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INSTITUT
DE RADIOPROTECTION
ET DE SURETE NUCLEAIRE

RESUME

Ce rapport présente une évaluation du relachement des Produits de Fission (PF) lors de la formation du corium en
cuve et lors de son interaction hors cuve avec le béton du radier (ICB), en cas d’accident grave avec fusion totale du
coeur et percée de la cuve.

Une premiére étude quantitative a été menée en 2003 [BAICHI 2003] a ’aide du code GEMINI2 couplé a la base de
données thermochimique « TDBCROO1 » et concernait les PF Ba, La, Ru et Sr (pas d’autres PF dans la base de données
considérée). Elle concluait que le PF le plus relaché est le baryum (3.07% de Uinventaire corium), et montrait une
sensibilité du relachement, pour les tous PF considérés, a la quantité de Zr non oxydé introduit dans le corium ainsi
qu’a ’atmosphére régnant au-dessus du corium.

L’évaluation proposée ici repose sur une utilisation spécifique du code MFPR (Module of Fission Product Release) et
de son solveur thermochimique. L’utilisation du code MFPR est ici préférée en premiére instance a celle de GEMINI2
en raison de ’exhaustivité des PF qui y sont considérés. Le but premier est de comparer aux résultats donnés par
’expérience et surtout d’observer si certains PF, non introduits dans les expériences, sont sensibles au phénomeéne
de relachement en cours d’ICB (cas de I’antimoine).

Les résultats obtenus sont conformes a I’expérience : les PF susceptibles d’étre relachés en cours d’ICB sont le
molybdéne (relachement de ~10% de I’inventaire corium), le baryum (~4%), le strontium (~2.5%) et I’antimoine

(~6%).

ABSTRACT

The present study aims to evaluate the release of Fission Products (FP) during corium formation and Molten Core
Concrete Interaction (MCCI), in case of severe accident with full core melting and vessel failure.

A first study was achieved in 2003 [BAICHI 2003] using GEMINI2 code coupled with the « TDBCR0O1 » thermochemical
database and was regarding Ba, La, Ru and Sr fission products (no more in this database). It was found that the FP
that is released the most is barium (3.07% of the corium inventory), with a sensibility for all PF to the non-oxysed Zr
fraction introduced into corium, and to the corium surrounding atmosphere.

The evaluation lies on a specific use of MFPR code (Module of Fission Product Release) and its thermo-chemical solver,
although their validation was done for solid fuel geometry. MFPR code was preferred to more adequate ones (in terms
of modelisation) due to its complete FP database. The first aim is to compare calculation to experiments and to
search for some FP able to be released but not considered experimentally during MCCI tests (case of antimony).

The computation results conform to experiments: FP that may be released are molybdenum (release up to ~10%

of corium inventory), barium (~4%), strontium (~2.5%) and antimony (~6%).

MOTS-CLES
PRODUUITS DE FISSION, CODE DE CALCUL MFPR, ESSAIS ACE, INTERACTION CORIUM-BETON, TERME SOURCE,
THERMOCHIMIE
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1 INTRODUCTION

La physique du phénomeéne de relachement des Produits de Fission (PF) depuis le combustible nucléaire
en situation accidentelle est de mieux en mieux maitrisée dans la communauté scientifique et
notamment a U'IRSN dont l’engagement fut et reste important en terme de moyens expérimentaux,
d’analyse et de modélisation. Les campagnes d’essais VERCORS [Ducros 2001] et PHEBUS [Dubourg
2005] ont permis de franchir certaines étapes décisives pour la connaissance du phénomene ainsi que
sa transposition aux situations pouvant étre rencontrées a léchelle du réacteur. En termes de
modélisation, deux outils ont été développés a U'IRSN :
- le module ELSA qui traite de maniere simplifiée le relachement prenant en compte seulement,
pour 3 classes de PF, le phénoméne dominant,
- le code MFPR qui décrit de maniére détaillée le comportement des PF et de la microstructure
dans le combustible UQ, irradié, depuis les situations de fonctionnement normal jusqu’aux

situations d’accident grave [Veshchunov 2006].

Nous proposons dans ce document une quantification du phénomeéne de relachement des PF lors de la
formation du corium en cuve et d’une éventuelle Interaction Corium-Béton (ICB), en situation
d’accident grave avec fusion compléete du cceur. Jusqu’a présent, ce phénomeéne, relativement difficile
a appréhender expérimentalement, a été considéré comme peu significatif vis a vis des enjeux de
stireté. En effet, les PF sont majoritairement relachés en cuve lors de la dégradation du cceur. Les
températures atteintes sont alors de l"ordre de 2800K, ce qui est largement suffisant pour relacher la
totalité des gaz rares, de ’iode et du césium qui sont les PF qui contribuent le plus au terme source en
accident grave, a court et long termes.

Néanmoins, le relachement des PF n’est pas uniquement fonction de la température mais aussi de la
physico-chimie particuliére relative au systéme [UO,-PF-0]. Cette physico-chimie dépend trés
sensiblement du potentiel d’oxygéne du systeme. En outre, les propriétés thermodynamiques du
systéme [UO,-PF-0] sont amenées a changer quand le coeur combustible UO, fondu se mélange aux
autres éléments de structure du cceur, notamment le fer et le zirconium, pour former le corium.
L’introduction de fer ou de zirconium non oxydé dans le systeme [UO,-PF-O] améne un abaissement
important du potentiel d’oxygene, ce qui peut favoriser le relaichement de certains PF (comme le
baryum par exemple). Par ailleurs, si l’on peut ainsi penser que la température du corium ne peut que
décroitre lors de la phase d’ICB, les grandes quantités de vapeur d’eau et de dioxyde de carbone
libérées par ’érosion du béton peuvent amener une suroxydation du corium, et par la méme un
relachement d’autres PF (comme le molybdéne par exemple) qui n’aurait pas eu lieu en cuve. Ainsi la
formation du corium et 'interaction corium-béton peuvent étre source d’un relachement significatif

s’ajoutant a celui obtenu pendant la dégradation du combustible.

Ces deux derniers constats justifient le fait que les connaissances sur le relachement des PF depuis le
combustible ne sont pas strictement applicables au corium. Nous cherchons donc ici a évaluer les

phénomenes de relachement lors de la formation du corium en cuve et lors de son interaction hors
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cuve avec le béton. Compte tenu des enjeux de slreté (assez limités) associés a cette problématique,
le but de ce rapport n’est pas de parvenir a une modélisation fine, mais de vérifier que les taux de
relachement issus des expériences peuvent étre conformes a une situation réaliste en accident grave.
Par ailleurs une sensibilité a certains paramétres clés est analysée (état d’oxydation des gaines
notamment). Enfin, il sera possible de proposer des taux de relachement pour les PF non étudiés par

’expérience (Sb notamment).

