trois
maillages différents en augmentant au fur et a mesure le nombre de mailles et la
précision des calculs :

= Cas RSM-1 : utilisation d'une loi de paroi logarithmique — maillage de
450000 mailles.
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= Cas RSM-2 : condition de non-glissement a la paroi — maillage de 3500000
mailles.

= Cas RSM-3 : condition de non-glissement a la paroi et résolution du champ de
température dans la paroi de la conduite principale a l'aval du piquage chaud —
maillage de 4 800 000 mailles.

Dans le cas RSM-3, le maillage de la paroi solide de la conduite nous a conduit, pour
éviter les discontinuités a l'interface solide/liquide, a 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 200 000 mailles et que les moyens
informatiques actuels nous ont permis d'étre plus précis pour nos simulations.
La condition d'entrée de fluide peut étre imposée de différentes maniéres.
Une premiére solution consiste a 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 coliteuse 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 champ de vitesse dans le coude lorsque nous comparons les résultats de ces
simulations avec des données de références (El-Gammal et al., 2010). Une troisiéme
solution, que nous avons retenue, utilise les données d'une pré-simulation pour définir
les conditions hydrauliques a 'entrée du tube. Cette méthode permet d'obtenir une
condition d'entrée similaire a celle de la premiére solution sans avoir l'inconvénient
du colt de calcul.

Dans une premiére approche, le mélange dans une jonction peut étre caractérisé au
moyen du rapport des moments M défini selon la relation (5). Suivant la valeur de ce
paramétre M, trois ou quatre types de jets sont identifiés suivant les auteurs (Igarashi
etal., 2003 ; Hosseini etal., 2008 ; Walker et al., 2009) selon que le jet va : /) impacter
la paroi opposée a l'entrée de la conduite secondaire, ii) étre dirigé vers le centre de
la conduite principale, iii) &tre dirigé vers le centre de la conduite puis étre rabattu
sur la paroi contigué a 'entrée secondaire ou iv) rester le long de la paroi contigué
au piquage. Les plages de valeurs de M correspondants a 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 a la sortie du coude une zone de cisaillement ainsi que
la formation de boucles de recirculation (voir figure 29). On comprend donc aisément
limportance 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
paramétre M est d'environ 42, ce qui correspond a 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).
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Nous avons comparé a 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/D, = 1 et y/D, = 3 pouvant atteindre 20K. 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/D; > 2). 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 température moyenne ; ce qui montre les limites du maillage 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 modeéle k-RNG (voir
figure 30). Le profil calculé par Stainsby et Martin (2002) avec un modéle k-¢-9° 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 ['expérience des températures moyennes calculées avec le modéle
RSM sur la paroi en aval du piquage chaud.

principale, contrairement a la plupart des autres calculs du benchmark, ainsi que nos

simulations, qui prédisent un jet rabattu sur la conduite principale derriére 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 diameétre 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. On n'observe pas de modifications 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 derriére le piquage est sensiblement modifié. Cette observation
confirme bien tout l'intérét de résoudre le champ de température dans l'épaisseur de
la conduite principale.

2.3.2 Simulations des grandes échelles

Pour '’étude par simulation des grandes échelles, nous avons utilisé le maillage dé-
fini précédemment dans le cas RSM-3 avec 4,8 M de mailles, pour lequel nous obte-
nons des valeurs de y* a la paroi des conduites de l'ordre de 2. De méme que pour le
cas RSM-3, nous calculons le champ de température dans |'épaisseur de la conduite
principale a l'aval du piquage chaud. Le modéle sous-maille est le modéle de WALE.
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Figure 31. Isothermes de la température Figure 32. Température moyenne calculée
moyenne (K). avec la résolution de la conduction de tempé-
rature dans les parois.
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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 modele a
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 méme 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 contigué a l'entrée secondaire. Du fait que le jet est trés rapidement redirigé
vers la paroi de la conduite principale et de la trés forte conductivité thermique du
sodium, on n'observe pas de zone froide a l'aval de la branche secondaire. Un champ
de vitesse instantanée est tracé a 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 |'écoulement dans
le coude et a la formation d'une couche de cisaillement.
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Figure 34. Champ de vitesse instantanée.

Les résultats de nos calculs par simulation des grandes échelles ont été comparés a
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
« grossiére » et sans appliquer un modeéle sous maille). On observe a la figure 35
que l'on améliore sensiblement l'estimation de la température moyenne en paroi a
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
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expérimentales que les précédentes études de Gelineau et al. (2002) et Muramatsu
(2002). Nous nous sommes ensuite intéressés a l'écart de température créte-a-créte
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
créte-a-créte avec une AT de l'ordre de 6 a 7K entre 1D; et 3D, aprés le piquage
chaud.
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Figure 35. Températures moyennes sur la paroi  Figure 36. Ecart de température créte-a-créte
en aval du piquage chaud. en surface exterieure de la conduite principale.

Les profils de la température a l'interface fluide/solide sont tracés a la figure 37 pour
le cas RSM-3 et pour la simulation des grandes échelles avec a la fois un profil moyen
et un profil instantané. On note que le gradient de la température moyenne est large-
ment inférieur dans le cas de la simulation RANS que dans la simulation des grandes
échelles (respectivement ~ 2K et ~ 10K sur les 7 mm d'épaisseur de la conduite).
On observe en outre que le gradient instantané peut prendre de trés fortes valeurs
de 'ordre de 20K sur ['épaisseur de la conduite soit un gradient moyen de l'ordre de
3000 K/m avec un gradient local maximum a l'interface fluide/solide de l'ordre de
2 x 10* K/m. L'analyse fréquentielle de la température au niveau de la soudure a mis
en évidence trois fréquences dans lagamme [1 ; 15] Hz: ~ 5Hz, ~ 8 Hzet ~ 12 Hz. Les
variations de températures ainsi analysées (par analyse fréquentielle) interviennent
dans une zone ol la fréquence aura un impact important pour l'acier AISI 304. Il serait
intéressant de pouvoir capter les fréquences inférieures au hertz mais cela nécessitera
des temps de calcul trés importants ainsi qu'une stabilité du code sur un trés grand
nombre d'itérations.

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

comportement différent pour ces deux composantes de la température. En effet, la
température moyenne diminue contintiment 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-
riere le piquage ne présente pas un niveau de fluctuation de température important.
Ces constatations sont tout a fait cohérentes avec les observations expérimentales.
En effet, les deux zones a niveaux élevés des fluctuations de température symétri-
quement par rapport a 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 aprés la découpe
de la tuyauterie de Phénix. La premiére tache blanche entourant le 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 premiére tache blanche est une zone d'oxydation
provoquée par des fluctuations de température; ce qui est cohérent avec le champ
de la température fluctuante a la figure 38(b). Le champ du flux de chaleur moyen a
linterface fluide/paroi est représenté a la figure 38(c). On note que le flux de chaleur
juste a 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 19 000 W/m?; 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 a des flux de chaleur depuis la paroi vers le fluide
de chaque coté de la ligne méridienne (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'intérét des calculs
couplés du champ de température instationnaire dans ['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 a 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 modéle 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 4,8 M
de mailles, 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 lasimulation 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 aprés la découpe du Té de mélange de la centrale Phénix. Pour continuer
cette étude jusqu'a 'analyse de la perte d'intégrité de la tuyauterie, il est envisagé
de coupler a l'avenir la résolution thermohydraulique de |'écoulement et thermique
de la paroi a une résolution mécanique d'amorcage 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 a eau sous pression est de type
céramique UO; ou (U,Pu)O,. En fonctionnement en puissance, le combustible est
soumis a 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 é&tre soumis a des transitoires
thermiques qui provoquent des bouffées de relachement de produits de fission hors
de la pastille de combustible : les isotopes radioactifs relachés contribuent a l'aug-
mentation de 'activité dans ['enceinte de confinement du réacteur, voire hors de
celle-ci, et peuvent induire, a terme, des conséquences radiologiques dans l'environ-
nement. La cinétique de relachement des produits de fission dépend fortement de
leur forme chimique dans le combustible et de leur distribution a l'échelle macro-
scopique (dans la pastille) et microscopique (dans le grain). La premiére 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 modéles de relachement de produits de fission hors du combustible
(avec pour exemples les cas du baryum et du molybdéne) et a la validation de ces
modéles par la simulation de différents essais expérimentaux au moyen d'un code de
calcul d'accident de réacteurs nucléaires.

3.1 Etude de lastabilité 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 a hautes températures ou la déviation
stoechiométrique peut aller de -0,35 a 0,25 a 2773K (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 réle 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 a la migration de ces derniers
dans la pastille de combustible.

Compte tenu de la difficulté de la mise en ceuvre 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 la matrice combustible. Enfin, nous avons étudié la stabilité des
produits de fission dans le dioxyde d'uranium vis-a-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 '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 ['ura-
nium (LDA+U et GGA+U). Il est également possible de décrire les propriétés magné-
tiques du systéeme en introduisant dans les calculs la polarisation de spin. De maniére
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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 parameétre de maille et de
l'énergie de cohésion du systéme. Cependant, la valeur du paramétre 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 UO, comme un oxyde métallique (Petit, 1996 ; Crocom-
bette et al., 2001). Pour l'étude du dioxyde d'uranium, 'approximation GGA, qui
apporte une correction de gradient supplémentaire par rapport a la LDA, conduit a
un paramétre de maille plus proche de la valeur expérimentale que |'approximation
LDA, mais l'état fondamental de UO; reste celui d'un métal ferromagnétique (Kudin
etal., 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 UO, comme un isolant antiferromagnétique
a OK. Ainsi, en utilisant la méthode LDA+U, Dudarev et al. (1997¢) ont correctement
décrit UO; (avec U = 4,5eV et = 0,54 eV) comme un isolant antiferromagnétique,
de bande interdite 1,1eV, un peu plus faible que la valeur expérimentale, avec un
moment magnétique de 1,92 uB. 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 UO;
un parametre proche de la valeur expérimentale et un caractére 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 Augmented Wave) implémentés dans le code VASP (Kresse et Furthmiiller,
1996 ; Kresse et Joubert, 1999). Les calculs ont été réalisés sur une base d'ondes planes
avec une énergie de coupure de 480 eV. L'échantillonnage de la zone de Brillouin est
basé sur une grille de 16 x 16 x 16 points k. Les critéres de convergence de 'éner-
gie et des moments magnétiques ont été fixés respectivement a 1073 eV et 0,01 uB.
L'optimisation de la structure a été réalisée avec la condition que toutes les forces
résiduelles soient inférieures 8 0,01 eV/A. 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 caractére 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
['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 a l'équilibre du dioxyde d'uranium a été détermi-
née en calculant 'énergie totale pour différents paramétres de maille et en ajustant
les valeurs calculées a 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 paramétre
de maille et a permis de déterminer les valeurs du paramétre de maille a l'équilibre,
a, et du module de rigidité, B, a partir de 'équation d'état de Birch-Murnagham au
troisiéme ordre :

2 3 2 2 2

B MVoBo | ./ | (Vo) _ Voys L (Vo\?
E(VY=Eo+ 16 {BO[(V) 1] +[(v) 1] [6 4(v) ]} (6)
%)T la dérivée de B par rapport

a la pression et a température constante, By, Vj et E les valeurs de B, V et E lorsque
P=0.

ou By est le module de rigidité du cristal, B{) = (

Dans les conditions normales de température et de pression, le dioxyde d'uranium
cristallise dans la structure cubique de type fluorite (CaF;) de groupe d'espace
Fm3m. Le réseau de Bravais est cubique a faces centrées (c.f.c.) et la maille élémen-
taire contient une formule UO,. Les positions atomiques sont (000) pour l'atome
d'uranium et + a/4(11 1) pour les atomes d'oxygéne, ou a est le paramétre de maille
cubique (aeyp = 5,47 A). Cette structure (voir figure 39) peut étre décrite comme un
sous-réseau c.f.c. des atomes d'uranium dont les atomes d'oxygéne 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 UO;, 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 UO;
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 (sphéres rouges) et oxygéne (sphéres bleues) dans la
structure fluorite UO,.

Tableau 5. Propriétés de UO, obtenues par les méthodes GGA, SGGA et GGA+U (U = 4eV);
comparaison avec les mesures expérimentales.

