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CONTEXTE et OBJECTIFS

Le laboratoire LM2T du CEA envisage de s’équipamdhouveau banc de mesure en
milieu chaud de propriétés thermodynamiques etntbeadiatives de matériaux (Oxydes,
Carbures et Nitrures) a haute température, compltines des outils expérimentaux déja
disponibles [1] [2] [3] [4] [5]. En effet, le recosia des nouveaux composés (combustible,
matrice) impose de connaitre le comportement de syes$emes chimiques sous des
contraintes de température équivalentes a cellgmsées lors du fonctionnement des
réacteurs. Or, pour beaucoup de ces matériaux,pdfi@ntes lacunes demeurent sur la
connaissance de leurs propriétés thermodynamiguesa mesure de leur point de fusion ou
encore sur leurs propriétés radiatives. De plustefaction a haute température entre ces
différents matériaux n’est pas toujours bien connue

Afin de mener a bien ce projet, le Laboratoire dalétisation de thermodynamique et
de thermochimie (LM2T) s’est entouré d’'un laboragdartenaire également sensibilisé aux
problématiques rencontrées lors des études sumngpartement de matériaux a haute
température :

= Le Laboratoire de Thermodynamique et Physico-Chivié¢allurgiques (LTPCM),
unité mixte de recherche ENSEEG CNRS (UMR 5614)

Les chercheurs de ce laboratoire possedent desétenges internationalement reconnues
dans des domaines d'activités « haute températutemplémentaires; d'une part le
développement de nouveaux instruments de mesuraste température » et d’autre part la
thermodynamique des mélanges de phases complests.d@llaboration, dont le but est de
mettre au point un outil expérimental, fédéreraldesoins et les domaines d’expertise. Elle
permettra également de regrouper les compétenciesigqees nécessaires a la conception, la
compréhension et I'interprétation des résultats adhoyen de mesure répondant a la demande
croissante de compréhension des phénoménes a temprature dans le domaine de
I'énergie nucléaire.

Le développement de ce montage expérimental agimectif de réaliser des mesures
de propriétés difficilement accessibles du fajt des conditions de hautes températures
souhaitées, comprises dans le domaine 1000 K — R00D les méthodes expérimentales
usuelles ne sont plus utilisables) (de la nécessité de contréler les échanges avec
'atmosphére gazeuse (vide, pression partielle sépp gaz neutre ou réactif). Grace a la
polyvalence de ce nouveau moyen expérimental debrear résultats attendus seront
accessibles. lls toucheront une large gamme dépliiss scientifiques regroupées au sein
des problématiques haute température :

= Températures de transition de phase dans les naabtégomplexes
= Propriétés radiatives des mélanges

= Elaboration de matériaux originaux (carbures erumies)

» Phénomeénes d’évaporation et transport de matiere

D’'une part, la conception novatrice du moyen de ur@§HERMOLASER HT
autorisera d’'accéder aux propriétés thermodynarsidpeints de fusion, solidus et liquidus
dans le cas de transitions non congruentes, vapiond et aux propriétés radiatives
(émissivité et réflectivité) des nouveaux matéridiimtérét nucléaire.

D’autre part, l'utilisation d’'un moyen de chauffagar laser et d’'un réacteur sous ambiance
gazeuse contrblée permettra la synthése et I'étadaatériaux dont I'élaboration est difficile
voire impossible par les moyens classiques de tgeif

Les informations contenues dans ce document ne e\étre reproduites ou transmises a des tiers sans
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1. METHODOLOGIE

L’approche de ce travail de recherche consiste eenéhblisation de traitements
thermiques par chauffage laser d’échantillons denpasition prédéterminée. Ces essais
seront couplés a des mesures optiques principatesffectuées dans le domaine infrarouge.
Le traitement de ces données expérimentales peametlaccéder aux propriétés
précédemment citées.

L’ensemble des essais d’élaboration ou de meswpérimentales portant sur la
thermodynamique ou sur les interactions gaz-sofidea complété par des moyens de
caractérisation post-mortem des échantillons. Cegens sont déja présents au Service de
Chimie-Physique du Département de Physico-Chimi€EA Saclay.

De plus, dans le cadre de la constitution d’'une lils donnée sur les matériaux, les
résultats obtenus seront intégrés a la base deédsnsur la thermodynamique des
combustibles en cours de construction au CEA, ains dans les bases de données
« accidents graves ».

En paralléle, de nombreux outils de calculs sentide support a la compréhension du
comportement chimique ou physique des matériaux :

= Calculs de structures par méthode ab initio.

= Etablissement des profils de spectres infrarouges;ul pouvant étre étendus aux
valeurs d’indices optiques(+ ik ) pour des composés cristallins de structure connue

= Calculs thermodynamiques et établissement de dmagras de phases.

2. PARTENAIRES IMPLIQUES DANS LE PROJET

2.1. Personnels CEA

2.1.1. Stéphane Gossé

Age : 33 ans
Doctorat : Physique, Université d’Orléans (2004)
Situation actuelle : Ingénieur de recherche

2.1.1.1. Liste de publications récentes

Gossé S., Guéneau C., Chatain S., Larousse Bijlah&., Le Guyadec F.