Afin de traiter la problématique du relachement des PF depuis le corium, nous proposons une
utilisation spécifique du code MFPR, en dehors de son domaine de validation habituel. Ce code de
calcul est en effet développé a la base pour étudier le relachement depuis un combustible en
géométrie intacte, en résolvant les équations de transport/diffusion sont résolues en phase solide

conjointement avec la détermination de ’état thermochimique du systéme.

La présente étude devra ainsi nécessairement étre complétée et comparée a des calculs réalisés a
’aide du code GEMINI2 dont la représentativité est adéquate pour traiter du probleme de la
thermochimie en phase liquide pure et dont les données thermochimiques sont probablement plus
actuelles que celles du code MFPR. En fait, ’avantage majeur de MFPR qui est exploité dans le présent
rapport est ’exhaustivité des PF pris en compte. La récente base de données MEPHISTA couplée au
code GEMINI est plus précise (en termes de modélisation pour une solution liquide non-idéale) mais ne

contient pas autant de PF que celle de MFPR.

Notons enfin qu’une premiére étude quantitative a été menée en 2003 [BAICHI 2003] a l’aide du code
GEMINI2 couplé a la base de données thermochimique « TDBCR0O1 ». Le relachement des PF Ba, La,
Ru, et Sr y était calculée pour diverses composition initiales du corium (sensibilité notamment a la

guantité de Zr non-oxydé), ainsi que sous diverses atmospheres (réductrice, neutre, oxydante).
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2 EVIDENCES EXPERIMENTALES : LES ESSAIS ACE

2.1 RESULTATS DE L’ESSAI ACE L8

Le relachement des produits de fission en situation d’ICB a été étudié expérimentalement lors des

essais ACE (Advanced Containment Experiments) L1 a L8. Nous reportons ici les résultats du test L8

[THOMSON 1992] ou le relachement mesuré a été le plus important (tableau 1) :

Constituant
. . uo;, ZrO;, | Zr | ZrTe; | CaO | SiO, | BaO | La,Os3 SrO Ce0; | MoO;
introduit
Masse(kg) 211.5 41.6 12 0.2 20.6 3.4 1.55 1.23 1.04 2.51 1.84
Reldchement
7 102 21072 1.3 | 4102 | 1.7 | 7102 | 1.8
(%)
Espece
a ., UOz ZFOZ BaO La203 Sro CeOz MOO3
relachee

Tableau 1 : composition du corium lors de [’essai ACE L8, fractions et espéces reldchées [Thomson

1992]

Lors de cet essai la température estimée du corium était de 2600K au début et 2300K a la fin. La

phase de relachement des PF a duré approximativement deux heures.

La figure 1 présente la mesure en ligne des gaz issus de l’interaction du corium avec le béton.
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0 //
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<
: ] 7
5 /
) ¢ H,O
[} / 2
¢ ) -
100 — I/f
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- _/j /'/
0 = < fr==
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Figure 1 : quantités de gaz reldchés lors de [’essai ACE L8 [Thomson 1992]
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2.2 ANALYSE RAPIDE

La composition du béton testé montre qu’il est de type calcaire.

Nous constatons que les taux de reldachement sont trés faibles et les plus significatifs sont pour Ba,
Mo et Sr. Par ailleurs, la figure 1 nous renseigne sur le fait que I’oxydation totale du corium, dans les
conditions de ’essai L8, a été atteinte. En effet, au-dela du temps t=120min, les productions de
dihydrogéne (provenant de ’oxydation par la vapeur d’eau) et de CO (provenant de ’oxydation par le
CO,) sont nulles. Nous notons également que les especes relachées sont présentent la méme spéciation
chimique que celles introduites, sauf pour le molybdéne qui est relaché sous un état plus oxydé (MoOs)
ainsi que pour le zirconium (pour les formes Zr et ZrTe,).

Il est donc possible de penser au premier abord que les mécanismes de relachement procédent de
’établissement d’une pression partielle d’équilibre (mécanisme purement thermochimique sans
influence significative de la diffusion) pour chaque espéce au dessus du bain fondu, avec un role joué

par I’oxydation du bain.

3 LE SOLVEUR THERMOCHIMIQUE DU CODE MFPR

Le code MFPR [Veshchunov 2006] distingue deux types de PF : les gaz rares et les PF chimiquement
actifs (tous les autres). Le relachement des gaz rares n’obéit a aucune thermochimie particuliere (il
peut néanmoins étre modulé via le potentiel d’oxygéne du combustible qui agit notamment sur leur
coefficient de diffusion dans l’UQ,). Le solveur thermochimique de MFPR traite donc des PF, excepté
les gaz rares. Il se présente comme illustré en figure 2 par la mise en équilibre de 5 sous-systemes (551
a ssh) :

SS1 représente la solution solide combustible, on y trouve les espéces en différentes quantités
suivant leur solubilité la température et le potentiel d’oxygene,

SS2 représente la phase séparée Csl aux joints de grains,

SS3 regroupe les phases séparées ternaires,

SS4 rassemble les précipités métalliques,

SS5 est la phase gaz, en équilibre avec tous les autres sous-systemes, et représentative de la

porosité intergranulaire du combustible.

Notons que toutes les phases séparées (SS2 a SS5) sont localisées aux joints de grains, pour la

modeélisation.
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COMBUSTIBLE (SOLUTION SOLIDE)

PHASES SEPAREES AUX

PHASE GAZ

JOINTS DE GRAINS

SS1

Uuo,, 0,

Cs, 1, Sb, Sb,0;, Ba,
BaO, Mo, MoO,, Ru,
Ru0O,

Sr, SrO, Zr, ZrO,,
Nb, NbO, NbO,

La, La,0;,
Eus0;,
Ce,Ce,05, CeO,
Nd, Nd,0;

Eu,
EuO,

DIFFUSION

SS3: Ternaires

BaUQ;, SrUO., Cs;U0,,

BaMoO,, SrMoQ;,,
Cs;Mo04, BaZrOs
SrZr0O;, Cs;Zr0;

SS4 : Métaux
Mo Ru Sb

Figure 2: présentation schématique du solveur thermochimique de MFPR

A chaque pas de temps, la distribution d’équilibre thermodynamique des PF est calculée par un

algorithme de minimisation de l’enthalpie libre Gibbs (G=H-TS) totale du systéme.

Notons ici la différence principale de MFPR avec les bases de données thermochimiques utilisées par le

code GEMINI2 : dans MFPR la solution solide est considérée comme idéale, ne faisant intervenir aucun

terme d’enthalpie libre d’excés.

4 CALCULS

La version 1.4 du code MFPR a été utilisée.