GGA | SGGA | GGA+U | Expérience
Paramétre de maille (A) 5,38 5,40 5,52 5,47
Energie de cohésion (eV/UO3) | 23,58 | 23,62 21,71 22,31
Module de rigidité (GPa) 209 188 209 207
Moment magnetique (uB) 0 1,44 1,94 1,74
Bande interdite (eV) 0 0 1,8 1,8

du parameétre de maille, de I'énergie de cohésion et du module de rigidité de UO;
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 paramétre de maille
obtenus en LDA. Nous pouvons remarquer que les valeurs du paramétre 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 parameétre U conduit a des valeurs
du parametre de maille légérement supérieures et a des énergies de cohésion légére-
ment inférieures aux valeurs expérimentales. Notons que les calculs du module de
rigidité donnent des résultats proches des données expérimentales avec les méthodes
GGA+U et GGA sans polarisation de spin. Enfin, on observe que seule la méthode
GGA+U nous permet de calculer UO, comme un isolant avec une bande interdite de
1,8 eV pour une valeur du paramétre U de 4eV 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 a l'écart a 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 premiéres 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 UO, (Petit et al.,
1998 ; Crocombette et al., 2001; Freyss et al., 2005), ont conduit a 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 UO; a partir d'une supermaille
de 96 atomes (maille cubique 2a x 2a x 2a, contenant 32 formules UO,)
pour minimiser les interactions entre défauts « images » dues a 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 paramétre de maille est celui calculé a l'équilibre pour UO, dans chacune
des trois approximations. L'échantillonnage de la zone de Brillouin a été réalisé
avec une grille de 4 x 4 x 4 points k. La convergence a été obtenue & volume
constant avec relaxation des ions et sans modification de la forme de la cellule.
Les énergies de formation (E7) des principaux défauts ponctuels (lacunes Vy et Vo,
interstitiel |y et lo, paires de Frenkel FPg et FPy et défaut de Schottky) sont rassem-
blées dans le tableau 6. Les énergies sont calculées pour des défauts sans interactions
(e.g. Efp, = Ey, +Ef, Ebe, = By, + 2E, — Euo,).

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

@) [ Vo [Vol| lu] lo |FPo ]| FPy | Sch
GGA 406160 -25] 36 | 100 | 52
SGGA | 44 | 61|65 |-26| 35109 55
GGA+U | 6,0 | 56 | 82 | -16 | 40 | 142 | 7.2

dioxygéne. Cerésultat est en bon accord avec le fait que le dioxyde d'uranium s’oxyde
facilement a l'air. L'évolution de la concentration des défauts avec la température et
l'écart a la stoechiométrie peut é&tre calculé en se basant sur la méthode PDM (Point
Defect Model, 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'oxygéne dans UO;,. Par conséquent, la méthode GGA+U permet l'ob-
tention de meilleurs résultats que les autres méthodes étudiées a la fois pour les
études du composé pur UO; et des défauts ponctuels.

3.1.2 Insertion des produits de fission dans la matrice UO,

Les produits de fission sont créés dans la matrice combustible suite aux fissions
nucléaires. L'aptitude de ces produits de fission a s'incorporer de facon stable dans
les défauts de structure constitue un élément important pour l'évaluation de leur
reldchement hors du combustible en situation accidentelle. Plusieurs produits de fis-
sion ont été considérés dans cette étude pour leur importance dans les études de
streté : hélium, krypton, xénon, iode, césium, baryum, molybdéne, 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 (Vy) et d'oxygéne (Vo), les sites interstitiels octaédriques (Int), les dila-
cunes O-U (DV) et les défauts de Schottky (Sch).

Energies d'incorporation

inc

Les énergies d'incorporation (Epr.x) d'un produit de fission (PF) dans un site X sont
déterminées a partir des supercellules de calcul avec et sans le produit de
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fission considéré :
inc
prex = Eprex — Ex — Epp (7)

ol £} est l'énergie du produit de fission isolé. Les énergies d'incorporation regroupées
dans le tableau 7 sont évaluées aprés relaxation des atomes a 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 préférent respecti-
vement une dilacune et un trio de Schottky. Il faut noter ici que le signe de '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, | et Cs) a des énergies d'incorporation élevées et correspond a des produits de
fission volatils qui sont relachés trés 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 relachement en situation accidentelle
dépend principalement de la vaporisation de composés formés aux joints de grains du

Tableau 7. Energies d'incorporation des produits de fission dans le dioxyde d'uranium.

EZ(FP) ineV

PF/X [ Int. Vo Vu DV Sch

He 134 | 105| -0,82 | -019 | —0,02
Kr 623 | 541 0,65 0,91 1,43
Xe 971 | 7,85 1,95 1,55 1,63
| 583 | 255 0,59 011 | -0,85
Cs 753 | 641 | -120| -112| -061
Te 522 | 078 | -8,40 | -2,08 | -2,52
Ru -2,46 | -4,87 | -7,63 | -7,42 | -585
Ba 547 | 451 | -845 | -572 | -293
Mo -092 | 174 | -758 | -636 | -3,09
Sr 325 | 368 | -7,86 | -761 | -3,80
Ce -1,64 | 0,20 | 14,50 | -12,09 | -8,21
Zr -452 | -199 | 14,58 | -12,66 | -8,53
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combustible). Le troisiéme groupe formé de Ce et Zr a des énergies d'incorporation
trés faibles et correspond aux produits de fission peu volatils (i.e. leur relachement
est lié a la volatilisation de l'uranium). En outre, on note que le site d'incorporation
le moins favorable est la lacune d'oxygéne 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 UO,. 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'oxygéne 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'oxygéne qu'entre l'iode et 'oxygéne. Les trés faibles valeurs
des énergies d'incorporation pour le troisiéme 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 a la position de ['uranium manquant
tandis que pour le molybdéne (deuxiéme groupe) la position d'équilibre correspond au
barycentre des atomes U-O manquants. De plus, les positions des atomes d'oxygéne
en plus proche voisins sont beaucoup plus affectées par l'incorporation du molybdéne
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 ['uranium et de former des solutions conti-
nues Ce0,-UO; et ZrO,-UO; (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 de Mott-Littleton (Grimes et Catlow, 1991; Busker et al., 2000). La détermi-
nation du site d'incorporation préférentiel de I'hélium conduit soit au site interstitiel
octaédrique (Freyss et al., 2006), soit, comme dans notre étude, a la lacune d'uranium
(Crocombette, 2002 ; Petit et al., 2003 ; Yun et al., 2009).
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Figure 40. Incorporation du (a) molybdene et du (b) cérium dans une dilacune uranium-oxygéne
(seuls les premiers voisins O et U sont représentés).

Energies de solution

Les énergies d'incorporation donnent une indication sur les sites de piégeage les plus
favorables dans le cas ol tous les défauts considérés ont la méme 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 paramétres,
nous considérons que le combustible est a 'équilibre thermodynamique et nous cal-
culons les énergies de solution définies selon :

sol _ rinc Fapp
Erpex = Erpex + Ex (8)

ou E)F(app est ['énergie de formation apparente du défaut X. Cette énergie dépend a la

fois de la température et de l'écart a la stoechiométrie selon ['expression suivante :

EXP = —kTlog ([X]) (©)
Les concentrations des défauts [X] et les énergies de formations E;app peuvent étre

évaluées dans le cadre de la théorie des défauts ponctuels (PDM) initiée par Lidiard
(1966) et Hj. Matzke (1987). Dans cette théorie, on considére 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 'hypothése du défaut majoritaire : la lacune d'oxygéne dans
UO;_y, la paire de Frenkel d'oxygéne dans UO; et les interstitiels d'oxygéne dans
UO;.x. En utilisant ces hypothéses, on obtient les expressions pour E)F(app 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 plutot qu'a l'état isolé.

Tableau 8. Energies de formation apparente des défauts dans le dioxyde d'uranium (Epf, et
Epr, : énergies de formation des paires de Frenkel d'oxygéne et d'uranium, Esc, : énergie de
formation du trio de Schottky, and Bpy and Bs.y : énergie de liaison des di- and trilacunes).

gFarp
X X
UO,_« Uuo; UO2.x
Vo |—kT In (|x|/2) EP% +41n(2) Eprg + kT In (x)
Vo |2kTIn () +Esn [Esen—Erro KT 1N (2) Esen — 2Epr, — 2kT I (x)
E
DV | Escn ~ Bov + KT n (151) |Escn = 5> = Bov = 4 In (2) |Escn — Evrq — Bov — KT In (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, | 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 a 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 UO,_, puisque la lacune d'oxygéne
est le site préférentiel d'insertion. Pour l'ensemble des produits de fission, ['énergie
de solution la plus faible diminue lorsque ['écart a 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 a 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. Dés lors, les autres sites d'insertion, en premier lieu la
dilacune et les trio de Schottky, seront mis a contribution.

Pour s'affranchir des hypothéses du PDM sur le défaut majoritaire, nous avons choisi
de résoudre directement le systéme d'équations (10) ol [lo u], [Vo,u] sont les
concentrations des interstitiels et lacunes d'oxygéne et d'uranium, [DV] et [Sch] les
concentrations des dilacunes et des trio de Schottky.
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Tableau 9. Energie de solution (eV) des produits de fission dans UO2 .

E}OI(FP) UOz_x UOz UOzix |UO2x UOz UOzux [UOz2x UOz  UOz.x
X Hélium Krypton Xénon
Int 1,34 134 134| 623 6,23 6,23 9,71 9,71 9,71
Vo 1,05 3,05 505 541 7,41 9,41 7,85 9,85 11,85
Vu 6,38 238 -162| 785 385 -0,15| 9,75 515 115
DV 317 1,171 -0,89| 4,21 2,21 021 485 2,85 0,85
Sch 1,48 1,48 1,48| 2,93 2,93 293| 3,57 3,57 3,57
lode Césium Tellure
Int 583 583 583 7,5 7,5 75| 522 5,22 5,22
Vo 255 455 6,55 6,4 8,4 10,4| 0,78 2,78 4,78
Vu 779 379 -021 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 09| -102 -102 -1,02
Ruthénium Baryum Molybdéne
Int -2,46 -2,46 -2,46| 547 5,47 5471 -09 -0,9 -0,9
Vo -4,87 -287 -087| 4,51 6,51 8,51 17 3,7 57
Vu -0,43 -4,43 -8,43| -125 -525 -925| -04 -44 -84
DV -412 -6,12 -8,12|-2,42 -4,42 -642| -3,1 =51 =71
Sch -435 -435 -435| -143 -143 -143| -16 -1,6 -1,6
Strontium Cérium Zirconium
Int 325 325 325| -164 -164 -164|-452 -452 -4,52
Vo 3,68 568 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 -230| -6,71 -6,71 -6,71| -7,03 -7,03 -7,03
Epr,
[Vo][lo] =exp (— ) (10a)
kT
[vol[] - exp (-2 (10b)
ksT
2 Esch
[Vo] [Vu] exp( kBT) (10¢)
Bpy
[DV] = [Vo][Vu]exp (_T) (10d)
8T
2 Bsch
[sch] = [Vo | [Vulexp (_ ) (10e)
kT
2[Vu] +[lo] = 2[lu] + 2[ Vo] +x (10f)
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ou Epr,, Epr,, Esch sont les énergies de formation des paires de Frenkel d'oxygéne et
d'uranium et des trio de Schottky, et Bpy et Bsch les énergies de liaison des dilacunes et
trio de Schottky. Pour résoudre ce systéme, on peut faire l'hypothése moins forte que
la concentration des interstitiels d'uranium est négligeable devant les autres concen-
trations de défauts. Cette hypothése s'avére étre a posteriori largement vérifiée et
conduit au polyndme de degré 3 suivant :

P(Y=[Vo])=0=2Y>+xY?-Yexp (—E"FO ) ~2exp (—ESC“) (1)
kT kT

Ce polyndme a une unique solution positive correspondant a la concentration de
lacune d'oxygéne. Les autres concentrations de défauts peuvent étre calculées soit
en utilisant le systéme d'équations (10), soit directement en appliquant une
méthode similaire a celle décrite ci-dessus pour obtenir [Vo]. Pour le régime sur-
stoechiométrique, la concentration de lacune d'oxygéne est trés faible et peut
conduire a certaines erreurs de précision lors de la résolution du polynéme. Aussi,
pour UO,,y, il est préférable de calculer d’abord la concentration d'interstiels
d'oxygeéne.