Kinetic Study of the UG,/C Interaction by High Temperature Mass Spectromety
HTR 2006: 3 International Topical Meeting on HTR TechnolegPaper E 00000087
October 1-4, 2006, Johannesburg, South Africa

Les informations contenues dans ce document ne e\étre reproduites ou transmises a des tiers sans
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Gossé S., L. Hespel L., Delfour A. & Boischot A.

Experimental Determination of IR Radiative Properties of AbO3 (1500 — 2600K)
Effects of the Ambiant Gas - Comparison with Calcutions from Existing Models
EUROMAT Prague — Czech Republic, 5-8 September 2005

Gossé S., Guéneau C., S. Chatain C., Chatillon C.
Review of CO Pressure Measurements in the U-C-O Teary System
Journal of Nuclear MaterialsvVol. 352, No 1-3, p. 13-21, June 2006

C. Guéneau, S. Chatain, S. Gossé, C. Rado, O. Bapdiechelle, J.C. Dumas, C. Chatillon
A Thermodynamic Approach for Advanced Fuels of Gasooled Reactors
Journal Nuclear MaterialsVol 344, pp 191-197, 2005

Gossé S., Hespel L., Delfour A., Véron E., Millot F
Morphological Characterization and Particle Sizingof Alumina in a Solid Rocket Motor
Journal of Propulsion and Powgfro be published, 2005

Gossé S., Sarou-Kanian V., Véron E., Millot F. fRifJ. C. & Simon P.

Characterization and Morphology of Particles in Sold Propellant Subscale Rocket
Motor Plumes

AIAA-2003-3649, 36th AIAA Thermophysics ConferermefedingsJune 2003, Orlando, FL

Hespel L., Delfour A., Gossé S. & Millot F.

Influence of Alumina Particles Heterogeneity on Pdicle Sizing and Radiative
Properties Evaluation in Solid Rocket Plumes.

AIAA-2003-3650, 36th AIAA Thermophysics ConferéroeeedingsJune 2003, Orlando, FL

2.1.2. Bruno Larousse

Bruno Larousse est spécialiste des diagnosticgugsipar laser. Jusqu’'en 1999 il a participé
aux études de séparation isotopique par résonagmbatronique ionique, puis par laser sur
des vapeurs atomiques (Procédé Classifié) jusc063. Ses compétences dans le domaine
des diagnostics optiques sont aujourd’hui exerdées la mise en ceuvre de mesures in situ
dans des milieux complexes concentrés et tressitgmue I'on rencontre dans le domaine de
la production massive d’hydrogene par le procédé gpufre.

2.1.3. Sylvie CHATAIN

Age : 38 ans
Doctorat : Physique, Université d’Orléans (1996)
Situation actuelle : Ingénieur de recherche

2.1.3.1. Liste de publications récentes

M. Baichi, C. ChatillonC. GuénealS. Chatain
Mass Spectrometric Study of UQ-ZrO , pseudo-binary system
J. Nucl. Mater, 294 (2001) pp 84-87

S. Chatain, C. Guéneau, D. Labroche, C. ChatilloRogez, O. Dugne,
Elaboration d’'une base de données thermodynamiquesir le systeme U-Fe-O,
ProceedingXXVIIl JEEP, 20-21 mars 2002 Agadir (Marop)p 43-46

Les informations contenues dans ce document ne e\étre reproduites ou transmises a des tiers sans
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S. ChatainC. GuénealD. Labroche, J. Rogez and O. Dugne
Thermodynamic Assessment of the Fe-U Binary System
J. Phase Equilibria24 (2003) pp 122-131

S. ChatainC. GuéneauC. Chatillon

High Temperature Mass Spectrometry: Application tothe thermodynamic study of the
Fe-Zr system

J. Nucl. Mater.344 (2005) pp281-284

2.1.4. Christine GUENEAU

Age : 38 ans
Doctorat : Métallurgie Spéciale et Matériaux, Umsig Paris X1 (1993)
Situation actuelle : Ingénieur de recherche

2.1.4.1. Liste de publications récentes

C. Guéneau, M. Baichi, D. Labroche, C. ChatillonSBndman
Thermodynamic assessment of the uranium-oxygen sgsh
Journal of Nuclear Materials304 (2002) pp 161-175

C. Guéneau, S. Chataif. Gosse, C. Rado, O. Rapaud, J. Lechelle, Li@ab, C. Chatillon
A thermodynamic approach for advanced fuels of gaseoled reactors
Journal of Nuclear Materialdn Press

C. GuéneauV. Dauvois, P. Pérodeaud, O. Dugne

An experimental and theoritical thermodynamic appraach to study the miscibility gap

in a U-Zr-O-Fe model corium

MASCA Seminar 2004, Aix-en-Provence, France, 1Q:re 2004

Proceedings of the MASCA Seminar 20@dsted by the IRSN, OECD, AEN, NEA, vol.1, P.
299-329

