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Introduction générale

L’analyse de stireté de I'installation expérimentale ITER implique notamment d’étre capable
d’évaluer la quantité et la forme chimique des radionucléides pouvant étre rejetés dans I’environ-
nement (terme source) en cas d’accident de perte de confinement du réacteur.

Les principaux contributeurs & ce terme source sont le tritium présent dans le tore, les pous-
sieres de béryllium et de tungsténe issues de ’érosion des parois de la chambre & vide par le
plasma et les produits de corrosion activés dans le circuit de refroidissement de la chambre a
vide. Ces derniers peuvent étre disséminés dans le réacteur en cas de rupture de ce circuit.

Les pertes de confinement sont associées a des montées en pression de la chambre & vide du
réacteur qui doivent étre gérées par des lignes de dépressurisation équipées de filtres et de sys-
témes de détritiation permettant de piéger les espéces contaminantes avant qu’elles n’atteignent
I’environnement, mais également de récupérer le tritium. Du point de vue de 'analyse de sii-
reté, Uefficacité de ces systémes (filtration et détritiation) doit étre évaluée vis-a-vis des espéces
pouvant se former dans l'installation en cas d’accident de perte de confinement.

En ce qui concerne le risque radiologique, il est légitime de ne prendre en compte que les
contributeurs principaux, & savoir le tritium, le tungsténe et les produits de corrosion présents
dans le systéme de refroidissement. Néanmoins, le béryllium doit étre également considéré au
méme titre que les produits précédents en raison de sa trés forte toxicité chimique.

L’évaluation du terme source requiert d’étudier non seulement la thermodynamique des es-
péces gazeuses (et éventuellement les limitations conduisant a I’équilibre thermodynamique, c’est
a dire la cinétique de formation des espéces gazeuses) mais également les interactions hétérogénes
entre les gaz tritiés (tritium gazeux, vapeur d’eau tritiée, etc...) et le béryllium, et ce pour deux

raisons principales :

e les espéces gazeuses seront les plus difficilement piégeables par les systémes de filtration,
e 'importance de la surface de la paroi en béryllium & partir de laquelle les espéces gazeuses

pourraient étre générées.

Concernant le premier point, les propriétés thermodynamiques des espéces gazeuses du sys-
téme Be-O-H-T ont d’abord été évaluées a I'IRSN par des calculs de chimie quantique [1]. Les
premiéres évaluations du terme source montrent que ces espéces ont tendance & se condenser
rapidement au début de la séquence accidentelle et que le béryllium se retrouve alors sous forme,
soit métallique (Beg)) soit sous forme d’oxyde de béryllium (BeOy)) mais également sous forme
d’hydrure de béryllium (BeHy)).

Dans le cadre de cette étude, il a été choisi de considérer les interactions entre le béryllium
métallique et le tritium. Si cette approche peut apparaitre relativement académique vis-a-vis de la
problématique des séquences accidentelles, elle présente néanmoins déja un intérét pour ’analyse
de stireté du réacteur ITER. En effet dans le cadre de cette analyse, 'exploitant doit démontrer
qu’il est capable de maitriser 'inventaire en tritium en fonctionnement nominal. Une procédure
d’étuvage des parois du tokamak devrait étre mise en ceuvre par I’exploitant pour récupérer le
tritium contenu dans les parois de la chambre, avec pour objectif de limiter I'inventaire en tritium

dans la chambre a vide a 1 kg.
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L’étude des interactions entre le tritium et les parois en béryllium pourra alors permettre
d’apporter des éléments quant a la validation de la procédure d’étuvage qui sera mise en ceuvre,

notamment en termes de température de désorption du tritium.
Le manuscrit de thése est divisé en 5 chapitres :

e Le premier chapitre présente le contexte général et 'intérét de I'étude. Les différents
objectifs de I’étude sont détaillés et les méthodes choisies pour les remplir succinctement
présentées.

e Le second chapitre est dédié a la description des différentes méthodes mises en ceuvre dans
ce travail. La Théorie de la Fonctionnelle de la Densité (DFT), qui a servi de cadre a une
grande partie des calculs conduits dans ce travail, y est briévement décrite. Les approches
utilisées pour calculer les modes de vibration des réseaux cristallins sont précisées. Les
principes de 'approche Monte-Carlo cinétique, employés pour évaluer les coefficients de
diffusion des isotopes de I’hydrogéne dans le béryllium, y sont détaillés.