La stratégie et les hypothéses de calcul sont représentées ci-dessous :

—
CasB|  yo,+PF+zr
Phase Phase de Phase de formation Phase d’interaction
U0, [ i .. | UO,+PF » UO,+PF >
2 | d’irradiation 2 reldchement * du corium corium-béton
Cas C UO,+PF+Zr0O, >
-3.10” s -10000s -5000s Os 3600s 86400s
I NEUTRE I REDUCTEUR I OXYDANT I NEUTRE I OXYDANT I >
700K 700K 2800K 2800K 2800K 2200K
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4.1 CALCUL DE LA PHASE D’IRRADIATION

La premiére étape consiste calculer la phase d’irradiation et la quantité de PF créée. Nous choisissons
une période d’irradiation continue de 2.999 107 s (347 jours) sous un flux de fission de 3 10" m3.s™" a
une température moyenne de 700K. Le taux de combustion alors calculé est de 3.67% atomique soit
environ 31GWj/t. La masse de combustible UO, considérée est de 82 tonnes (représentatif d’un REP
900 MWe)

A Uissue de cette phase d’irradiation, la distribution massique du systéme [UO2-PF-0] calculée est la

suivante (figure 3).

1 E+05 L9504

Masses (kg)
1,E+04 -

1,04E+03

| 7,11E+02
1,E+03 5,15E+02

4,29E+02
2,856+02 > 38E*02 2 76€402

1,63E+02

3,71E+02 3,82E+07

2,16E+02

1,E+02

3,96E+01
1,78E+01

7,27E+00

1,E+01

8,00E-01

1,E+00 ~

1,E-01 A
uo2 GCs I Mo Ru Ba Sr Zr La Ce Eu Nd Nb Sb Te Xe O

Figure 3 : calcul MFPR de la distribution massique des éléments a l’issue de la période d’irradiation

Notons que cette composition est uniquement donnée a titre d’illustration, et ne saurait étre
totalement représentative d’un inventaire « type » a ’AAR (Arrét Automatique du réacteur), le code
MFPR ne prenant aucune filiation radioactive en compte. En comparaison avec les données issues de

[BAICHI 2004], les quantités de PF calculées ici sont légérement surestimées.
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Les rendements de fission moyens considérés dans MFPR sont les suivants :

Rendement Rendement
PF PF

de fission de fission
Cs 0.182 Ce 0.154

| 0.011 Eu 0.002

Mo 0.248 Nd 0.303
Ru 0.142 Nb 0.008
Ba 0.084 Sb 0.0003
Sr 0.078 Te 0.026
Zr 0.326 Xe 0.241
La 0.065

Tableau 2 : rendements de fission moyens considérés pour le calcul d’irradiation dans MFPR

La figure 4, donnée a titre d’illustration, représente la distribution molaire d’équilibre en fin

d’irradiation calculée par MFPR pour Mo, Ba et Sr.

Mo Ba Sr
1,E+04

moles

1,E+03

Mo(SS1)
] BaU04(SS3) SrU04(SS3)

BaO(SS1) SrO(SS1)

1,E+02 |

1,E+01

1,E+00 -

Mo02(551)

1,E-01
Cs2M004(SS3)

1,E-02 | | |

1,E-03 4| | |

4 Mo(S54)
1,E-04 BaMo04(S53) BaMo04(S53)

1,E-05 4| | |

SrMo04(SS3) SrMo04(SS3)

1,E-06

Figure 4 : calcul MFPR de la distribution molaire d’équilibre en fin d’irradiation pour Mo, Ba, Sr.
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En fin d’irradiation, Mo est majoritairement localisé en solution solide, Ba est réparti entre BaO en
solution solide et BaUO4 en phase séparée, tout comme Sr. Notons que ’absence de Ba et Sr a [’état
non oxydé en solution solide est liée au fait que MFPR utilise par défaut les coefficients d’activité
YBa,8a0=100 et s, 5,0=1000 pour des raisons expérimentales évoquées dans la littérature [Kleykamp 1985]
ce qui défavorise leur solubilisation dans [’UO,. En réalité, les solubilités de ces deux PF dans l’UQ, ne
sont pas tout a fait nulles mais leurs mesures expérimentales présentent encore beaucoup de
dispersion suivant les techniques utilisées.

L’état d’oxydation des PF a U'issue de l’irradiation est intéressant a observer. Il est nécessaire de se
remémorer au préalable que U’irradiation est source d’une oxydation interne au sein du combustible,
chaque fission libérant deux atomes d’oxygéne. L’analyse du diagramme d’Ellingham présenté en
figure 5 montre ainsi que les PF Sr, La et Nd sont plus facilement oxydable que l’'uranium (sous la
forme U*). Ce sont ainsi les premiers consommateurs d’oxygéne. Ils se comportent comme des
réducteurs envers ’'UO,.(réduction en UO,.,) On constate également que les potentiels d’oxydation de
Ba et Zr sont trés proches de celui de "uranium. Il n’est donc pas étonnant de les retrouver a ’état
totalement oxydé en solution solide (le calcul MFPR méne a 100% du Zr sous la forme ZrO, en solution
solide). Par ailleurs, le calcul montre que le molybdéene est peu oxydé en solution solide a Uissue de la
période d’irradiation considérée (figure 4). En observant a nouveau le diagramme d’Elligham (et la
ligne en pointillés relative au potentiel d’oxygéne de [’UO, 1), la non oxydation totale du Mo en
solution solide implique que la surstoechiométrie x doit &tre nécessairement inférieure a 107. Le calcul
MFPR donne x=107, & Uissue de la phase d’irradiation et est donc bien cohérent avec la distribution

non-oxydé/oxydé des PF en solution solide.
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4.2 PHASE DE RELACHEMENT ET DISTRIBUTION CHIMIQUE DES PF

A Uissue de la premiére phase d’irradiation, nous décidons d’appliquer un transitoire accidentel
menant a une fusion compléte du coeur. Nous considérons une montée continue de la température de
700K a 2800K pendant 5000s, puis un maintien a 2800K pendant 5000s. Au cours des 5000 premiéres
secondes, la phase gaz externe est considérée comme réductrice (99.9%H,/0.1% H,0), du fait de
’oxydation du Zr par la vapeur d’eau, puis lors des 5000 secondes suivantes, elle est considérée

comme oxydante (100%H,0).

., Relachement (% inventaire combustible)
100%

——Xe
90% - - (Cs
—— |
o/ _|
80% Mo
70% - ~Ru
——Ba
60% - ——Sr
50% - —
La
40% - Ce
. Eu
30% - Nd
20% - Nb
Sb
10% N Te
0‘7 B U M
-15000 -10000
700K 700K
e lIrradiation | H,; 99.9%-H,0 0.1% H,0 100%

Figure 6: calcul MFPR du relachement des PF en transitoire de température

Les résultats du calcul de relachement présentés en figure 6 sont tout a fait conformes au cas d’une
séquence de fusion compléte du cceur. Le césium, l'iode, le tellure et les gaz rares sont relachés a
100% et l’antimoine a 65% (PF dits « volatils »). Le molybdéne et le baryum sont relachés a un niveau
de 50% et le strontium a 10% (PF dits « semi-volatils »). Les autres PF (dits « non volatils ») ne sont pas
relachés significativement.