C. GuéneauM. Baichi, D. Labroche, C. ChatillpB. Sundman
Thermodynamic assessment of the uranium-oxygen sgsh
Journal of Nuclear Materials304 (2002) 161-175

M. Baichi, C. ChatillonC. Guéneauwl. Le Ny
Mass spectrometric study of the oxygen potential ahe UO,.-U(l) phase limit
Journal of Nuclear Materials303 (2002) 196-199

S. Leroux, J. Le Ny, C. Guéneds. Goldstein and D. Camel

Modelling of nodular particle growth in a liquid-solid film during condensation
experiments of copper-silver alloys

Eur. Phys. J. Applied Physick5, (2001) 7-13

2.2. Personnel CNRS

2.2.1. Christian CHATILLON

Age : 63 ans
Ingénieur ENSEEG — Ecole Nationale Supérieure dt&Ebchimie et d’Electrométallurgie de
Grenoble, 1967

Les informations contenues dans ce document ne e\étre reproduites ou transmises a des tiers sans
autorisation du Département de Physico-Chimie
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Situation actuelle : Directeur de recherche HEA.Ecfau 1/04/94)
Prix : Médaille Pierre Chévenard de la SF2M, le2®bre 2003

L’entrée de Christian Chatillon au CNRS coincide@alarrivé d’un spectrométre de
masse a haute température (équipement spécifigseigiiement Supérieur). Ses recherches
ont été menées essentiellement autour de cetetuil domaine scientifique correspondant,
c'est-a-dire I'étude des phases vapeurs et deoptafres d’évaporation et de condensation.
Compte tenu de la spécificité de I'appareillage)dealisation de ses recherches n'a pas
changée, assortie de quelques travaux différents coanexes meneés par d’autres methodes
(méthode quasi-statique et conductivité gazeuss)de son stage aux USA et ce d’autant
plus que cet outil a évolué pour répondre aux mettes entreprises (cf. Travaux et objectifs).
Ses travaux sont orientés sur les échanges enagsepltondensées et phases gazeuses ou
vapeurs a haute température.

2.2.1.1. Curriculum Vitae

Entrée au CNRS :*1Octobre 1967.

1967 — 1968 : Stagiaire de recherche

1968 - 1970 : Attaché de recherche 3

1970 - 1976 : Attaché de recherche 5

1971 (1/02/1971 a 31/01/1972) Service nationaltaiit
1976 — 1978 : Chargé de recherche 3

1978 — 1980 : Chargé de recherche 4

1980 — 1983 : Chargé de recherche 5

1980 — 1981 : Stage (OTAN + CNRS) a ANL ( Chicago)
1983 — 1984 : Chargé de recherche 7 et passagmttaatuel en titulaire
1984 — 1988 : Charge de recherche 8

1988 — Directeur de recherch&€Sech.

1992 — Directeur de recherche 6 ieme ech. (A)

1994 — Directeur de recherche HEA Ech. 3 (au 144/9

2.2.1.2. Liste de publications récentes

S. Baud, F. Thevenot, C. Chatillon

High temperature sintering of SiC with oxide additves: IV. Powder beds and the
influence of vaporization on the behaviour of SiC eampacts

Journal of the European Ceramic Socjet903 , Vol : 23, N°uméro : 1, p. : 29 — 36

M. Heyrman, C. ChatillonC. Barat, S. Fargeas

Thermodynamique des phénoménes de vaporisation e¢ @ondensation dans les fours de
coulée de superalliages sous vide

Revue de métallurgie : (Pari2003, Vol : 100, Numéro : 2

D. Labroche, O. Dugne, C. Chatillon

Thermodynamic properties of the O-U system. II: Crtical assessment of the stability
and composition range of the oxides U&y, UsOq.y and UsOsg.,

Journal of nuclear materiaJ]2003, Vol : 312, Numéro : 1, p. : 50 — 66

M. Heyrman, C. Chatillon

Evaporation/condensation coefficients as determinetly the multiple Knudsen effusion
cell method

The Journal of physics and chemistry of sqQIRB05, Vol : 66, Numéro : 2-4, p. : 494 — 497

Les informations contenues dans ce document ne e\étre reproduites ou transmises a des tiers sans
autorisation du Département de Physico-Chimie
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C. Chatillon M. Heyrman

Surface reactivity by gas introduction in Knudsen ell mass spectrometry
The Journal of physics and chemistry of sqIR305, Volume : 66, Numéro : 2-4 , p. : 488 —
493

3. CONTEXTE ET BESOINS

Pour répondre a la demande énergétique mondial@auiait doubler d’ici cinquante
ans, le CEA méne des recherches sur la conceptenréhcteurs nucléaires du futur de
Génération IV. Parmi les différents systéemes emésale CEA s'intéresse particulierement
aux réacteurs a haute température dont la chaleduie pourrait étre récupérée pour
produire de I'hydrogene par un procédé d'électmlgshaute température ou par le cycle
thermochimique iode-soufre. Deux types de réacteursaloporteur gaz (hélium) sont
étudiés :

- Les réacteurs HTR et VHTR (Very High Temperaturad®er) fonctionnant avec un
spectre de neutrons thermiques ; la technologieedeéacteurs s’appuie essentiellement sur
les connaissances acquises dans les années 68-Zombustible le plus souvent envisagé est
la particule TRISO constituée d’'un noyau d’tJéhrobé de couches successives de graphite et
de SiC. Il reste a assurer des connaissances didgaigmentation de la température de
fonctionnement du combustible qui pourrait mont&2a0°C.