e Le troisiéme chapitre se divise en deux volets, le premier étant consacré a ’étude du béryl-
lium et le second & ses défauts ponctuels. Le modéle théorique qui décrit le béryllium est
construit. Avec ce modéle, les propriétés physiques du béryllium sont calculées et compa-
rées avec les données disponibles dans la littérature, permettant de valider la construction
du modéle. Le second volet est ’étude des défauts ponctuels, étape indispensable dans la
compréhension du comportement du tritium dans le béryllium.

e Dans le quatriéme chapitre, I'insertion du tritium et sa solubilité sont étudiées dans le
béryllium sans défaut et en présence d’une lacune, permettant de mettre en évidence
I'influence de celle-ci. Cette étude est étendue a I'interaction du tritium avec les bilacunes
et au processus de multi-piégeage dans une lacune.

e Le cinquiéme chapitre est consacré au comportement de ’hydrogéne dans le béryllium en
termes de chemins de diffusion et de barriéres énergétiques associées a son piégeage et a
sa désorption. Les coefficients de diffusion des isotopes de I'hydrogéne dans le béryllium
sont estimés par le biais d’une approche par Monte-Carlo cinétique et le développement
d’un modéle analytique. Une description est ensuite donnée des expériences de thermo-
désorption (TDS) et du modéle d’équations cinétiques de réaction et diffusion couplées
(modéele CRDS), utilisé pour les simuler. La prise en compte des données issues des calculs
DFT réalisés dans ce travail est discutée & la lumiére des simulations des expériences TDS.
Dans certaines conditions expérimentales (fluences importantes), ’hydrure de béryllium
est susceptible de se former. Pour en tenir compte dans les modélisations futures, une
premiére analyse des données expérimentales relatives & BeHy est conduite et certaines

de ses propriétés thermodynamiques évaluées. Cette étude est présentée dans 'annexe B.
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Chapitre 1
Contexte général

Le contexte général de la thése est présenté dans ce premier chapitre introductif, depuis la
geneése de linstallation expérimentale ITER jusqu’aux problématiques de sireté liées a la présence

de tritium.

Les différents objectifs sont ici détaillés, ainsi que la stratégie de recherche mise en euvre

pour les atteindre mais également ses limites.
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1.1 ITER

1.1.1 PRINCIPE DE LA FUSION NUCLEAIRE

La fusion nucléaire caractérise le processus par lequel deux noyaux atomiques légers fusionnent
pour former un noyau plus lourd, en produisant une importante quantité d’énergie. Parmi les
réactions possibles, la fusion entre le deutérium et le tritium (figure 1), qui sont des isotopes de
I’hydrogéne, est identifiée comme la réaction la plus facilement réalisable et celle qui présente le

gain énergétique le plus élevé !

Deutérium Hélium
&\ — %
Energie
17,6 MeV
R T
Tritium Neutron

Figure 1 — Réaction de fusion nucléaire entre le deutérium et le tritium

Cette réaction ne peut se faire que si les noyaux de deutérium et de tritium atteignent des
énergies cinétiques suffisamment élevées de I'ordre de quelques dizaines de keV, correspondant &
des températures dépassant la centaine de millions de degrés. La matiére se retrouve alors sous
la forme d’un gaz ionisé, appelé plasma, qui doit étre confiné pour maintenir la réaction de fusion
dans le temps. La maitrise de cette réaction constitue un enjeu puisqu’elle donnerait accés a des

ressources énergétiques considérables.

1.1.2 CONFINEMENT DU PLASMA

Le développement de machines permettant de confiner le plasma a fait ’objet de nombreuses
recherches et de collaborations internationales a partir de 1960. Cela a abouti & la création
d’un dispositif de confinement magnétique en forme d’anneau appelé tokamak (figure 2-a). Le
confinement est réalisé par le biais d’'un champ magnétique trés intense produit par des bobines
et un courant induit circulant dans le plasma (figure 2-b). Le terme tokamak vient du russe
"TOroidalnaia KAmera MAgnitnaia Katouchka" qui signifie en francais "chambre toroidale avec
bobines magnétiques". Ce type de dispositif présentait des performances trés prometteuses dans
sa configuration initiale et celle-ci a été plus ou moins conservée jusqu’a aujourd’hui.

L’objectif a été ensuite de construire les premiéres machines permettant de réaliser de véri-
tables expériences de fusion et non plus uniquement des expériences de confinement du plasma
ou de chauffage. Ceci a conduit & la mise en service du Joint European Torus (JET) en 1983, a

Culham au Royaume-Uni dans le cadre d’un projet européen.