L'évolution de l'énergie de solution du ruthénium dans UO+ g9 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 ruthénium dépend de la température. Ainsi, si le site pré-
férentiel est la lacune d'oxygéne dans le dioxyde d'uranium sous-stoechiométrique
a T = 0K, on observe que la dilacune devient plus favorable pour les températures
supérieures a ~ 800K. Ce changement d'ordre des sites d'insertion peut se

O T T T T T T T
2k >—“—<___>_
§ - -
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6 | v, .
-~ Sch
- " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 "
400 800 1200 1600 2000
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Figure 41. Evolution de ['énergie de solution de Ru dans UO+,9 en fonction de la température.
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comprendre puisque l'énergie de formation apparente des lacunes d'oxygéne aug-
mente avec la déviation stoechiométrique tandis que celle des lacunes d'uranium di-
minue. Par conséquent, l'énergie de solution Ef{ffeov décroit lorsque la température
augmente. L'évolution de l'énergie de solution du ruthénium en fonction de l'écart a
lastoechiométriea T = 1500 K est représentée a 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 a T = 1 500K différe donc de celuia T = 0K
(puisque les sites préférentiels sont la lacune d'oxygéne pour x < 0 et la lacune d'ura-

nium pour x > 0).

0 UM LSS LA Lise s | AL AL R AL B
2F 1t o 1
....J\_._ ............. y ....’.,,.'.’.' ...........
> L .,’\',"'/ 11
w A =7 Soar 7
_& L e i [ St
m - 4F > i
[ e 11
6F--V, = i -
eV, 1t
-|— Dv . .
L |--- Sch 11

-10°  -10% -10* -10° 10°  10*  10*  10°

Déviation stoechiométrique X

Figure 42. Impact de la déviation stoechiométrique sur ['énergie de solution du ruthénium a
T=1500K.

En utilisant la méme approche, on peut également calculer les énergies de solution
des autres produits de fission en fonction de la température et de ['écart a la stoechio-
métrie. On peut alors déterminer les domaines T-x des sites favorables d'insertion des
produits de fission dans UO;,. Ces domaines sont représentés a la figure 43 pour T
allant de 400 a 2000K et x de -0,02 a +0,02. Dans le régime sous-stoechiométrique
(figure 43a), on observe que le site préférentiel passe de DV a Vy pour le cérium
et de Vo a DV pour le ruthénium lorsque T et x augmentent. Dans le régime sur-
stoechiométrique (figure 43b), le site de solution préférentiel change uniquement
pour ['hélium de DV a Vy,.
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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 systéme
d'équations (10), on trouve que, pour les températures comprises entre 400 et 2 000K,
'hélium est insoluble dans UO,_, et UO; ainsi que dans UO,, a haute température.
Par exemple, ax = 1073, 'hélium est insoluble pour T > 1350K. Par ailleurs, le xénon
et le krypton sont insolubles dans le dioxyde d'uranium pour T € [400 ;2000]K et
x € [-0,02 ;0,02] 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 trés
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 lesinclusions métalliques 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 (Csl). Le rendement de fission de l'iode est environ dix fois plus petit que celui
du césium. Par conséquent, la formation de précipités de Csl 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 UO,.. On
s'attend donc a ce que l'iode précipite sous forme de Csl dans le combustible. Cepen-
dant, comme Csl est instable pour les températures supérieures a 1 550K, l'iode peut
rapidement étre relaché en conditions accidentelles.

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

Ru(my = Ruxs

et ['énergie de solution est évaluée selon :

sol _ sol F
ERu(,,,) ~ FRueXs ERu(,,,) (1 2)

ou £}, est'énergie de formation du ruthénium métallique avec pour référence I'atome
Ruisolé, ' . I'énergie de solution du ruthénium dans son site d’accueil préférentiel
Xs (e.g. Xs est la dilacune dans UO;,,). Les énergies de solution de Ru(my 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 a la stoechiométrie tandis que
le tellure métallique est insoluble dans UO,_, et soluble dans UO; et UO;,,,. Ceci
est cohérent avec les observations expérimentales d'inclusions métalliques e-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 a
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 (°Cordfunke et Konings (1990), *Wyckoff
(1963), 'Santoro et al. (2000), *Knight et Bonanos (1995)).

.| Groupe Paramétres de maille (A) Energies de solution £ (eV)
Composés | |,
d'espace | Calc. Exp. UOzx UO; UO2.x
Csl Pm3m a=4,65 a=4,567 7,0 6,3 2,9
(Rymer et Hambling, 1951)
Ru(m) P63/mmc | a=2,73 a=2,704 4,2 3,0 1,7
c=4,32 c=4,282"
Te(m) P3421 a=4,50 a = 4,447 2,0 =20 -6,0
c=5,96 c=5915*
BaO Fm3m a=>5,60 a = 5,53 (Zollweg, 1955) -0,5 -13 -3,3
CeO, Fm3m a=546  a=541 (Eyring 1979) 2,4 -09 -0,9
Cez03 P3m1 a=3,77 a=3,888 -4,2 -3,2 -5,2
c=5091 c=6,026
(Eyring, 1979)
Cs20 R-3m a=4,26, a=4,256 1,3 1,9 -0,5
c=19,01 ¢=1899°
Cs;0; Immm a=4.27 a=47322 -2,6 0,0 -0,4

b=747 b=17,517
c=6,480 ¢c=6,430

(Lindemer et Besmann, 1981)
CsO; [4/mmm | a=439 a=4477 -59 -26 -2,8
b=730 b=17,350

(Vannerberg, 1962)
MoO; P24/c a=>5,61 a=>5,611 =11 0,9 0,6
b =4,89 b = 4,856
c=5,66 c=5,629
8=121° 8 =120,95°°
MoOs3 Pnma a=1390 a=13,86 -4,4 -0,4 2,3
b =371 b =3,696
c=392 c=3963°
RuO, P4;/mnm | a = 4,54 a = 4,497 -2,7 0,0 1,7
c=3,14 c=3,105

(Bolzan et al., 1997)
SrO Fm3m a=>5,20 a=5160" -2,1 =21 -2,5
TeO; P41242 a =485 a=4281 -49 -49 -4,9
c=17,69 c=7,62

(Neamtu et al., 2000)
ZrO; P2+/c a=>5,22 a=>5,145 -29 -09 -0,9
b=5,28 b =5,2075
c=5,40 c=5,3167
B8 =99,69° 8=199,.23°

(Smith et Newkirk, 1965)

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

. | Groupe Paramétres de maille (A) Energies de solution £ (eV)
Composés ,
d’espace | Calc. Exp. UO,x UO; UO2.«
BaCeOs3 Pmcn a=38,86 a=28,774 -2,3 -1,7 -3,7
b=628 b=6,234
c=629 c=6,213"7
BaRuOs3 R3m a=583 a=5754 -6,7 4.8 =5
c=219 c=2163"
BaMoO3 Pm-3m |a=4,05 a=4,05° -0,5 0,7 -0,6
BaMoOy4 1441/a a=557 a=5548 -2,2 1,0 1,7
c=1269 c¢c=12,74"°
BaUO3 Pm3m a=451 a=4405 11 =20 -4,0
(Yamanaka et al., 2001)
BaZrOs3 Pm3m a=4.25 a=4,192 -2,3 =11 -3
(Kurosaki et al., 2006)
Cs;UO4 [4/mmm | a=4,43 a=4392 0,4 3,0 2,6
c=1461 c=1480°
Cs;Mo004 | Pnma a = 8,46 a=28,510 1,3 5,9 6,2

b=648 b=6,562
c=11,46 c=1161°
Cs,ZrOs Cmcm a=1128 a=11,27 -3,8 2,4 0,0
b=768 b=7,743
c=597 ¢=5956°
SrCeO3 Pmcn a=8,65 a=8,583 -4,4 -29 -3,2
b=6,06 b=6,009
c=6,20 c=6,148"%

SrMoO3 Pm3m a=4,02 a=3,975 -22 -0,2 0,2
(Logvinovich et al., 2007)
SrMoOg4 141 /a a=>543 a =5,380 -43 -0,3 2,1

c=1239 ¢c=1202
(Errandonea et al., 2008)
SrRuOs3 Pbnm a=>5,62 a=5,567 -4,5 -1,8 -0,4
b =5,60 b =5,530
c=791 ¢c=7,845
(Jones etal., 1989)
SruOs Pnma a=6,02 a=26,030 -06 -0,6 -0,9
b=6,08 b=6,175
c=8,71 c=8,630
(Pialoux et Touzelin, 1999)
SrZrOs3 Pbnm a=584 a=5791 -2,2 -0,2 -0,5
b=15,86 b =5,811
c=837 c=8,196
(Calvacante et al., 2007)

Oxydes binaires : pour les conditons de température et de potentiels d'oxygéne
usuelles, les formes d'oxydes binaires les plus probables de Ba, Zr, Ce, Ru, Cs, Mo, Sr
et Te sont BaO, ZrO;, Ce;03, CeO,, Cs;0, Cs,0,, Mo, et SrO, ainsi que TeO,, RuO;,
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CsO, et MoOs pour les trés forts potentiels d’oxygéne. Nous avons cherché a évaluer
la stabilité de ces précipités vis-a-vis des produits de fission et de l'oxygéne dissous
dans leurs sites préférentiels d'insertion. En prenant l'exemple de Ce, O3, nous avons
considéré ['équation chimique suivante :

Ce;03 — 2Cexs + 3Oy
et l'énergie de solution de Ce,; O3 est évaluée au moyen de l'expression :
Esc‘gzoa =2 Eiioe[eXs +3 Esooéy - EézOg (13)

ou EC]:ezos est I'énergie de formation de Ce, 03 et £2., . 'énergie de solution du cérium
dans le dioxyde d'uranium dans son site préférentiel Xs. Le site d'insertion préféren-
tiel pour l'oxygéne Ys dépend de la déviation stoechiométrique du combustible. Dans
notre étude, nous avons montré que l'oxygéne se dissous préférentiellement dans la
lacune d'oxygéne pour UO,_, et UO;, et dans un site interstitiel pour UO,. avec les
énergies de solution respectives Eg’évs : -5,6eV, —3,6eV et —1,6eV. 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 UO,_,. Concernant
le ruthénium, nous obtenons que RuO; est insoluble dans UO; et UO,., et soluble
dans UO,_,. Cependant, il est a noter que RuO; n'est thermodynamiquement stable
qu'a de treés forts potentiels d'oxygene.

Composés ternaires : nous avons étudié ensuite la stabilité de plusieurs composés
ternaires vis-a-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)O3 (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 BaCeO3, BaRuO3, BaMoOs 4, SrCeO3,
SrMoO3 4, SrRuO3, SrUO3 et SrZrOs. Pour ce faire, nous avons pris en compte des
réactions chimiques de facon similaire a 'étude des composés binaires. Par exemple,
pour le composé SrCeQj3, l'équation chimique suivante a été considérée :

SrCeO3 — Srys + Cez + 30y,
et 'énergie de solution de SrCeO3 est évaluée selon :

sol _ rsol sol sol F
ESrCe03 = Erexs + ECeeZs + EOeYs - ESrCe03 (1 4)
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ou E§Ce03 est I'énergie de formation du cerate de strontium, EXL, 'énergie de

solution du strontium dans son site d'accueil le plus favorable Xs dans UO,., (e.g.
Xs = dilacune dans UO,_,), SC"GIEzS l'énergie de solution du cérium dans son site d'ac-
cueil le plus favorable Zs dans UO,, et Ef;’évs ['énergie de solution de l'oxygéne dans
son site le plus favorable Ys. On peut noter que pour SrUO3, nous avons pris en
compte une formule UO; via la réaction suivante :

SI’UO_:, - SI’XS + Oys + U02

Les énergies de solution de l'ensemble des composés ternaires sont regroupées
dans le tableau 10. Les composés a base de cérium, BaCeOs et SrCeOj3 sont solubles
dans UO,_. ; 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 a ce
que le ruthénium participe a la formation de la phase grise puisque les énergies de
solution de BaRuO3 et SrRuO; sont négatives. Les molybdates de strontium SrMoOs 4
et de baryum BaMoQ, ont une énergie de solution négative dans UO,_, et positive
dans UO,,. Par conséquent, on s'attend a ce que le baryum, le strontium et le molyb-
déne participent a 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 a la phase grise pour du combustible a
faible taux de combustion.