- Les reacteurs GFR (Gas Fast Reactor) fonctionngat ain spectre rapide de
neutrons ; ce type de réacteur nécessite d'augmienteaction de matiere fissile. Pour cela,
deux types de combustibles sont envisagés : laimduranium UC et le nitrure d’'uranium
UN. Les matériaux envisagés pour la matrice du awtiltle sont des céramiques carbures ou
nitrures. Pour ce nouveau type de réacteur, lesinsesont considérables. En premier lieu, la
compatibilité des différents matériaux doit étreuddte pour choisir les composants
combustible et leur matrice.

Dans les deux cas, le niveau élevé des températigreservice du combustible et des
matériaux environnants nécessite des études de R&Dla compatibilité des différents
composants a haute température. En effet, en @aidént, la température maximale du
combustible pourrait dépasser la température agtiae 2000°C.

Dans les domaines aéronautique et aérospatiaktiégalement nécessaire de mieux
définir les comportements des matériaux a hautepdeature (matériaux énergétiques,
barriéres thermiques, revétements protecteurs)bésgins industriels & moyen et long termes
sont nombreux dans ces champs d’'applications. kdifigation des propriétés de nouveaux
matériaux doit s'accompagner par une phase expétatleed étude de leur comportement
sous des sollicitations extrémes liées aux fortesptratures et a I'atmosphéere gazeuse
parfois corrosive auxquelles ils sont soumis.

Pour l'ensemble de ces études de compatibilité et réactivite, des moyens
expérimentaux a haute température sont nécessidsresivent étre capables de chauffer des
matériaux céramiques jusqu’a environ 2500°C etsbamtion de diagnostics appropriés
permettra des mesures :

» de propriétés thermodynamiques telles que des tatupés de transition solide-liquide,
des pressions de gaz liées a des phénomeénes desatipo

Les informations contenues dans ce document ne e\étre reproduites ou transmises a des tiers sans
autorisation du Département de Physico-Chimie



CEA/DEN/DANS Demande de soutien a GEDEPEON5200 Page :10 /18

» de données thermo-optiques telles que I'émissétita reflectivité spectrale

Il est également nécessaire pour le LM2T de digpdsealispositifs expérimentaux pour
élaborer des échantillons céramiques de hauteépoetr pouvoir « alimenter » les différents
laboratoires de R&D.

Le laboratoire LM2T dispose de deux SpectrometeeMdsse a Haute Température. Ces
appareils dédiés aux mesures d’activité et de joresde vapeur permettent d'étudier des
phénomenes de vaporisation a haute températudesunatériaux a base d’uranium naturel
(jusqu’a 2100°C). Par contre, ces dispositifs nengétent pas de mesurer des températures
de transition de phase solide-liquide, donnéespatisables a I'analyse des comportements a
haute température et de leurs conséquences physagjuehimiques. De plus, il n'est pas
possible d’accéder aux données thermo-optiquestrafer en températures qui sont
nécessaires pour les bilans radiatifs et donc appréhender I'évolution thermiquig (lans le
cas d'études post-accidentelles ai) 6ous agression environnementale dans le cas du
développement des matériaux. Ces raisons justiienprojet de développement d’un outil
complémentaire commun a deux organismes (CNRS-INP@&EA) dans le laboratoire
LM2T.

4. OBJECTIFS ET ENJEUX

Les objectifs de ce montage expérimental sont gdendre aux préoccupations actuelles
sur la connaissance incomplete du comportementntgriaux et des combustibles des
systemes du futur a haute voire trés haute tempeérat

I est en effet nécessaire d'étudier les comportdme physico-chimiques
(thermodynamique, cinétique, vaporisation...) et atflides matériaux utilisés comme
combustible et matériau de structure. Le méme hadmiqualification est nécessaire pour les
mélanges complexes pouvant se former par une pessiteraction entre chacun de ces
différents composés.

Sur les matériaux carbures et nitrures, les dondéds littérature sont insuffisantes. Il est
difficile de prédire le comportement de ces matécria haute température, tant sur du point de
vue thermodynamique que du point de vue radiatifr gjequel les rares données se situent
dans le domaine spectral visible.

