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AVANT-PROPOS

Avant-propos

Les critéres d’acceptation du circuit de refroidissement de secours du cceur
définissent la température et le niveau d’oxydation a ne pas dépasser pour éviter la
fragilisation excessive, et donc la rupture, des gaines de combustible, qui pourrait
affecter le refroidissement du cceur dans le cas d'un accident de perte de réfrigérant
primaire (APRP). Ces critéres ont été établis principalement a partir de données
expérimentales obtenues dans les années 1970 et 80. On a procédé a plusieurs types
d’essais — essais de trempe semi-intégraux, de trempe sans chargement mécanique,
de compression d’anneaux, de flexion et d'impact — pour évaluer lintégrité
structurale et la fragilisation des gaines dans les conditions d'un APRP, et appliqué
diverses méthodologies pour déterminer les seuils de fragilisation des gainages.
Avec l'emploi de plus en plus fréquent de combustibles a haut taux de combustion
et de nouveaux alliages pour les gainages, il a été jugé utile d’engager une réflexion
au niveau international sur les méthodologies d’essai et les criteres d'acceptation.

Le Comité de I'AEN sur la slireté des installations nucléaires (CSIN) a constaté
que les différentes méthodologies d’essai ont conduit a des seuils presque
identiques. Il a donc demandé a son Groupe de travail sur la streté du combustible
(WGFS), chargé d’approfondir les différents aspects de la siireté du combustible en
évaluant les fondements techniques sur lesquels reposent les critéres de slreté
actuels et leur applicabilité aux combustibles a haut taux de combustion et aux
nouveaux matériaux et conceptions de combustibles, de rédiger le présent avis
technique sur les méthodologies d’essai et bases de calcul des criteres APRP.
L’objectif de cet avis technique est d’examiner les différentes méthodologies d’essai
et bases de calcul des criteres APRP et de transmettre a la communauté
internationale des recommandations sur la maniere d’appliquer les résultats de ces
méthodologies a des fins réglementaires.

AVIS TECHNIQUES DU CSIN n° 13, ISBN 978-92-64-99161-3, © OCDE 2011 3



REMERCIEMENTS

Remerciements

Cet avis technique a été rédigé sur la base des déclarations et avis des membres
du WGFS et des experts de diverses organisations. Le WGFS remercie notamment
les personnes suivantes de leur inestimable contribution a 1’élaboration du texte ou
a la révision minutieuse de ce dernier :

Christian Bernaudat, EDF, France
Jean-Christophe Brachet, CEA, France
Toyoshi Fuketa, JAEA, Japon

Andreas Gorzel, IFSN, Suisse

Claude Grandjean, IRSN, France
Georges Hache, IRSN, France

Grigori Khvostov, IPS, Suisse

Stanislav Linhart, UJP, République tcheque
Marc Petit, IRSN, France

Jose Maria Rey, CSN, Espagne

Biya Sebbari, EDF, France

Marek Stepnievski, Vattenfall, Suéde
Vera Vrtilkova, UJP, République tchéque
Jinzhao Zhang, Tractebel, Belgique

Le WGFS tient a exprimer tout particulierement sa reconnaissance a Fumihisa
Nagase (JAEA, Japon), qui a rédigé l'avis, dirigé le processus de révision et établi la
synthése des avis exprimés, ainsi qu'a Zoltdn Hoézer (AEKI, Hongrie) et John
Voglewede (US NRC, Etats-Unis), dont les contributions ont été déterminantes.

4 AVIS TECHNIQUES DU CSIN n° 13, ISBN 978-92-64-99161-3, © OCDE 2011



TABLE DES MATIERES

Table des matiéres

b €0 5 1 7D 4 YOSt

2. Méthodologies d'essai eXISTantes...............ccoerieiririeirireeeeee e

2.1, ESSAIS A@ tTOIMIPE .eoiieiieieeie ettt ettt ettt sttt ettt et e eas
2.1.1. Essais de trempe SeMi-INtEGTaL..........c.covuiiieiieiieiieieeieeieee et
2.1.2.Essais de trempe sans chargement MECANIQUE ............coeeueeueeueeeerierenieareneaeeeeeneens
2.2, ESSAIS POST-TIEINIPE ..eouiiiiiiieiiieeieeteetee ettt sttt ettt et sa ettt eae et e saeeeaes
2.2.1. Essais de compreSSion d’ ANNEAUX. ...........eeueerurerueaeiaieaiasieesieeteaneesaeseeeseeeseeenaeeneeens
2.2.2.ESSAIS A€ fIEXIOM ..c.eveeieiiiiieiee ettt
2.2.3.ESSAIS A'TMPACE ...ttt ettt ettt e et e saeeae e
2.2.4.Essais de traction d’anneauX ............coecereveirieieininieienieieeneeeenecteie e
2.3. Essais intégraux €N Pile ....ccocceiiriiiiiriiieeeeeee e

3. Principaux résultats obtenus par les différentes méthodologies ..........................

3.1, ESSAIS A€ tIBIMPE .euuiiuiiiieieieiee ettt sttt bbbt
3.2. Essais mécaniques POST-tIEIMPE .....ccovveerieeieieieieieee ettt eseens
3.2.1.Essais de cOMPresSSion d’aNNeAUX...........ceeueeeeieruenieaiesieetieieeneeeeeeie e eeeeneeneenes
3.2.2. ESSAIS A'IMPACE......eeeeeeeeeeieeee ettt ettt ettt e et e ae e

4. Justification des bases de calcul des criteres APRP .............c..cccoeevvevveeveeeeereeereenenns
4.1. Justification des essais SEMI-INTEGTAUK ...eoveerverieirerieirienteieenetetereeesie e
4.2. Justification des essais de compression d’annNeauX.......ccceeeereereereeseeneeeeenne

5. Comparaison et diSCUSSION...........c.coceeiiriiiinininiiiccceee e

5.1. Etude comparative des essais de compression d’anneaux et de trempe
SEIMI-INEEGTAUR ...ttt sttt ettt b ettt ettt be st be st e b e

5.2. Essais de flexion ou de compression d'anneauX.......ccceceeeeeereerienieneneseeeenees

AVIS TECHNIQUES DU CSIN n° 13, ISBN 978-92-64-99161-3, © OCDE 2011



TABLE DES MATIERES

6. ReCOMMANAALIONS ........c.oouiiiiiiiiiieiiciect ettt 31
6.1. ESSAIS A€ TIEIMPE .eueiuiiieiiierie ettt sttt 31
6.2. Essais de compression d’anNealX ......cceceeeereerieneerieeieeeeeeeeseeeieeeeeeeseesneenees 31
6.3, AVIS GENIATAL ..ottt et 32

7o SYNTNESE ...ttt ettt ettt ettt a et teee 35

REFEIEIICES .......eeiiiiiitet ettt ettt ettt s et ettt b ettt e e e s e enees 37

Liste des abréviations ............c.ccoeeriiiininiciininicccrtc e 41

Tableau
1.  Etude comparative des essais de compression d'anneaux et des essais de

trempe SEMI-INTEGTAUX ..c.cverieirterieitrierteertet ettt st 26

Figures

1. Evolution des températures d'oxydation lors des essais de compression
d'anneaux du CEA et de I'ANL ..ottt 27
2. Comparaison des parametres d'eSSal......ccccevieierieriererieeiieieieieniese e seeeeeeneenns 28

3.  Temps d'oxydation d'un gainage en Zircaloy-4 a 1 000 °C jusqu'a la transition
ductile-fragile et la rupture fragile pendant la trempe sans contrainte.............. 28

4.  Courbes charge-déplacement indiquant la transition ductile-fragile lors
d'essais de compression et de traCtion........cceveereeriiecierienieeeeee e 32

6 AVIS TECHNIQUES DU CSIN n° 13, ISBN 978-92-64-99161-3, © OCDE 2011



RESUME

Résumé

Les critéres d’acceptation du circuit de refroidissement de secours du cceur
définissent la température et le niveau d’oxydation a ne pas dépasser pour éviter la
fragilisation excessive, et donc la rupture, des gaines de combustible, qui pourrait
affecter le refroidissement du cceur dans le cas d'un accident de perte de réfrigérant
primaire (APRP). Ces critéres ont été établis principalement a partir de données
expérimentales obtenues dans les années 70 et 80. Avec 'emploi de plus en plus
fréquent de combustibles a haut taux de combustion et de nouveaux alliages pour
les gainages, il a été jugé utile d’engager une réflexion au niveau international sur
les méthodologies d'essai de fragilisation des gaines dans les conditions d'un APRP
et les criteres d'acceptation correspondants.

On a procédé a plusieurs types d’essais — essais de trempe semi-intégraux, de
trempe sans chargement mécanique, de compression d’anneaux, de flexion et
d'impact — pour étudier l'intégrité structurale et la fragilisation des gaines dans les
conditions d'un APRP. Les Etats-Unis et de nombreux autres pays ont fondé leurs
critéres sur les résultats des essais de compression d’anneaux. Le Japon et la Russie,
qui avaient initialement établi leurs criteres sur des données et considérations
analogues, ont ensuite élargi leurs bases techniques aux informations fournies par
les essais de trempe semi-intégraux. D’autres parametres et méthodologies d’essai
ont aussi été utilisés par le passé pour déterminer les criteres de fragilisation.