Nous allons donc nous intéresser maintenant aux PF restant dans le combustible, a savoir Ba, Mo, Sb, Sr

et tous les PF dits « non volatils ».
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La figure 7 montre la distribution (molaire) chimique des espéces dans le combustible calculée par

MFPR a l’issue de la phase de relachement en géométrie intacte.
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Ru Ce203 T
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Nbl
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sb Sb

1,E-04 + o
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“ Iin T
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En solution solide [UO,-PF-0O] (S51)

1,E-05 +

1,E-06

Mo Ru

En phase séparée ternaire [U-PF-O] ou [PF1-PF2-0] (SS3)

En phase séparée métallique (554)

Oxygene libre en solution solide. Cet oxygéne est celui responsable de
la surstoechiométrie de I’U0,., dans le systéme complet (toutes phases
solides considérés) [UO,-PF-O] a l’équilibre. Il est présent a l’état

atomique, dissous dans le combustible.

Figure 7 : calcul MFPR de la distribution chimique des PF maintenus dans le combustible a U’issue de la

séquence de dégradation/ fusion (situation finale a 2800K)

Les résultats donnés en figures 6 et 7 confirment en partie ceux attendus sur le reldichement des PF
depuis le corium et visibles expérimentalement : pour les PF Zr, La, Ce, Eu, Nd et Nb, on ne s’attend
pas a observer de relachement significatif depuis le corium hors ou en ICB. En effet, a l'issue de la
phase de relachement depuis le combustible en géométrie intacte, ces PF se trouvent tous
majoritairement a ’état oxydé et dissous en solution solide. Par ailleurs, la quantité importante
d’oxygene atomique libre restant en solution solide dans le combustible montre que pour chacun de
ces PF, la distribution d’équilibre obtenue entre ’état atomique et les états oxydés (exemple Ce-CeO-
Ce,0;) est stable vis-a-vis d’une oxydation ultérieure (dans le cas contraire, on observerait une
quantité nulle de ces PF a ’état non oxydé en solution solide. Ces PF et leurs oxydes étant par ailleurs

en équilibre dans la solution solide du combustible, on ne s’attend a aucune modification particuliere
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de leur distribution chimique dans le combustible « fondu » que "on assimile ici a une solution solide
liquéfiée (voir de plus amples justifications au paragraphe suivant-§4.3). Néanmoins, il est nécessaire
de vérifier que U'introduction de Zr issu des gaines lors de la formation du corium proprement dit ne
modifiera pas radicalement ces conclusions quant a la distribution d’équilibre de ce PF et de leurs
oxydes dissous.

Les autres PF a savoir Mo, Ba, Ru, Sr et Sb présentent une situation largement différente : ils se
répartissent essentiellement en phases séparées, précipités ternaires ou métalliques. Le raisonnement
précédent sur la stabilité ou non de la distribution d’équilibre de ces PF (dans ’intégralité du systéeme
[UO,-PF-0]) vis-a-vis d’une oxydation ultérieure (en regard de la quantité non consommée d’oxygéne
libre en solution solide) ne peut plus étre tenu. En effet la stabilité thermodynamique de ces phases
doit étre revue avec la possibilité d’une re-dissolution dans le systeme [UO,-PF-0] liquéfié. Par ailleurs,
introduction de Zr issu des gaines lors de la formation du corium peut déstabiliser ces phases
ternaires en induisant une redistribution de |’oxygéne (le Zr se comporte comme un réducteur vis-a-vis

des ces phases oxydées).

Notons que la séparation faite ici (et résultant de ’analyse de la figure 7) entre les PF Zr, La, Ce, Eu,
Nd, Nb d’un coté et Mo, Ba, Ru, Sr et Sb de l'autre correspond en réalité a un parametre physique
responsable de cette catégorisation : la solubilité des PF et de leurs oxydes dans I’UO, solide. Pour le
premier groupe de PF cette solubilité est tres largement étendue, voire quasi-totale au dela de 1700 K,
pour le second groupe elle est trés limitée, voire quasi-nulle. Ceci est traduit sur les résultats de la

figure 7 si ’on observe la répartition des espéces de chaque PF dans les SS51, SS3 et SS4.

4.3 FORMATION DU CORIUM

4.3.1 INTERACTION UO;-Zr-Zr0O,

Il importe de correctement définir le corium que nous allons étudier en terme de systéme chimique
« receveur » des PF. Dans un premier temps, nous restreignons ici ’étude au cas du systeme [UO,-Zr-
Zr0,-PF-0]. L’introduction d’autres éléments comme le fer issu des matériaux de structure du cceur est
vue de facon qualitative au paragraphe 4.3 et pourra faire l’objet d’investigations détaillés avec les
calculs GEMINI/NUCLEA.

Il est utile de rappeler au préalable les connaissances actuelles sur la formation du corium en cuve,
dont la chronologie peut se révéler importante pour la suite. La formation du corium commence
« tot », c’est-a-dire lors de la phase dite de dégradation par la possibilité de plusieurs interactions
solide-liquide (Zr fondu/ZrO, solide, Zr fondu/UO, solide) ou solide-solide dissolutive (ZrO,/U0,). Ces
phénomeénes sont identifiés dans les essais PHEBUS et VERCORS ou la liquéfaction du combustible

intervient en dessous de la température de fusion de I’UO;, (3120K). Ils sont schématisés en figure 8,
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selon que la face interne des gaines soit oxydée ou non, la face externe étant toujours oxydée en
situation d’accident grave (oxydation par la vapeur d’eau). On peut également constater sur les
diagrammes de phases UO,-Zr et UO,-ZrO, en figure 9 que Uinteraction UO,-Zr abaisse
considérablement le liquidus des deux cotés, c'est-a-dire pour un mélange UO,-Zr pauvre en Zr ou
pauvre en UO, et peut se manifester dés la fusion du Zr, a savoir 2125K. L’abaissement du liquidus est
moins conséquent pour ’interaction UO,/ZrO, mais les essais VERCORS (ou la gaine est volontairement
totalement oxydée lors d’un palier a 1500-1700K) tendent a montrer que le combustible perd sa
géométrie 200-400K avant la température de fusion du ZrO, (3000K), i.e. Uinteraction UO,/ZrO, se
produit par contact local solide-solide et ne nécessite pas la fusion du ZrO,. Une interaction Zr/ZrO,
est également possible (diagramme Zr-0 en figure 10) a partir de 2125K par abaissement du liquidus de
Zr0,. On pourra trouver une analyse complete de ces phénomenes au travers les travaux de [Pontillon
2005] pour les essais VERCORS, de [Barrachin 2008] pour les essais VERCORS et PHEBUS, et [Veshchunov
1997] pour les essais CORA (essais menés a FZK), qui montrent en particulier que la dissolution de l’UO,

solide et du ZrO, solide se produisent simultanément a 2125K.