Aucun montage expérimental au CEA n’est capableaé&bondre a ces besoins et le
développement de ce moyen n’est pour l'instantesmg par aucune direction d’objectif.
Dans le cas ou un tel outil ne serait pas dévelopmés ne pourrions pas acquérir les données
physico-chimiques de base dont les connaissangesuitent pour l'instant partielle et ne
couvrent pas l'aspect accidentel. Elles sont pauriécessaires pour disposer d’arguments de
choix pour définir la gamme de température de fonaement des matériaux dans les
réacteurs a haute température (HTR et GFR) et ichesscombustibles et les matériaux de
structure pour les réacteurs GERtitre d’exemple, il existe une incertitude de pré de
200°C sur la température du point de fusion de Uda méme question se pose a moindre
échelle pour UG.

Des montages expérimentaux de conception voisimeuftage laser) mais non similaire
(pas d’'ambiance gazeuse parfaitement contréléejnstumentés dans le domaine optique)
existent dans des laboratoires de recherche nator@es appareillages ne peuvent pas

Les informations contenues dans ce document ne e\étre reproduites ou transmises a des tiers sans
autorisation du Département de Physico-Chimie
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fonctionner avec des matériaux radioactifs. L'asget du chauffage laser est que la zone
chauffée est limitée & quelques fanPar conséquent, le réacteur (enceinte contenant
I'échantillon) est de faible encombrement et I'édiibon a une faible dimension. Il s’agit
d’'un enjeu important car cela nous permettra dédmntes contraintes liées a la manipulation
des produits radioactifs (uranium naturel) et aumadéelement des installations
expérimentales nucléarisées [6] [7]. De plus, l@nbrement limité facilitera la disposition
de multiples outils de diagnostics. Par ailleurschawuffage avec un laser permet d’éviter
certains phénomeénes parasites, comme par exemggdenement des parois d’'un four, ou
l'interaction échantillon/conteneur.

Pour répondre a ces besoins, I'objectif de ce preg donc de développer un outil
expérimental polyvalent permettant de détermineusipurs grandeurs chimiques ou
physiques liées aux problématiques des phénomermeduisant & haute température.

Ce dispositif expérimental est constitué d’'un 1a8€x qui concentre précisément des flux
énergétiques importants nécessaires au chauffageédwantillons depuis la température
ambiante jusqu’a l'obtention d’'une phase liquidéintestigation de propriétés dans ce
domaine des hautes températures nécessite I'tiblisde moyens de mesure spécifiques qui
ne perturbent pas le matériau étudié et réciprogaenbes mesures envisagées imposent le
développement et la qualification de nouveaux imsants optiques spécialement dédiés a ce
montage (pyrométrie et radiométrie, mesures deatfité pour déterminer les transitions de
phase).

Le développement de ce nouveau concept expérimigggal et polyvalent permettra au
LM2T-CEA et au laboratoire associé a ce programm&PCM-CNRS/ENSEEG) de
répondre aux nombreux besoins dans des gammemgértures élevés qui demeurent pour
l'instant difficilement accessibles. Le CEA dispsée’un dispositif expérimental original et
performant pour mieux se positionner dans les progres R&D internationaux actuels
largement focalisés vers le monde des hautes temopés.

5. DESCRIPTION DU PROJET

5.1. Phases intermédiaires et méthodologie

Le projet consiste a développer un dispositif expéntal comprenant les parties suivantes :
= Un moyen de chauffage : laser infrarouge,CO
= Un réacteur
= Des outils de diagnostic

5.1.1. Un moyen de chauffage : laser infrarouge GO

Les températures a atteindre sont de I'ordre d®2D0e chauffage laser a été retenu
pour la facilité de sa mise en ceuvre par comparas@c d'autres moyens tels que le
chauffage haute fréequence (réservé aux composedliméts), le bombardement électronique
qui par ailleurs imposent de travailler sous vitdseur des quantités de matiére importantes ce
qui devient prohibitif dans les études sur les mei& a base d'uranium. De plus, ces
méthodes nécessitent I'utilisation d’'un creusetoidf a 'eau qui induit de forts gradients
thermiques dans les échantillons. L'utilisationfaiers a effet Joule est a proscrire puisqu’a ce
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niveau de température, l'interaction creuset/édhamtest inévitable. De plus, ces derniers
sont source de rayonnements parasites incompatibEsdes mesures radiatives. Durant les
vingt derniéres années, le chauffage laser s'egéhaent développé dans les laboratoires de
recherche car il permet un chauffage rapide etiqr@armi les types de laser existants, notre
choix s’oriente vers les lasers continus (CW) earlasers pulsés rendent difficile la maitrise
des vitesses de chauffage et de refroidissemertomedle de la vitesse est nécessaire pour
effectuer de I'Analyse Thermique (mesure de tenmtpéga de transition de phase). La
longueur d’'onde d’émission du laser infrarouge ,Cé&yale aA=10.6 um est la plus
appropriée car les matériaux d’intérét (oxydeshwaas et nitrures métalliques), bien qu’étant
semi transparents, sont globalement plus absorlgams cette bande spectrale que dans le
domaine visible ou un laser Nd-Yag aurait pu étnpleyé.

