
\ 

il 

COl\r1lt!ISSION DES. CO~h:!\jïUr~~Lt.LVTES EllROPEENNES 

COM(69) 350 
ANNEXE TECHNIQUE N~ 4 

COH(69) 350 -ANNEXE TECHNIQUE·No 4 
Bruxell.e·s..,_~e-30--a-vril 19 6 9 

ACTIVITES FU1l'UnES D' ETJRATOH 

Annexe technique n° 4 

n PJ..JUTON-IUH ET TRANSPJ..JUTONIENS" 

l 
\ 



• 

Institut européen dea transplutoniens (Xarls~lhe) 

Projet de programme pluriennal 



• SOMVJ\IRE 

:A. Le Plutonium 
==:::=======-=== 

A.l •. ~t,.t!dc du co,m;po,rtement sous irra~!ion des c9..mmusti?,!es au pluto~ 

R,9!.r ré,acteurs raJ.>ides 

1.1 Cadre du programme 

1.2 Le programme d•étude 

1.2.1 Les mécanismes de transport d'éne~gie 

1.2.2 Les effets chimiques at le transport de matière 

a) Migration et ségrégation de constituants principaux des 

matériaux combusti~les 

b) Le comportement des produits de fission solides 

c) La compatibilité avec les matériaux de gainage et avec 

le sodium 

1.2.3 Le gonflement et les propriétés mécaniques 

1.2.4 Remarques sur l'exécution du programme 

a) Aspects fondamenta~ de nos recherches sur le plu

tonium 

b) Commentaires sur le programme d'irradiation 

c) Déroulement dana le temps 

A.2. L'analzsc chimi.gue et iq~totd-Stt~ dea comQ\,~otir·les :reJlides, i:r:rR.d_:t!s 

et les données neutFpnigues 

B. ~~~=~~~~~ég~g~~~~~=~=é~=i~g~g~~~~~~J~ 
B.l. Cadre du programme 

B.2. Le programme de l'Institut 

2.1 Etudes sur les solides 

2.2 La synthèse des composés solides 

2.3 L'obtention des transplutoniena 

2.4 Les proslGmes analytiques 

2.5 Le soutiçn aux autres institutions de la Communauté. 



' 1 

" ,' 

l. INTRODUCTION 
~ ·~tstWt~,~~ "" - -

Le plutonium, sous-produit inév:i:table de la production 

d •·énergie nucléaire, peut constituer un matériau fissile d'~ppoint 

pour ies-réacteurs à neutrons thermiques et son emploi d~ns ces réac

teurs a fait l'objet de nombreuses études CrecyclD-ge du plutonium). 

Il trouve cependant une utilisation plus spécifique dans l~s réac

teurs à neu~rons rapides, pour lesquels il constitue le matériau 

fissile idéal :- seul son emplo~ permet d 1 atteindre les taux de régé

nération élevés qui sont essentiels pour l'économie de cette filière 

et en constituent un des attr~its. 

Ceci explique pourquoi chaque groupe de· la .Communauté. en

gagé dans un projet de réacteur rapide a développé des moyens de pro

duction d'éléments combustibles au plutoniu~ : c'est ainsi que des 
j 

ateliers de fabrication existent ou sont ery construction en Allema-

gne, en Belgique, en France e't en Italie. . 

pependant, la.manipulation d~ plutonium, substance hnute

ment toxiq~e, entraine_ des problèmes de sécurité du travail _qu~ im

posent des. inv~stia_s~me~ts et. des frais d •_explo~tatipn ~onsidérables 

et restreignent les possibilité~s ... d • improvisation. L.' effort .de ,re

cherche a été, chez tous nos partenaires, beaucou~ plus restreint 

que dans le c~s de l'uranium, dont la manipulation ne pose eucun 

problème de sécurité, et certains se s'ont ·limités à 1' e..ccomplisse

ment des t~ches technologiques d'une urgerice incontest&e. 

r .. 
C'est pourquoi, dans le· cas· de J:''ur:~.nium, on d~opo;3e de 

nombreuses données de base et~aes résUltats. des recherches fonda~ 

oentnles exécu t&es·~J:lb.na les. un:tvers~: tés ··ou . .-les .. ëentr.es .de recherche~ 

elors que pou~ le.plutonium, certaines données·équivalentès·fo'nt 

s~uvent d~f~~t maigr~ le~r ut{ti~~ '6~·leu~-n~c~s~{ti imp,~{euse.-

En outre, le développement des combustibles pour réacteurs 

~apides pose des problèmes par·tibuliers: que·· la tèchnologie de 1' ura-

: ./ ... 
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cium n'~ pas eu à résoudre : les performances très élevées qu'on es- ' 1 

père de ces combustibles, tant en ce qui concerne la puissance spéci-

fique que le taux de combuetion, nécessitent des recherches de base • 

qui n'ont pas leur équivalent dans le domaine des combustibles pour 

centrales thermiques : en particulier, la quantité import~nte de 

ppoduits de fission solides et gazeux créés au cours de l'irradia-

tion jusqu'à des taux de combustion extrêmes, affectent considéra-

blement et d'une manière mal connue les propriétés du combustible 

en pile. 

Enfin, les centrales de puissance à neutrons rapides né

cessiteront vraisemblablement, pour-être économiques, des matériaux 

combustibles dont l'emploi dans les centrales à neutrons thermiques 

est exceptionnel, tels que les carbures et les nitrures, ·et ceci 

élargit encore le domaine où des recherches de base sont nécesaai~ 

res. 

Le développement du réacteur rapide est tenu pour urg&nt 

par tous les Etats membres de la Commu.auté. Actuellement, les 

performances qu'on attend dee combustibles des prototypes ont été 

fixées plus par des considérations de sécurité que d'économie. Les 

recherches de base sont indispensables à une optimisation ultérieure 

ou, pour certaines d'entre elles, sont le préalable au choix d'une 

solution technologique raisonnable. 

Dans la. Communauté, un nombre trop restreint de cher

c~eurs est engagé dans ces études dont une part non négligeable est 

accomrlie à l'Institut è.es Transuraniens. La difficulté et l'am

pleur du domaine permet une solution Qisée du problème des duplica

tic!H3 iuutiles. De plus, il peut être souhaitable que diffé:rents 

laboratoires abordent des problèmes identiques par des méthodes dif

férentès à condition que l'interprétation des résultats fasse l'objet 

e'un effort commun. 

Le comité consultatif des.progr~mmes permettra de mieux or~uniser les 

contacts déjà trop féconds qui existent dès à présent. 

Le document qui suit est divisé en deux grandes rubriques 

A. Le Plutonium 

B. Les Transplutoniens et le plutonium 238. 

. .. ; .... 
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Dans le programme Plutonium, nous avons distingué deux 

objectifs ... ' .. ' . 
;. •" .......... 

• ..... y 
; .. f ' ' ~.o 

·, :: .. 