Dans le document intitulé « Review of High Burn-up RIA and LOCA criteria », le
Comité de ’AEN sur la siireté des installations nucléaires (CSIN) a constaté que les
différentes méthodologies d'essai ont conduit a des seuils presque identiques [1]. Le
Groupe de travail du CSNI sur la streté du combustible (WGFS) a proposé d’écrire le
présent avis technique sur les méthodologies d'essai et bases de calcul des critéres
de fragilisation, proposition que le CSIN a approuvée. L'objectif de cet avis technique
est d’examiner les différentes méthodologies d'essai et bases de calcul des criteres
APRP et de transmettre a la communauté internationale des recommandations sur
la maniére d’appliquer les résultats de ces méthodologies a des fins réglementaires.

Pour évaluer la tenue a la trempe d’'un gainage, la premiére approche consiste a
réaliser des essais de trempe sans chargement mécanique additionnel, dans
lesquels seul l'effet des contraintes thermiques est considéré. On peut aussi
effectuer un essai de trempe semi-intégral sous contrainte axiale pour obtenir des
informations sur la tenue structurale du crayon combustible dans les conditions
d'un APRP et sur sa résistance a la rupture, si elle se produit, au point le plus fragile.
Ce type d’essai simule la séquence d'événements typiques d'un APRP jusqu’a la
phase de trempe. En augmentant la durée d’oxydation a haute température, on peut
directement déduire un critére de rupture. Il convient de poursuivre les travaux
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RESUME

dans ce domaine pour définir un chargement approprié a I’évaluation de l'intégrité
du gainage pendant et apres la trempe.

L’essai de compression d’anneaux a l'avantage de nécessiter une éprouvette de
plus petite dimension, dont la préparation et le montage sur le banc d’essai sont
plus simples. Toutefois, comme il ne concerne qu'une courte longueur de gaine sans
combustible, il s’agit d'une certaine maniére d'une étude du comportement et des
propriétés locales du matériau. Les contraintes appliquées pendant l'essai sont,
elles aussi, localisées et peuvent étre supérieures a celles qui se produisent pendant
la trempe. L’objectif d’'un tel essai mécanique est d’identifier le seuil en deca duquel
le comportement du gainage reste ductile et, ainsi, d’éviter de s'interroger sur les
forces auxquelles le gainage doit résister pendant ou aprés un APRP. Pour les essais
de compression d’anneaux réalisés dans différents laboratoires, il importe que tous
les expérimentateurs utililsent la méme définition de la transition ductile-fragile. De
plus, afin d'obtenir un consensus sur un critére de fragilisation du gainage, de
nouvelles données et discussions approfondies seront nécessaires sur les
procédures et les conditions d’essai, en particulier la température d’oxydation, la
température d’essai, le point de prélevement de l’échantillon sur la gaine
oxydée/rompue et le scénario de refroidissement.

Puisque les éprouvettes destinées aux essais de compression sont généralement
prélevées dans une zone sans ballonnement, elles peuvent ne pas donner une
représentation complete du comportement du gainage dans la zone du ballon ni des
autres phénomenes (hydruration secondaire, par exemple). Pour surmonter cette
difficulté, on peut procéder a des essais de flexion. L’essai de flexion dans ce cas
n’est qu'un autre moyen d’observer le comportement mécanique du gainage, mais
en tenant compte de la zone ballonnée. Comparés aux essais semi-intégraux ou de
compression d’anneaux, les essais de flexion destinés a I’étude du comportement
des zones ballonnées des gainages sont peu nombreux. Il importerait de réaliser des
essais de flexion dans différents laboratoires pour déterminer dans quelle mesure ce
type d’essais peut servir a établir ou a confirmer les criteres APRP.

Pour les comparaisons des résultats d’essais de compression d’anneaux et
d’essais semi-intégraux, il convient de tenir compte des points suivants :

e Les deux méthodes fondent leur évaluation du processus de fragilisation des
gaines de Zr en vapeur a haute température sur I'observation de mécanismes
différents. Les échantillons soumis a des essais de compression d’anneaux
sont généralement oxydés sous vapeur, tout comme ceux des essais de
trempe. Mais les essais de trempe semi-intégraux peuvent donner une
meilleure représentation du comportement d'un crayon combustible
pendant un APRP, y compris le ballonnement de la gaine et l'hydruration
secondaire en face interne du gainage apres éclatement.

¢ Les deux méthodes renseignent sur des phénomeénes quelque peu différents
a des niveaux de fragilisation eux-mémes différents. Dans des essais de
compression d’anneaux, l'objectif final est de caractériser la transition
ductile-fragile a l'aide de courbes charge-déplacement, et les conditions
d’essai sont tres reproductibles. En revanche, les essais de trempe semi-
intégraux peuvent étre assimilés a des « essais de résistance » permettant de
déterminer dans quelle mesure le gainage oxydé peut résister aux
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RESUME

contraintes dues au choc thermique et aux autres chargements mécaniques ;
la rupture de la gaine fragilisée peut étre plus difficile a reproduire.

Qui plus est, les protocoles des essais de compression d’anneaux et de trempe
semi-intégraux ne sont pas toujours les mémes dans tous les laboratoires et pour
toutes les séries d’essais, ce qui peut conduire a des résultats treés différents.

Le présent avis technique décrit et compare les avantages et les inconvénients
des méthodologies d'essai existantes et contient des recommandations concernant
chaque méthodologie. Toutefois, il ne préconise pas de procédure normalisée pour
définir les conditions expérimentales indispensables a 1'établissement des critéres
de fragilisation, et ce pour plusieurs raisons :

e Les procédures et dispositifs expérimentaux ont tous leurs propres avantages
et limites. Les conditions d’essai et méthodes d’évaluation des données
varient selon les laboratoires.

e Les données obtenues dans différents laboratoires et installations sur la
fragilisation de gainages en Zr, dans des conditions similaires, sont
habituellement comparables. Par conséquent, les différences de
méthodologies d'essai ne paraissent pas primordiales. Cependant, on doit
tenir compte de l'impact des conditions particulieres d’'essai -
refroidissement lent ou trempe, par exemple — quand on veut déduire de ces
données des conclusions concernant les criteres APRP.

e Les criteres APRP sont établis a partir d'hypotheses conservatives qui varient
selon les pays et nécessitent une interprétation spécifique des données
expérimentales.
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1. CONTEXTE

1. Contexte

L’accident hypothétique de perte de réfrigérant primaire (APRP) est I'un des
accidents de dimensionnement considérés lors de la conception des réacteurs a eau
ordinaire. Il correspond a la dépressurisation brutale du circuit primaire du réacteur
due a une breche. On suppose que le réacteur est automatiquement arrété mais que
la température du cceeur continue d’augmenter en raison de la chaleur résiduelle du
combustible et de la perte de réfrigérant. A I'époque ol cet événement a été classé
parmi les accidents de dimensionnement, il était généralement admis qu’il fallait
empécher la fusion du cceur et toute dispersion excessive de combustible afin de
limiter le plus possible les conséquences radiologiques pour les populations. Il a
donc été imposé de concevoir un circuit de refroidissement de secours du coeur qui
garantisse un refroidissement suffisant du combustible pendant toutes les phases
de l'accident de dimensionnement.

Pendant un APRP, les gaines peuvent étre portées a des températures de plus de
1000 °C et réagissent avec le réfrigérant. Lorsque la température avoisine 800 °C, la
phase a du zirconium commence a se transformer en phase f. En méme temps,
loxygene dissous dans le métal stabilise la phase o, ce qui entraine la formation
d’'une couche o a forte teneur en oxygene entre la phase p et la couche d'oxyde.
L'oxyde est tres fragile, tout comme la phase a du métal sous-jacent, fragilisée par
loxygene. Tres oxydé, le gainage peut donc se rompre lors du brusque
refroidissement du crayon combustible provoqué par la trempe. C'est pour cette
raison qu'il est impératif de limiter la croissance de la phase o stabilisée par
l'oxygene et de la couche d'oxyde ainsi que la diffusion de 'oxygéne dans la phase B.
Cette limite permet de s’assurer que la couche ex-, qui doit résister au chargement,
est suffisamment épaisse et peu chargée en oxygeéne pour préserver l'intégrité
structurale du crayon combustible quand celui-ci sera soumis a la trempe et a
différents types de contraintes.

En 1971, I’United States Atomic Energy Commission (USAEC) a défini des critéres
d’acceptation du circuit de refroidissement de secours du cceur, fondés sur le
principe selon lequel « le transitoire de température de la gaine s’acheve quand la
géomeétrie du coeur est encore refroidissable et que la gaine n’a pas encore atteint le
niveau de fragilisation a partir duquel elle risque de rompre pendant ou apres la
trempe » [2]. En 1973, ces critéres ont fait 1'objet d’'une procédure réglementaire
officielle (rulemaking hearing), abondamment documentée dans le Journal of Nuclear
Safety en 1974 [3, 4].