Cas de faible taux de combustion
(<10 GWj/t)
(face interne des gaines non oxydée)

Cas de taux de combustion moyen ou fort

(face interne des gaines oxydée), ou cas
de faible taux combustion avec oxydation
intensive de la gaine liée aux conditions
accidentelles (gaine massivement rompue)

Zro, Zr

T =3000K T;=2125K
¥

H,0

Interaction Zr/ZrO,

T=2125K

Interaction Zr/ZrO,

T=2125K

Interaction UO,/Zr V V Interaction UO,/ZrO,

T=2125K T<3000K

Figure 8: interactions UO,/ Zr/ ZrO, pour un crayon combustible en situation accidentelle
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Figure 10: diagramme de phases Zr-O [Arroyave 2002]
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4.3.2 MODELISATION MFPR

Bien que le code MFPR soit validé pour des calculs de relachement de PF depuis ’'UO, solide, le
probléme de géométrie intacte ou dégradée ne se pose pas pour les PF dont les mécanismes de
relachement n’obéissent pas strictement a une loi impliquant des propriétés de transport/diffusion
spécifiques a ’état solide. Par exemple, pour les gaz rares, le relachement est quasiment
intégralement gouverné par des lois de diffusion impliquant ’évolution de défauts cristallins. Pour les
PF dont U'interaction chimique (inexistante pour les gaz rares) avec le systeme [UO,-PF-0O] est forte, et
notamment pour ceux qui sont étudiés ici en regard de la problématique du relachement depuis le
corium, les mécanismes de relachement obéissent prioritairement a la résultante d’équilibres
thermochimiques et dans une bien moindre mesure aux propriétés de transport/diffusion. On
retrouvera cette analyse du relachement de PF chimiquement actifs depuis I’UO, solide dans [Nicaise
2005]. Ainsi le modéle méme du solveur thermochimique de MFPR reste adéquat pour une géométrie
dégradée, voire liquide, en apportant si nécessaire les corrections relatives aux données chimiques des

PF investigués.

Nous initions ici la formation du corium par [’ajout massif de zirconium issu des gaines. A ce stade, sans
adapter spécialement les données de base de chaque PF définies pour I’UQO, en géométrie intacte, nous
cherchons a observer U'influence du Zr introduit sur la redistribution chimique d’équilibre des especes.

D’un point de vue pratique, cette opération consiste a recalculer, a lissue de la phase de
relachement, une phase d’irradiation virtuelle avec MFPR en fixant le rendement de fission de tous les
PF a 0, sauf pour le Zr, ou le rendement est fixé de sorte a ce qu’une irradiation de 3600s avec un flux

de fission de 3 10" m3.s"

introduise une quantité de Zr correspondant a celle envisagée lors de la
formation du corium en accident grave, suivant l’état d’oxydation des gaines préalable a la formation
du corium. Pour introduire le ZrO,, on procéede de méme en fixant un rendement de fission pour

’oxygene double de celui du zirconium.
On prend ici 80 tonnes pour masse d’UO, (masse a l’issue de la période d’irradiation et de relachement
pour une masse initiale de 82 tonnes), soit 296267 moles UO, et une masse initiale de zirconium de

19,236 tonnes soit 210868 moles Zr (données issues de [Tenaud 2004] pour un réacteur 900 MWe).

Un cas ou la totalité des gaines seraient oxydées mene a un corium de composition : (UO;)q.55-(Zr07)0.42

Le cas (irréaliste) ou les gaines seraient non oxydées méne a : (UO;)o.58-(Zr)o.42

Les calculs de distribution chimique d’équilibre sont présentés en figure 11.

Tle temps ou le flux de fission considérés n’ont pas d’influence dans la modélisation MFPR sur l’équilibre chimique des espéces -

chimiquement actives- et servent uniquement a calculer la quantité de PF introduits par irradiation
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Figure 11 : distribution d’équilibre des PF dans le combustible en fin de reldchement (A), apres
incorporation de Zr (B) et de ZrO, (C). x représente la sur/sous-stoechiométrie moyenne relative a UO,.,

(code couleur identique a la figure 7)
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On constate en premier lieu en figure 11 et comme attendu, une modification radicale du potentiel
d’oxygene du combustible et de la distribution d’équilibre PF lors de l’incorporation de Zr non oxydé
(cas B). Le combustible devient fortement sous-stcechiométrique (x=-3.19 10"). Le molybdéne, le
ruthénium et ’antimoine se trouvent majoritairement a l’état métallique, le baryum et le strontium se
distribuent essentiellement sous deux phases : Ba/Sr en solution solide et BaZrO;/SrZrO; en phases
séparées. La distribution des terres rares est également rééquilibrée entre éléments et oxydes en
solution solide.

Dans le cas d’incorporation de ZrO, (cas C), la distribution des PF est en revanche trés peu impactée.
Le potentiel d’oxygéne (fonction directe de la surstoechiométrie x) est tout a fait comparable au cas

initial (cas A). Les calculs MFPR de pression partielle d’équilibre en O, donnent :

Avant incorporation (cas A) : PO,=1.8 10% atm
Avec incorporation de Zr (cas B) : PO,= 4.6 10"*atm

Avec incorporation de ZrO, (cas C) : PO,=1.9 10 atm

On obtient alors pour potentiels d’oxygene (AGO,=RTln(PQ,)) :
cas A : AGO,=-93 kJ/mol O,
cas B : AGO,=-607 kJ/mol O,
cas C : AGO,=-92 kJ/mol O,

4 P IOy

o (Ui Leas A

Le positionnement de ces potentiels /
d’oxygéne (pour T=2800K) sur le diagramme 200 ‘?ﬁ%’/

V0| €cas C
| MoOMo0, M0

d’Ellingham en figure 12 montre que les [U;;Um}cm

" UodP O

répartitions élément/oxyde calculées par 400 [0~

MFPR sont tout a fait conformes.
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Figure 12 : potentiels d’oxygéne des corium
investigués (cas A : combustible, cas B:

combustible +Zr, cas C : combustible +Zr0,)
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La figure 13 montre les relachements (de l’inventaire initial a ’issue de ’irradiation) calculés lors de la

phase d’incorporation de Zr ou ZrO,.
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Figure 13 : relachement des PF lors de la formation du corium

(cas B : ajout de Zr, cas C : ajout de Zr0O,)

On constate que ces relachements sont tout a fait limités dans le cas d’incorporation de ZrO, (les
marches observées en figure 13, cas C, ne correspondent pas a un mécanisme physique mais sont liées
aux approximations de valeurs), mais peuvent prendre des valeurs significatives en cas d’incorporation

de Zr notamment pour le baryum (6.2%) et pour le strontium (2.8%). On retrouve un résultat bien
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connu sur le baryum : U’abaissement du potentiel d’oxygéne du combustible tend a favoriser son

relachement (les essais VERCORS menés sous hydrogene montrent bien cet effet).

