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Demande de soutien à GEDEPEON pour 2007

Titre du projet : Etude du comportement physico-chimique de matériaux à base SiC (ou autre) à haute température sous pression pour les réacteurs de 4ème génération (RCG) avec le réacteur REHPTS

Demande financière : 23 000 €

Responsables scientifiques :

- Marianne BALAT-PICHELIN

DR2 CNRS

Laboratoire Procédés, Matériaux et Energie Solaire, PROMES-CNRS, UPR 8521

7 rue du four solaire, 66120 Font-Romeu Odeillo

marianne.balat@promes.cnrs.fr

- Gilles PERAUDEAU
CR1 CNRS

Laboratoire Procédés, Matériaux et Energie Solaire, PROMES-CNRS, UPR 8521

7 rue du four solaire, 66120 Font-Romeu Odeillo

peraudeau@ promes.cnrs.fr

- Fabienne AUDUBERT
Ingénieur, HdR

DEC/SPUA/LTEC, CEA Cadarache
13108 Saint Paul Lez Durance

fabienne.audubert@cea.fr

Collaborations : Ce projet se situe dans le cadre d’une collaboration entre le laboratoire PROMES-CNRS et le CEA-DEC de Cadarache engagée depuis début 2006.. Un projet de stage post-doctoral est envisagé pour la rentrée 2007.

1. Objectif et contexte de l’étude

L’accroissement de la demande mondiale en énergie et en électricité, combiné à la  diminution des réserves en hydrocarbures ainsi qu’à l’attention croissante portée à la  protection de l’environnement et au développement durable dépeignent un contexte  énergétique largement favorable à l’énergie nucléaire. De ce fait, une dizaine de pays ont  décidé de mettre en commun leurs efforts pour développer une nouvelle génération de  systèmes nucléaires capables de subvenir à une demande d’énergie en constante  augmentation.  Les installations aujourd’hui en exploitation sont les systèmes de deuxième  génération. Une troisième génération est prête à prendre le relais d’ici 2015. La quatrième  génération est celle des « systèmes du futur », qui restent à concevoir, tant du point de vue du  réacteur que du cycle du combustible et qui vise un déploiement d’ici 2040. Ces nouveaux  systèmes se caractérisent par un niveau de sûreté accru, une meilleure compétitivité  économique et une aptitude à recycler tout le combustible afin de valoriser les matières  fissiles (uranium, plutonium) et de minimiser par transmutation la production de déchets à vie longue (actinides mineurs). Six systèmes nucléaires ont été sélectionnés, dont le RCG (Réacteur à Caloporteur Gaz), réacteur rapide refroidi à l’hélium, dédié à la génération  d’électricité (et éventuellement à la cogénération hydrogène/électricité). Cependant, le  principe de fonctionnement de ce réacteur soulève certains problèmes technologiques liés à la  température d’utilisation (1300/1600 K) et au gaz caloporteur.  Il est donc impératif de trouver des matériaux susceptibles de conserver leur intégrité  structurale et physico-chimique dans de telles conditions.

Ce projet se situe dans le cadre de l’étude de matériaux  destinés aux gaines de combustible des réacteurs à caloporteur gaz (RCG) en fonctionnement normal, incidentel et/ou accidentel. La température de fonctionnement prévue pour ce type de réacteur est d’environ 1500 K pour des pressions d’hélium de 70 bar. Par contre, en cas d’incident et d’accident, la température du cœur peut atteindre respectivement 1900 K et plus de 2300 K sous différentes pressions et différents gaz en plus de l’hélium, gaz caloporteur. On souhaite donc poursuivre l’étude du comportement de matériaux céramiques à base SiC à haute température, débutée en 2006 sous des pressions inférieures à la pression atmopshérique, avec un développement vers les hautes pressions avec un nouveau réacteur appelé REHPTS : REacteur Hautes Pression et Température Solaire.

L’équipe « Hautes Températures pour l’Espace et l’Energie » du laboratoire PROMES-CNRS, dirigée par M. Balat-Pichelin, utilise l’ensemble des spécificités des fours solaires afin de simuler des conditions extrêmes de température, sous environnement chimique et pression contrôlés, rencontrées dans l’utilisation de certains matériaux (espace, astrophysique, énergie, industrie automobile). Les recherches permettent de qualifier ces matériaux et, en particulier, les propriétés et interactions de surface dans des milieux fortement réactifs (plasmas hors-équilibre, milieux fortement ionisés…). Ces recherches s’appuient sur le développement d’expérimentations sophistiquées intégrant des enceintes d’essai destinées à simuler les effets de couplage des contraintes et des méthodes de mesure originales (pyroréflectométrie, fluorescence induite par rayonnement solaire, spectroscopies optiques d’émission et d’absorption), d’études à différentes échelles et de modélisation par CFD (Fluent) et par Dynamique Moléculaire.
L’étude du comportement des matériaux à haute température est un des thèmes de recherche permanents au sein de cette équipe [1-10]. De nombreux travaux ont été effectués, par exemple, l’étude de la transition oxydation active/passive sur différents types de SiC ( et , composites C/SiC, SiC/SiC…) pour des applications spatiales (rentrée atmosphérique sur Terre ou sur Mars de véhicules spatiaux). Il s’agissait de déterminer la zone de transition entre les deux régimes d’oxydation (i) active avec vaporisation d’oxydes et/ou présence d’une couche de silice non protectrice, perforée et (ii) passive avec formation d’une couche d’oxyde solide, protectrice pour connaître les domaines pression-température pour lesquels les matériaux céramiques gardent leur intégrité et peuvent être utilisés. Cette étude a été abordée (i) sous l’aspect théorique par le développement d’un modèle thermodynamique analytique basé sur des bilans de transfert de masse à l’interface solide/gaz avec la prise en compte des diffusivités et, (ii) sous l’aspect expérimental pour deux types d’atmosphères planétaires : normale (air pour la Terre ou CO2 pour Mars) et/ou dissociée par plasma micro-onde (oxygène atomique et/ou monoxyde de carbone). Les matériaux céramiques étudiés étaient des carbures et nitrures de silicium ou d’aluminium. Des analyses des matériaux ont été effectuées avant et après essai avec les techniques de caractérisation disponibles au laboratoire : MEB, XPS, DRX, microsonde…