A cette époque, il était acquis que les gaines en alliage de zirconium sont
fragilisées par la diffusion de l'oxygene dans le métal sous-jacent de la couche
d’oxyde plutot que par la couche d'oxyde elle-méme formée en surface. Autrement
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1. CONTEXTE

dit, si 'oxydation totale est le meilleur moyen de mesurer la quantité de chaleur
produite par la réaction entre l'eau et le zirconium métallique (et donc
I’échauffement du cceur), c’est néanmoins la petite fraction d'atomes d'oxygene
dissous dans la phase B résiduelle du zirconium qui détermine l'intégrité structurale
du gainage. Pour plus de simplicité et faute d'une meilleure méthode de calcul de la
distribution de l'oxygéne dans les différentes couches métalliques, I'USAEC avait
donc stipulé dans sa réglementation que le temps de formation de 17 % d’equivalent
cladding reacted (ECR)! - calculé avec la corrélation de Baker-Just - serait utilisé
comme mesure de substitution du temps de diffusion dans le métal sous-jacent
d'une quantité d’oxygene suffisante pour fragiliser le zirconium. De surcroit,
'USAEC avait imposé que la température maximale de la gaine ne dépasse pas
1204 °C. Les autres pays ont essentiellement repris ces criteres dans leurs
réglementations, méme si certains, se fondant sur leurs propres données et d’autres
considérations spécifiques, ont choisi des limites un peu différentes.

Avec l'emploi de plus en plus fréquent de combustibles a haut taux de
combustion et de nouveaux alliages pour les gainages, il a été jugé utile d’engager
une réflexion au niveau international sur les méthodologies d'essai de fragilisation
des gaines dans les conditions d'un APRP et les critéres d'acceptation
correspondants. Les pays membres de I’AEN ont adopté diverses méthodologies
pour établir leurs criteres APRP. L'objectif du présent avis technique est d’examiner
les différentes méthodologies d'essai et bases de calcul des critéres APRP et de
transmettre a la communauté internationale des recommandations sur la maniere
d’appliquer les résultats fournis par ces méthodologies.

1. Proportion de l'épaisseur de la gaine qui est oxydée en supposant que tout l'oxygene
absorbé sert a la formation de ZrO; steechiométrique.
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2. Méthodologies d'essai existantes

Afin de démontrer la streté des combustibles, on a procédé a des essais de
trempe semi-intégraux, de trempe sans chargement mécanique, de compression
d’anneaux, de flexion et d'impact pour évaluer l'intégrité structurale et la
fragilisation des gaines. La note technique du WGFS intitulée « Technical Note on
LOCA Fuel Cladding Test Methodologies - Compilation of Responses and
Recommended Test Characteristics » [5] contient des descriptions détaillées de ces
essais.

2.1. Essais de trempe

2.1.1. Essais de trempe semi-intégral

L’essai de trempe semi-intégral consiste a exposer des court trongons de
crayons (de 200 a 600 mm de long), fabriqués avec des tubes de gainage et des
pastilles d’'UO: (ou des pastilles postiches), a de la vapeur a haute température puis
a leur faire subir une trempe finale en eau [6-10]. Les crayons gonflent et se rompent
pendant I’échauffement puis subissent une oxydation isotherme a des températures
prédéterminées pendant différentes durées.

En réacteur, les crayons combustibles chauds et les tubes-guides plus froids sont
soumis a différents niveaux de dilatation/contraction axiale. Comme d’autres
phénomeénes, notamment le ballonnement des crayons et les interactions
chimiques entre les crayons et les grilles, peuvent limiter leur déplacement axial
dans les grilles, ces crayons peuvent étre soumis a une contrainte axiale, d'autant
plus forte dans les assemblages ou les tubes-guides sont mécaniquement fixés aux
grilles. Pendant le renoyage, les crayons combustibles subissent non seulement des
chocs thermiques et des chargements hydrauliques complexes, mais aussi une
force de traction axiale due a cette contrainte. C’est pour cette raison qu'il est
souvent prévu dans les essais semi-intégraux de procéder au refroidissement et a la
trempe des crayons sous contrainte. Dans un crayon combustible a haut taux de
combustion, le collage pastille-gaine peut étre si fort qu'il limite la contraction
axiale, bien que ce collage soit susceptible de disparaitre pendant I'APRP. Le
chargement mécanique pendant et apres la trempe est jugé complexe dans la
géométrie d'un assemblage, de sorte qu'il est difficile d'en évaluer les
caractéristiques et l'amplitude. Par exemple, on ne tient pas compte dans les essais
décrits ci-dessus d'une éventuelle contrainte radiale suggérée par les essais en pile
[11, 12].
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Si la gaine est fragilisée par 'oxydation et I'’hydruration secondaire, elle peut se
rompre pendant la trempe. Sa rupture dépend généralement du niveau d’oxydation
et du chargement mécanique. Les résultats sont généralement exprimés sous forme
graphique par des cartes représentant les conditions de rupture en fonction du taux
d'oxydation et de la température d’oxydation (ou de la quantité d’hydrogene
préexistante dans le cas d'une gaine de combustible HTC).

2.1.2. Essais de trempe sans chargement mécanique

Les experts ne sont pas d’accord sur I'amplitude des blocages crayon-grille que
peuvent causer les interactions chimiques (eutectiques). De plus, si les crayons ne
gonflent pas a l'intérieur des grilles (les ailettes des grilles refroidissent localement
les crayons), les interactions crayon-grille seront trés faibles, et la contrainte axiale
appliquée au crayon est négligeable [13, 14]. De ce point de vue, les principaux
chargements subis par le crayon pendant la trempe seront essentiellement les chocs
thermiques et les chargements hydrauliques provoqués par la trempe. L’essai de
trempe sans chargement mécanique réalisé en France [15] pourrait étre utile pour
étudier la tenue des crayons au choc thermique. Dans cet essai, on expose de courts
troncons de gaine (non irradiée et pré-hydrurée) a une oxydation double-face en
vapeur puis on leur fait subir une trempe en les plongeant directement dans l'eau
froide. On peut alors déterminer des limites sur le taux d'oxydation (ECR) mesuré
correspondant a la fragmentation de la gaine sous l'effet des contraintes thermiques
pendant la trempe ou correspondant a la perte d'étanchéité (premiere microfissure
repérée dans la gaine apres la trempe par une méthode de détection de fuite a
I'hélium). Le ballonnement et la rupture des échantillons n'étaient pas simulés dans
ces essais francgais. C'est pourquoi, on a pré-hydruré les gaines jusqu’a 5 000 ppm
pour pouvoir y étudier l'effet de ’hydruration secondaire [15].

2.2. Essais post-trempe

2.2.1. Essais de compression d’anneaux

L’essai de compression d’anneaux est un essai de ductilité standard destiné a
tester les matériaux susceptibles d'une transition ductile-fragile. Il n'est pas congu
pour simuler des conditions de chargement particulieres. Les résultats d'essais de
compression d’anneaux ont été utilisés en 1973 pour définir les limites de
température (température maximale, PCT) et du taux d'oxydation (ECR) garantissant
la ductilité post-trempe de la gaine.

Cependant, les méthodes appliquées par Hobson [16, 17] pour déterminer les
niveaux et températures d’oxydation correspondant a la transition ductile-fragile
étaient rudimentaires. Les anneaux étaient comprimés jusqu’a rupture compléete —
souvent associée a quatre fissures dont les positions étaient repérées par rapport au
plateau de chargement. Puis on réassemblait les fragments. Si on obtenait une
forme circulaire et non ovale, I'anneau était qualifié fragile. On procédait ensuite a
une observation au microscope du faciés de rupture. Les courbes charge-
déplacement correspondant a ces essais ont été utilisées, avec les résultats des
observations macroscopiques et microscopiques, pour définir la ductilité nulle, mais
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ces courbes n’ont jamais été publiées, bien qu’elles aient été prises en compte au
cours de la procédure réglementaire américaine de 1973.

Lors de travaux plus récents effectués a ’Argonne National Laboratory (ANL) [18],
des anneaux placés sur un banc d’essai ont été comprimés a vitesse lente. La
premiére baisse importante de la charge correspond a la formation d'une fissure
longitudinale traversante. Un parameétre caractéristique, l'offset displacement est
obtenu en effectuant une décharge hypothétique depuis la charge maximum avant
la chute de charge en utilisant la pente de la région élastique des courbes charge-
déplacement. Cet offset displacement est ensuite normalisé en le rapportant au
diametre externe de la gaine avant essai pour obtenir la déformation plastique
relative (offset strain). Quand les échantillons sont oxydés, il n’est pas possible
d'effectuer le déchargement contrdlé juste avant la rupture car le déplacement
auquel la rupture se produit n'est pas connu a priori, et l'offset strain est surestimée.
Par conséquent, on a, par hypothese fixé a l'offset strain une limite de 2 % pour
déterminer la transition ductile-fragile, les échantillons étant considérés ductiles
quand l'offset strain est supérieure ou égale a 2 %. Si l'offset strain est inférieure a 2 %
a la rupture, on ignore si les échantillons sont ductiles ou fragiles. C'est pourquoi,
pour cette série d'essais (ANL), il a été proposé un critére complémentaire, une
limite a 1 % de la déformation permanente, avec la procédure correspondante, afin
de déterminer si ces derniers échantillons sont ductiles ou fragiles.