Ces relachements lors de la formation du corium sont a comptabiliser dans le relachement « en cuve »
et sont pris en compte dans les EPS2 par ’utilisation des résultats des essais VERCORS, ou ’interaction
pastille gaine a été effective. Il n’y donc pas lieu de faire un retour sur les études de sureté concernant
le point spécifique du relachement lors de la formation du corium.

Le niveau de réalisme du code MFPR est ici discutable, en regard du relachement des PF mis en
évidence en figure 13B. En effet, le zirconium a été introduit dans le calcul en solution solide, alors
qu’en réalité il pénétre le combustible, lors de Uinteraction UO,/Zr/ZrO, en cuve, par les joints de
grains. Or, le coefficient de diffusion du zirconium dans ’'UO, est extrémement faible (sa solubilité
étant totale, son coefficient de diffusion est du méme ordre de grandeur que le coefficient
d’autodiffusion de U dans UO,). Ainsi le code MFPR n’est pas approprié pour rendre compte de la
présence de Zr ou ZrO, aux joints de grains lors de U'interaction en cuve. On sait par ailleurs, au vu des
faibles relachement de baryum dans les essais PHEBUS, en regard des relachement significatifs obtenus
dans les essais VERCORS, qu’a U’échelle d’un réacteur en accident grave, le baryum est retenu aux
joints de grain, trés probablement piégé dans une phase BaZrOs;. Cette phase est bien prédite par le
code, mais sa quantité est nécessairement sous-évaluée car la quantité de Zr calculée aux joints de
grains est limitée par son coefficient de diffusion. Il serait tout a fait possible de passer cette difficulté
en utilisant un coefficient de diffusion artificiel pour le Zr lors de son introduction dans le calcul par le
biais de Uirradiation virtuelle. Néanmoins, ceci sort du cadre de ’étude ol nous cherchons a modéliser
le relachement des PF depuis le corium formé a U’issu d’un bon mélange entre UO, et Zr ou Zr0O,, et
dont la dissolution de Zr aux joints de grains de I’UO; n’est que la phase initiatrice. En définitive, pour
ce qui est de ’étude du relachement depuis un mélange UO,/Zr0O, considéré comme une solution
idéale, Uintroduction et le maintien de Zr en solution solide dans le calcul peuvent étre considérés

comme réaliste.

4.3.3 CONSIDERATION DU FER INTRODUIT

Environ 35 tonnes de fer peuvent potentiellement étre incorporées au corium lors de sa formation en
cuve, provenant de ’acier des internes du coeur. Le diagramme en figure 14, ou la ligne de stabilité de
Fe/FeO est représentée montre que dans le cas du corium C (combustible+Zr0,), ’introduction du fer
peut induire, suivant les quantités impliquées, un abaissement du potentiel d’oxygene, et inversement
pour le corium B (combustible +Zr). Il serait tout a fait possible d’introduire une certaine quantité de
fer dans le calcul MFPR. Cet élément n’y est pas présent mais il suffirait d’introduire (toujours par le
biais d’une irradiation virtuelle avec un rendement de fission ajusté) un élément X en lui donnant les
propriétés thermodynamiques du fer. Cependant nous pouvons borner l’étude de relachement des PF
lors de I’ICB aux deux limites B et C. La ligne de stabilité de Fe/FeO passe en effet, a 2800K entre les
potentiels d’oxygéne de ces deux cas d’étude (figure 14). L’introduction de fer, quelle que soit sa

quantité, ne peut donc faire varier la limite haute (cas C) vers le haut ni la limite basse (cas B) vers le
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bas pour le potentiel d’oxygéne du corium considéré. Ce raisonnement n’est toutefois valable que si le
fer introduit constitue une phase « homogene » avec le corium, assimilable a une solution idéale, ou
tout au moins réguliére. En cas de démixtion Fe/(U,Zr)02 par exemple et donc de stratification du
corium, il faudrait trés précisément étudier le partitionnement des PF dans chacune des phases selon

leurs solubilités dans ces derniéres.
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Figure 14: potentiel d'oxydation du fer et comparaison avec les potentiels

d'oxygene limites des corium considéré (B et C)
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4.4 RELACHEMENT DES PF LORS DE L’ICB

A partir des deux corium B et C modélisés précédemment, on relance un calcul MFPR en introduisant
un flux de gaz oxydants représentatif de celui attendu lors de ’interaction corium-béton. La figure 15
issue de calculs d’interaction corium béton (code MEDICIS) donne un apercu des cinétiques de
dégagement (au dessus du corium) de CO,, CO, H,, H,0. Notons qu’a l'interface corium béton, seuls
CO; et H,0 sont produits et utilisés dans le calcul MEDICIS pour ’oxydation du corium. Le passage d’un
dégagement de CO a CO, et de H, a H,0 sur la figure 15 traduit donc, pour le calcul MEDICIS, la fin de

’oxydation du corium.

N’ayant pas la possibilité d’introduire CO, dans MFPR, on se contente de raisonner sur la cinétique du
nombre de moles d’oxygéne libérées par 'ICB et introduites dans le corium, et représentons ce flux,
dans le calcul, par un flux de vapeur d’eau pure. Cette approximation est conservative en regard de la
cinétique d’oxydation du corium, ’oxydation par H,0 étant plus facile et plus rapide que par CO,
(délocalisation des électrons des doublets non liants des atomes d’oxygeéne au travers de la liaison 1
carbone oxygéne dans CO,, induisant une adsorption plus difficile et moins probable du gaz sur le
corium, U’adsorption étant l’étape préalable a ’oxydation). Par ailleurs, le modéle d’oxydation de
MEDICIS ne tient aucunement compte de cinétique ou d’énergie de réactions différentes suivant que
’oxydation se fasse par CO, ou H,0; la cinétique d’oxydation représentée en figure 15 n’est
représentative que d’un débit de gaz, tout atome d’oxygéne libéré par UICB étant utilisé pour

’oxydation du corium, jusqu’a ce gu’elle soit totale.

9000
8000 || —©C
—Cco2
7000 H Ho0
<, 6000 Ho
< 5000 -
(]
§ 4000
€ 3000 > Oxydation du corium -
2000 - ‘/ g
1000 /
0 T T T T T T T T T T 117
0O 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 22 24
temps (h)

Figure 15 : calcul MEDECIS des gaz issus de la décomposition de béton en
phase d’ICB (radier de Cruas) [NT DSR/SAGR 04-42]. Mise en évidence de

la phase d’oxydation du corium
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Le flux du nombre de moles d’oxygene libérées par I’ICB, a Uinterface corium-béton, est donc obtenu a

partir des cinétiques de relachement de CO (le CO, donne un atome d’oxygene au corium) et de H,
(H20 donne également un atome d’oxygéne) au dessus du corium, soit en regard de la figure 15 :
12000 moles/h pour le CO, et 34000 mole/h pour H,0.