5.1.2. Un réacteur

Il s’agit de I'enceinte dans laquelle I'échantilleera disposé ; étant donné que le diameétre
du faisceau laser est de I'ordre de 5 mm, les éitlosus pourront étre de petite taille ce qui
permettra de concevoir un réacteur de dimensioniteéd Deux types de géométrie
d’échantillons sont envisages :

- des pastilles constituées de mélanges de poudmegactées, de diametre de l'ordre
du centimeétre et de quelgues mm d’épaisseur, quessieront la conception d’'un porte-
echantillon adapté, le laser chauffant le centriagestille placée verticalement

- des billes de quelques millimetres de diamétre apu\étre fabriquées in-situ par
fusion et a laide d'un systéme de lévitation a§r@mique, constitué d'une tuyere
(convergent - divergent) par laquelle un gaz asaehdécoule suivant un flux sonique. La
nature du gaz porteur sera adaptée au type d'essifiiun gaz inerte dans le cas d'une
'analyse thermique classique, soit un gaz réguiifr une analyse thermique sous potentiel
chimique contrélé, pour I'élaboration d'un carbupe d'un nitrure ou pour étudier la
réactivité d’une phase condensée sous une atmesgber la pression partielle est fixée.

Le dimensionnement et le choix des matériaux deéaeteur devra permettre de travailler
sous les conditions suivantes :

- Sous vide primaire afin de purger le réacteur aghatjue essai ;

- Sous haute pression (jusqu’a 200 bars) d'un gameingour des essais d’analyse
thermique sur des pastilles ; en effet, le maintieme forte pression de ce gaz inerte permet
de limiter les phénomenes d'évaporation au niveaulad zone chauffée (diminution de
'épaisseur de la couche de Knudsen) et par coeségliévolution en composition de
I'échantillon pendant I'essai ;

- Sous pression atmosphérique d’'un gaz inerte psuedsais de lévitation. Le contrdle
de l'atmosphére est indispensable pour maitriserctnditions expérimentales des essais.
Pour cela, nous disposerons d’'un piege a oxygerangae du circuit gaz pour diminuer la
teneur en oxygene du réacteur et d’'une sonde aéorygour contrdler cette teneur
résiduelle ;

- Sous atmosphere contrbélée, c’est-a-dire en imposaat pression partielle d’'une
espéce gazeuse en utilisant un mélange de gaz ;
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L'implantation de différents types de diagnostiggigques et la polyvalence du dispositif
nécessitera l'installation de nombreuses fenétpmuwes en ZnSe, matériau approprié aux
mesures optiques dans les domaines visible etanige.

5.1.3. Des outils de diagnostics

L’instrumentation optique de diagnostique est umipalef de ce dispositif. En effet,
'ensemble des résultats attendus est obtenu materinédiaire de mesures optiques.
Cependant, les spécifications du montage (tempsplense rapide des détecteurs, gamme
spectrale infrarouge, températures élevées) sdahtade contraintes a I'emploi de matériel
de mesure de type « commercial —clés en mainsxgéagral peu adapté a gérer tous ces
parametres expérimentaux. Le développement d’ospiésifiques de mesures et de modeles
instrumentaux permettant I'extraction des donnéegédét de ces mesures est donc propose.

La mesure de flux radiatif incorpore a la fois pespriétés thermiques (température) et les
propriétés thermo-optiques (émissivité qui est-elame fonction de la température) du
matériau. Il est nécessaire de découpler ces damaxngtres. Pour cela, deux instrumentations
spécifiques sont proposées :

- Un pyrometre infrarouge (composé d’'un détecteur dHigiCet d’un filtre interférentiel
centré sur le point de Christiansen, possédantémmssivité invariante en température et
proche de 1, i.e. matériau opaque) pour détermadempérature de surface de la zone
chauffée.

- Un spectromeétre IR basé soit sur un concept de &ofiire soit sur un systeme
dispersif (réseau, interféerométre) en fonction dispératifs fonctionnels liés a
lencombrement stérique et la mise en adéquatioa dentraintes systemes et des
performances attendues. La détermination de I'éniiéss’effectue par une mesure de flux
radiatif étalonné selon une procédure adéquateeguialors «inversé » pour remonter a
'émissivité.

Une mesure de réflectivité a plusieurs longueuonde laser (visible ou proche IR...)
permettra de suivre les transitions de phase sétidide) a la surface du matériau en suivant
la modification d’'indice ou de I'état de surface.

Lors des phases de recettes des outils de diagnestiil sera nécessaire de mettre en
ceuvre différents moyens complémentaires :

. Une caméra IR large bande (bande Il ou bande Iliburpla mesure
radiométriqguement étalonnée des gradients thermiguediatifs de la surface observée.

. Une caméra rapide visible pour I'observation degatians d’'états de surface.

Le développement du dispositif expérimental espriemiere étape de ce projet qui se
compose de deux domaines de compétences et der-fr®idistincts, d'une part la
conception de l'autoclave et du réacteur et d’apte le dimensionnement et la réalisation
des sources et des moyens de mesures optiquesinétade ces parties sera traitée de maniére
transverse et conjointe.