A 1. ~'·étude du comportement sous irradia ti on des · combüs'tiblefii au 

plutonium pour réacteurs rapides 

A2. L'analyse chimique et isotopique des ~ombus~ïblës·~~pides.-

Ce dern~er.objectif aurait pu être considéré comme un des·aspects 

particuliera des activit•s .de soutien scientifiqu~ CA~)~· Cependant, 

.vu ~' .. i:mportanc.e de:;s· résultats de é·es· travaux pour ·1' eris~~ble du dé-

ve~o~peme~t ·de. 1~ :~ilière rapide, -nous avons préféré les considérer 

· comme un objectif· distinct. 
. :J 

1 ~ . : ' • .. ,;, 

~J .: • 
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A. Le Plutonium 
... " . ..........,..., 

1. Etude du cos~~!~~-~nt sous irradiation des combustibles au plutonium ' 

pour r~acteurs rapides 

1.1. Cadre du programme 

Les responsables du développement des éléments-combustibles des 

projets de réacteurs rapides, poussés par l'urgence, con~entrent 

l'essentiel de leur effort sur la mise au point d'un élément 

adapté à un prototype défini dès à présent. De tels éléments 

sont soumis actuellement à des essais statistiquas destinés à 

vérifier si les solutions technologiques choisies perQettent de 

réaliser les performances encore modestes qu'on s'est fixées. 

Cependant, on pressent la nécessité de disposer pour ~es futures 

centrales de puissance d'un élément combustible qui en permettra 

une exploitation plus économique. 

Ce problème d'optimisation à long terme impose un ensemble de 

recherches de base qui doivent permettre la compréhension du 

comportement des élê~ents combustibles actuels ou potentiels. 

L'Institut des Transuraniens propose de contribuer à ce pro

gramme de base dans le domaine des oxydes et des autres céra

miques, essentiellement les carbures et nitrures. 

Les problèmes qui se posent sont différents selon les matériaux 

combustibles envisagés. Nous les analysons ici briêvement : 

Les réacteurs rapides de la prem1ere génération fonctionnent 

à l'oxyde. Le développement de ce combustible est actuelle

ment entré dans la phase de démonstration technologique. 

Les performances qu'on en attend ont été fixées plus par 

des considérations de sécurité que d'économie. 

tr 
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' .. · On a linit& la puissance lin.?aire et ~a .. température maximum 

du combÜstible en raison des incer~i.{:udes sup le coefficient 
.. 

de tratl5fert the~mique, la conductibilité thermique effective 

de l'oxyde et sa. variation en fonction de~ :r;-estructurations 

et du taux de combustion. 

Cependant, si on veut utiliser éco~pmique~ent de l'oxyde 
... 

dans. des réac te.urs fu t.urs, il faudra ~n él~v~r co?-s:i.dérable-

ment les performa~ces. La pu.issance l~p.éa;ire, que 1 '.on pourrait 
' ~ .. 

espérer de 1' eleli1ent oxyde éH~tuel pourra yraisembJ.ablement 

être augmentée de quelque ~CO à 200 watt/cm. 

Si on veut 1 'augment~r enccre, .il faudt'a même scuger à des 

solutions.techno~ogiques plua audacieuses: noyer l'oxyde 

dar..s *e .s~.dium, accepte:r: .. d~ fonctionner· avec ,fusion à coeur, 

ra~rtir ·d~ns ~' olét:1ent ln m:ttière.·:f_i.ssile!~dans. un .. espace 

a.rmulaire autour .. du noya~ fertile •.•.• : 

Le taui de. combustion que l'on espère attein~e .~st de quelqqe 

100.000 Mwj/T. Des tests d'irradiation semblent p~··c.aver que 

cet objectif est raisonnable, encore que la. fluence neutro

niqu~. re.çue .par 1~~ ga:ines au. ao.urs ,.:.d~ ces: ·t·e·sts rsoi t le quart 

ou le cin9.uième ... de pe qu'elle sera à .mêrn'e ~taux de combustion 

dans l·es .r~~cteur..s de puissance.· 

· b) Les· carbures et les nitrures 
---~--~~~~~~-~---~~--~-~~--- ~) 

On adr.1et 'que 1 'utilisation de carbures :au lietl d.' o'xydes 

·devrait ·permettre unë .. ~xploitation.ï>lus écbnomiq:1e des cen-

. trales de· ·puissance à. ·neutrons rap·id.és ·: l.etir ·con\1:1.4ctibili té 

thermique autorise de_s puissances spécifiques' êlevae's et 

leur forte densité permet rl'atteindre.de meille~r-s taux de 
' • ~ --; J • ' .~ 

conversion. 

Les. n-itrùres··sont ·egalement cons:l.dé:tês i>ax• certains comme 

' des combus·tibles poteriti·els va.lâbl.es' et poü.r les mêrJes 

raisons, encore que les ré~ctions (n,p) et (n,a.) ciE: l'azote 

puissent conduire à un bilan neutronique moins favorable. 
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Le problème le plus djffjcile pour l'emploi de ces com

bustibles réside dans le 8~nflement, bien plus considérable 

que celui de l'oxyde. AcL.;.ellement on envisage der;._;:_ solu

tions pour limiter le g0::.1t 1.ement ou ses consêquenç~s: 

l'utilisation d'un joini; sodium qui permett:rait an com

bustible de gonfler sttns s:::>u.mettre la gaine à dr-s C:')n~

tro.in tes inacceptables; 1 ~ -L~-rndia tion ù tempér-[1..~ . .-;.:;·.-:~ ·~.!~'ès 

é1e·vée, en adoptant un j0:l.ilt g['_zeux, de façon .:l l L>2::-er 

les go.z de fission et à Dx.gmenter lv. plasticité dn ma~-;ériau. 

·On se trouverait ainsi dans une situation com:pc..r2.::.Le à celle 

des oxydes. 

La coexistence de deux cnn·~epts aussi différents t.ronve son 

ori[!ine dans le fait que la relation entre gan fle·n~·:::.1 t, tem

pét·ature et taux de combustion est mal connue. Il D& s'agit 

pas là du seul problème qui demande une solution. 1-::.-, fni t, 

les données fondamental(;)s sur les carbures et les :c.i t~·ures 

mixtes sont beaucoup moins abondantes que sur les o7ydes 

mixtes. 

Dans le domaine des oxydes, on dispose d'une expérience techno

logique considérable et on pent espérer,pnr une voie ernpirique, 

arriver progressivement aux performances souhaitées. 

Au C0"1 traire, dans le domaine des carbures ou des ni ~::·c;.:-es, on 

s'est heur. té très vi te à des difficultés. Alors que, clans le 

cas des oxydes, la recherche de base permettra surto~t d'ex-

·pliquer, ou de confirmer des présomptions déjà fondées sur 

l'exr·ér-ience, dans celui des carbures et des nit:r·ures, cette 

recherche sera .un préalnùle au choix d'une solution t(:;(,hnologique 

raisonnable. 