Conclusion

Nous avons étudié l'incorporation et la stabilité des produits de fission (He, Kr, Xe, |,
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
de Hubbard U (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 UO; ., ;

s I'hélium est insoluble dans le dioxyde d'uranium sauf en régime sur-
stoechiométrique et pour de « faibles » températures (e.g. pour T < 1 350K
ax=1073);

= |'iode forme des précipités de Csl quel que soit l'écart a la stoechiométrie. Néan-
moins, il faut garder en mémoire que Csl est instable thermodynamiquement
pour les températures supérieures a 1 550K sous 1atm;
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= le tellure précipite dans les inclusions métalliques dans UO,_,. Le tellure est
soluble dans UO,. ;

le ruthénium est insoluble dans UO,., et précipite soit dans des inclusions
métalliques soit dans des phases oxydes, RuO;, selon le potentiel d'oxygéne.
On ne s'attend pas a ce que le ruthénium participe de fagon notable a la phase
grise;

le strontium ne précipite pas sous forme SrO mais participe a la phase grise
puisque nos calculs montrent que les molybdates de strontium sont insolubles
dans UO,.;

le cérium est soluble dans UO,_. Cependant, le cérium peut participer a la for-

mation de la phase grise pour des combustibles avec un taux de combustion
éleve;

le césium et le molybdéne sont peu solubles dans UO,_,. Le césium devrait par-
ticiper a la formation de bulles de gaz et d'uranate ou molybdate de césium.
Le molybdéne devrait précipiter sous forme d'inclusions métalliques dans UO,_,
et dans une phase oxyde dans UO,,;

= le baryum et le zirconium sont solubles dans le dioxyde d'uranium.

3.2 Reldchement 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 'environnement en cas
d’accident sévére sur un réacteur nucléaire. Depuis une vingtaine d'années, plusieurs
études expérimentales ont été menées pour acquérir des connaissances sur le rela-
chement des produits de fissions; études analytiques, tel le programme VERCORS
(Veérification Expérimentale du Relachement d'un COeur de Réacteur lors d'un
accident Sévére (Pontillon et al., 2010, Pontillon et Ducros, 2010a,b)), et études a
grandes échelles, tel le programme PHEBUS PF (Schwarz et al, 1999). Ces
programmes ont permis une quantification des taux de reldachement 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 relachés -
l'étape limitante du relachement est la diffusion atomique a Llintérieur
des grains de combustible; ii) les produits de fission semi-volatils (Ba, Mo...) :
PF qui peuvent conduire a de trés forts relachement suivant les conditions redox de
la séquence accidentelle - le reldachement est principalement lié a la volatilisation des
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composés formés aux joints de grains; jii) les produits de fission peu volatils (Ce, La,
Sr...) : PF peu relachés (< 10 %) avant la fusion du combustible - 'étape limitante du
relachement est la volatilisation de composés chimiques formés dans le combustible
ou la volatilisation du combustible lui-méme ; iv) produits de fission « non » volatils
(Zr...) PF tres peu relachés (< 1 %) méme aprés fusion du combustible.

Afin de pouvoir extrapoler les résultats de ces études expérimentales a toutes les
situations accidentelles (température, potentiel redox...), nous avons développé des
modeles/corrélations pour évaluer le reldchement 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 molybdéne qui sont représentatives des études
menées sur 'ensemble des produits de fission. Ces deux produits de fission sont
chimiquement actifs et ont de forts rendements de fission (Ba ~ 11 % et Mo ~ 25 %).
Le baryum contribue largement a la puissance résiduelle du réacteur via la décrois-
sance radioactive "°Ba—"%°La (environ 20 % de la puissance résiduelle du cceur est
due & "*°Ba et "OLa entre 1 et 8 jours aprés l'arrét du réacteur a eau sous pression
(REP). Par conséquent, l'évaluation du reldachement 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 coeur. De plus, le baryum et le molybdéne ont des effets sur la santé, particuliére-
ment sur les poumons et les os (Alpert et al., 1988). Au-dela de son fort rendement
de fission et de ses effets radiologiques, le molybdéne agit sur les cinétiques et taux
de relachement des autres produits de fission du fait du couple redox Mo/MoO, qui
contrdle en partie le potentiel d'oxygéne 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 premiére partie de ce chapitre,
nous décrivons la méthodologie qui nous a permis de développer des corrélations de
pressions partielles de Ba et Mo pour calculer leurs cinétiques et taux de relachement.
Dans la seconde partie, nous détaillons la validation de ces modéles 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, & savoir les séries HCE3 (combustible gainé) et MCE1
(combustible non gainé).



75

3.2.1 Modélisation du relachement des produits de fission
Baryum

Si on s'intéresse a 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 BaZrOs (Ray et al., 1992; Sato et al., 1999a), l'uranate de baryum BaUOs
(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)Os (Sarietal., 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 UO, de 50 GWj/tM (Thomas et al., 1992). Il semble que
le baryum précipite soit dans du combustible a fort taux de combustion soit dans les
combustibles soumis a de trés hautes températures (supérieures aux températures
usuelles de fonctionnement des réacteurs a eau sous pression). Grimes et Catlow
(1991) estiment, par des calculs utilisant des potentiels empiriques, que BaO est
soluble dans UO;.. D'autre part, nous avons mis en évidence au moyen de calculs ab
initio (Brillant et Pasturel, 2008) que le baryum est soluble dans UO,. Il apparait au
travers de ces études théoriques que la solubilité de BaO dans le dioxyde d'uranium
augmente avec le potentiel d'oxygéne.

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 a 1 700K, le baryum se situe principalement dans
la phase perovskite BaUO3 (voir figure 45). Au-dela 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 diffuse moins rapidement que le baryum (Sato et al., 1999a)
etn'est probablement pas présent aux joints de grains dans les premiers temps de 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. Etant donnée
la complexité, et le manque de données expérimentales, concernant les phases
solides du systéme (Ba, Zr, Mo, U, O), nous avons choisi de simplifier le probléeme et
den'étudier dans la suite que les phases stoechiométriques suivantes : BaO, BaMoOs3,
BaMoOQy, BaUO3 et BaZrOs.

Les pressions partielles de baryum au-dessus de Ba(5)/BaOs) sont tracées a la
figure 46 pour un potentiel d'oxygene du combustible de —100 kJ/mol et —-600 k}/mol.
On observe que les pressions partielles de Ba,O(y) et BaH ) sont négligeables au vu
des autres pressions partielles. Quatre espéces sont donc a considérer : Bag) (pour
les trés faibles AGo,), Ba(OH)y(g) (pour les forts AGo, et T 5 2000K), BaOH 4 et
BaO(y) (pour les forts AGo, et T 2 2000K). Par conséquent, il apparait que la pré-
sence d'hydrogéne dans la phase gazeuse influe sur la pression partielle de baryum.
Afin de quantifier cet effet, on a tracé a la figure 47 'évolution de la somme des
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Figure 45. Distribution du barium entre les phases : fluorite (UO,), perovskite (BaUOs3), et UO;

liquide.

5 B B B
10° £ AGO, =-200 kJ/mol

107 £
Z 107 ‘
e ZpBaﬂOBH5
@ 10° B0
a, E ”1-- pBa
3 — pBa(OH), |1
8 F -« pBaOH
10 E - - pBaH
Eo. / +—— pBa,0 k|
E - / = 3
107 1 1

Température (K)

! -
1000 1500 2000 2500 3000

pBaaOpHé

T T po—
100F  AGO, =-600 kJ/mol .~~~ 3
10°F i 1
104 4
oF ZpBa OyH; 3
107 ¢ ~ Pha 1
E —- pBa(OH), |
10°F" g

£/ +—— pBa,0 El

-10 L /\ S b Lo 0 |
1000 1500 2000 2500 3000

Température (K)

Figure 46. Impact du potentiel d'oxygéne sur la pression partielle de barium au-dessus de
Bas)/BaO ) dans le cadre d'un mélange gazeux (Hz, Hz0, O;).

pressions partielles des espéces a base de baryum avec et sans prise en compte des
espéces hydrogénées. On observe que l'absence d’hydrogéne modifie sensiblement
la pression partielle de baryum pour les « faibles » potentiels d'oxygéne
(AGo, s —500k]/mol) et pour les « faibles » températures (T < 2 000 K). Par exemple,
a 1800K et pour AGo, = —300k]/mol, la somme des pressions partielles de baryum
est réduite de deux ordres de grandeur en cas d'absence d'hydrogéne
(ZpBayOgHs ~ 5,7 x 1073 ; IpBa,Og ~ 3,2 x 107°). On peut noter que le baryum a un
comportement particulier lors des essais avec du combustible dégainé tels les essais



78

(a) Mélange (O,, Ar) (b) Mélange (H,, H,0, O,)
10° L AT = e = 100;‘ L B L |
0% - i
O 0%,
g
S 100 ~AGO, = -900 kJ/mol ~—AGO, = -900 kJ/mol
3 -+ +AGO, = -700 kJ/mol -+ +AGO, = -700 kJ/mol
10.37 —- AGO, =-500 kJ/mol | 7§ —- AGO, = -500 kJ/mol
3 ---AGO, =-300 kJ/mol | 1 ---AGO, =-300 kJ/mol
. — AGO; = -100 kJ/mol | ] 3 — AGO; =-100 kJ/mol
0%/ K e S R B
1000 1500 2000 2500 3000 1000 1500 2000 2500 3000
Température (K) Température (K)

Figure 47. Impact de la présence d’hydrogéne dans la phase gaz sur la pression partielle de
barium au-dessus de Ba5)/BaO .

VERCORS RT3 (lit de débris UO;) et RT4 (lit de débris UO,/ZrO;) ainsi que l'essai
PHEBUS FPT4 (lit de débris UO,/ZrO;). En effet, lors de ces essais, le relachement du
baryum débute pour des températures relativement faibles (T ~ 1800K) en compa-
raison des autres essais VERCORS et PHEBUS (T 2 2000K). De plus, la cinétique de
relachement est trés rapide dés le début du relachement. Il apparait donc un compor-
tement particulier du baryum pour les configurations du combustible en lit de débris.
Cela peut s'expliquer au moyen des résultats précédents. En effet, en configuration lit
de débris, ['accés gaz/combustible est beaucoup plus important et permet un contact
direct hydrogéne/combustible et donc hydrogene/baryum. Par conséquent, on peut
supposer que les espéces gazeuses Ba(OH),(5), BaOH 4y et BaH g4y ne contribuent
au reldchement du baryum que pour la configuration lit de débris. En outre, on peut
noter que pour du combustible gainé, le baryum peut étre piégé sur la gaine comme
observé sur la tomographie-y post essai de ['échantillon VERCORS V5.

On observe, a la figure 48, que la pression partielle de baryum au-dessus de
BaMoOs3 4(5) est dominée par le composé BaMoOyy). Les pressions partielles de
baryum calculées au-dessus de BaMoOs 4(5), BaUO3 et BaZrO3 sont reportées a 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
molybdéne (formation de BaMoO,4)). Cependant, cette observation doit étre modé-
rée si 'on considére que BaO ) 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 UO;).
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Figure 49. Pression partielle de barium au-dessus de BaO sy, BaUOs(s), BaM0O3 45 et BaZrOs )
sous mélange gazeux (Ar, O3).