Remarquons également que la limite de 17 % ECR a été calculée sur la base de
données sur la ductilité nulle tirées d’essais de compression lente uniquement
(c’est-a-dire apparemment sans tenir compte de données similaires fournies par des
essais de compression d’anneaux a grande vitesse de déformation ou de type « essai
d'impact »). Cette exclusion n’a pas été évoquée au cours de la procédure
réglementaire américaine de 1973.

Il ne semble pas exister de définition précise de la mesure de la ductilité
résiduelle a utiliser lors des essais de compression d’anneaux. En général, la
ductilité résiduelle décroit rapidement dans un intervalle relativement étroit de
variation de I'ECR, et 'ECR critique peut étre déduit par extrapolation de la chute de
ductilité a la limite de 2 % de I'offset strain ou a la limite de 1 % de la déformation
permanente [18, 19]. Une autre définition de la transition ductile-fragile a été
proposée, qui repose sur l'énergie de déformation dissipée pendant l'essai de
compression jusqu’a la formation de la premiére fissure traversante, calculée par
mm de longueur de I’échantillon [20]. En République tcheéque, des chercheurs ont
établi un critére empirique supplémentaire (« critere K ») [21-23].

2.2.2. Essais de flexion

Chung [6] et Uetsuka [7] ont examiné des échantillons soumis a des essais de
compression d’anneaux, prélevés dans la zone de ballonnement de gaines rompues
et oxydées. Ces observations ont clairement montré la présence de zones fragilisées
au niveau et a proximité du ballon. On a donc besoin d'un essai adapté a I'’étude du
comportement mécanique post-trempe de crayons combustibles ballonnés. Un petit
nombre d’essais de flexion ont été réalisés a I’ANL [18], et 'USNRC prévoit des essais
de flexion supplémentaires a ’ANL et dans les laboratoires de Studsvik.
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L’essai de flexion de tube pourrait aider a confirmer les critéres de fragilisation.
Le gainage est soumis a une contrainte axiale, une situation de chargement sans
doute plus proche de la réalité des chargements en jeu pendant un APRP -
interactions crayon-grille, vibrations sous écoulement ou accélérations sismiques.
Au cours d'un essai de flexion, la distribution de la contrainte est théoriquement
uniforme sur toute 'épaisseur de !’échantillon tandis que son amplitude et son
signe varient le long de la circonférence :

e Dans le cas d'un essai de flexion 3 points, l'emplacement de la rupture doit
coincider avec le point d’application de la charge. A cause de ce biais
concernant le point de rupture, cet essai présente un intérét limité quand on
s'intéresse au comportement de la zone ballonnée, mais reste tout a fait
adapté a 1'étude du comportement du reste du gainage [24, 25].

e Dans le cas d’un essai de flexion 4 points, on applique un moment de flexion
constant entre les deux appuis internes. Ce type d’essai, sur des gaines
remplies de pastilles combustibles, est le moyen le plus représentatif
d’étudier le comportement de la zone ballonnée d’'un crayon combustible.
L’échantillon peut se rompre en son point le plus fragile, qui se trouve
généralement dans la zone d’éclatement, au voisinage du col du ballon, ou
en tout point de la zone ballonnée, selon 'épaisseur et selon la teneur en
oxygene et en hydrogéne de '’échantillon apres la trempe.

L'intégration des résultats des essais de flexion a l'analyse réglementaire
suppose une certaine connaissance des chargements représentatifs d'un APRP. En
considérant les résultats des essais de flexion, il ne faut pas oublier que
l'emplacement et I'énergie de rupture dépendent fortement de l'orientation des
chargements de flexion par rapport a l'ouverture a l'éclatement. L’énergie de
rupture est la plus faible si, pendant l'essai de flexion 4 points, 'ouverture a
l'éclatement est en tension. Comme dans le cas de l'essai de compression
d’anneaux, il peut étre approprié d’utiliser I’essai de flexion pour déterminer la
transition ductile-fragile plutét que l'énergie de rupture minimale si l'on connait
mal les chargements typiques d'un APRP. Rappelons enfin que l'essai de flexion est
de loin le plus coliteux puisqu’il nécessite la plus grande longueur de gaine.
Cependant, il a pour net avantage de permettre I’étude d’échantillons comprenant
la zone de ballonnement.

2.2.3. Essais d'impact

Au début des années 80, Chung et Kassner ont réalisé de nombreux essais
d'impact a I'ANL dans le cadre d'un programme d’étude de la tenue a un
chargement post-trempe de gamages oxydés [6]. La plupart des échantillons ont
résisté a la trempe, méme a des niveaux doxydatlon élevés, ce qui a conduit a
déterminer la marge existante par rapport a la rupture. Les résultats de ces essais
ont été pris en compte lors de la révision des bases de calcul des critéres de
fragilisation au cours de la procédure réglementaire américaine de 1988, mais les

limites d’origine n’ont pas été modifiées.

Le Commissariat a I'énergie atomique (CEA) a également mené des essais
d'impact [26, 27]. Les résultats ont été comparés a ceux des essais de flexion 3 points
et des essais de compression d’anneaux.
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La réalisation d'essais d'impact peut également se justifier par les conditions
d'un APRP. En effet, certains des chargements auxquels on s’intéresse peuvent étre
assimilés a des impacts, par exemple les chocs entre crayons dans les zones de
ballonnement pendant la trempe ou les manipulations post-trempe.

L’essai d'impact peut étre considéré comme un essai de flexion 3 points a grande
vitesse de déformation, sachant que la rupture se produira plutét au point d'impact.
Cependant, cela n'a pourtant pas beaucoup d'importance pour l'évaluation du
comportement mécanique dans une région oxydée de facon homogene (hors du ballon).
Contrairement a un essai de flexion, un essai d'impact peut étre réalisé plusieurs fois
sur la méme éprouvette, si cette derniere résiste a l'impact a ’énergie choisie. L’essai
d'impact permet aussi de tester les différentes parties dun échantillon
indépendamment les unes des autres, comme l'ont fait Chung et Kassner [6].

2.2.4. Essais de traction d’anneaux

L’essai de traction d'anneaux est presque aussi simple a réaliser qu'un essai de
compression d’anneaux. On utilise souvent cette technique pour évaluer la relation
entre contrainte et déformation dans la direction circonférentielle de la gaine. La
principale différence entre les essais de compression et de traction tient a la
distribution de contrainte sur l'épaisseur de la paroi des échantillons. Dans le
premier cas, on observe une contrainte de flexion qui passe de la compression a la
traction. Dans le second cas, on obtient une contrainte de traction relativement
uniforme, méme si, en début d’essai, on observe une contrainte de flexion du fait de
l'allongement de I'anneau. Les valeurs absolues des courbes charge-déplacement
enregistrées pendant les essais de traction, de compression ou de flexion sont
différentes puisque les conditions de chargement et la géométrie le sont. Toutefois,
les seuils de transition ductile-fragile qu’on déduit de ces essais doivent rester
proches puisque la perte de ductilité, qui caractérise l'état de la gaine apres
l'oxydation, ne dépend pas de la méthode d'essai.

2.3. Essais intégraux en pile

Les essais intégraux en pile, menés notamment dans l'installation PBF (power
burst facility) ou dans les réacteurs PHEBUS et Halden [28], permettent de simuler des
conditions plus proches de la réalité des réacteurs, impossibles a reproduire dans le
cadre d’essais hors pile (irradiation du crayon combustible, production d’énergie par
fission a l'intérieur d’une pastille d’'UO2 ou relocalisation des fragments de pastilles
combustibles dans la zone de ballonnement). Néanmoins, les conditions d’essai ne
permettent pas toujours d'exploiter directement les résultats expérimentaux pour
représenter les conditions d’'un APRP. En particulier, beaucoup d’essais d'APRP
effectués en pile, a I'exception de ceux réalisés sur PHEBUS [11, 12], portent sur un
seul crayon combustible (avec pour conséquence une accentuation du phénomene
de ballonnement et une moindre représentativité de la phase d’oxydation a haute
température) et ne comportent pas de phase de dépressurisation et/ou de trempe.
Par conséquent, pour que la transposition des conditions d'essais en pile aux
conditions en réacteur soit fiable, il importe d’instrumenter ces essais intégraux en
pile puis d’analyser et d’interpréter leurs résultats de fagcon correcte et avec des
codes validés [11, 12, 29].