Jusqu'à .Présent, l'effcrt de l'Institut des Transu:r.an"i.ens avait 

été pratiquement limité à 1' étude des oxydes. Au cou~:-s du pro

chain programme, les carbures et plus génér::?.lemen ~ l.::s com~Josés 

du type (U,Pu)(C.,N,O) prendront dans notre program41e una impor-

' 
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ta.nc.e: o.ccrue .*.} _.::et: il. .est·_J?robable qu~·.:v~:r:~. ~-a .. f~n. ~l.l. plan .. 

l'essentiel de notre activité portera sur ces cQmposés • 

. ; 

*) D~s d. pr~sent,. la ~ise ~u point des méthodes de prépara

ti~n et de caractérisation de~ ~omp~sé~ ~~~-oxyde a. 

co~me~cé. (voir 6e rapport semestriel de l'Institut des 

Transuraniens) 
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1.2. Le prngr~mme d'étude du co~~orte~ent du combustiblB so~ 

irrt:diation 

Le programme d'étude du comportement du combustible sous irra

di•tion s'appuiera d'une part sur l'observation et l'étude de 

mat~riaux irradiés, éventuellement en capsules instruoentées, 

et d'autre yart sur l'investigation de certaines proprikt~a 

des matériaux non irradiés. 

Dans le domaine des oxydes, nous poursuivrons l'activité de 

recherche commencée au cours du 2e programr~e quinquennc.l 

(voir rapports semestriels de l'Institut). ProgressJveme~t, 

cependant, le centre de gravité de nos travaux se dcplccern 

vers les autres céramiques. 

Dans ce domaine, nous ne nous limiterons pas à l'étude des 

carbures stoechiométriques. Rappelons que les cart··-'-' <.=.3 et 

nitrures sont miscibl~s entre eux et peuvent accom~odsr de 

l'oxygène en quantités nctn.bles. Notons en outre que certc.ins 

procédés de fabrication ée:0nomiques peuvent condui:-:·e d. des 

carbures souillés de quantités notables d;oxyg~ne et d'azote. 

Les propriétés de ces compe>sés mixtes, que nous appr:<L] .. erons 

les composés (U,Pu)(C,N,O)~ dépendront de leur tenetu"' en co.r

bona', azote et oxygène; seule 1' étude systématique de 1' effet 

de la composition chimiq~e sur ces propri~t~s permettra de 

sélectionner une composi·:·ion optinale, éventuellement diffé

rente de celle des carbuycs purs. 

Dans le tableau I, nous én1;.mérons les phénomènes a 1' étude 

desquels nous proposons de nous attacher. 

Afin d'alléger l'exposé, nous avons réparti arbitrairer.1ent 

nos études en trois groupes : 

Le transport d'énergie 

Les effets chimiques et les transports de matière 

JJe gonflement 

Il est clair q11e ces groupes drétude ne sont pas indépen

dants. 

• 
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1. ~~~anismes ~~,Eort d'éne:r;g_~ 
> • '' • '~ ... ~~. :' ... ~ • \·· .. 

Etudes sur matériaux ir~dié:i{ ,..-~-···»· · "'· · 
----~~-------~~---~~~-~-~-~~-

Examen et interprétation de 1.~:-~~~ô·)~p~~:iogie- des···~~ci~~U~·ti.~les 
.1• 

'Etudes sur·m~tériaux.non irradiés 
-~-----------------·~-~----~-~---
·c-~nduc:tibil.i té intrinsèqu-e-. deé maté±•inux 

\ '1 ' 

Propriétés o_ptiques , · • .- 1 ... 

Vi~esse de .cristalliso.tion;- teopératures de fusion 

·Etudes en pile .......... ___ ....... _ _. ....... 

Mesure en pile de la conductibilité ·theroique 

(. 

Les'effets chimigues et le transport de rnati~rè 

Etudes sur matériaux irradiés 
-~~-----~------------~-------

' ~ .. 

.Analys·e locale de co~bustibles irradi~s. _(auto,radicgra.phie, ·. 
. . 

nnb:lyse chimique et radiochimique, .microsortde). Examen· de 

cnpsules 11·compatibl.li té tt. 

Etudes: de matériaux ·.rtoh irradies 
----~--~~-~~~----~~-~~~--~~----~ 

Diagrammes des ph~ses j.usqu ·~~_.J>o~nt _de fusion. 