Corrélation pour la pression partielle de baryum : pour du combustible a taux de
combustion intermédiaire, on fait I'hypothése 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 considére que le
baryum dissous est soit sous forme atomique Ba soit sous forme oxyde BaO. La limite
entre ces deux formes peut étre évaluée au moyen de la réaction chimique :

BaO(C) = Ba(c) + %Oz [a]

dont l'enthalpie libre de réaction peut étre estimée avec la base de donnée COACH.
Ainsi, le potentiel d'oxygéne limite pour le couple Ba/BaO peut étre évalué au moyen
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de la corrélation suivante :
AGE"(Ba/BaO) = 1,08 x 10° + 1,22 x 10° T+ 6,85 x 1072 7% ~ 1,64 x 10° T* (15)

Dans le systéme (Ba, O, H), on trouve les six espéces gazeuses suivantes : Ba(g), BaH(g),
BaO(y), BazO(y), BaOH 4 et Ba(OH); ). Les pressions partielles de ces espéces ont
été évaluées au moyen des valeurs extraites de la base de données COACH pour les
réactions suivantes :

BaO(y =BaO(,  (SIAGO, > DG (Ba/Ba0)) [b]
Ba() =Bag  (SIAGO; < DGY(Ba/BaO)) [d]
BaO(y) = Ba(g) + 0,50,y [d]

BaO(g) + H20(g) = Ba(OH), 4 [e]

BaO(y) + 0,5 Hy(g) = BaOH 4 [f]

BaO(y) + 1,5H;(g) = BaH(g) + H20y) [g]

BaO gy = 0,5Ba,0(4) + 0,25 Oz(g) [h]

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

AG, =A+BT+CT? (16)

Au vu du paragraphe précédent, on peut estimer la somme des pressions partielles de
baryum au-dessus de Bas)/BaO ) en présence et en absence d’hydrogéne au travers
de la corrélation suivante :
= en présence d’hydrogéne :
— si AGo, < AG3"(Ba/BaO)
K..(pO2)%°
pBa’® = K, + %.[1 +Ke.pH20 + Kf‘(sz)o’s] (17)
d

— sinon
pBa™" = Kb[‘l +Kg.(pO2) "% + Ke.pH20 + Kf~(PH2)O'5] (18)
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= En absence d’hydrogéne :
— si AGo, < AGY"(Ba/BaO)

tot _ (POZ)O'S
pBa™ = Kc[‘l + T] (19)
— sinon
pBa®t = Kb[1 + Kd.(pOZ)_O’S] (20)

avec AGQ" (Ba/BaO) estimé au moyen de la corrélation (15), K; = exp(~AG;/RT) et
AG; calculés au moyen 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, 'activité peut é&tre assimilée a la concentration de l'élément
considéré (ici Xg,). Dans les situations ol cette assimilation n'est pas vérifiée, on uti-
lise le pré-facteur y,, ou coefficient d’activité qui prend en compte |'écart par rapport
au mélange idéal. La pression partielle de baryum lorsque celui-ci est dissous dans le
dioxyde d'uranium peut donc étre évaluée au moyen de l'expression suivante :

pBa = y;,.Xga.pBa™" (21)

avec Xg, la concentration en baryum dissous, pBa™* la somme des pressions partielles
des composés volatils de baryum estimée a partir de la corrélation précédente et avec
Yss = 1 en premiere approximation.

Tableau 11. Enthalpies libres de réactions pour le systéme (Ba, O, H). (AG, = A + BT + CT?).

Réaction A (J.mol™) B (J.mol™"K™") | C(J.mol™" K?)
b 4,52 x 10° -2,06 x 10° 2,13 x 1072
c 1,71 x 10° -81,2 -
d 3,35 x 10° —49,0 -
e -2,35 x 10° 82,9 -
f -1,36 x 10° 44,6 -
g 8,34 x 10* 35,5 -
h 1,04 x 10* 36,2 -

Molybdéne

Dans le combustible, le molybdéne a été observé sous forme atomique ou d’oxyde
dissous dans la matrice, sous forme métallique dans la phase e-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/MoO; dans
le diagramme d’Ellingham montre le réle tampon que peut jouer le molybdéne lors
de l'oxydation du dioxyde d'uranium (Matzke, 1995 ; Park et al., 1997 ; Serrano et al.,
20071). Selon les résultats de nos calculs ab initio (Brillant et al., 2009), la solubilité du
molybdéne dans le dioxyde d'uranium est faible. Le molybdate de césium Cs;MoO,4
semble participer a la redistribution du molybdéne dans le combustible et au rela-
chement du molybdéne hors du combustible (Sato et al., 1997, 1999b ; Maeda et al.,
2005 ; McFarlane et al., 1996). Du fait des trés faibles quantités de molybdéne obser-
vées dans la phase grise, cette derniére n'est pas prise en compte dans la suite pour
'étude du relachement du molybdéne. Par conséquent, la volatilité du molybdéne
est évaluée a partir de Mo(5) ou MoO;(,) et des espéces gazeuses Mo(g), MoOy),
MoO;(g), M0Os3(y), les polymeres de MoO3zg) ainsi que Cs2M00,y).

Les pressions partielles de ces espéces gazeuse sont tracées a la figure 50 pour une
température de 2000 K. On note que l'espéce MoOs ) ainsi que ses polyméres contri-
buent a la majeure partie de la pression totale de molybdéne pour les potentiels
d’oxygéne supérieurs & ~330kJ/mol a T = 2000K (py, = 2,4 x 107°). Le molybdate
de césium gazeux, supposé ici se former a partir de césium gazeux et de molybdéne
solide, a également un réle important et ce méme pour des pressions partielles de
césium trés 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 1700 a 1 400 K selon le potentiel d'oxygene (voir figure 51).

— T T T T T T T T T T T
10 M=o 240 kJ/mol | /;
(Po, =5:39x 107 |/ /

10°

-1000 -800 -600 -400 -200 0
Potential d’oxygene (kJ/mol)

Figure 50. Pression partielle de molybdéne au-dessus de Mo (5)/MoQOy(sya T = 2000K.
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Figure 517. Impact de la pression partielle de césium sur la pression partielle de molybdate de cé-
siuma AGo, = —400kJ/moletpour T € [1000; 3000]K (i.e, py, € [1,27x107*'; 1,08x107"]).

Corrélation pour la pression partielle du molybdéne : le molybdéne est un pro-
duit de fission semi-volatil. L'étape limitante du reldchement est donc le transfert
de masse en phase gazeuse. La modélisation du relachement du molybdéne consiste
alors a évaluer la pression partielle de molybdéne au-dessus du combustible. Nous
avons donc développé une corrélation pour calculer la pression partielle de molyb-
déne en fonction de la température, du potentiel d'oxygéne du combustible et de la
pression partielle de césium.

¢ En l'absence de vapeur de césium. Le relachement du molybdéne provient de la
volatilisation de Moy ou MoOys) (suivant le potentiel d'oxygéne du combustible)
sous forme d'oxydes suivant les réactions suivantes :

aMoyg) + 80;(g) = M0ogOzg(g) [i]
s = 2008 22)

(PO2)
aMoOy(s) + 80, () = M0y Oza426(g) il
g = P00 02020 (23)

(pO2)°
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ol les constantes de réaction K,g sont modélisées selon Kng = exp (Ag + A1/T) avec
les valeurs des constantes A et A1 données dans le tableau 12. La limite de potentiel
d'oxygéne entre Mo et MoO,(,) est calculée au moyen de la corrélation (24) qui
permet de choisir laquelle des corrélations (22) ou (23) doit &tre prise en compte.

AGo/Moo, = —5,88 x 10° + 192 % T~ 9,05 x 107> » T (24)

Tableau 12. Coefficients de la loi de modélisation des constantes des réactions de volatilisation
de MO(S) et MOOZ(S) :Kug = exp (Ao + A-|/T).

MO(S) MOOZ(S)
Ao A Ao A
Moy 17,5 | -7,88x 10" | 37,85 | -1,49x 10°
MoOq) 123 | -3,70x 10" | 32,7 | -1,07 x 10°
MoO2 (g 393 | 154x10° | 243 | -6,82x10°
MoOsq | —6,78 [ 4,19x10* | 13,6 | -2,79x 10°

Mo2Og(q) | —290 [ 1,17x10° | 12,8 | -2,27x 10°
MosOo¢y | —53,6 | 2,24x10° | 9,220 | 1,41x10°
Mo4O1z¢q) | -76,6 | 3,07x10° | 7,13 | 2,64x10°
MosOss¢g) | —101 | 3,88x10° | 3,88 | 3,80x 10"

¢ En présence de vapeur de césium. Dans ce cadre, le molybdéne est relaché prin-
cipalement sous forme de molybdate de césium selon :

Moys) +2Cs(g) +203(g) = Cs2M004(y) [K]
M 1 10°

Ky = 7”(:522 004 - (—41,2 + 7'63; 0 ) (25)
(PCs)” (pO2)

MOOZ(S) +2 CS(g) + Oz(g) = C52M004(g) [l]

Cs,MoO 9,31 x 10*

K, = =200 exp(—20,8+ S ) (26)

(pCs)” pO;

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 derniére
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correspond a la réaction suivante :

C52M004(C) = C52M004(g) [m]

pCs2M00,(sar) = exp (‘I 5,6 - (27)

3,52 x 104)
De méme que précédemment, la limite de potentiel d'oxygéne entre Mo () et MoOy ()
peut é&tre calculée au moyen de la corrélation (24).

e Synthése. L'activité du molybdéne dansle combustible est estimée par sa concen-
tration Xw,. La pression partielle de molybdéne au-dessus du combustible est donc
calculée au moyen de l'expression suivante (pMo™*
de tous les composés volatils de molybdéne) :

est la somme des contributions

PMO™ = Xy | 3" pM0gO26 + max (pCszMoO4, pCszM004(sat) ) (28)
a,8

3.2.2 Validation des modéles sur les données expérimentales

Le comportement de plusieurs produits de fission a été étudié et une modélisation a
pu étre retenue pour le molybdéne, le baryum, le ruthénium ainsi que pour quatre pro-
duits de fission moins volatils : le cérium, le lanthane, le strontium et 'europium. Ces
modeéles de reldchement 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 relachement des produits de fission hors d'un
crayon combustible soumis a des conditions représentatives de celles rencontrées lors
d'un accident sévére de REP, c’est-a-dire un accident au cours duquel le combustible
est significativement dégradé par une fusion plus ou moins importante du cceur du ré-
acteur. Ce programme expérimental est composé d'un ensemble d'essais analytiques,
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ou a 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 UO, 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, hydrogéne pur, mélange H,O/H;,
air). Les principales conditions expérimentales de ces essais sont regroupées dans le
tableau 13. Pour la majeure partie des essais, ['échantillon combustible consiste en
un morceau de crayon formé de 3 pastilles irradiées et 2 demies pastilles vierges dans
une gaine de Zircaloy ou d’alliage M5. Les reldchements des produits de fission a par-
tir d'un lit de débris ont été mesurés lors des deux essais RT3 et RT4. L'essai RT4 s’est
déroulé sous atmosphére oxydante avec un lit de débris composé d'un mélange de
fragments UO; et ZrO,, tandis que l'essai RT3 s'est déroulé sous atmosphére mixte
plutot 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
derecréer au sein du combustible les produits de fission de période radioactive courte
et ainsi pouvoir suivre leur reldachement par spectrométrie gamma en ligne. Au cours
de chaque essai, un plateau de température a été effectué (autour de 1500-1 700K)
afin d'obtenir une oxydation compléte de la gaine et d'éviter une fusion précoce de
l'échantillon par la formation d'un eutectique Zr/UO;.

Validation du code ASTEC/ELSA : les taux de relachements de fin d'essai mesurés
expérimentalement et calculés avec ASTEC/ELSA sont rassemblés dans le tableau 13
pour les expériences VERCORS avec du combustible UO; avec un taux de combus-
tion intermédiaire. On retrouve au travers de ces taux de relachement les groupes
de produits de fission discutés ci-dessus. Le césium a un comportement volatil et est
presque totalement relaché a la fin des essais VERCORS. Le baryum et le molybdéne
sont des produits de fission semi-volatils avec des fractions relachées comprises entre
7% et 100 % suivant les essais. On note que le baryum est relaché plus fortement
en conditions réductrices et le molybdéne en conditions oxydantes. Le ruthénium est
peu relaché (moins de 10 %) sous conditions réductrice et peu oxydante. En revanche,
le ruthénium est fortement et rapidement relaché sous condition fortement oxydante
(65 % pour l'essai HT2). On peut noter ici qu'un fort reldachement de ruthénium peut
&tre 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 relachées en fin d'essai inférieures a 8 % pour du combustible gainé.