AVIS TECHNIQUES DU CSIN n° 13, ISBN 978-92-64-99161-3, © OCDE 2011 17






3. PRINCIPAUX RESULTATS OBTENUS PAR LES DIFFERENTES METHODOLOGIES

3. Principaux résultats obtenus par
les différentes méthodologies

3.1. Essais de trempe

Les essais de trempe semi-intégraux ont été réalisés dans les années 80 sur des
gaines non irradiées a 'ANL et dans les laboratoires de I’Agence japonaise de
I’énergie nucléaire (JAEA, auparavant JAERI) [6, 9]. Dans des conditions sans
contrainte, le seuil de rupture a été enregistré entre 38 et 40 % ECR. Ces résultats
concordent avec ceux des essais de trempe sans chargement mécanique menés en
France [15], sauf dans le cas des gainages pré-hydrurés a de tres fortes
concentrations (2 000 a 5 000 ppm H) qui présentent un seuil de rupture a 20 % ECR
pour une trempe directe depuis la température d'oxydation. JAEA a également
effectué des essais sous contrainte et constaté que, dans ce cas, le seuil de rupture
décroit jusqu’a environ 20 % ECR avec des échantillons axialement bloqués lors du
refroidissement.

Compte tenu de l'intérét manifesté récemment pour les hauts taux de
combustion, on a également entrepris d’étudier 'effet de ’hydrogene sur le seuil de
rupture, car 'hydruration a un effet déterminant sur la ductilité du gainage en
général [30]. Les résultats de la JAEA indiquent que I'ECR correspondant au seuil de
rupture décroit quand la concentration initiale d’hydrogene et la contrainte axiale
augmentent, mais qu'il reste suffisamment au-dessus de la limite de 17 % méme si
la contrainte appliquée avoisine 540 N. Les essais de trempe ont été menés sur de
nouveaux alliages employés comme matériaux de gainage tels que le M5® et le
HANA. Le type d’alliage semble n’avoir aucun effet manifeste sur les conditions de
rupture [31, 32].

Plus récemment, JAEA a réalisé des essais de trempe semi-intégraux sur des
gainages de combustibles a haut taux de combustion (66-77 GWj/t, <840 ppm
d’hydrogéne) dans les mémes conditions de contrainte axiale [33]. Les alliages
étudiés étaient le MDA, le ZIRLO, le M5, le NDA et le Zircaloy-2. Les échantillons ont
été oxydés a des températures comprises entre 1 190 et 1 210 °C jusqu'a des niveaux
situés entre 18 et 38 % ECR-BJ? (entre 13 et 28 % ECR-CP3). Les résultats montrent que
les effets des hauts taux de combustion ne sont pas significatifs en termes
d’oxydation, de ballonnement et de comportement a rupture. Le seuil de rupture ne

2. ECR calculé avec la corrélation de Baker-Just.
3. ECR calculé avec la corrélation de Cathcart-Powel.
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diminue pas de facon significative a de hauts taux de combustion, et pour de
nouveaux alliages, dans l'intervalle de taux combustion considéré. Toutefois, il peut
étre légérement inférieur quand le gainage est hydruré lors du fonctionnement du
réacteur, comme on a pu l'observer sur une gaine en Zircaloy-4 non irradiée pré-
hydrurée avec la méme quantité d’hydrogene. Autrement dit, dans les conditions
d’essai, le seuil de rupture des gaines de combustibles a haut taux de combustion
est supérieur a la limite fixée par les criteres d'acceptation japonais pour les APRP
(15 % ECR) quand le taux de combustion ne dépasse pas 80 MWj/kg et/ou quand la
concentration d’hydrogene ne dépasse pas 840 ppm.

3.2. Essais mécaniques post-trempe

3.2.1. Essais de compression d’anneaux

L’ANL a récemment effectué des essais de compression sur des échantillons de
gainages oxydés, irradiés ou non-irradiés, obtenus aprés découpage de crayons
combustibles a haut taux de combustion (63-70 MWj/kg) [18]. D’apres les résultats
obtenus, I'hydrogéne est l'effet de l'irradiation qui a le plus d'impact sur la
fragilisation et le seuil de fragilisation (déformation permanente <2 %, voir section 4)
décroit quand la teneur en hydrogene augmente. Le degré de fragilisation dépend
également des conditions de refroidissement. Par conséquent, dans les cas de
gaines en Zircaloy-4 et ZIRLO de combustibles HTC a haute teneur en hydrogéne
(<700 ppm), les bornes des seuils de fragilisation post-APRP se situent a 8-9 % (sans
trempe) et 5 % (avec trempe a 800 °C) ECR-CP, soit un niveau bien inférieur a I'actuel
critére de slreté américain. Dans le cas de gaines en M5 de combustibles HTC a plus
faible teneur en hydrogene (<150 ppm), ces seuils se situent a 18 % (sans trempe) et
14 % (avec trempe a 800 °C) ECR-CP.

Les échantillons des différents alliages étudiés a I’ANL ont été testés avec les
mémes dispositifs, ce qui permet d'en comparer les performances. L'une des
premiéres conclusions concerne le Zircaloy-4 (Zr-1.4 % Sn) non-irradié. Son seuil de
fragilisation n’est pas exactement de 17 % comme défini dans la réglementation
américaine : les seuils mesurés sur trois éprouvettes de Zircaloy-4 de trois
fabrications différentes sont compris entre 15,6 et 19 %. Des seuils tres différents ont
également été obtenus lors d’autres essais portant sur les alliages M5 et E110 qui ont
la méme composition nominale (Zr-1 % Nb). Enfin, les essais sur du Zircaloy-2 et du
ZIRLO ont produit des seuils de fragilisation (19 %) trés comparables a ceux des
autres matériaux de gainage modernes fabriqués par des procédés similaires. Par
conséquent, le seuil de fragilisation varierait plus en fonction de la technique de
fabrication que de la composition spécifique de ’alliage.

Au CEA, des essais de compression d’anneaux ont été effectués, avec les
analyses détaillées correspondantes, afin de comparer la baisse relative de la
ductilité d’éprouvettes de Zircaloy-4 et de M5 oxydées et trempées. Les résultats ont
permis d’étudier I'effet de 'hydrogene et le mécanisme de fragilisation post-trempe
des alliages [24, 26]. De méme, AEKI a réalisé ce type d’essai sur des gaines en E110
et Zircaloy-4 oxydées pour étudier la fragilisation de ces alliages [20,34].
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3.2.2. Essais d'impact

En 1980, 'ANL a effectué des essais d'impact au mouton-pendule a 23 °C sur des
tubes en Zircaloy-4 précédemment pressurisés, éclatés, oxydés, puis refroidis a
~ 5 °C/s et ayant résisté au choc thermique de la trempe [6]. Les résultats des essais
d'impact a 0.3 ] montrent que la limite de 17 % ECR permet d'empécher la rupture
d'un gainage éclaté et oxydé lorsqu'il subit un impact de 0.3] a 23 °C, sous réserve
que la température maximale de la gaine soit restée inférieure ou égale a 1204 °C.
Ces résultats ont été représentés graphiquement sous la forme d'une carte de
rupture fondée sur I'épaisseur de la couche de métal transformée contenant moins
de 0.7 % massique d’oxygene en fonction de la teneur moyenne en hydrogéne dans
la zone locale soumise au choc. Sur la base de ce graphique, 'ANL a proposé de
remplacer les deux critéres « ECR <17 % » et « température maximale de gaine
<1204 °C» par un critere unifié spécifiant que 1'épaisseur de la couche de métal
transformée contenant moins de 0.7 % massique d’oxygeéne doit étre supérieure a
0.3 mm. Mais cette approche n’a finalement pas été retenue.

De son coOté, le CEA a mené des essais d'impact sur des échantillons
préalablement entaillés, oxydés sur une face puis trempés. L’analyse
fractographique a montré que, dans les conditions appliquées et pour la géométrie
considérée, le seuil de transition ductile-fragile se situait a 0.05 J/mm?. De plus, le
CEA a proposé un critere de fragilisation fondé sur les teneurs en oxygene et en
hydrogéne et les épaisseurs des couches ZrOs, o(O) et ex-B. Toutefois, ce nouveau
critére peut étre considéré comme une amélioration du précédent critére de I’ANL
qui stipule que «'épaisseur de la couche ex-B contenant moins de 0.7 % massique
d’oxygeéne doit étre supérieure a 0.3 mm » [5].
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4. Justification des bases de calcul des critéeres APRP

Les Ftats-Unis et de nombreux autres pays ont fondé leurs critéres sur les
résultats des essais de compression d’anneaux. Le Japon et la Russie, qui s'étaient
initialement appuyés sur des données et considérations similaires pour établir leurs
criteres, ont ensuite élargi leurs bases de calcul aux informations fournies par les
essais de trempe semi-intégraux. On trouvera résumeée ci-dessous la logique qui
préside aux deux méthodologies. D’autres parametres et méthodologies d’essai ont
aussi été utilisés par le passé pour déterminer les seuils de fragilisation.