Tension dé vapeur et do ·décompo9i tien. et données thërm<;>dynam:tqùes 

Expérien~es .de simulation 

3. L~. ~opfl~m~~ et les propriétés mécaniqu~. 

E.tudes sur ··matériaux irradiés 
~~~~~---~-~-~~~~~-~-~---~----

Microscopie optique et électronique (répliques ·et transmission) .. ' 

Mesure locale de concentration de gaz de fission 

Etudes de .. mat~riau.x nan· irradiés 
·-~---------------------~--------~· 

FlÙagè e~. _f~.nc ti a~ de· la :te~pé~a tu~e 'ét de .là .. corri~os'i ti~n 

ObservE:lt·ion_ de ~~~~au~~ _au ~j;cro·s"cop'e :eJ!eC:t.rdnique ~ 
1 - j .... ~ 

Etudes en pile . __ .... _________ ...., __ _ '4 .1 
' . •. 

Mesure du fluage sous irradiation. 

• 1 
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1.2.1. Les mécanismes de tr2.nsport:.d'énergie. 

a) L'intégrale de conductibilité· 
~~-~~~~~~--~~~~~~~--~-~~~~--~ 

L'intégrale de conductibilité thermique effective et sn va

riation en fonction du taux de combustion doivent êtrû connues 

si on veut être en mesure d'augmenter la puissance spécifique, 

L'observation de la Llorphologie du· combustible (trou central, 

zone fondue, grains basci. tiques) permet des estimations 

approximatives des profils de températures.·Les importants 

phénomènes de restructuration qui affectent les combustibles 

surtout au début de leur fonctionnement sont ,systémc.tique

ment étudiés par les projets. 

rA 1 'appui de ces études, nous entreprendr-ons. des mesures de 

température de recristallisntion des matériaux non irradiés 

en fonction de leur composition. La mesure précise des teo

pératures 'de fusion des oxydes mixtes en fonction de leur 

. stoichiométrie est en cours et sera poursuivie. Des études 

f similaires seront entrepri~es sur les compcs~s (UPu)(C,N,O).· 

L'effet des pro&~its de fission solubles sur les temp~raturcs 

de recristallisntion et de fusion sera étudié. On se limitern 

nux produits de fission les plus abondants. Il ast évident

que les températures de recristallisa tion déterminee.3 hors 

pile, sur des mat~riaux non irradiés, pourraient diff~rer 

considérablement des. valeurs réelles sous i!'radiation .. Une 

verification sera possible par les essais décrits plus loin 

(mesure de la conductibilité en pile). 

b) Une connaissance détaillée et précise du ~rofil de tempé

rature nécessite des mesures plus directes de la conducti

bilité thermique. 

Les mesures de la cond?ctibilité thermique intrinsèque 

des oxydes non irrndiés seront poursuivies et menées à 

leur terme. L'effet des produits de fission sera sommaire

ment évalué. Des recherches fondamentales complètent ce 

programme (voir 1 $2.,4.p.) .Les études de conductibilité 

des composés (U,Pu)(C,N,O) .débuteront dès 1970. 

•• 

1· 

1 1 ' ' 
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Nous mesurerons· ·en c'ellule cliâude lâ conduct.i'o1rité"~·tf!érmique 
de$ ma.têriau.x · ir.ràdiéts, •.. Ces ·mesures,. pi ua~ gr.ossières:. que 

celles évoquées plup· h~ut.. permettront .. de .détermin:"er l'ordre 

de grandeur de l'effet de l'irradiatio~ sur la conductibilité 

aux taùx de combustiqn élevés.(produits de fission, porosité ••• ). 

Des mesures en réacteur de la conductibilité thertlique (ther

mocouples) seront àccomplies sur quelques échantillons d'oxyde 

de stoichiométrie différentes. Ces essais compléteront les ré

sultats des ~esu~es hor~ pile que nous avons réalisés. Les ob-
. • • 1 .. . .. •• . _;( 

servations seront limitées aux fo..ibles taux de combustion et 
~ •. ' 

au~ t~mpératures infêri~ur~s à quelque 2000°C en raison des 

li mi to.tions imposées par l'es thermocouples. Des mesures simi

laires seront entreprises sur ·les composés (U,Pu)(C,N,O} dès 

que possible. 
t_ 

c) La contribution du rayonnement (infra-rouge) au transport 

d'énergie peut être importante aux températures. élevées. 

~-Nous ~oursuivrons l'étude des propriétés optiques des maté

L:iuux combustibles. 

"'} 
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1.2.2. Les effets chimi~es et le transport de matière 

a) La migration et la ségrégation des constituants principaux 
---------------~------------------------------------------
des matériaux combustibles 
--------~~~--~--~-~~-~~---

La ségrégation du plutonium aura une influence notable sur 

le profil de température dans l'élément combustible et sur 

les propriétés qui en dépendent& De plus, si elle est consi

dérable, elle peut entraîner des problèmes de sécurité du 

réacteur. 

Une modification des propriétés physiques et chimiques des 

combustibles est provoquée par la migration sous l'effet du 

gradient thermique, de l'oxygène dans les oxydes ou du car

bone, de l'azote et de l'oxygène dans les composés du type 

(U,Pu)(C,N,O) .. 

L'accumulation de plutonium dans le cen·tre d'éléments 

combustibles oxydes irradiés a été décrite par plusieurs 

auteurs. On 1 'a expliquée, selon ]œ cas, par une cristalli

sation fractionnée (fusion à coeur) ou un mécanisne de ther

modiffusion, mis en évidence dans certaines expériences de 

simulation (gradient thernique). 

Fréquemment les combustibles soumis à l'irradiation en flux 

rapide sont totalement enrichis et dans ce c~.s, la ségrég.':J.

tion de plutonium n'entraîne pas de vnrintion correspondante 

du profil de température, variation qui pcurrait à son tour 

affecter le phénomène de ségrégation. Lorsque l'irradiation 

est conduite en réacteur thermique, la depression de flux 

neutronique peut rendre très délicate une évaluaticn des ob

servations. Il s'agit donc là d'un problème difficile qui 

nécessite des observations nombreuses de combustibles irradiés 

dans des conditions diverses et des études de r.Iodèles basées 

sur des données fondamentales sûres. .L, 

• 
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-Dans la Communauté un uomore suft'isant de cvmbustibl~s vxyC.:es 

·n .été irradié pour que nous p~issinns éviter un vnste proern:.lme 

d'irradia tien propre. 

·- Nous irradierons q~elques capsules de.c0mbustible dopé 

de faç-on- hétérogène avec .des traceurs 233u, 238Pu afin de 

.suivre le tr~nspnrt de l'uranium et du plutonium sous irr~-

dic.tior... 

Nous examinerons systématiquement les combustibles oxy1es 

irradiés p0ur d'autres études nfin de déceler les s6~résations 
, ' 
even tuellee?·· 

L'Institut ~es Trdnsuraniens dispose, dans ses cellules 

chuudes, d'équipements adéqun.ts pour ,;bserver ces phénoMènes: 

:tutorc..di.cgrc.phie c.lpha, anr:lyse chimique, radio.chimique et 

isotopique sur des microéchantillons prélevés le.>a:tler:1ent. 

D'ici peu, la mise en service de la microsonde élargir~ 

encore nos possibilités. 
1 

A l'appui de ces études, nous uompléterons les recherches 

en cours uctuellame~t sur le dingramme dos phases et les pro

priétés thermodynamiques: il s'agit en particulier des mesures 

de tension partielle de vapeur des constitu~nts et des déter

minations des courbes de liquid.us-soliâ.us des oxydes mixtes 

en fonction de leur stoèchiomêtrie. ·L'ef'fe·t des produits de 

fissiàn abotidarits sera :abordé dins 'uri ·progrdmme ~xpéri:'men tnJ. 

lir.1i té. 
Ces études permettront de sélectionit'er les mecanis.mes. de 

transp9rt possibles ùu point de vue thermodynamique. 