L’étroite collaboration entre les différentes éaspscientifiques permettra d’optimiser
aux mieux le montage afin qu’il réponde exactenmant objectifs fixés par le cahier des
charges en terme de besoins d'instrumentation (maye chauffage laser, détecteurs,
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instrumentation optique et électronique, réacteti@n terme de résultats attendus (mesures
de point de fusion, transitions solidus et liquidageraction solide-gaz, propriétés eémissives).

C’est pourguoi, le développement de moyens de raespécifiques est nécessaire au bon
fonctionnement de ce banc expérimental. La conmeple la chaine instrumentale optique
sera donc gérée en interne au LM2T. Ce travail oam compte I'étude de conception de
chaque appareil de mesure en terme de bilan radiptalité de capteur, sensibilité et
étalonnage (gain, offset, linéarité, dynamiquepaapsignal/bruit).

En ce qui concerne la conception du réacteur,delierépondre aux doubles contraintes
des besoins thermodynamiques et du dimensionnerpéiqtie. Le dimensionnement optique
— les acces d’'observation de I'échantillon — impdeg contraintes a I'échantillon qui font de
celui-ci un systeme chimique « ouvert ». Il estdonportant a la fois dans les interprétations
thermiques et thermodynamiques de considérer attemént I'ensemble des échanges de
chaleur et de matiere avec I'environnement poudétuire des grandeurs pertinentes. Un
effort sera donc fait spécialement pour simuleebcteur préalablement a sa fabrication et de
concevoir les tests de validation adéquats.

La conception de ce dispositif expérimental seliBeaa par une phase de validation sur
un systeme chimique dont les propriétés thermodimaes, thermiques et donc radiatives
sont connues. Cette étape nécessaire avant laemisenctionnement effective du moyen
servira a qualifier les différentes fonctions d’apgil. Elle permettra également d’évaluer les
incertitudes de mesure intrinseques au dispositif.

Les grandes étapes de la conception de ce digpmgiterimental mettent clairement en
avant I'esprit fédérateur des équipes du LTPCMetLM2T. Ainsi, la synergie des deux
organismes ici engagés dans ce projet permettramdeer a bien cette réalisation
interdisciplinaire dans un souci d’étroite colladtorn, atout majeur de la pertinence et la

cohérence scientifique de ce projet.

5.2. Originalité et caractere ambitieux du projet

Le CEA ne dispose pas de moyen équivalent qui ds pbsséde la possibilité de
travailler en milieu chaud. On pourra travailler Bélaboration et les propriétés de prochains
combustibles pour réacteur GFR de type UN ou UCt dansynthése par voie de
carboréduction ne peut empécher la présence d’oeydé comportement haute température
et le relachement des gaz CO et,Qf@s combustibles HTR (particules TRISO) pourront
egalement étre étudié. On s’intéressera égaleniaited amibe.

L'utilisation de la lévitation aérodynamique aveat\wie la maitrise des eéchanges avec le
gaz vecteur portant I'échantillon permet une exptan relative mais certaine d'une gamme
de composition tres utile. La considération de t@echiométrie des composeés envisagés,
gu’ils soient solides ou liquides, permettra uneseren compte plus fine des propriétés
« haute température » que I'on veut mesurer evayuii varier trés sensiblement.

De plus, la disposition d’'un corps noir miniaturirgérieur du réacteur pourra minimiser
les incertitudes liées au protocole de calibragendeyens optiques.
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5.3. Collaboration et interdisciplinarité

5.3.1. Apport du LM2T-CEA

Le LM2T se charge dimplanter et de coordonner lesemau point du dispositif
expérimental. Ce dispositif développé par I'enserdds partenaires sera implanté dans son
laboratoire de thermodynamique constituant un enviement approprié pour sa réalisation.
Pour atteindre cet objectif le LM2T possede lempétences en matiére de diagnostic
optique, de construction de réacteur et dintegtiét des mesures dans le domaine
thermodynamique.

En effet, I'investigation de propriétés dans ce doma de température élevé impose
I'utilisation de diagnostics optiques (pyrométrieradiométrie, mesures de réflectivité pour
déterminer les transitions de phase). De ce fatinécessaire de développer et de qualifier
de nouveaux instruments optiques spécifiques aspesitif original. Le personnel du LM2T,
déja impliqué dans de nombreux projets ou des d&t@s optiques sont nécessaires, prendra
en charge la maitrise de I'ensemble de la chaisteumentale optique, depuis la source
jusgu'aux post-traitements.

5.3.2. Apport du LTPCM-ENSEEG/CNRS

Les compétences scientifiques réunies dans ce g@raopstituent un atout pour le
développement des études sur la stabilité chimejuamécanique de surfaces et interfaces
principalement dans les systémes métalliques et enmélanges d'oxydes complexes. En
effet, dans le réacteur de lévitation et a un m@rakegré pour l'autoclave, les réactions de
surface et les processus d’échange dues a la faisaporisation intrinséque du matériau et
aux gradients thermiques de chaque coté de ceftcsuwoivent étre pris en compte dans un
bilan total car leur impact n’est pas négligeahiela détermination des grandeurs physiques
et chimiques envisagées. Les cinétiques des réactle surface gaz-solide ou gaz-liquide
seront aussi étudiées en tant que telles en nelatiec les propriétés thermodynamiques.