1. Parmi les réactions de fusion possibles, la section efficace de la réaction D-T est la plus importante et elle
est maximum pour des températures relativement faibles dans le contexte de la fusion nucléaire.
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Figure 2 — Schéma d’un tokamak suivant une vue de face [2] (& gauche) et une vue de coté [3] (2
droite) avec en vert le courant électrique axial qui circule dans le plasma

La machine JET, qui détient le record du monde en terme de puissance libérée avec 16 MW
en 1997, avec 'utilisation de bobines en cuivre pour confiner le plasma, a permis des réactions de
fusion de maniére contrélée mais seulement pendant des temps trés courts. Plusieurs tokamaks
se sont succédés comme le TFTR aux Etats-Unis ou ASDEX en Allemagne. L’utilisation de
bobines supraconductrices dans la machine Tore Supra en France a permis d’améliorer encore les
performances des tokamaks avec le record de durée de maintien de la réaction de fusion pendant

six minutes.

1.1.3 LE PrROJET ITER

L’ensemble des résultats obtenus dans le domaine de la fusion a permis d’aider a la conception
d’une nouvelle machine, ITER (figure 3), avec pour objectif de produire plus d’énergie qu’il n’en

faut pour initier la réaction de fusion.

%

KAMAK 2
PLANT SYSTEMS (HEY

Figure 3 — Installation expérimentale ITER [4]

ITER est une installation expérimentale de type "tokamak" en cours de construction en
France. Il s’agit d’un projet de recherche international associant les Etats-Unis, I’'Union Euro-
péenne, la Russie, la Corée, I'Inde, la Chine et le Japon. L’installation ITER a été imaginée

pour dépasser les performances des tokamaks précédents et aller au-dela du point d’allumage,
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c’est-a-dire l'initiation de la période durant laquelle les réactions de fusion suffisent & maintenir
le plasma. A titre de comparaison, des illustrations de JET et d’'ITER sont reportées sur la
figure 4. Le chantier A’ITER a débuté en 2010. Le premier plasma est prévu en 2025 avec une
phase d’exploitation de vingt ans. L’objectif ’'TTER n’est pas de produire de I’électricité mais de
montrer que ’énergie produite par fusion nucléaire est possible et ainsi de valider les concepts de
la machine. L’étape suivante aprés I'TER, sera de construire un deuxiéme réacteur de recherche

appelé DEMO, avec des objectifs davantage tournés vers la production d’électricité, qui ouvrira

alors la voie a ’exploitation industrielle et commerciale.

Figure 4 — Représentations (de gauche a droite) de JET, ITER et DEMO [4]

La chambre a vide d’ITER (figure 5) est une enceinte étanche en acier inoxydable dans
laquelle ont lieu les réactions de fusion. Les parois qui protégent cette enceinte en interaction
directe avec le plasma & 150 millions de degrés sont soumises aux plus fortes contraintes. Les
matériaux les constituant doivent disposer de propriétés mécaniques et thermiques permettant
de résister aux contraintes imposées par le plasma. Cette chambre a vide intégre, en outre, un
systéme de refroidissement entre les parois afin d’évacuer la chaleur générée par les réactions de

fusion.

Figure 5 — Vue en coupe de la chambre a vide I’ITER [4]
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Le divertor, élément essentiel d’ITER, situé en partie inférieure de la chambre & vide est
soumis aux contraintes thermiques les plus fortes. Son réle est de purifier le plasma en récupérant
les particules radioactives résiduelles mais aussi le combustible imbrilé (tritium et deutérium), et
d’évacuer une partie de la chaleur accumulée au sein du systéme. Le tungsténe a été choisi pour
le divertor car il présente un point de fusion trés élevé et ne retient que faiblement le tritium,
contrairement au carbone utilisé dans les tokamaks antérieurs. Ceci constitue un avantage vis-a-
vis de la maitrise de I'inventaire en tritium.

Le revétement des parois internes de la chambre & vide représente également un élément
important puisqu’il est situé face au plasma. Les parois internes ont pour objectif de protéger la
chambre des flux neutroniques et ioniques provenant du plasma. Le béryllium a été choisi comme
matériau de revétement en raison de son faible numéro atomique qui permet de limiter les effets
d’empoisonnement par rayonnement du plasma et de sa conductivité thermique importante qui
permet de dissiper la chaleur. De plus, il est & méme de piéger les impuretés d’oxygéne présentes

dans le tore en formant une couche de passivation a sa surface.
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1.2 ENJEUX DE SURETE

1.2.1 CONDITIONS NOMINALES

La réaction de fusion dans ITER est de type deutérium-tritium. Durant le fonctionnement
normal d’ITER, une quantité importante du tritium injecté pour la réaction en tant que com-
bustible, ne sera pas consommée et pourra demeurer dans la chambre & vide et susceptible d’étre
piégée dans les matériaux de la chambre, notamment dans les parois constituées de béryllium,
comme l'illustre la figure 6. Les ordres de grandeur suivants peuvent étre cités : pour 100 g de
tritium injectés pour chaque pulse en conditions nominales, seulement 0,4 g de tritium devraient
étre consommeés par la réaction nucléaire et une quantité estimée de 3 & 5 g pourrait rester au
sein du tokamak.