Le gradient de stoechiométrie qui s'établit dans un com

bustible oxyde sous irrQdintion mérite une grande attention: 

les variations locales des propriê~és de l'oxyde pourraient 

être considérables. Hulheureusement, l'analyse locale de la 

~
toechiométrie dans un combustible irradié n'est pns une 

tâche cisée~ Nous évaluons pour l'instant la possibilité de 

surmonter cette difficulté. 
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Dt.ns les cc.rbures stoechiométriques on n' u pas r.1is en évidence 

de iJigration de plutonium. Les données sont cependa.ntv.t:rppllâ

mitées pour l'~:x:clure aux puissances spécifiques très élevées. 

Pnr contre, dès qu'on s'écnrte de la composition stoechiométrique, 

le carbure n'est plus monophasé et des difficultés apparaissent. 

Dans le cas des carbures sousstoechiométriques, du plutonium mé

tallique se sépare et crée des problèmes de compatibilité avec 

les gaines." Dans les carbures hyperstoechiométriques, une phase 

(U,Pu) 2c
3 

précipite qui, apparemment, crée peu de difficultés 

si sa quantité reste limitée. Dans les composés du type (U,Pu) 

(C,N,O) l'effet de la présence d'oxygène et d'azote sur ln com

position et les quantités- des phases secondaires devra être 

analysé. 

fÏ{ous étudierons 

1 
1 n) le diagramme de phQse de ces composés, en nous limitant à une 

1 

seule vlleur du rapport Pu/U + Pu, 

1 b) 

t 

les pressions de décooposition (CO,N2 ) et les tensions par

tielles de vapeur de plutonium et uranium, 

le) les courbes de solidus-liquidus. 

1 Nous étudierons l'effet des produits de fission les plus abon-

1 dnnts sur ces propriétés. Enfin, des expériences de simulntion 

j (gradient thermique) permettront de faire le lien entre les 

1 données thermodynamiques et les observations sur les combustibles 
1 
1 que nous an.nons irradiés. 

.. 

·' 

_1 

/' 
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b) Le com~ortement des produits de fiss~on solides 
------~----------------------------------------
Les taux de combustion .élevés que l'on espère o.tteïndre dans 

les co11bustibles .des ré.9.cteurs _rapides co-p.du·iront 3_. 1:1 form'l

tion d~ produits de fission solides en quantités notables 

(15% en fin d'ir~adiation). Nous nvons·mis ::i notra program::1e 

l'étude de leur effet sur los propri8tés physiques· et yhysicu

chimiques du matériau combustible (voir plus haut) •. 

Nous nu us occuperons plus particulièrei\}en t'· dD;ns ce p::trngra::?he, 

du mécanisme de leur migration et de.leu~ ségrégnticn. 

La ségrégation de~ produits -~e fission solides .rr été: décrite 

par de nombreux a~teur~. Les expéri~nces d'irradiation menées 

par l' Institut. dans D.F .R.~ .. jusqu'à 8000 IV.~.uj/T ont: mis en évi

dence des ··diffP.rences cor:.f?ièêro.bles de co~:pC?rtement des pro

duits de fission selon ln stoechic"ilétrie du. combustible de 

ë.ép~rt. Les essais n.ctuellement E'.~l cours do.ns D..F.l:<. per

mettront de vérifier si des dif:drençes se maintiennent ,- ' 

· lorsque 1 '.irradiation est· conct~ite ju.s.qu' à .un taux -d~ cor::-

1 bÙstion de quelque 70.000 Mwj/T • 

. Nou.s proposons d'étudier sur des combustibles .. ir~a<liés duns 
... 

j des .Gonditions connues l:e profil de _concen tro.tion des produits 

ide fiosion, de manière ~f mett~e en ~viden~e: ;Le_p lo.is em:Jirique.s 
',,· ' 

qui gouvernent leur m.tgrati.on (autoradi?gr~phies,. m~crosonèe • , 41 >• 
La so.J.:ubilité des produits de fission de.:1.s ... 1.~ ré~eau d'U02Puo2 . . .•. . 

en fonction de ln ter.:pérature et de la stoech~ométrie sera 

étudi~e sur des~~at~~laux non irradiés de m~me que leur étnt 

chimic1ue dans les inclusions. On ~e. ~~m~ tera aux p!'odults de 

f fission les ··pi~~- abondants.·. 
L . . 
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Cnrbures et comE,.o_~s du type (U,Pu)(C,N,O) 

On n'a pas décrit, dans les étuèes sur les carbures, de migre

tian m~ssive ou de ségrégation de produits de fissiono Il est 

cependant possible qu'on les observe aux puissances spécifiques 

très élevaes qu'on fixe parfois comme objectif. Si c'était le 

cas, il faudrait mettre également sur pied un programme expé-

rimentnl. 

Notons œpan:iant que 1' étnt chimique des produits de fission 

jouera un rôle considérable sur le bilan carbone, azote, 

oxygène dans le combustible et sur les propriétés qui en dé-

jpendent. Ncus étudierons cette question. 

c) Compatibilité avec les matériaux de gainage et ave·c le sodium 
-------------------------------------------------------------
Le développenent ~t l'étude des mat~riaux d~ gainage n'entre 

pas dans les attributions de l'Institut. 

Nqus n' envisD.geons pas d'études hors pile de compatibilité 

entre matér.bux de gainage et combustibles. 

Par contre, nous pouvons rénliser des expériences d'irradiation 

à taux de combustion moyens (3 à 4 %) destinées à éprouver la 

compatibilité sous irradiation, en présence de produits de 

fission. Une pareille expérience est d'ailleurs en cours de 

r~alisation en collaboration avec GfK. De plus, l'examen 

systématique en cellule chaude (microsonde, microscopie) 

àes interfaces entre gaines et combustibles irradiés per

mettra de reconnaître les problèmes éventuels. Rappelons que 

les mat~riaux de gainage utilis~s pour nos .exp~riences d'ir

radiation sont choisis sur les conseils .des spécialistes des 

projets et que les études de compatibilité sont donc com

plémentaires des programmes de ces projets. 

L'étude de la compatibilité des mat~riaux combustibles avec 

le sodiu~ est une nécessité. N~anmoins, en raison de notre 

inexpérience dans le do~nine de l'~tude du sodium et de 

! ' 

•• 
.. '7,. 

·,• 
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ses. problimes,jnous pr~f~~ons pour l'instant l~iscer d 

d'autres l~initiative de ces trovnux. Ceci n'exclut d'ailleurs 

pas notre intervention si elle est souhait~e et lors~ue des 

méthodes éprouvées peuvent être appliquées directement RUX 

co·mbustibles au .plutoni:u~ sans nécessiter la. mise en pla.?e 

d'un làborutoire complet de munipulatiun et d'~nalyse du 

.sodium.· 

. ·J 

. f 

' ~ . 
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1.2.3. Le goEflement et les proprié~o~ mêcanigu~ 

Nous ~vans, dans l'introduction, soulign~ l'importance techno

logique du :problème du gonflement, qui mérite un effort expéri

ment~l considérabl~. 

La. con tri bu ti on des produits de fission solides au gonfl eoen t 

a fait l'objet de no~breuses études. Quelques données sont trop 

incertaines pour permettre des cal~uls précis de cette contri

bution: l'état c~imique des produits de fission solides précipi

tés et 1 ~~~men tntion du volume spécifique des matériaux com

bustibles due à la présence de produits de fission diss8us 

devraient étre mieux connus. 

II

Nous nous efforcerons d'nider à combler cette lacune par nos 

études dtl diagramme des phases. 

Ln contribution des bulles au gonflement est étudiée d'un 

point de vue fondamental par de nombreux physiciens qui observent 

dans des métaux de h~ute pureté, irradiés par des neu~rons ou 

des ions, les mécanismes de naissance et de croissance des bulles. 

Les résultats de ces travaux, directement utilisables pour la 