87

0'0 L'8 L'0 L'€ ¥'0 0 1'0 8L n3
0'0 v's 2'0 0'l ¥'0 2'L 2'0 50 1S
0'0 9L L'0 ¥4 ¥'0 62 2'0 €1l el
60 YL vy L'y 8/ L'y €9 €2 E»)
¥'0 ¥'0 'l 6'0 9/ L'0 'y 9'0 ny
€8 0z S8 ¥ ool Il S6 62 O
¥8 0oL 19 S8 o 68 09 2L eg
98 00L S8 68 00l 00L 56 6. $D
VS13/D3LSY d9Ae sjnojed (%) 1eUl} JUSWBYDERRL 3P XNe|
L 4 L oL L 6 €> s> n3
L L> g> 9> 9> 1S
- €L - €l 9 8 €> €> el
€ L € L L S €> € 3D
8 Z 6 9 9 8 9 9 ny
0oL €€ 0L €€ 0oL 6 26 1y O
0S < 6 S8 8¢ 6V S 08 eg
96 00L 00L 00L 00L 00L €6 €6 $D
S9)eIUBILIDAXD SAINSIN (%) 1eUl} USWBYDEIRI BP XNe |
- 2 8 - 8 - 8 3H (s/3w)
¥'0 SZ'L ) 2'0 - 2'0 - 2'0 ZH  |ess3,p uly 3p
9'vL sZ'L 74 - 74 - 74 - O%H aJdydsowne
0252 0/62 0452 0892 02¥2 0062 0452 0452 (1) Xy
uou Ino uou [1ale} Ino INno Ino [1ale} uoljeipelll-aJ
(N3/PMD)
9'/€ 0'6€ €1y L'l €6y v'6y €8¢ €'8¢ uoI3SNQUIOd dp Xne|
2047/20N SH9IP | 20N SHGRP | ZoN safiised | Zon safiised | Zon saqised | Zon saised | ZoN saiased | Zon sapiased | 43y 3)q1snquiod
vy €1y LLY €LH 2LH LLH SA vA SYODYIA
'VS13/23LSY

JoAe sgJndjed 1o g:mEmNmﬁth\\mQXm soinsaw sjesss,p S.\ us sjuswiaydelal ap xnej 19 memutmE\\mQXm suonipuod : SYOIYIN Sslessj ‘€L nesjqe]



88

Le relachement du césium démarre un peu tard dans les calculs en comparaison avec
les mesures expérimentales (voir figure 52 pour les essais V4 et V5 et la figure 53 pour
les essais HT1 et HT2). La premiére étape du relachement pendant le plateau d'oxy-
dation aux environs de 1600 K n'est pas totalement reproduit par les calculs. Cepen-
dant, l'aspect général de la cinétique de relachement est reproduit par les calculs et
les taux de relachement du césium en fin d’essai sont en bon accord avec l'expérience
(voir tableau 13).

e T 3000 1E A TV
0 aen o : @
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08F + Bucy .J2400 o8| 2400
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Figure 52. Cinétique de reldachement des produits de fission lors des essais VERCORS V4 et V5.
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Figure 53. Cinétique de reldichement des produits de fission lors des essais VERCORS HT1 et HT2.

Concernant le baryum et le molybdéne, les cinétiques de relachement correspondent
globalement bien avec les mesures et ce pour les conditions oxydantes et réductrices.
Par exemple, les cinétiques de relachement sont tracées a la figure 52 pour les essais
VERCORS V4, sous atmosphére réductrice apreés le plateau d'oxydation, et VERCORS
V5, sous atmosphére oxydante pendant l'ensemble de 'essai. Le reldchement du ba-
ryum est bien reproduit par les calculs pour les deux essais, méme si le taux de rela-
chement final est légérement surestimé pour l'essai V5 (60 % calc. et 55 % exp.) et
sous-estimé pour l'essai V4 (72 % calc. et 80 % exp.). La cinétique de relachement du
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molybdeéne calculée avec ASTEC est environ 1400 s en retard par rapport aux mesures
expérimentales de 'essai VERCORS V5; cela peut étre da a une sous-estimation de
l'oxydation du combustible. Les différences entre les calculs et les expériences pour le
relachement du molybdéne lors de ['essai VERCORS V4 peut également étre imputé
au calcul de la cinétique d'oxydation du combustible. Le calcul des taux de relache-
ment en fin d'essai est globalement satisfaisant méme 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
HT1:49 % pour Mo et 49 % pour Ba mesurés expérimentalement et 17 % pour Mo et
89 % 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'atmosphére
sur les taux de reldchement est bien reproduites par ASTEC. Enfin, on peut noter que
les relachement de Ba et Mo sont bien estimés a la fois pour du combustible gainé et
pour un lit de débris comme dans les essais RT3 et RT4.

Les taux de relachement calculés pour le strontium (de 0,2 a 1,2 %) sont cohérents
avec les mesures expérimentales. Le cérium est un peu plus relaché (de 2,3 47,8 %).
On note une bonne estimation des taux de relachement du cérium pour les tests avec
une atmosphére réductrice et une surestimation pour les tests avec une atmosphére
oxydante : 6,3 % pour VERCORS V5 (exp. < 3) et 7,8 % pour HT2 (exp. 1%). D'un
point de vue sdreté, 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 ['europium. En effet, on note une sous-estimation
du taux de relachement de ces deux produits de fission, particuliérement pour les
conditions réductrices. Par exemple, on obtient une erreur de presque 10 % pour les
deux essais VERCORS les plus réducteurs : HT1 Fi, = 2,9% et F¢, = 2,0% (exp.
8% et 9%); HT3 Fi, = 2,5% et Fr, = 3,7 % (exp. 13% et 10 %). Par conséquent,
on doit appliquer des corrections sur les taux de reldchement calculés pour ces deux
produits de fission afin d'obtenir des valeurs conservatives. Les différences entre les
calculs et les expériences peuvent étre en partie dues au choix principal de modéli-
sation dans ASTEC/ELSA qui consiste a ne prendre en compte que |'étape limitante
du reldchement pour chacun des produits de fission (diffusion atomique, volatilisa-
tion de phase condensées ou volatilisation du combustible). En outre, il est possible
que des espéces chimiques gazeuses ou solides n'ayant pas été prises en compte lors
du développement des modéles de reldachement aient un effet sur le reldchement de
certains produits de fission.
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Conclusions

Les mécanismes de reldchement des produits de fission a partir du combustible UO;
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 relachement des principaux produits de fission
(baryum, molybdéne, ruthénium, césium, cérium, lanthane, strontium et europium)
et développé des modeéles de relachement. Pour cette phase de développement, nous
avons considéré l'étape limitante du relachement 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 modéles de cinétique de re-
lachement 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 fagon globale, le reldachement des produits de fission considéré est bien ap-
préhendé par les calculs ASTEC/ELSA pour ['ensemble des essais de reldchement de
produits de fission a partir de combustible a taux de combustion intermédiaire. Ces
modeles sont maintenant utilisés dans les études de sdreté des REP francais.
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Chapitre 4
Conclusions - Perspectives

Les travaux exposés dans ce mémoire s'inscrivent dans une logique d'amélioration du
niveau de slreté des installations nucléaires. Pour ce faire, j'ai effectué des recherches
dans deux grands domaines de la physique, a savoir la mécanique 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 relachement des
produits de fission hors du combustible nucléaire lors de situations accidentelles.

La premiére partie de ce mémoire rassemble mes travaux de recherche relatifs a la
thermohydraulique. Ces derniers consistent en l'élaboration de modéles adaptés a la
simulation des grandes échelles d’écoulements turbulents et a 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 a déve-
lopper une méthode de recyclage des fluctuations. En outre, une analyse dimen-
sionnelle, nous a permis de déterminer les comportements asymptotiques que
devraient vérifier les modéles de diffusivité sous-maille suivant les conditions
aux limites thermiques employées.

La premiére application des méthodes citées ci-dessus correspond a l'étude de
l'impact de 'effusion froide sur une couche limite turbulente chaude. Outre les
simulations numériques, nous avons effectué des mesures expérimentales dans
une veine d'essais au moyen de sondes anémomeétriques multi-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 gamme de 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 derniére. 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 &tre un trés bon outil
sur cette configuration relativement complexe.

L'évaluation du risque de faiencage 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 faiencage thermique. La simulation des
grandes échelles couplée a une résolution de la conduction thermique dans les
parois solides est ainsi un outil de choix dans ['évaluation des risques de fatigue
thermique.

La deuxieme partie de ce mémoire regroupe mes travaux de recherche relatifs au
reldchement des produits de fission hors du combustible nucléaire en situation
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accidentelle. Ces travaux ont été effectués a deux échelles différentes : i) a 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 i) a 'échelle macro-
scopique avec le développement et la validation de modéles de relachement pour
évaluer le terme source au moyen d'un code d'accident grave.

= Le recours a des calculs ab initio a été trés profitable pour '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 la matrice UO,. Par ailleurs,
nous avons également pu évaluer la stabilité des produits de fission dissous dans
la matrice combustible vis-a-vis de la formation de phases secondaires. Ces in-
formations sont de toutes premiéres importances pour le développement des
modéles de relachement a l'échelle macroscopique.

= Suite a 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'étre li-
bérée dans l'environnement, est appelée terme source. L'estimation de ce terme
source requiert une bonne évaluation de la premiére étape du reldchement, c’est-
a-dire le relachement 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'oxygéne, composition d'at-
mosphére dans le cceur...), nous avons développé des modéles de relachement
des produits de fission hors du combustible. Ces modéles 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 modéles dans le code de calcul ASTEC et
validé ces derniers sur les essais du programme VERCORS avec du combustible
a taux de combustion intermédiaire.

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

= une problématique des futures années concerne |'élaboration et la construction
des réacteurs de génération IV. Les réacteurs a l'étude utilisent comme fluide
caloporteur du sodium (avec le futur réacteur ASTRID prévu en France a l'ho-
rizon 2020-2025), de 'hélium ou encore du dioxyde de carbone supercritique.
Les nombres de Prandtl de ces fluides, et donc leur comportement thermique,
sont tres différents de l'eau ou de l'air. Des méthodes numériques et modéles
pour la simulation des grandes échelles devront donc étre 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 'évaluation des risques de fatigue thermique, il sera important de
coupler a l'avenir la résolution thermohydraulique de 'écoulement et thermique
de la paroi a une résolution mécanique d’'amorcage et de propagation des fissures
jusqu'a 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 a une modélisation compléte de tous les phé-
nomenes physiques mis en jeu et a l'élaboration d'un code de calcul rassemblant
['ensemble de ces modéles. En outre, la fatigue thermique n'apparait pas unique-
ment au niveau des Té de mélange. Il est donc envisagé d'étendre notre champ
d'étude a d'autres configurations telles que la zone supérieure du coeur d'un ré-
acteur a neutrons rapides refroidi au sodium pour laquelle les températures de
sortie des assemblages sont différentes ou encore la zone supérieure de la cuve
ou les fluctuations du niveau de sodium induisent des fluctuations de tempéra-
ture;

l'axe de recherche a l'échelle microscopique par calculs ab initio devra étre pour-
suivi. En effet, le développement des modéles de relachement des produits de
fission volatils nécessite des données d'entrée relatives a la diffusion atomique
dans les grains de dioxyde d'uranium. Ces données d'entrée pourront étre ob-
tenues au moyen de calcul ab initio. Le recours a des calculs de dynamique mo-
léculaire pourra également étre envisagé. En outre, ce type d'étude devra étre
étendu a d'autres combustibles tels que les combustibles oxyde mixte (U,Pu)O,
(MOX) en introduisant le plutonium dans les calculs mais 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 relachement des produits de fission qui a été fait
sur le cas du combustible UO, a taux de combustion moyen devra étre reproduit
sur les autres combustibles utilisés sur les réacteurs a eau pressurisée du parc
francais (combustibles UO; a forts taux de combustion et mixte (U,Pu)O5). Les
spécificités de ces combustibles (potentiel d'oxygéne plus élevé, formation d'une
zone rim...) devront étre prises en compte dans l'élaboration des modéles de
relachement 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 'élaboration du futur réacteur a caloporteur sodium prévu en France,
un nouvel axe de recherche s'ouvre sur la slreté des réacteurs au sodium. Dans
ce cadre, l'ébullition du sodium et les propriétés des écoulements diphasiques
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de sodium devront étre étudiés en détails ainsi que la dégradation du coeur 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 derniéres au sein d'un futur code de calcul ASTEC-Na.
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= Doctorat, Centre de thermique de Lyon CETHIL (UMR 5008), CEA Grenoble
DEN/DER/SSTH/LMDL, 2004.