2. Description du projet REHPTS

Ceci nous permet donc de proposer une nouvelle étude sur le comportement de matériaux de type SiC sous atmosphère d’hélium pur ou en mélange avec de l’air, ou du CO2 ou de l’azote pour une application au réacteur de 4ème génération.

Le Moyen d’Essai Solaire d’OXydation MESOX, qui a été utilisé pour une première  étude, est couplé à un four solaire à concentration de rayonnement (6 kW) permettant d’atteindre des hautes températures (2500 K) très rapidement (en quelques secondes). Il comprend aussi un générateur micro-ondes permettant d’obtenir un plasma (plasma froid hors-équilibre), ainsi que différents moyens de diagnostics in situ (pyrométrie optique, spectroscopie d’émission, calorimétrie…). Ce dispositif est actuellement équipé, pour les besoins de l’industrie spatiale d’étude de la recombinaison d’atomes, de débitmètres à faible débit (max 20 l/h) et d’un système de pompage primaire de 15 m3/h. Compte tenu des débits plus importants rencontrés dans les réacteurs RCG et pour un fonctionnement à pression atmosphérique (possible en cas d’incident ou d’accident), ce moyen a été équipé récemment de nouveaux matériels (débitmètre massique à fort débit, étalonné He, pompe à vide pour circulation de gaz à pression atmosphérique, régulateur de pression…).

Dans l’objectif d’étudier les réactions chimiques pouvant intervenir entre le SiC et les différents gaz, une première étude thermodynamique a été réalisée, et complétée par une étude expérimentale sur deux polymorphes de SiC  et  fournis par le CEA. Ces travaux seront présentés au prochain congrès « Matériaux 2006 » à Dijon en Novembre prochain [11]. Cette étude expérimentale a été conduite sous une pression d’environ 850 mbar, qui est la pression atmosphérique à Odeillo (1500 m d’altitude). Aussi, pour compléter cette étude et voir un éventuel effet de la pression, nous envisageons la réalisation d’un nouveau réacteur REHPTS qui permettrait d’étudier le comportement  de matériaux sous pression (max 3 bar) et sous haute température (max 2500 K) car il serait couplé au four solaire à concentration de 6 kW. Les calculs thermodynamiques sont réalisés avec le logiciel disponible au laboratoire Gemini et sa base de données associée Coach. Il serait souhaitable qu’en plus de cette étude thermodynamique, une étude cinétique soit menée. C’est pour cela qu’il est demandé dans ce projet d’obtenir une licence pour Chemkin, logiciel permettant la simulation de réactions chimiques solide-gaz. Une confrontation avec les résultats expérimentaux obtenus grâce au nouveau réacteur REHPTS permettrait de faire une étude complète sur un matériau de référence tel que le SiC. Une étude sur d’autres matériaux peut aussi être envisagée selon l’avancement des travaux et des options du CEA.
3. Justification financière de la demande

Les besoins en équipement pour le projet concernent la construction d’un réacteur solaire de laboratoire permettant  d’étudier les réactions haute température sous pression (max 3 bar). L’équipe dispose du logiciel de thermodynamique Gemini mais il serait souhaitable dans le cadre de ce projet et du stage post-doctoral prévu d’acquérir le logiciel de cinétique chimique Chemkin. 

Les dépenses de fonctionnement sont relatives aux expérimentations à haute température. Ces dépenses concernent l’achat de gaz  (hélium, oxygène, azote…), du matériel d’expérimentation et d’équipements de laboratoire (connexions,  petit matériel…), de capteur de pression (la mesure de température se faisant avec un pyromètre disponible au laboratoire), des frais d’analyses et de caractérisation DRX, microsonde, MEB, XPS…

Le tableau suivant reporte les différents postes de dépenses liées à l’investissement et au fonctionnement pour 2007.

	Réalisation du nouveau réacteur REHPTS (réacteur, hublot hémisphérique…)
	12 000 €

	Manomètre, débitmètre
	3 000 €

	Pyromètre à fibre optique (face arrière de l’échantillon)
	5 000 €

	Matériel (raccord inox, connexions…)
	2 000 €

	Produits chimiques (gaz He, O2…)
	2 000 €

	Caractérisation matériaux (DRX, MEB, XPS, microsonde…)
	4 000 €

	Logiciel (Chemkin)
	18 000 €

	Total
	46 000 €


4. Personnels du laboratoire PROMES-CNRS impliqués dans ce projet 

	Nom
	Fonction
	% temps travail
	Contribution

	M. Balat-Pichelin
	DR2
	40%
	Coordination, expérimentation, thermodynamique, 

analyses MEB, DRX…

	G. Péraudeau
	CR1
	30%
	Expérimentation, thermogravimétrie

	E. Bèche
	IE2
	10%
	Analyses XPS

	R. Flamand
	IE1
	10%
	Analyses microsonde

	A. Perez
	AI
	10%
	Logiciel d’acquisition de données, électronique

	N. Boullet
	TCN
	10%
	Conception du réacteur, aide à l’expérimentation
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