compréhension du gonflement des enines, sont difficilement ex-. 

ploitables dans le cas beaucoup plus complexe des mat~riuux 

céramiques fissiles hautement irradiés. 

INous proposons d'appliquer certaines de ces méthodes expérimen

tales L-micrescopie électronique_? 2 l'etude des oxydes et com

posés (U,Pu)(C,N,O) de -façon à dégager les lois phénoménologiques 

jdu gonflement par les bulles. 

1 

!Les mesures, en cellule chc.ude, des teneurs locales en gc.z de 

lfiss~on co:npléteront ces informations. Notons que ces méthodes 

Jsont ·E'~ctuellement nu point à 1' Institut. 

IDQns ce domaine des oxydes, les irradiations en cours ou en pré• 

~aration fourniront les m~tériaux fortement irradiés nécessaires 

r ces recherches. On pourra y ajouter éventuellement des maté

~iaux irradiés par les projets. 
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1

. Pour les composés (U,.Pu)(d,N,O), :nol.ts pr .. évoyons .. un programnù:r as·sez. 

vaste d'irradiation. Il ~'agit de réaliser des ~xpériences à te::r!-
• 1 • .. ' • , •• ' ' 

pérature contrôlée, sous diverses fluences, d'échantillons de 

différentes composi t~.ons chimiques. ·L,. effet de la· :po rosi té de 

depart sur le phénomène global devra être évalué pour· permettre 

·une interprétation saine de nos observntion.s. Notons qu'une expé

rience de ce genre est d~s à prés.en_t en cours, en collaboration 

avec le CEA, duns BR II (di_spositi.f POM). 

En outre, des irradiations co'urtes sont prevues pou'r obtenir des 

·1 éch-antillons sur lesquels les phénoniènes ·niicros·copiques de forma

jltion des pores seront étudiés par microscOpie électronique (méthode 

d de transmission). . . 

Lé' fluage du: combustible ·sous irradiati-on, :problème 'directement 

lïé à c.elui ·du gonflemënt~- devrait être étudi-é ·en pile. l'1alheureuse

ment les tèchniques expérimentales sont très délicates. Nous nous 
t 

1 efforcerons de réaliser de· telles mesures en··utilisant les dispo-
l ' . " ' ' 
l si tifs. ddnt le· developp..ement .. es.t en' C.otirs daria d-t autres laboratoires. 
l 

! 
f L'observation en cellule chaude de combustib~es irradiés permet de 

reconnaitre les déformations massives. Un examen plus détaillé 

~microscopie électronique_? donnera des informations sur les méca

nismes possibles de ces déformations. 

A 1 1 a·ppui de ces recherches, des études du processus de déformation 

plastique de combustibles non irradi~s ~microscopie électronique_? 

seront entrepris-es. Elles permet·tront ·de- juger dans quelle mesure 

les mécanismes de- déformation hors pile contribuent à la déforma

tion sous irradiation. 
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1.2.4. Remarques sur l'exécution du progr~ 

a) Aspects fondamentaux de nos recherches sur le plutonium 
-------------------------------------------------------
Les recherches que nous entreprenons sur les matériaux com

bustibles non irradiés ont pour but de permettre l'interpré

tatio'n de leur comportement sous irradiation. 

On pourrait se contenter de mesurer les seules grandeurs 

directement utilisables po.ur cette interprétation. On pourro.it 

par execp).e ... limiter 1' étude du diagramme des phases au seul · 

domaine de composit~on nominale ou probable du combustible 

dans le réacteur. 

Il nous semble que cette méthode ne conduirait pas à une 

compréhension réelle et qu'il est préférable de situer ces 

grandeurs utilisables dans un tout scientifiquement cohérent. 

C'est d'ailleurs ainsi que nous avons ngi jusqu'à présent. 

Nous en donnons quelques exemples ici 

L'étude des ~agrammes de phase du système (U,Pu)O a couvert 

tout le domaine des concentrations. De plus, le diagramme des 

phases du système binaire Pu-0 a été soigneusement étudié. 

Les propriétés thermodynamiques à haute température (mesures 

des tensions de vapeur) des oxydes de plutonium purs ont été 

mesurées en plus de celles des oxydes mixtes d'uranium - plu

tonium. 

La conductibilité thermique des oxydes à basse et à moyenne 

température a été étudiée pour compléter les mesures à très 

haute température, nécessaires à la technologie. 

Ceci a d'ailleurs permis d'expliquer pourquoi la conductibilité 

de l'oxyde mixte est egale ou même supérieure à celle de l'U02 
aux températures plus élevées. Les études de propriétés optiques 

des oxydes dans l'infrarouge, utiles à l'évaluation des pro

priétés thermiques des oxydes ,ont été complétées par des 

études dans les autres régions du spectre, ce qui conduit 

d'ailleurs à l'évaluation de données thermodynamiques (capa

cité calorifique). 
/. 
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Nous proposons de poursuivre cette politique dans l'avenir: 

lorsqu 'une étude à caractère purement scientifique peut 

legitimement prolonger une étude prévue dans le programme de 

base, nous l'entreprendrons, si toutefois nous disposons du 

per~onnel compétent. 

De plus, il peut être judicieux d' o.uvrir 1' Institut aux 

groupes de recherche fondamentale, dès universités par exemple, 

qui ne po~rraient trouver ailleurs la possibilité de réaliser 

··les mesurés qui les intéressent sur des actinides hautement 

toxiques. Il faut en effet se souvenir que l'intérêt scienti

fique des actinides est considérable puisqu'ils forment, par 

la configuration de leur couches électroniques, un groupe d'élé

ments distincts. 

Nous avons énumérét dans les chapitres ·précédents, les irradia

tions que nous entreprendrons._ Leur objectif est de mesurer en 

pile l'effet de l'irradiation sur certaines propriétés défi~ies 

(conductibilité thermique, fluage ••• )ou de préparer des maté

riaux sur lesquels on étudiera en cellule chaude les phénomènes 

particuliers (ségrégations, gonflement ••• ) dont l'investigation 

figure à notre programme. 

·Les.projets, poursuivant dans leur programme un objectif essen• 

tiellement industriel• irradient dans leurs expériences da 

démonstration un nombre d'aiguilles trop élevé pour en per

mettre un examen très détaillé. Un tel examen de détail, même 

s'il est jugé souhaitable, pourrait d'ailleurs ne pas correspondre 

à un besoin urgent du projet. L'institut des Transuraniens 

pourrait accomplir une partie dea études qui figurent à son 

programme sur certains de ces matériaux, mis a sa disposition 

par les projets. 

Ce serait une· des tâches du conseil local de programme de juger 

si un examen demandé par un projet peut être considéré comme 

objet du programme propre de l'Institut ou doit être considéré 

comme prestation pour tiers (voir chapitre C). 



r-

. -· : \.. / ~~~ 

- 22-

Nous avons dit que les composés (U,Pu)(C,N,O) prendront 

progressivement une importance accrue dans notre:prograome. 

Le tableau qui suit donne les dates approximatives de 

début des travaux sur les composés. Ceci ne signifie nulle

ment que, pour chacun des domaines d'étude, nous prévoyons 

d'arrêter totalement les travaux sur les oxydes. Il est, 

par exemple, évident que l'examen en cellule chaude des 

oxydes et l'interprétation des résultats se poursuivra 

parallèlement à l'examen des carbures ou nitrures. 

'\ 

.r '1 
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Dàte de début: .. ·des :·.tl'avaux; f}ur. les. comJ?o.sé~ ,(U:,Pu)(C,N ,0) 