Les limites concernant les espéces potentiellement mobilisables présentes dans la chambre a
vide portent notamment sur I'inventaire en tritium qui ne doit pas dépasser a tout moment 1 kg
en conditions nominales. Compte-tenu de cette contrainte, I’exploitant développe des techniques
permettant de contréler 'inventaire en tritium dans la chambre & vide. Elles sont de deux natures,
celles visant & réduire les quantités de tritium dans la chambre et celles consistant & mesurer le
tritium.

Les techniques destinées a réduire l'inventaire en tritium piégé dans les parois du tokamak
pendant son fonctionnement ont été étudiées depuis plusieurs décennies [5,6] et ont été évaluées
pour leur applicabilité dans I'installation ITER [7]. Toutefois, un grand nombre de ces études
sur les méthodes d’étuvage (dégazage des parois) portait sur des parois en carbone. La méthode
qui apparait a4 ce jour comme la plus efficace consiste & porter en température les parois du
tokamak. Cette stratégie a été montrée comme efficace lors d’expériences en laboratoire sur des
co-dépots de béryllium [8,9]. Pour donner un ordre de grandeur, 90% du deutérium implanté
dans du béryllium pur sont récupérés pour une température de l'ordre de 350°C tandis que
Defficacité de désorption diminue pour des échantillons mixtes (Be-W) [9]. En fonction du taux
d’accumulation en tritium et I'efficacité de la méthode précédemment décrite, d’autres techniques
pourraient étre également envisagées [10]. La stratégie mise en place actuellement dans ITER
consiste a chauffer les parois en béryllium jusqu’a 240 °C et le divertor jusqu’a 350 °C [11].
Sugiyama et al. [9] montrent que ces opérations de chauffage devraient étre suffisantes pour
éliminer le tritium de la premiére paroi et des couches riches en béryllium formées dans des zones
a basse température, mais pas pour les couches de co-déposition et/ou les surfaces exposées au
plasma a des températures supérieures a 350 °C.

Du point de vue de 'analyse de sireté, 'importance d’étudier les interactions du tritium
avec le béryllium réside dans la nécessité de pouvoir évaluer I'efficacité des dispositifs internes
& la chambre & vide mis en ceuvre par ’exploitant pour limiter I'inventaire en tritium durant le

fonctionnement nominale.
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1.2.2 CONDITIONS ACCIDENTELLES

Les principaux scénarios accidentels considérés dans ITER sont liés & la perte de confinement
du tore, pouvant étre initiée, soit par une entrée d’air induite par la rupture d’une traversée
du tore, soit par une entrée d’eau induite par la rupture du circuit de refroidissement. Comme
le tritium est un élément trés mobile, les risques liés & sa dispersion dans ’environnement en
situations accidentelles sont significatifs. Le tritium, de symbole H ou T, est un élément radioactif
caractérisé par une période de demi-vie de 12,32 ans et par une désintégration de type B~

faiblement énergétique :
SHT = PHe?™ + e +7, + AF (< 20keV) (1.1)

Le tritium est un émetteur S de faible énergie en conséquence de quoi, 'irradiation externe ne
présente qu’un faible risque méme si une partie du tritium est susceptible de traverser la peau
par perméation. En revanche, comme il s’agit d’un isotope de I'hydrogéne, il pourra se substi-
tuer a ’hydrogéne non radioactif dans I’ensemble des molécules organiques (OBT pour Organic
Bounded Tritium) et dans la molécule d’eau (HTO) et donc se trouver dans I’environnement
et passer dans la chaine alimentaire. Il pourra également étre sous forme de dihydrogéne tritié

(HT), pour lequel, néanmoins, il n’y pas d’échange avec le sang via les poumons (figure 7).

Figure 7 — Schéma représentatif de contamination suite a une dispersion du tritium dans I'envi-
ronnement

Du point de vue de l'analyse de siireté, I’étude des interactions du tritium avec le béryl-
lium en fonction de la température permettra d’apporter des éléments de compréhension sur le

comportement du tritium en cas d’accident de perte de confinement de la chambre.
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1.3 OUTILS DE PREDICTION

Pour modéliser les séquences accidentelles dans les réacteurs nucléaires a eau pressurisée,
I'IRSN a développé un logiciel appelé ASTEC (Accident Source Term Evaluation Code). Il per-
met de simuler 