= Agrégé préparateur, Ecole normale supérieure de Lyon, 2004.

= Ingénieur-chercheur a l'Institut de radioprotection et de shreté nucléaire, pole
Sareté des installations et des systémes nucléaires, au Service des accidents graves,
de 2004 32016 et au Service d'étude de recherche expérimentale depuis septembre
2016.

Formation initiale

= Eléve normalien, Ecole normale supérieure de Lyon (1997-2001).

= Agrégation de Sciences physiques, option physique, Ecole normale supérieure de
Lyon.

= DEA Thermique et Energétique, INSA de Lyon, Centre de thermique de Lyon
CETHIL UMR 5008, « Simulations des grandes échelles sur une plaque plane sou-
mise a de l'effusion » sous la direction de F. Bataille-Daumas (2001).

= Magistére de sciences de la matiére, ENS Lyon, université Claude Bernard Lyon |
(2007).

= Doctorat de I'INSA de Lyon spécialité thermique et énergétique, Centre de ther-
mique de Lyon UMR 5008, CEA Grenoble DEN/DER/SSTH/LMDL, « Simulations
des grandes échelles thermiques et expériences dans le cadre d'effusion
anisotherme », bourse CFR du CEA Grenoble, sous la direction de F. Bataille-Daumas
et de F. Ducros (juin 2004).

Activités de recherche

Thématiques
= Aspects dynamiques et thermiques d’écoulements turbulents anisothermes.
= Comportement des produits de fission dans du combustible nucléaire.

Publications

= 22 articles dans des revues d'audience internationale.

= 14 publications dans des actes de conférences avec comité de lecture, texte
complet - dont 11 conférences internationales et 3 nationales.

= 4 publications dans des actes de conférences internationales avec comité de
lecture, résumés et posters.

= 13 présentations lors de séminaires - dont 9 internationaux et 4 nationaux.

= 18 rapports de recherche et rapports techniques.
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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 a 'INSA de Lyon - 276 h eq. TP, (2001-2004).
— travaux pratiques de sciences physiques (1" année INSA).
— travaux dirigés en Mécaniques des fluides (3® année INSA).
= Agrégé Préparateur a 'ENS de Lyon - 60 h eq. TP, (2004).
— travaux pratiques de sciences physiques (préparation a 'agrégation).
= Formation continue au CAST - 12 h eq. TP (2003).
— cours et travaux dirigés de Mécaniques des fluides au Centre d'actualisation
scientifique et technique.

Encadrement
= 5 stages de Master M2 et de Magistére de physique de I'ENS Lyon :

— S. Massiera (2001-2002) : « Evaluation des capacités du code FLUENT pour la
simulation des grandes échelles », Master M2, INSA de Lyon.

— S. Floch (2002-2003) : « Etude des instabilités thermiques dans une couche
limite par anémomeétrie fil chaud/fil froid », Magistére de Physique de I'ENS
de Lyon.

— S. Husson (2003-2004) : « Simulation des grandes échelles pour les écoule-
ments turbulents anisothermes », Master M2, INSA de Lyon.

— 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 :
Etude du faiencage thermique de la centrale Phénix », Master M2, université
de Perpignan.

= 2 stages de fin d'études de I'INSA de Lyon (2001 et 2003).
= 2 théses de doctorat (co-encadrement) :

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

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

= Membre de jury de thése:

— 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 American Mineralogist
— Nuclear Engineering and Design
— Science (AAAS)
= Expertise pour les groupes permanents sur les réacteurs nucléaires

— participation au GP conséquences radiologiques N2 (2009)

Contrats et collaborations nationales

= Participation au projet « Modélisation Terme Source » avec EDF (2004-2008).

= Participation aux programmes VERCORS et VERDON avec le CEA et EDF
(2004-2008).

= Mise en place d'une collaboration avec le CNRS de Grenoble (2005-2010).

= Mise en place d'une collaboration avec le CNRS de Perpignan (depuis 2009).

Contrats et collaborations internationales

= Participation au projet européen du 6% PCRD “Severe accident research network”
(2004-2008).

= Représentant IRSN pour le groupe de travail lié au logiciel SIMMER avec les parte-
naires JAEA (Japon), KIT (Allemagne), PSI (Suisse) et ENEA (ltalie), (depuis 2008).

= Participation au groupe de travail lié aux logiciels SAS-4A et SAS-SFR avec les
partenaires CEA (France), JAEA (Japon), et KIT (Allemagne), (depuis 2009).

= Participation au projet européen du 7¢ PCRD *“Collaborative Project for a
European Sodium Fast Reactor”, (depuis 2009).

= Représentant IRSN dans le projet européen du 7¢ PCRD “Thermal Hydraulics for
Innovative Nuclear Systems", (depuis 2010).

= Participation au projet européen du 7¢ PCRD “Joint Advanced Severe accidents Mo-
delling and Integration for Na-cooled fast neutron reactors", (depuis 2011).

Activités administratives et d'intérét général

= Membre élu du Conseil de laboratoire, Centre de thermique de Lyon, INSA,
(2002-2004).



109

= Membre élu du Conseil d'unité du Service étude et modélisation de l'incendie,
du corium et du confinement, IRSN, (2005-2008).

= Représentant du Laboratoire d'étude et du transfert des radioéléments auprés de
la commision informatique de la Direction de la prévention des accidents majeurs,
IRSN, (2006-2008).

5.2 Liste détaillée des publications
5.2.1 Articles dans des revues d'audience internationale (22)

Facteurs d'impact et citations des articles dans des revues d'audience internationale.

Nombre de
citations Facteur d'impact
Ref. (£ =118, Revue (Is| -JCR)p
h=6)
A-[1] 3 Theoret. Comp. Fluid Dyn. 1,127
A-[2] 1 Eur. Phys. . B 1,575
A-[3] 3 Theoret. Comp. Fluid Dyn. 1,127
A-[4] 2 J. Appl. Mech., Trans ASME 0,620
A-[5] 38 Phil. Mag. 1,304
A-[6] 8 Nucl. Eng. Design 0,885
A-[7] 2 Int. J. Heat Mass Transfer 1,899
A-[8] 2 Int. J. Heat Fluid Flow 1,802
A-[9] 15 Phys. Rev. B 3,774
A-[10] 6 J. Phys. : Condens. Matter 2,332
A-[11] M J. Nucl. Mater. 1,272
A-[12] 3 J. Nucl. Mater. 1,272
A-[13] 4 Radiochim. Acta 1,128
A-[14] 3 Progress Nucl. Ener. 1,085
A-[15] 7 Phys. Rev. B 3,774
A-[16] 2 Nucl. Technol. 0,662
A-[17] 0 Progress Nucl. Ener. 1,085
A-[18] 8 J. Nucl. Mater. 1,272
A-[19] 0 App. Therm. Eng. 1,826

A-[1] G.Brillant, F. Chilla et J.-F. Pinton, Transmission of sound through a single vor-
tex, Eur. Phys. J. B, 37(2):229-239, 2004.

A-[2] G. Brillant, F. Bataille et F. Ducros, Large-eddy simulation of a turbulent boun-
dary layer with blowing, Theoret. Comp. Fluid Dyn., 17(5-6):433-443, 2004.

A-[3] J.-F. Pinton et G. Brillant, Sound and vorticity interactions : transmission and
scattering, Theoret. Comp. Fluid Dyn., 18(6):413-433, 2005.
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A-[4]

A-[5)

A-[6]

A7)

A-[8]

A-[9]

A-[10]

A-[11]
A-[12]
A-[13]

A-[14]

A-[15]

A-[16]

G. Brillant, S. Husson et F. Bataille, Subgrid-scale diffusivity : wall behaviour and
dynamic methods, J. Appl. Mech., Trans ASME, 73(3):360-367, 2006.

F. Gupta, G. Brillant et A. Pasturel, Correlation effects and energetics of
point defects in uranium dioxide : a first principle investigation, Phil. Mag.,
87(17):2561-2569, 2007.

A. Auvinen, G. Brillant, N. Davidovich, R. Dickson, G. Ducros, Y. Dutheillet,
P. Giordano, M. Kunstar, T. Karkela, M. Mladin, Y. Pontillon, C. Seropian et
N. Ver, Progress on ruthenium release and transport under air ingress condi-
tions, Nucl. Eng. Design, 238(12):3418-3428, 2008.

G. Brillant et A. Pasturel, Study of Barium and Zirconium stability in UO,. by
density functional calculations, Phys. Rev. B, 77(18):184110, 2008.

G. Brillant, S. Husson et F. Bataille, Experimental study of the blowing
impact on a hot turbulent boundary layer, Int. J. Heat Mass Transfer, 51(7-8):
1996-2005, 2008.

G. Brillant, S. Husson et F. Bataille, Study of the blowing impact on a hot turbu-
lent boundary layer using Thermal Large Eddy Simulation, Int. J. Heat Fluid Flow,
29(6):1670-1678, 2008.

G. Brillant, F. Gupta et A. Pasturel, Investigation of Molybdenum and Cae-
sium behaviour in urania by ab initio calculations, J. Phys. : Condens. Matter,
21:285602, 2009.

F. Gupta, A. Pasturel et G. Brillant, Ab initio study of solution energy and diffu-
sion of caesium in uranium dioxide, J. Nucl. Mater., 385(2):368-371, 2009.

G. Brillant, Interpretation and modelling of fission product Ba and Mo releases
from fuel, J. Nucl. Mater., 397(1-3):40-47, 2010.

G. Brillant, C. Marchetto et W. Plumecocq, Ruthenium release from fuel in
accident conditions, Radiochim. Acta, 98(5):267-275, 2010.

P. Giordano, A. Auvinen, G. Brillant, . Colombani, N. Davidovich, R. Dickson,
T. Haste, T. Kérkeld, J.S. Lamy, C. Mun, D. Ohai, Y. Pontillon, M. Steinbriick et
N. Vér, Recent advances in understanding ruthenium behaviour under air-
ingress conditions during a PWR severe accident, Progress Nucl. Ener.,
52(1):109-119, 2010.

F. Gupta, A. Pasturel et G. Brillant, Diffusion of oxygen in uranium dioxide : a
first principles investigation, Phys. Rev. B, 81(1):014110, 2010.

J.-P. Van Dorsselaere, P. Chatelard, M. Cranga, G. Guillard, N. Trégoureés,
L. Bosland, G. Brillant, N. Girault, A. Bentaib, N. Reinke et W. Luther, Valida-
tion status of the ASTEC integral code for severe accident simulation, Nucl.
Technol., 170(3):397-415, 2010.
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A-[17] G. Brillant, Models for the release from fuel of Ce, La, Sr, and Eu in accident
conditions, Progress Nucl. Ener., 53(1):125-131, 2011.

A-[18] G.Brillant, F. Gupta et A. Pasturel, Fission products stability in uranium dioxide,
J. Nucl. Mater., 412(1):170-176, 2011.

A-[19] F. Aulery, A. Toutant, G. Brillant, R. Monod et F. Bataille, Numerical simulations
of sodium mixing in a T-junction, Appl. Therm. Eng., 37:38-43, 2012.

A-[20] G.Brillant, C. Marchetto et W. Plumecocq, Fission product release from nuclear
fuel I. Physical modelling in the ASTEC code, Ann. Nucl. Ener., 61:88-95, 2013.

A-[21] G. Brillant, C. Marchetto et W. Plumecocq, Fission product release from
nuclear fuel Il Validation of ASTEC/ELSA on analytical and large scale experi-
ments, Ann. Nucl. Ener., 61:96-101, 2013.

A-[22] R. Monod, G. Brillant, A. Toutant et F. Bataille, Dimensionless equations for
conjugate heat transfers, Int. Comm. Heat Mass Transfer, - :soumis, 2012.