6. JUSTIFICATION DES MOYENS FINANCIERS DEMANDES

6.1. Moyens demandés par le CEA-LM2T

Les colts lies au développement de ce dispositibpémmental se composent
principalement de deux parties distinctes. La peeenipartie représente l'investissement
matériel des moyens optiques et la seconde coedi@&onception d’'un réacteur (Tableau 1).
L’'achat d’'un laser C¢) de la table optique, d'un premier pyrométre etqdelques filtres
interférentiels ont déja été realisés.

Les principaux postes d’achats du montage consitidre matériel optique et une caméra
rapide nécessaire au suivi des phénomenes physilcogoes intervenant durant les
expérimentations (Tableau 2). La conception duteéemcsera sous-traitée a un bureau d’étude
apres validation de sa géométrie par des calcétdlement et de bilans de chaleur effectués
au LTPCM. L'achat de petit matériel et de consomimatoncerne principalement des
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équipements optiques (fenétres, filtres, supportLd. mise en sécurité du laboratoire
accueillant le dispositif expérimental, les proi@ts$ collectives et individuelles ainsi que la
formation des personnels seront prises en charge GEA.

Les codts liés au développement des moyens optayirégrer au dispositif expérimental
du LM2T-CEA représente l'investissement matérielupde développement des deux
systemes :

» la conception des systemes, la réalisation etlette partielle (TO a TO +6 mois)

* le développement des procédures de traitement loieatipn des mesures (TO+6 a
TO+9 mois)

» [lintégration sur le moyen THERMOLASER HT du CEAlatrecette finale (TO+9 a
T0+12 mois)

Semestre 1 Semestre 2

Coordination du projet
Recette des composants optiques Coordination du projet

Conception et réalisation des Intégration des systemes optiques et du
CEA systemes contréle commande
LM2T Recette du réacteur Campagne d’étalonnage et de validation
Lancement et intégration des phasBgveloppement des procédures de
de montage traitement des résultats
Essais
Conception du réacteur Prise en compte des phénomenes de
CNRS/INPG Calculs d’écoulements vaporisation
LTPCM Calculs d’échanges de matiere et deraitements thermodynamiques et
chaleur cinétiques des réactions de surface

Tableau 1 : Tableau récapitulatif

6.2. Moyens demandés par le CNRS-LTPCM

Les colts liés aux outils de diagnostics nécessatesuivi des phénomenes physico-
chimiques de ce nouveau banc de mesure sont deaddres (Tableau 2) : +)(la mise en
place d’'un minimum d’outils de simulation visanq@antifier le contact et /ou I'échange entre
les gaz réactifs et les phases condensées (solidéguides) —i{) le suivi thermodynamique
et cinétique des phénomenes quasi-inévitables gerigation et de condensation a haute
température en relation avec la connaissance desephvapeurs complexes. Les matériaux
tests seront choisis pour une part en relation &g&connaissances de bases existantes pour
valider la méthode mais aussi selon des criterepemmettront d’ouvrir de nouvelles pistes
de recherche dans le domaine des trés hautes temmesdr (points critiques, compositions
azéotropiques dans les systemes complexes, toarssitinotamment sur les oxydes liquides).

Le financement permettra de réaliser les achatsédagpements et le matériel annexe
nécessaires. Les achats d'équipements (réactecanstra rapide) sont considérés comme
investissements et donc décomptés en nature 9petitematériel optique, les fenétres ainsi
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gue le laser et la photodiode nécessaires aux prederréflectométrie sont comptabilisées en
nature 30. Les prestations extérieures intellelgsiglbureau d’étude, contréle commande)
seront également financées sous la forme de na@ure

L’ensemble des colts s’éléeve a 133 k€ répartis al@ére équitable entre les dépenses
de nature 30 et celles de nature 90. Par consantmtants envisagés pour I'équipement du
second semestre est plus élevé. En effet, la caimiéaaouge représente une part importante
des investissements demandés. Elle demeure néaniimitil de diagnostic indispensable a
la I'investigation et a la compréhension de I'enbEndes phénomenes “haute température”
prochainement étudiés.

La demande de financement envisagée considere leusen pour I'achat d’'une
caméra rapide et pour la réalisation du réacteur hate température. L'ensemble de ces
dépenses couvre un montant de 82 k€.

Année 1 Total (Euros)
1°" semestre 9®semestre N30 | N90
Equipements (N 90)
Cameéra rapide 60 k€ 60 k€
Matériels consommables (N 30)
Fenétres Optiques 8 k€ 18 k&
Matériel optique (supports) 5 k€
Laser + Photodiode visible 5 k€
Prestations (N 30)
Bureau d’'étude 8 k€
Réalisation du réacteur 22 k€ 50 ke
Contréle commande 20 k€
Total (Euros) 48 k€ 80 k€ 128 k€

Tableau 2 : Estimation du co(t marginal du projet
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