On considére ainsi un flux dans MFPR de 46000 moles/h de vapeur d’eau. Le temps d’interaction est
pris égal a 24h pour une comptabilité avec les études du terme source. L’évolution de la température
est fixée comme linéaire, passant de 2800K au début de I’ICB a 2200K a 24h (la température finale

est prise légérement supérieure a celle calculée dans [TENAUD 2004]).

Les résultats du calcul sont donnés en figures 16 (corium de composition 0.58U0,-0.427r0,) et 17

(corium de composition 0.58U0,-0.427Zr).

On observe des relachements de PF radicalement différents entre les figures 16 et 17. Dans le cas d’un
corium de type 0.58U0,-0.42Zr0,, seuls les relaichements de Mo et de Sb sont observés et provoqués
par la vaporisation des espéces gazeuses MoO;, M0,0¢, M030y et SbO (spéciation chimique détaillée
obtenue par le calcul MFPR). Le potentiel d’oxygéne atteint au cours de I’ICB a donc été suffisant pour
former ces espéces volatiles. Remarquons également que, dans ce cas, un seuil de relachement est
rapidement atteint, quelle que soit l’augmentation ultérieure du potentiel d’oxygéne du combustible
(évolution similaire a celle de la steechiométrie). La phase de relachement dure donc

approximativement une heure apres le début de I’ICB

Pour le corium de type 0.58U0,-0.42Zr, les relachements de Mo, Sb mais aussi Ba et Sr sont observés.
Le relachement de Mo est particulierement retardé par rapport au cas 0.58U0,-0.42Zr0O, (I’évolution de
la steechiométrie permet notamment de voir la nécessité d’une valeur plancher x=0.05 pour la
formation des espéces oxydées volatiles). Le relachement de Sb est également retardé. Pour ce qui est
de Ba et Sr, le calcul MFPR montre le relachement se fait via les espéces gazeuses Ba et Sr pour x<0,
et BaO et SrO pour x>0. A potentiel d’oxygéne (ou stoechiométrie) équivalent, ces relachements en Ba
et Sr ne sont pourtant pas observés (significativement) pour le corium de type 0.58U0,-0.427r0, (figure
16) pour lequel les quantités initiales de Ba-BaO et Sr-SrO en solution solide sont plus faibles, voire en
dessous de la limite de solubilité (figure 11 cas C). Ba et Sr sont en effet, dans ce type de corium,
majoritairement localisés dans les phases stables BaZrO; et SrZrO; (figure 11). L’existence de ces
phases dans le corium liquide est tout a fait discutable et la représentation thermodynamique de MFPR

pour le probleme de relachement des PF depuis le corium atteint ici ses limites.

Les résultats obtenus semblent toutefois tout a fait cohérents avec ceux de U’expérience (ACE L8). Le
molybdéne semble bien étre le PF le plus sensible au relachement depuis le corium en ICB. Suivent le
baryum, le strontium et aussi l’antimoine, qui n’avait pas été observé dans |’expérience (non introduit
initialement dans le corium). La spéciation chimique des espéces relachement (formes gazeuses) est

également conforme a celle trouvée par ’expérience.
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5 SYNTHESE

Bien que U’emploi du code MFPR pour traiter du probléme du relachement des PF depuis le corium en
ICB soit peu orthodoxe (ce code n’a pas été validé sur le combustible liquéfié), les résultats obtenus
sont cohérents avec ’expérience. Les PF sensibles au relachement en ICB sont Mo, Ba, Sb et Sr. Les
autres PF, en particulier les terres rares pour lesquelles il y avait lieu de s’interroger, ne sont pas

relachés de facon significative.

On constate un impact important du taux d’oxydation du Zr, initialement introduit dans le combustible
lors de la formation du corium. Les résultats données par MFPR pour deux types de corium, suivant que

le Zr soit totalement non-oxydé ou totalement oxydé en ZrQ, sont les suivants :

CORIUM=0.58 UO,+0.42 Zr Mo Ba Sb Sr | Durée de relachement
Relachement en ICB
9.1% 3.9% | 3.7% | 2.5%
(depuis l'inventaire corium)
N 4h30
Relachement en ICB
. 4.2% 1.9% 1.3% | 2.2%
(depuis U'inventaire initial combustible a I’AAR)
CORIUM=0.58 UO,+0.42 ZrO, Mo Ba Sb Sr Durée de relachement
Relachement en ICB
12.2% 0% 5.9% | D%
(depuis l’inventaire corium)
N 1h00
Relachement en ICB
. 5.6% (0% 2.1% | 0%
(depuis U'inventaire initial combustible a I’AAR)

La présente étude devra étre complétée et comparée a des calculs GEMINI2Z couplé aux bases
thermodynamiques MEPHISTA (PF) et NUCLEA (matériaux de structure dont le fer notamment). Bien
gu’on ne s’attende pas a une modification majeure des résultats présentés ci-dessus, |’emploi du code
GEMINI2 pourra permettre d’effectuer une analyse de sensibilité a la quantité de Zr et autres

matériaux de structure introduits dans le corium.
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ANNEXE: JEUX DE DONNEES MFPR

1. lIrradiation et phase accidentelle

Task identification nane:

I rradi ati on+r el ease

I nput data for Fission Product Rel ease Problem

Gain Gowth

Reserve flag

Bub. Rel ax

Li g. Phase

Gas Transport
Srf. Oxi dation
Cl ad. Trappi ng

I nput data for physical

I nput data for Fuel Oxi

NLEEL
392060

I nput data for parameters of nunerical

RESTART = 0

- 3. 000000000D+07

0. 000000000D+00

options:

| SPARE
| RELAX

Bubb. Si ze Model
Nucl eation | USER(1)
Re-sol ution | USER(2)
At.Diffus | USER( 3)
Oxi dati on | USER( 4)
Bub. Di ffus | USER(5)
Di sl ocation | USER(6)
Cheni stry | USER( 7)
Dat abase | USER( 8)

NB

I GRGR

ILIQ
JGTRN

JMOD
| CLAD

ONPFPORFRPROOORFRRONDNRFRWON

paramet ers:

. 500000000D- 05
. 000000000D+00
. 000000000D+00
. 000000000D+00
. 000000000D- 02
. 000000000D+03

dati o/ Vapori zati on:

8. 200000000D+04
2.653846154D- 02
2.939130435D- 01
1. 000000000D- 03
0. 000000000D+00
1. 000000000D+00
4.000000000D+00

NZ = 4
1. 200000000D+00
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Ti re dependent vari abl es

Time - time step (s) - witing time step (s)
- tenperature (K) - fission rate (1/nB/s)