•• ; x fa ............ -......... q ..... ~~ ........ _ ., ............ y., ......... -~ _ ···~ .... ~ ... ·-..... ., ~ -~ ... ,~. , 

. ' ........ ~. .. .. .. . ... .. ~ . ~ .,._....,. -_ .. ;.... ....... . ..... ' .. ' 

1 •. Mise au point de la fabrication des actuellement en cours 

échantillons de carbures 

2. ~~se au point. des méthoges analytiques 

de +a métallogr~phie et des examens 

par diffraction de rayons X • 
. . - .. , 

3. Début d'irradiation 

4. Examens. en laboratoi.r.e chç:1ud. 

5· Etudes de diagramme de phase et de 

propriétés thermodynamiques 
• .. .. ~ t 

6. Exp·ériences de simulation: (gradient ' 

thermique) 

7. Mesures .de conduëtibili té thermique.:· 

sur m.atéria.ux non irradiés 

sur matériaux irradiés (en cellule 

chaude 

sous irradiation 

8. Etudes,du gonflement 

actuellement· en ·cours 

'"1969 (en collaboration 

avec le· CEA) 

début -1970 

milieu ·.1970 

milieu 1970 

début 1971 

fin 1970 

Microscop~e électronique sur re~~iques milieu 1970 
Microscopiê' electroniqu~ par trtttls• .: .. ' 

mission fin 1970 

. ' 
~ . ~· 
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A.2. L'ano.ly~e·:rhimique et isotoEisue.des combustibles raEides i~~ 

et les données neutroniques 

2. 1. Cadre d1l progra~ 

- Au cours du 2e programme, et pour couvrir les besoins propres 

de son programme d'irradiation, l'Institut des Transuraniens 

a mis au point des méthodes d'analyses chimique et isotopique 

applicables aux combustibles irradiés. 

Ces méthodes ont été utilisées pour mesurer les taux de co~~ 

bustion et de conversion dans des réacteurs therm~ques de 

puissance (voir rapports semestriels no. 3 et suivants). ' 
Laur utili;sé ne fait pas de doute pour les neutroniciens et 

les exploitants de réacteur qui trouvent "'..: ·~ .. ~ : .. ,:~.· .;.l de véri

fier les résultats de leurs calculs basés sur les données 

neutroniques microscopiques. Nous reviendrons.plus loin (acti

vités de service) sur l'application de ces méthodes aux réac

teurs thermiques. 

- Dans le domaine des réacteurs rapides, un effort dans ce 

sens devient actuellement désirable. En effet, on~dispose 

de combustibles irradiés jusqu'à des tnux de combus·rtion con

sidérables dans des spectres connus et.la mesure an~lytique 
précise des taux de combustion et de conversion·permettra 

de vérifier les prévisions des calculs. 

- Malheureusement, plusieurs données neutroniques sont' encore 

trop mal connues pour permettre une évaluation sûre des ré

sultats analytiques. Le programme que nous résumons ci-après 

a pour but de combler cette lacune. 

2.2. Le pr~ramme d'étude 

a) La détermination précise du taux de combustion par l'analyse 

suppose que l'on dispose d'un isotope moniteur dont le rende

ment de fission varie peu selon la source de fission. Le 148Nd 

remplit cette condition dans les spectres thermiques· mais rien 

ne prouve qu'il en est de même dans les spectres rapides. 
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fNous irradierons des quanti tés corinue·s (quelques dizaines de mg) 

de divers isotopes purs d'uranium et de plutonium dnns des réac

teurs rapiè.estt L'analy--se des·produits de·fission obte.nus per

mettra de sélectionner l'isotope dont le rendement de fission 

est indépendant de la ·source de fission. 

b) Les isotoJ?es ains.i sél~.ctionn~s seront squ.mi~ à l'irradiation 

en spectre rapide afin de déterminer par l'analyse leur section 

efficace d'absorption effective. De cétte manière on définira. 

lef? corrections _éventuelle_f:Oent nécessaires. à leur emploi comme· 

non~t~ur qua~titatif de taux de .combustion~ 

'. 

c) ~' analys_e isoto:pique des é:t.émen ts lourds irra.di_és ( vo,ir a) 

permettra en outre de déterminer la valeur de a (rapport des 

sections efficaces de captur.e et de fission) des isotopes fis

siles' a.i~si que les sections efficacès' effectives des isotopes 

fertiles. 

di L'é~aluation 'des r'ésultats de ces études se fera en colla

.b.ora tion ave·c _:l'es physicièns des projets. 

t' .. 

, !.. -., '.J r, 

:; 

~ . .... \ : 
- 1 ·.! 
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A.3. &~~ctivités de soutien scientifiques et les pre~tati~~E"P0~2: 

tiers • ........ ~--......-

L'exécution du programme de recherche suppose l'intervéntion 

d'équipes de soutien scientifique qui assurent la réalisation 

des analyses chimiques et radiochimiques et des fabrications 

· d'échantillons. 

Ce genre d'activité suppose des mises au point qui donnent lieu 

à des publications souvent appréciées des techniciens confrontés 

avec è.es p:roblèmes a:i.milaires dans 1' industrie et la recherche. 

Il y a d'ailleurs une p~rt d'arbitraire dnns la hiérarchie des 

études (objectif ou activité de souti.en) et c'est ainsi que nous 

avons considéré comme objectif distinct le développement des mé

thodes d'analyse chimique et isotopique des combustibles rapides 

(A 2). 

L'Institut des Transuraniens est doté de l'infrastructure néces

saire à l'accomplissement de te~s tâches et fréquemment des orga

nismes extérieurs (autres établissements du CCR ou instituts de 

recherche ou industriels) sont tentis de faire appel â ces possi

bilités pour résoudre des problèmes auxquels leurs propres équi

pements ne permettent pas dè faire face. 

Ces prestations, dont nous estimons qu•elles pourraient.occuper 

environ 15 agents en moyenne, devraient faire l'objet d'un finan

cement séparé par ceux au bénéfice desquels elles sont accomplies. 

En particulier, le laboratoire chaud permettrait, grê.ce à ses 

équipements, d'accomplir un nombre beaucoup plus considérable de 

tâches si le personnel qui 1 est attaché était plus abondant. 

La possibilité offerte par l'Institut de déterminer avec préci

sion les taux de combustion et de conversion des réacteurs ther

miques, et, dans une mesure peut-être moindre actuellement (voir 

A.~.), dés réacteurs rapides, suscite chez quelque~. explo~tonts de 

centrales de puissance et neutroniciens un intérêt incontestable 

puisqu'on dispose ainsi d'une méthode de vérification des résul

tats des calculs basés sur les grandeurs neutroniqu~s microsco

piques. 

Il doit être clai~ que notre but n'est pas ici de nous substituer 

à des laboratoires industriels, mais de faire face momentanément 
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à des besoins non encore couverts ailleurs dans la Communauté~ 

Notre objectif eat de développer des méthodes, de les améliorer, de 

les appliquer à la résolution des problèmes posés par notre ~rogram-_ 

me et de mettre d'autres en mesure de les appliquer à leurs propres 

objectifs. 

Remarquons cependant que la possibilité qui nous est momentanément 

offerte de mettre nos méthodes à l'épreuve sur des exemples concrets 

en garantit finalement la qualité. 
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Les Transplutoniens et le Plutonium 238 

I. Cadre du programme 

La forte radioactivité (a. ou neutrons) des éléments trans

plutoniens et du plutonium 238 a permis d'en imaginer des 

applications techniques spécifiques (batteries isotopiques, 

sources de.neutrons ••• ). Il n'est cependant pas unanimement 