4.1. Justification des essais semi-intégraux

Apres la définition, dans les années 70, de critéres APRP principalement fondés
sur les résultats d’essais de compression d’anneaux, d’autres travaux effectués
pendant la décennie suivante ont permis de recueillir des données expérimentales
sur le comportement du combustible dans les conditions d'un APRP. Ces essais ont
principalement révélé l'hydruration secondaire que cause l'oxydation en peau
interne du gainage, au voisinage de 'ouverture de la fissure [7]. Il a été montré que
cette hydruration augmente la fragilisation du gainage oxydé. On a également
constaté que la déformation du gainage causée par le ballonnement et la rupture a
une influence essentielle sur la fragilisation des gaines. Il en a été déduit que
I’évaluation de la fragilisation du gainage pendant un APRP devait tenir compte de
la succession des phénomeénes de ballonnement, de rupture, d’oxydation,
d’hydruration secondaire et de choc thermique [9]. Si'on considere que les facteurs
déterminants sont le choc thermique et le chargement mécanique pendant la
trempe, alors les essais de trempe intégraux (ou semi-intégraux) qui simulent la
séquence d’événements caractéristique d'un APRP fournissent des informations
capitales sur 'intégrité du gainage dans ces conditions.

Pour garantir la slreté en cas d’APRP, on peut imposer des conditions qui
permettent d'éviter une fragmentation importante des matériaux des crayons
combustibles, qui nuirait a la refroidissabilité du cceur du réacteur. Cependant, il est
difficile de quantifier ce que 'on entend par « fragmentation importante ». C’est
pourquoi, on peut appliquer un seuil de rupture déterminé par des essais de trempe
semi-intégraux pour s’assurer, avec une marge suffisante, que le coeur pourra étre
maintenu dans une géomeétrie refroidissable dans 1'éventualité d'un APRP.

Si 'on pose comme hypothése que le choc thermique est I'’événement
déterminant et que les autres chargements sont négligeables, on peut considérer le
protocole d’essai de trempe consistant a détecter la perte d'étanchéité du gainage
comme un moyen adapté de démontrer la refroidissabilité a long terme de la
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géomeétrie du coeur par I’absence de toute fragmentation des crayons combustibles.
Si cette hypothese n’est pas valide, il convient de chercher d’autres méthodes
d’essai qui soient moins dépendantes d’'une compréhension fine des chargements
mécaniques pendant I’APRP.

4.2, Justification des essais de compression d’anneaux

Au début des années 70, Hobson et Rittenhouse ont réalisé des essais de
compression d’anneaux entre 23 et 150°C sur des éprouvettes en Zircaloy-4
soumises a une oxydation double-face en vapeur a 927-1 315 °C puis a une trempe
directe a l'eau froide. Hobson et Rittenhouse ont estimé le seuil de fragilisation
(ductilité nulle) en utilisant comme indicateur la proportion de couche 3 dans
I’épaisseur de la paroi de la gaine oxydée. Le critere de 17 % ECR se fonde
principalement sur les résultats de leurs essais de ductilité post-trempe et, dans une
moindre mesure, sur d’autres données, dont les résultats d’essais de trempe menés
par Hesson et al. [36] et d’essais de compression d’anneaux apres oxydation simple-
face, effectués par combustion engineering.

Les chercheurs de 'USAEC étaient d'avis que les contraintes dues a la trempe
devaient constituer les chargements principaux mais que les données recueillies
jusqu'alors n’étaient pas suffisamment probantes pour qu’on puisse exclure tous les
autres chargements. Ils pensaient, par ailleurs, qu'il ne serait peut-étre pas possible
de prévoir et de calculer la totalité des contraintes supportées par les crayons
combustibles pendant et apres un APRP. De ce fait, ils en vinrent a considérer le
maintien de la ductilitt comme la meilleure garantie de résistance a la
fragmentation sous différents types de chargements (choc thermique, contraintes
d’assemblage, forces hydrauliques, chocs entre crayons et manutention). C'est la
raison pour laquelle ils choisirent les résultats des essais de compression d’anneaux
comme principale base de calcul des critéres de siireté.

Les résultats des essais de trempe sans contrainte étaient jugés utiles pour
confirmer et rassurer uniquement. Au cours de la procédure réglementaire de 1973,
I'USAEC a écrit que « les contraintes d’assemblage et les interactions entre crayons
peuvent ne pas étre beaucoup plus faibles que le chargement di au choc thermique
et, par conséquent, ne doivent pas étre négligées ». C’est sans doute parce qu’on
manquait de données sur les niveaux de chargement et les conditions de rupture
qu’il a été décidé, a cette époque, de ne pas accepter les résultats des essais de
trempe comme base des critéres de siireté réglementaires.
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5. Comparaison et discussion

5.1. Etude comparative des essais de compression d’anneaux et de trempe
semi-intégraux

Quand on compare les résultats d’essais de compression d’anneaux et d’essais
de tempe semi-intégraux, il importe de bien tenir compte des points suivants :

Les deux méthodologies fondent leur évaluation du processus de fragilisation
des gaines de Zr en vapeur a haute température sur l'observation de
mécanismes différents :

Les échantillons soumis a des essais de compression d’anneaux sont
généralement oxydés en vapeur (comme ceux des essais intégraux).

Les essais de trempe semi-intégraux peuvent représenter de facon plus
satisfaisante le comportement d'un crayon combustible pendant un APRP
y compris les phénomeénes de ballonnement du gainage et d’hydruration
secondaire en face interne du gainage apres éclatement.

Les deux méthodologies donnent des informations sur des phénomenes
relativement différents a des niveaux de fragilisation qui different
également :

Les essais de compression d’anneaux permettent de déterminer la
transition ductile-fragile (ductilité nulle ou seuil de fragilisation). Cette
transition peut étre déduite des courbes charge/déplacement, et les
conditions d’essai sont tres reproductibles.

Les essais de trempe semi-intégraux avec chargement mécanique sont en
quelque sorte des tests de la résistance du gainage oxydé a la contrainte
axiale causée par le choc thermique et les autres chargements
mécaniques. Le chargement radial qui pourrait s’appliquer compte tenu
de la géométrie de I’'assemblage n’est pas actuellement pris en compte. La
rupture de la gaine fragilisée peut étre plus difficilement reproductible.
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Tableau 1. Etude comparative des essais de compression d'anneaux et des essais

de trempe semi-intégraux

Essai de compression | Essai semi-intégral

Fragilisation due a I'oxydation & haute température du Zr Oui Oui

Effets de la corrosion et de I'hydruration en service Oui Oui

Prise en compte de la zone ballonnée Non* Qui

Effet de I'hydruration secondaire Non* Oui

Détermination de la transition ductile-fragile du gainage de Zr Oui (essai de ductilité) Non

Observation des conditions de rupture du crayon combustible Non Oui (essai de
(examen de la tenue & la contrainte axiale) résistance)

* On peut adapter I'essai pour étudier ce facteur, mais la méthode n'a jamais été appliquée dans la
démonstration de la s(reté.

Qui plus est, les protocoles des essais de compression d’anneaux et de trempe
semi-intégraux peuvent ne pas étre les mémes dans tous les laboratoires et pour
toutes les séries d’essais. Les résultats obtenus risquent donc d'étre différents.

26

Dans le cas des essais de compression d’anneaux, les résultats finals sont
déterminés a la fois par la température d’oxydation et la température de
l’essai de compression. La température d'essai a un impact important
puisque, lorsqu'elle est plus élevée que la température ambiante, I'ECR de
transition ductile-fragile augmente.

Sil’échantillon de gaine subit une trempe a l’eau froide aprés avoir été oxydé
(ce qui peut étre le cas avec l'une ou l'autre des méthodes d’essai), sa
structure interne ne se modifie pas. Au contraire, s’il est lentement refroidi,
la diffusion de 'oxygéne, de I’hydrogéne et de certains éléments de l'alliage
peut provoquer des évolutions structurales susceptibles a leur tour d'influer
sur les conditions de la transition ductile-fragile. Plusieurs laboratoires ont
étudié, en appliquant des protocoles d’essai différents, I'effet des conditions
de refroidissement (vitesse de refroidissement et température de trempe) sur
des échantillons hydrurés ou non [6, 27, 37, 38]. Les résultats ne sont pas
toujours concordants. C’est pourquoi, il convient de poursuivre les
investigations pour obtenir une vision plus claire de linfluence des
conditions de refroidissement sur la perte de ductilité des gainages de
combustibles HTC.