5.2.2 Publications dans des actes de conférences avec comité
de lecture - Texte complet (14)

5.2.2.1 Conférences internationales (11)

B1-[1] F. Bataille et G. Brillant, Large-eddy simulation of a turbulent boundary layer
with blowing, In 4™ ASME JSME Joint Fluids Engineering Conference, pages
1949-1959, Honolulu, USA, 2003.

B1-[2] M.Michard, M. Ait Ameur, G. Brillant et F. Bataille, Experimental study of mixing
between a heated turbulent flow and a cold airstream trsanspirated through
a porous wall, In 4" ASME JSME Joint Fluids Engineering Conference, pages
131-136, Honolulu, USA, 2003.

B1-[3] G. Brillant, S. Husson et F. Bataille, Large Eddy Simulations of heat and mass
transfers in case of non isothermal blowing, In W. Rodi et M. Mulas, éditeurs,
Engineering Turbulence Modelling and Experiments 6, pages 751-760, Sardinia,
Italy, May 2005.

B1-[4] F.Bataille, G. Brillant et Y. Hussaini, Generalization of the eddy viscosity model
- Application to a temperature spectrum, Mathematical and Physical Theory of
Turbulence, volume 250 de Lectures notes in Pure and Applied Mathematics.
Chapman and Hall/CRC, pages 125-130, 2006.
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B1-[5] A. Auvinen, G. Brillant, N. Davidovich, R. Dickson, G. Ducros, Y. Dutheillet,
P. Giordano, M. Kunstar, T. Karkela, M. Mladin, Y. Pontillon, S. Seropian et
N. Ver, Progress on ruthenium release and transport under air ingress condi-
tions, In 2" European Review Meeting on Severe Accident Research, pages
S4-4, Karlsruhe, Germany, 2007.

B1-[6] P. Giordano, Auvinen A., G. Brillant, ]. Colombani, Davidovich N., R. Dickson,
G. Ducros, T. Haste, T. Karkela, J.-S. Lamy, C. Mun, D. Ohai, Y. Pontillon,
M. Steinbriick et N. Ver, Ruthenium behaviour under air ingress conditions :
main achievements in the SARNET project, In 3™ European Review Meeting on
Severe Accident Research, Nesseber, Bulgaria, 2008.

B1-[7] F. Gupta, A. Pasturel et G. Brillant, Ab initio study of solution energy and diffu-
sion of caesium in uranium dioxide, In EMRS Symposium N Nuclear Materials,
Strasbourg, France, 2008.

B1-[8] F.Aulery, A. Toutant, R. Monod, G. Brillant et F. Bataille, Numerical simulations
of thermal fatigue due to turbulent fluctuations in a mixing Tee, In 16 Int. So-
lar Paces Concentrating Solar Power Symposium, pages 1-8, Perpignan, France,
2010.

B1-[9] F. Roelofs, M. Rohde, I. Otic, G. Brillant, I. Tiselj, H. Anglart, B. Niceno,
Y. Bartosiewicz, D. Angeli, W. Ambrosini, D. Lakehal, E. Baglietto, Hassan Y.
et X. Cheng, Cross-cutting European Research for Single Phase Turbulence in
Innovative Reactors, In NUTHOS-8, International Topical Meeting on Nuclear
Reactor Thermo Hydraulics, Operation and Safety, page N8P0012, Shanghai,
China, Oct. 2010.

B1-[10] F. Roelofs, M. Rohde, I. Otic, G. Brillant, I. Tiselj, H. Anglart, B. Niceno,
L. Bricteux, D. Angeli, W. Ambrosini, D. Lakehal, E. Baglietto, Hassan Y. et
X. Cheng, European developments in single phase turbulence for innovative
reactors, In 14™ International Topical Meeting on Nuclear Reactor Thermal Hy-
draulics, NURETH-14, Toronto, Canada, Sept. 2011.

B1-[11] R. Monod, G. Brillant, A. Toutant et F. Bataille, Large eddy simulation of a tur-
bulent periodic channel with conjugate heat transfer at low Prandtl number,
In 6th European Thermal Sciences Conference, Eurotherm, Poitier, France, Sept.
2012.

5.2.2.2 Conférences nationales (3)

B2-[1] G. Brillant et Bataille, Simulation des grandes échelles d'un écoulement
turbulent chauffé au-dessus d'une paroi plane poreuse soumise a de l'effusion,
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Sciences et technologies thermiques face au XXI¢ siécle, Congrés francais de
thermique, SFT 2001, Nantes, France, 2001.

B2-[2] F.Aulery, A Toutant, R. Monod, G. Brillant et F. Bataille, Simulation des grandes
échelles du faiecage thermique dans un Té de mélange, Energie solaire et ther-
mique, Congres francais de thermique, SFT 2011, Perpignan, France, 2011.

B2-[3] R.Monod, G. Brillant et F. Bataille, Etude numérique des fluctuations de tem-
pérature dans un Té de mélange, Energie solaire et thermique, Congrés francais
de thermique, SFT 2011, Perpignan, France, 2011.

5.2.3 Publications dans des actes de conférences
internationales avec comité de lecture - résumé
et poster (4)

C-[1] L.Mathelin, G. Brillant, F. Bataille et A. Lallemand, Blowing impact on the wake
of a circular cylinder, IUTAM, Marseille, France, 2000.

C-[2] F. Gupta, A. Pasturel et G. Brillant, Ab initio calculations of caesium’s incorpo-
ration energies in UO2, MMSNF-5 Workshop, Nice, France, 2006.

C-[3] J. Bonnin, G. Ducros, M.P. Ferroud-Plattet, A. Gallais-During, Y. Pontillon,
G. Brillant et F. Andreo, Objectives and progress of the VERDON programme,
devoted to fission product release from irradiated UO, and MOX fuels in severe
accident conditions, Nuclear Energy for New Europe 2008, Portoroz, Slovenia,
2008.

C-[4] C.Mun,T.Karkela, N. Vér, D. Corbin, G. Brillant et M. Steinbriick, Main achieve-
ments of the European R& D on the issue of air ingression during a LWR severe
accident, EUROSAFE, Paris, France, 2008.

5.2.4 Présentations lors de séminaires (13)
5.2.4.1 Séminaires internationaux (9)

D1-[1] G. Brillant et P. Taylor, Fuel oxidation and fission product release in air, 34 ST
OXIDEN meeting, Aix en provence, France, 2006.

D1-[2] G. Brillant, Fission product release under air ingress ELSA calculation of AECL
tests MCE1 and HCE3, 4th ST OXIDEN meeting, Espoo, Finland, 2007.

D1-[3] G. Brillant, Interpretation and modelling of fission products behaviour in VER-
CORS tests, International VERCORS Seminar, Gréoux-les-bains, France, 2007.
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D1-[4] G. Brillant, ASTEC/ELSA calculations of AECL tests : HCE1-M17, HCE2-LM4,

UCE12-T02 and UCE12-T15, 5th ST OXIDEN meeting, Aix en provence, France,
2008.

D1-[5] I. Ivanov, S. Pignet, J. Papin et G. Brillant, IRSN activities on SIMMER, 14t SIM-

MER review meeting, Karlsruhe, Germany, 2008.

D1-[6] G. Brillant, J. Papin et I. Pignet, S. Ivanov, IRSN activities related to SIMMER,

15t SIMMER review meeting, O-arai, Mito, Japan, 2010.

D1-[7] G. Brillant, Calculations of separated test cases with SIMMER-III, 15th SIMMER

review meeting, O-arai, Mito, Japan, 2010.

D1-[8] G. Brillant, Calculation of the accident scenario initiated by a Total Instanta-

neous Blockage, CP-ESFR meeting, Chatou, France, 2010.

D1-[9] G. Brillant, Modelling of fission product release, Final Phebus FP seminar, Aix-

en-Provence, France, 2012.

5.2.4.2 Séminaires nationaux (4)

D2-[1] F. Bataille, M. Michard et G. Brillant, Echanges thermiques au voisinage d'une

paroi, Mécanique des fluides hautes température, Aix en provence, France,
2002.

D2-[2] S. Husson, C. Brillant et F. Daumas-Bataille, Turbulent inlet for thermal large

eddy simulations, Colloque en I'honneur du Professeur Jean Mathieu, Lyon,
France, 2004.

D2-[3] F. Bataille, S. Husson et G. Brillant, Simulation des grandes échelles et ther-

mique, Journée AUM, La Rochelle, France, 2006.

D2-[4] G.Brillant et ). Papin, La synergie expertise-recherche au temps de Superphénix,

Séminaire sur la sGreté des réacteurs a neutrons rapides, Fontenay-aux-Roses,
2010.

5.2.5 Rapports de recherche et rapports techniques (18)

E-[1] G.Brillant, Présentation d'une méthode pour créer des fluctuations turbulentes

a l'entrée d'un domaine de calcul pour Trio U / PRICELES, Rapport technique
DEN/DER/SSTH/LMDL-2002012, CEA, 2002.

E-[2] G. Brillant, Interprétation et modélisation préliminaire du reldachement de Ba,

Mo, Ru, Cs depuis UO;, taux de combustion moyen, Rapport technique SEMIC-
2005-245, IRSN, 2005.
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E-[4]

E-[5]

E-[6]

E-[7]

E-[8]

E-[9]
E-[10]

E-[11]

E-[12]

E-[13]

E-[14]

E-[15]
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G. Brillant, Interprétation préliminaire du relachement du césium depuis du
combustible MOX, Rapport technique SEMIC-2005-272, IRSN, 2005.

G. Brillant, Analyse de ['oxydation du combustible et du relachement des pro-
duits de fission sous air lors des essais MCE1 et HCE3, Rapport technique
SEMIC-2006-394, IRSN, 2006.

G. Brillant, Complément a l'analyse de l'oxydation du combustible et du
reldchement des produits de fission sous air lors des essais MCE1 et HCE3, Rap-
port technique SEMIC-2006-393, IRSN, 2006.

G. Brillant, Calculs du relachement des produits de fission depuis du combus-
tible UO, taux de combustion moyen lors des essais VERCORS, Rapport tech-
nique SEMIC-2006-392, IRSN, 2006.

G. Brillant, Relachement de Fe, Ni, Cr, Zr a partir des matériaux de structure -
Modélisation des pressions partielles de vapeur, Rapport technique SEMIC-
2006-045, IRSN, 2006.

G. Brillant, Modélisation du relachement des produits de fission peu volatils Cé-
rium, Lanthane, Strontium et Europium, Rapport technique SEMIC-2007-382,
IRSN, 2007.

G. Brillant, Modélisation de l'oxydation et de la réduction du combustible sous
vapeur d'eau et sous air, Rapport technique SEMIC-2007-383, IRSN, 2007.

G. Brillant, Qualification des modeles d’oxydation d'UO; et du relachement du
ruthénium sous air, Rapport technique SEMIC-2007-384, IRSN, 2007.

G. Brillant, Fission products release modelling : requierements for micro-
analysis of VERCORS fuel samples, Rapport technique SEMIC-2007-160, ISTP-
49, IRSN, 2007.

G. Brillant, Baryum : stabilité thermodynamique dans le combustible et modé-
lisation du reldchement hors du combustible, Rapport technique SEMIC-2008-
165, IRSN, 2008.

G. Brillant, Validation des modeles de relachements des produits de fission Cs,
Mo, Ba, Ry, Ce, Sr, La et Eu, Rapport technique SEMIC-2008-199, IRSN, 2008.
G. Brillant, Relachement des produits de fission lors des essais VERCORS : cas
des combustibles UO; taux de combustion élevés et MOX, Rapport technique
SEMIC-2008-354, IRSN, 2008.

G. Brillant, Contribution du DPAM/SEMIC au GP CR N2, Rapport technique
SEMIC-2009-084, IRSN, 2009.
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E-[16] G. Brillant, Preliminary calculations of separated test cases with SIMMER-III,
Rapport technique SEMIC-2009-412, IRSN, 2009.

E-[17] G. Brillant, Review of molten materials freezing models, Rapport technique
SEMIC-2010-297, IRSN, 2010.

E-[18] G. Brillant, Sodium thermalhydraulics in ASTEC/CESAR, Rapport technique
SAG-2012-000, IRSN, 2012.
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