admis que ces applications répondent à un besoin urgent et 

rien ne permet encore d'en prévoir un vaste et rapide déve

loppement industriel en E~1~ope. Néanmoins, comme ces éléments 

sont des sous-produits iné·vitables de l'industrie nucléait-e, 

on pourra difficilement résister à la tentation de les valo

riser. 

De plus, dans les usines de retraitement des combustibles irra

diés et m~me dans les ateliers de fabrication de combustible 

on se trouve dès à présent confronté avec le problème de leur 

manipulation et on peut estimer utile d'acquérir une expérience 

suffisante pour résoudre certaines difficultés • 

.. .~. .. ) On peut constater que les préalables d'une vaste · 

action Transplutoniens, comparable à celle que mène l'U.S.A.E.c, 
n'existent pas encore en Europe. Le programme de l'Institut 

des Transuraniens dans ce domaine restera donc limitée Son 

objectif sera de contribuer au maintien dans la Communauté 

d'une compétence suffisante pour autoriser un essor éventuel 

dans le futur et permettre de faire face aux quelques tâches 

urgentes qui peuvent se présenter dès à présent. 

• 1 1 . 
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2. Le prograr.1me de 1' Ins ti tut . 

L'objectif, du programme- ~st de déterminer des propriétés phy

siques· et chimiques des composés solides des transplutoniens. . ' . ~ 

Ceci suppose qu'on synthétise c~s cqmposés, qu'on cherche les 

sources d'approvisionnement les moins. çotlteus es et qu'on soit 
' ' 

en mesure de rée.lis.er les. analyses· chimiques qui s'imposent. 

Ces études concèrnent donc la totalité des équipes de l'Institut 
' .. ' . ' . . . 

et seront menées parallèlement aux études sur le plutonium. 

2.1. Etudes sur les solides 

L'application aux transplutoniens de techniques mises au point 

en vue des études sur le plutonium·devrait nous perm~ttre 

d'acquérir, sans développer de nouveaux instruments, des 

données fondamentales -qui éompléteront les connaissances des 

actinides. De telles études ont d'éjà' été entreprises. Citons 

la mesure_d~ ln te~sion de.vapeur-e~ l'observation métallo

graphique des oxydes d'américium. (Voir.R~pports semestriels 

110 • 5 , par • 1 • 2 • 3. et n<? • 6 , par • . 1 • 1 • 3. ) • 
'·"' .. ; .. 

Ces· études .. sur, .. les p;~priétés des ~elides. (~xydes, carbures, 

ni tru:ces; :-h;~~res • ~- •. ') 'se;on.t poursuivies. 

2.2. La synth&se des compos~s .. solides 

Il s., agit i~i' de la préparation des échantillons des~inés, aux 

études fondamentales évoquées au point 2.1. IJa chi~ie prépa

ratoire de' c·es composé's étant mal connue, des recherches ex

-p-érimentales seront nécessaires. 

Notons que, .. dè~ à présent, un stagiaire étudie chez nous la 

prépara ti on d'Am m'étallique de haute pureté (par ré duc tiort 

par le lanthane) qui pourra servir de matériau de départ pour 

la synthèse de certains co~posés • 
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a) Il n'entre pas dans nos intentions d'entreprendre un vaste 

programme d'irradiation en vue d•obtenir des transplutoniens 

en grande quantité. Lorsque ce·sera possible, nous achèterons 

les éléments nécessaires à nos études. 

D'autre part, nous étudierons 1~ possibilité de les récupérer 

dans les rejets des usines de retraitement des combustibles. 

L'Institut a dès à présent acquis de l'expérience dans·la sé

paration transplutoniens - lanthanides par échange d'ions ou 

extraction par les amines (procédé Tramex). Actuellement des 

recherches sont en cours sur les extractions par l'&cide diethyl 

hexyl phosphorique (procédé Talspeak). Ces études seront pour

suivies et les procédés Tramex et Talspcak seront comparés 

lors du retraitement de deux cibles irradiées en notre pos-session. 

Cette comparaison permettra de sélectionner le procédé dont nous 

étudierons l'application à la récup&ration de l'Am et du Cm dans 

des rejets d'usines de retraitement. 

F~ plus nous étudierons : 

la séparation actinides-lanthanides'par entraînement ou pré

ci:!}itation. 

la sépa~ation amé~ium-curium par chromatographie et par 

précipitation (apr~s oxydation de l'am~ricium). 

b) Le programme d'irradiation en vue de la production de trcns

plutoniGns s~ra limité. Il s•agira non d'obtenir des quantités 

imrortantes, m.o.is plu tôt d'étudier des possibilités éven tu elles 

de production. C'est ainsi que nous examinons pour l'instant 

la possibilité de créer du 238Pu de grande pureté isotopique 

.. , • d 242c b+ · d · t · t d par aecro1ssance u ·m 0 wenu par 1rra ~a 10n cour e e 
241 Am. Ceci permettrait une valorisation éventuelle de l'amé-

ricium et conduirait à un produit particuliorenent adéquat pour 

les upplicutions médicales (rythmeur cardiaque). 
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Nous envisageons également d'étudier l'irradiation de mélanges 

d'isotopes lourds extraits des rejets d'usines de retraitement 
243 244 en vue de la production de Am et Cm purs et, si un besoin 

se dessiné:, ·an pourra envisager 1~- synth~se du 252-cf'. Les crêdi ts 

affectés à ces irradi'ations :Pour le programme· quinquennal ne dé

passeront pas 0,3 MUC. 

2.4. Les problèmes analytiques 

Des études de chimie analytique et de radiochimie scnnt nécessaires 

pour réaliser notre programme. De plus, les résultats de ces études 

peuvent être utiles aux exploitants des usines de retraitemént qui 

seront confrontés avec des problèmes similaires. 

Encor .. e que les .ri.~tho'dos :appliquêe:s· :·aù. plutoniunr he ·soient pas 

directement utilisables dans le cas des autres actinides·, 1' équipe

ment disponible à-.l'Ins.titut:· convient parfaite"ment pour faire face 

à ces problèmes .-

' 2.5. Soutien aux autres· institutions ·de la CommW:iauté 

Dès à :;_Jrésent·, des instituts univ·ersitaires ou au-t.r·es nous de

mandent des échantillons nécessaires à leurs recherches. Il peut 

âtre souhaitable de disposer dans la Communauté d'un organisme 

qui en assure la distribution-.-. L' Insti'tu't des Transuraniens 

pourrait remplir cette fonctiori~ 
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Pour la période quinquennaleet éventuellement sur base des 

credits inscrits au budget 1969, majorés de 5% par an, les prévisions 

sont les suivantes: 

Effectif total(y compris services généraux) 

D~penses de personnel et fonctionnement 

(titre I net et titre II avec école) 

Dépenses de fonctionnement scientifique 

(voir détails ci-après) 

Total 

* • 

* 

220 agents 

13,15 Mue 

12,15 Mue 

25,30 Ivluc 

Les dépenses de fonctionnement scientifique comprennent: 

(Titre III du budget) 

Dépens<"s forfaitaires (petit matériel, matières 

cc'1.scn.aBbl:9s 1 entretien du matériel et des bâti-

men~. c) 

Ach~t matières fissiles 

( 4 kg de Plutonium.,. 2 kg d'Uranium 235 et 150 ~grammes 

Americium) 

Investissements en gros matériel 

(Titre V du budget) 

Irradiations (en réacteurs thermiques- capsules 

iustr~me~t€es genre POM et irrad~ations transplu

toniens: 2 l{.uc; réacteurs rc.pides - 6 11 trefoils" 

d~ns le DFR, ou équivalent: 1,5 Mue) 

* * 
* 

7,65 Huc 

0,30 Huc 

0,70 Mue 

3,50 11uc 

12,15 MuG 

Le progra~~e d'~tude des transplutoniens repr~sente de l'ordre de 10% 

de l'ensemble ( y compris les irradiations). 