La figure 1 illustre d’autres points a considérer dans la comparaison des
données de I’ANL et du CEA. Insistons sur le fait que les protocoles d’essai du
CEA et de ’ANL sont différents. D’'une part, le premier réalise une oxydation
simple-face et une montée en température tres rapide jusqu’a 1 200 °C tandis
que le second procéde a une oxydation en double-face avec une montée en
température plus lente qui simule mieux les conditions prévues en cas
d’APRP. Or, comme nous l'avons expliqué dans les deux sections précédentes,
il ne suffit pas de s'intéresser a I'ECR : la température d’oxydation contribue
tout autant a la fragilisation de l'alliage. D’autre part, dans la majorité des
essais du CEA, la trempe intervient a 1200 °C tandis que I'ANL refroidit
lentement les échantillons depuis 1 200 °C ou, parfois, procéde a une trempe
a 800 °C. Cependant, certains essais du CEA ont été effectués en procédant a
un lent refroidissement avant la trempe [27, 38].
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Les conditions expérimentales des essais de trempe peuvent varier encore
plus que celles des essais de compression d’anneaux. Les essais de trempe
les plus simples peuvent étre effectués sur des tubes de gainage vides ou des
crayons combustibles ouverts aux extrémités, auquel cas la rupture ne se
produit qu’a un niveau d’oxydation trés élevé. Les caractéristiques du
refroidissement et de la trempe ne sont pas les mémes selon que la trempe
intervient sur une ou deux faces ou que le gainage contient ou non des
pastilles (postiches éventuellement). La simulation du ballonnement avant la
trempe entralne une hydruration secondaire de sorte que le matériau
devient fragile a des niveaux d’oxydation encore inférieurs. Enfin, les essais
de trempe peuvent étre menés avec ou sans chargement (ou contrainte)
supplémentaire et, bien siir, plus les contraintes sont élevées, plus la rupture
se produit a un niveau d’oxydation faible.

La figure 2 dresse une liste comparative des différents parametres d’essai.

Dans une étude récente [34], des chercheurs ont tenté de quantifier I’écart entre
la transition ductile-fragile et les conditions de rupture pendant la trempe. Leurs
résultats expérimentaux indiquent que l’énergie de déformation par unité de
longueur est d’environ 50J/m a la transition ductile-fragile tandis que la rupture
fragile correspondant a une trempe interviendrait au-dessous de 1 J/m. D’autre part,
la transition ductile-fragile du Zircaloy-4 peut étre atteinte en 12 minutes a 1 000 °C
dans des conditions isothermes tandis que la rupture observée pendant les essais
intégraux sans contrainte est associée a une oxydation d'une durée de trois heures a
température constante (figure 3). Sans hydruration secondaire, I'écart est donc trés
important.

Figure 1. Evolution des températures d'oxydation lors des essais de compression
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Figure 2. Comparaison des parametres d'essai
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Figure 3. Temps d'oxydation d'un gainage en Zircaloy-4 a 1 000 °C jusqu'a la
transition ductile-fragile et la rupture fragile pendant la trempe sans contrainte
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Comme on I'a vu dans les sections 3.1 et 3.2.1, le comportement des gaines de
combustibles a haut taux de combustion observé lors des essais intégraux japonais
et des essais de compression d’anneaux américains est assez différent. Dans ces
deux cas, la teneur en hydrogéne était d’environ 700-800 ppm, ce qui peut avoir
réduit la ductilité du gainage en zirconium.

Dans le cas des essais de compression d’anneaux, le temps d’oxydation
nécessaire pour atteindre le seuil de fragilisation des gainages de combustibles HTC
est plus court qu’avec des gainages vierges et I'ECR limite est tres inférieur. Dans
celui des essais intégraux, le gainage pré-hydruré doit atteindre un degré de
fragilisation beaucoup plus important pour se rompre. La contribution de la pré-
hydruration a I’état fragile final semble moins importante que lors des essais de
compression, et les principaux effets sont l'oxydation, le ballonnement et
I'hydruration secondaire. De ce fait, lors des essais intégraux, les gainages pré-
hydrurés parviennent au niveau de fragilisation nécessaire a un ECR légerement
inférieur a celui qu’on mesure sur des gainages neufs.

Comme indiqué plus haut, les deux méthodes fournissent des informations sur
des phénomenes différents a des degrés de fragilisation différents et dans des
conditions expérimentales différentes. Cependant, on peut globalement conclure
que la pré-hydruration a davantage d’'impact sur la fragilisation du gainage lors des
essais de compression d’anneaux.
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5.2. Essais de flexion ou de compression d'anneaux

Comprimer un anneau crée des contraintes de flexion circonférentielles qui
passent de la traction a la compression de part et d'autre de la gaine. D’autres
méthodes d’essai utilisées pour déterminer la transition ductile-fragile utilisent des
modes de chargement semblables (flexion axiale, par exemple) ou plus
contraignants (tension axiale ou circonférentielle, par exemple). La France et la
Russie ont toutes deux déterminé que les données de ductilité et de fragilisation
obtenues lors des essais de flexion axiale sont comparables a celles que fournissent
les essais de compression d’anneaux [24]. Il en ressort que si le gainage oxydé se
fragilise dans la direction circonférentielle, il se fragilisera également dans la
direction axiale, ce qui est prévisible puisque le degré de fragilisation de la phase ex-
B est indépendant de la direction du chargement.

Des essais de flexion 4 points menés sur des gainages ballonnés pourraient
combiner les principaux avantages des essais de compression d’anneaux et des
essais semi-intégraux puisqu’ils peuvent simuler la fragilisation du zirconium due a
l'oxydation et a ’hydruration secondaire (comme dans les essais semi-intégraux) et
mettre en évidence la perte de ductilité dans la section la plus fragile du crayon
combustible (comme dans les essais de compression d’anneaux).
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6. Recommandations

6.1. Essais de trempe

Lors d'essais de trempe sans chargement mécanique, on peut étudier 'effet du
choc thermique sur la gaine a différentes teneurs en hydrogéne. Si la détermination
du seuil repose sur la détection de la premiére fuite, on dispose d'une marge
suffisante avant le seuil de rupture ou de fragmentation. Ce type d’essai représente
une premiere approche pour évaluer la tenue a la trempe d'un gainage. Il ne tient
compte que des contraintes thermiques.

Les essais de trempe semi-intégraux sous contrainte fournissent des données
sur le comportement structural des crayons combustibles dans des conditions
simulées d'un APRP et sur leur résistance a la rupture, le cas échéant, au point le
plus fragile (par exemple, dans la zone d’éclatement ou a proximité des extrémités
du ballon pendant les essais de JAEA au cours desquels 'hydruration secondaire
produit de fortes concentrations d’hydrogene). Ce type d’essai simule la séquence
d'un APRP jusqu’a la phase de trempe. En augmentant progressivement la durée
d’oxydation a haute température, on peut directement déduire un critére de rupture.
L’ajout d'une étape supplémentaire (chargement) peut étre nécessaire pour évaluer
l'intégrité post-trempe du gainage. Il convient de poursuivre ces travaux pour mieux
appréhender les phénomenes de « collage pastille-gaine » et des vibrations sous
écoulement. De méme, pour établir les protocoles d’essai qui serviront a déterminer
les limites de conception en fonction de 1I'APRP, il est nécessaire de mener de
nouvelles investigations afin de définir le chargement approprié (ou un chargement
conventionnel choisi par consensus) a appliquer aux crayons combustibles pendant
ou apres la trempe.

6.2. Essais de compression d’anneaux

L’essai de compression d’anneaux a 'avantage de nécessiter un échantillon de
plus petite dimension, dont la préparation et le montage sur le banc d’essai sont
plus simples. Toutefois, comme il ne porte que sur une courte longueur de gaine
sans combustible, il s’agit d’'une certaine maniere d’'une étude du comportement et
des propriétés locales du matériau. Les contraintes appliquées pendant I'essai sont,
elles aussi, localisées et peuvent étre supérieures a celles qui se produisent pendant
la trempe. L'objectif d’'un tel essai mécanique est d’identifier le seuil en deca duquel
le gainage reste ductile et, ainsi, d’éviter les débats a propos des forces auxquelles le
gainage doit résister pendant ou aprés un APRP.
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Pour les essais de compression d’anneaux réalisés dans différents laboratoires, il
importe que les expérimentateurs utilisent la méme définition de la transition
ductile-fragile. De plus, pour parvenir a un réel consensus sur le critere de
fragilisation du gainage, il est nécessaire de recueillir plus de données et
d’approfondir les procédures et les conditions d’essai, en particulier le profil de
température d’oxydation, le type d’oxydation (simple-face ou double-face), la
température d’essai (température ambiante ou 135 °C), le point de prélévement de
I’échantillon sur la gaine oxydée/rompue et le scénario de refroidissement (avec ou
sans trempe).

La ductilité nulle (ou la transition ductile-fragile ou le seuil de fragilisation)
pourrait étre déterminée a l'aide des courbes charge-déplacement. Pour un matériau
ductile, la courbe se caractérise par un plateau ductile apres une phase élastique,
I'absence de ce plateau signifiant que le matériau a atteint un certain degré de
fragilisation (figure 4). Les courbes charge-déplacement tirées des essais de
compression, de traction et de flexion sont de méme type et peuvent toutes étre
utilisées. On peut déduire la ductilité nulle de la forme des courbes sans avoir
besoin d’introduire des parameétres spécifiques tels que ’énergie de déformation ou
I'offset strain qui sont calculés a partir de ces courbes.

Figure 4. Courbes charge-déplacement indiquant la transition ductile-fragile lors
d'essais de compression (gauche) [39] et de traction (droite) [40]

6.3. Avis général

Deux types d’essais fondamentaux ont été proposés et sont utilisés dans les
programmes de recherche sur I'APRP: des essais mécaniques fondés sur des
mesures de la ductilité (essais de compression d’anneaux, de flexion 3 ou 4 points
ou d'impact, par exemple) et des essais axés sur la résistance au choc thermique
lors de la trempe d’un crayon combustible porté a haute température (avec ou sans
chargement mécanique).

Les essais intégraux menés sur des crayons combustibles avec gainage en Zr
montrent que la zone la plus fragile d'un gainage dans les conditions d'un APRP
serait la zone ballonnée, plus précisément l'extrémité du ballon ou se produit
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I'hydruration secondaire. Les traditionnels essais de compression d’anneaux ne
s'intéressent au comportement de la gaine en Zr qu’en dehors de la zone de
ballonnement. Au contraire, les essais de trempe semi-intégraux effectués sur de
courts crayons combustibles permettent de simuler non seulement le ballonnement
mais aussi ’hydruration secondaire.

S’agissant des essais mécaniques, il importe de noter que, sur des matériaux de
gainage identiques, les laboratoires parviennent a des conclusions assez proches,
bien qu'ils utilisent différentes méthodes de mesure de la ductilité. Cependant,
Iexpérience révele que les résultats des essais de ductilité sont trés sensibles au
mode de préparation des échantillons et au protocole d’essai. Les étapes de
préparation peuvent inclure la sélection des échantillons en fonction de leur
géomeétrie, un traitement de surface, une oxydation ou une corrosion initiale et une
pré-hydruration.

Parallélement, les parametres tels que la durée et la température d’oxydation et
la vitesse d’échauffement ou de refroidissement ont un impact substantiel sur la
ductilité finale des échantillons. Les techniques employées pour les essais
mécaniques des gainages oxydés et le traitement et la présentation des données
sont une autre cause de désaccord possible entre les résultats des différents
laboratoires. Par conséquent, pour bien comprendre, interpréter et/ou comparer ces
résultats, il importe de connaitre et, dans la mesure du possible, d'unifier ces
parameétres.

De plus, on a vu que les parametres d’essai (par exemple, trempe ou
refroidissement lent depuis la température d’oxydation) peuvent influer sur les
résultats tout autant que la méthode d’essai elle-méme.

Les critéres de slireté relatifs a I'APRP ont pour objectif principal d'éviter tout
risque de rupture d'un crayon combustible qui serait susceptible de compromettre
le refroidissement du coeur. Les conditions de rupture peuvent étre tirées
d'expériences effectuées par plusieurs méthodes, et les résultats des essais seront a
interpréter en fonction du choix des parameétres expérimentaux, compte tenu du
niveau de conservatisme souhaité.
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7. Syntheése

L'objectif du présent avis technique est d’examiner les différentes
méthodologies d’essai et bases de calcul des critéres de silreté relatifs a I'APRP et de
transmettre a la communauté internationale des recommandations sur la maniere
d’appliquer les résultats de ces méthodologies a des fins réglementaires.

Pour évaluer la tenue a la trempe d’un gainage, une premieére approche consiste
a réaliser un essai de trempe sans chargement mécanique, qui ne fait intervenir que
les seules contraintes thermiques. On peut aussi effectuer un essai de trempe semi-
intégral sous contrainte axiale pour obtenir des informations sur le comportement
structural du crayon combustible dans les conditions d'un APRP et sur sa résistance
a rupture éventuelle au point le plus fragile. Ce type d’essai simule la séquence
d’événements typique d'un APRP jusqu’a la phase de trempe. En augmentant
progressivement la durée d’oxydation a haute température, on peut directement
déduire un critere de rupture. L’ajout d’'une étape (chargement) peut étre nécessaire
pour évaluer l'intégrité post-trempe du gainage. Il convient de poursuivre ces
travaux pour mieux appréhender les phénomenes de « collage pastille-gaine » et de
vibrations sous écoulement. De méme, pour établir les protocoles d’essai qui
serviront a déterminer les limites de conception en fonction de 1'APRP, il est
nécessaire de mener de nouvelles investigations afin de définir le chargement a
appliquer aux crayons combustibles pendant ou apres la trempe.

L’essai de compression d’anneaux a 'avantage de nécessiter un échantillon de
plus petite dimension, dont la préparation et le montage sur le banc d’essai sont
plus simples. Toutefois, comme il ne porte que sur une courte longueur de gaine
sans combustible, il s’agit d'une certaine maniére d’une étude du comportement et
des propriétés locales du matériau. Les contraintes appliquées pendant l'essai sont,
elles aussi, localisées et peuvent étre supérieures a celles qui se produisent pendant
la trempe. L’objectif de cet essai mécanique est d’identifier le seuil en deca duquel le
gainage reste ductile et, ainsi, d’éviter les discussions concernant les forces
auxquelles le gainage doit résister pendant ou apres un APRP. Pour les essais de
compression d’anneaux réalisés dans différents laboratoires, il importe que les
expérimentateurs utilisent la méme définition de la transition ductile-fragile. De
plus, pour parvenir a un consensus clair sur le critere de fragilisation du gainage, il
convient de recueillir davantage de données et d’examiner de fagon plus
approfondie les procédures et les conditions d’essai, en particulier la température
d’oxydation, la température d’essai, le point de prélévement de I’échantillon sur la
gaine oxydée/rompue et le scénario de refroidissement.

Puisque les éprouvettes destinées aux essais de compression sont généralement
prélevées dans une zone sans ballonnement, il est possible qu'elles ne fournissent
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pas une représentation compléte du comportement du gainage dans la zone
ballonnée ni des autres phénomeénes (hydruration secondaire, par exemple). Pour
surmonter ce probleme, on peut procéder a des essais de flexion. De ce point de vue,
I'essai de flexion n’est qu'un autre moyen d’observer le comportement mécanique
du gainage, mais en tenant compte de la zone de ballonnement. Comparés aux
essais semi-intégraux ou de compression d’anneaux, des essais de flexion ont été
rarement effectués pour étudier le comportement des zones ballonnées des
gainages. De plus, les essais de flexion, comme les essais de compression, ne
permettent pas de simuler les conditions de chargement spécifiques auxquelles on
peut s’attendre pendant un APRP. Il importerait donc de réaliser davantage d’essais
de flexion dans différents laboratoires pour déterminer dans quelle mesure ce type
d’essai peut servir a établir les critéres APRP.

Quand on compare les résultats d’essais de compression d’anneaux et d’essais
semi-intégraug, il importe de bien tenir compte des points suivants :

e Les deux méthodologies fondent leur évaluation du processus de fragilisation
des gaines de Zr en vapeur a haute température sur l'observation de
mécanismes différents.

e Les deux méthodologies visent a fournir des informations sur des
phénomeénes relativement différents a des niveaux de fragilisation eux-
mémes différents.

Qui plus est, les protocoles des essais de compression d’anneaux et de trempe
semi-intégraux peuvent varier avec les laboratoires et les séries d’essais et donner
par conséquent des résultats tres différents.

Le présent avis technique décrit et compare les avantages et les inconvénients
des méthodologies d’essai existantes. Toutefois, il ne préconise pas de procédure
normalisée pour définir les conditions expérimentales indispensables a
'établissement des critéres de fragilisation, et ce pour plusieurs raisons :

e Les procédures et dispositifs expérimentaux ont tous leurs propres avantages
et limites. Les conditions d’essai et d’évaluation des données varient selon
les laboratoires.

e Les données obtenues dans différents laboratoires et installations sur la
fragilisation, dans des conditions similaires, de gainages en Zr sont
habituellement comparables. Par conséquent, les différences dans les
méthodologies d’essai de fragilisation ne paraissent pas primordiales.
Cependant, il convient tenir compte de l'impact des conditions d’essai —
refroidissement lent ou trempe, par exemple — au moment de tirer des
conclusions des essais concernant les critéres APRP.

e Les criteres APRP sont établis a partir d’hypotheses conservatives qui varient
selon les pays et nécessitent une interprétation spécifique des données
expérimentales.
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Les criteres d'acceptation du circuit de refroidissement de secours du coeur définissent
la température et le niveau d'oxydation a ne pas dépasser pour éviter la fragilisation
excessive, et donc la rupture, des gaines de combustible, qui pourrait affecter le
refroidissement du cceur dans le cas d'un accident de perte de réfrigérant primaire
(APRP). Ces critéres ont été établis principalement a partir de données expérimentales
obtenues dans les années 1970 et 80. Plusieurs types d'essais ont été réalisés pour évaluer
l'intégrité structurale et la fragilisation des gaines dans les conditions d'un APRP, et
diverses méthodologies utilisées pour déterminer les seuils de fragilisation des gainages.
Avec I'emploi de plus en plus fréquent de combustibles a haut taux de combustion et
de nouveaux alliages pour les gainages, il a été jugé utile d'engager une réflexion au
niveau international sur les méthodologies d'essai et les critéres d'acceptation. Ainsi, le
Comité de I'AEN sur la sareté des installations nucléaires (CSIN) et son Groupe de travail
sur la sreté du combustible ont rédigé cet avis technique qui devrait intéresser tout
particulierement les autorités de slreté, les exploitants de centrales nucléaires ainsi que
les chercheurs travaillant sur le combustible nucléaire.
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