Nunmber of time points = 5
TI ME TSTP TSTP WRT TEMP FSRATE
- 3. 0000000E+07 1. 0000E+06 1.0000E+06 7.0000E+02 3.0000E+19
-1. 0000000E+04 1. 0000E+00 1.0000E+00 7.0000E+02 3. 0000E+19
- 9. 9990000E+03 1. 0000E+02 1.0000E+02 1.0000E+03 0. 0000E+00
-5. 0000000E+03 1. 0000E+02 1.0000E+02 2.8000E+03 0. 0000E+00
0. 0O00O0O000E+00 1. 0000E+02 1.0000E+02 2.8000E+03 0. 0000E+00

Time - total press (Pa) - mole fractions - flow rate (nB/s)
Number of time points = 6
TI ME PTOT PH20 PH2 PQ2 FWRT

- 3. 2000000E+07 2. 5000E+06 0. O000OE+00 0. O000OE+00 0. 0O000E+00 0. 0000E+00
-1. 0000000E+04 2.5000E+06 0. 0000E+00 0. 0000E+00 0. 0000E+00 0. 0000E+00
- 9. 9990000E+03 1. 0000E+05 1.0000E-03 9.9900E-01 0.0000E+00 1.0000E+01
-5. 0000000E+03 1. 0000E+05 1.0000E-03 9.9900E-01 0.0000E+00 1.0000E+01
-4.9990000E+03 1. 0000E+05 1.0000E+00 0. 0000E+00 0.0000E+00 1.0000E+01
0. 0000000E+00 1. 0000E+05 1. 0000E+00 0. 0000E+00 0. 0000E+00 1. 0000E+01

*** ADDI TI ONAL THERMOCHEM CAL DATA ***

SPECI ES NAME: Src

SOLUBI LITY = 1. 000E+02
SPECI ES NAME: SrCc
SPECI ES NAME: Bac

SOLUBI LITY = 1. 000E+02
SPECI ES NAME: BaCc

*** END OF ADDI TI ONAL DATA ***
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2. Formation du corium UO,-Zr et relachement en ICB

Task identification nane: UO2-ZR corium formati on and MCCl

I nput data for

I nput data for

Ti re dependent

Tinme - time step (s)
- tenperature (K)

Fi ssi on Product Rel ease Probl em

RESTART = 1

TI ME1 = 0. 000000000D+00

TI ME2 = 8. 640000000D+04

I nput data for nodel options:

Bubb. Si ze Mbdel NB = 2
Nucl eation [USER(1l) = 0
Re-sol ution I USER(2) = 3
At.Diffus | USER(3) = 1
Oxi dati on | USER(4) = 2
Bub. Di ffus [|USER(5) = 2
Di sl ocation | USER(6) = 0
Cheni stry | USER(7) = 1
Dat abase | USER(8) = 0
Gain Gowth I GRGR = 0
Reserve flag | SPARE = 0
Bub. Rel ax | RELAX = 1
Li g. Phase ILIQ = 0
Gas Transport JGIRN = 1
Srf. Oxidation JMOD = 2
Cl ad. Trapping |CLAD = 0
I nput data for physical paraneters:

DGRAI N = 1. 500000000D- 05

VFUEL = 8. 000000000D+00

TGRAD = 0. 000000000D+00

RHODI N = 0. 000000000D+00

HO = 1. 000000000D- 02

TMELT = 3. 000000000D+03

Fuel Oxidati o/ Vapori zati on:

@ = 1.

vari abl es

- witing tine step (s)
- fission rate (1/nB/s)

NZ = 4
200000000D+00

Nunber of time points = 4

TI ME
0. 0000000E+00
3. 6000000E+03
3. 6010000E+03
8. 6400000E+04

TSTP
1. 0000E+02
1. 0000E+02
5. 0000E+02
5. 0000E+02

TSTP VRT
1. 0000E+02
1. 0000E+02
5. 0000E+02
5. 0000E+02

. 200000000D+04
. 653846154D- 02
. 939130435D- 01
. 000000000D- 02
. 000000000D+00
. 000000000D+00
. 000000000D+00

TEMP
2. 8000E+03
2. 8000E+03
2. 8000E+03
2. 2000E+03

FSRATE
3. 0000E+19
3. 0000E+19
0. O000E+00
0. O000E+00

IRS[I

Rapport DSR/SAGR N° 26

38/41



P2
0. O000E+00
0. O000E+00
0. 0000EOO

Time - total press (Pa) - nole fractions - flowrate (nB/s)
Nunber of time points = 4
TI ME PTOT PH20 PH2
0. 0000000E+00 1. 0000E+05 0. 0000E+00 0. 0000E+00
3. 6000000E+03 1. 0000E+05 0. 0000E+00 0. 0000E+00
3. 6010000E+03 1. 0000E+05 1.0000 0. 0000E+00
8. 6400000E+04 1. 0000E+05 1.0000 0. 0000E+00

***  ADDI Tl ONAL

SPECI ES NAME

SOLUBI LI TY

SPECI ES NAME:
SPECI ES NAME:

SOLUBI LI TY =

SPECI ES NAME
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =

* % %

THERMOCHEM CAL DATA ***

Src
1. 000E+02
Sr Cc
Bac

1. 0O00E+02
BaCc

Csc

0. 0O00E+00
Mbs

0. 0O00E+00
Rus

0. 0O00E+00
Bac

0. 0O00E+00
Src

0. O00E+00
Lac

0. 0O00E+00
Cec

0. 0O00E+00
Euc

0. 0O00E+00
Ndc

0. 0O00E+00
Nbc

0. 0O00E+00
Sbs

0. 0O00E+00
Zrc

1. 500E+05

END OF ADDI TI ONAL DATA ***

0. 0000EOQO

FWRT
0. O000E+00
0. O000E+00
3. 0000E+00
3. 0000E+00
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3. Formation du corium UO,-ZrO, et relachement en ICB

Task identification name: UO2-ZRO2 corium formati on and MCCI

I nput data for Fission Product Rel ease Problem
RESTART = 1
TI ME1 = 0. 000000000D+00
TI ME2 = 8. 640000000D+04

I nput data for nodel options:

Gas Transport JGIRN
Srf. Oxidation JMOD
Cl ad. Trapping | CLAD

Bubb. Si ze Mbddel NB = 2
Nucl eation [|USER(1l) = 0
Re-sol ution I USER(2) = 3
At.Diffus | USER(3) = 1
Oxi dati on | USER(4) = 2
Bub.Diffus [IUSER(5) = 2
Di sl ocation | USER(6) = 0
Chemi stry | USER(7) = 1
Dat abase | USER(8) = 0
Gain Gowth IGRGR = O
Reserve flag | SPARE = 0
Bub. Rel ax | RELAX = 1
Li g. Phase ILIQ = 0

= 1

= 2

= 0

I nput data for physical paraneters:

DGRAI N = 1. 500000000D- 05
VFUEL = 8.000000000D+00
TGRAD = 0. 000000000D+00

RHODI N = 0. 000000000D+00

HO = 1. 000000000D- 02
TMELT = 3.000000000D+03

I nput data for Fuel Oxidatio/Vaporization:

WGHT = 8. 200000000D+04
RADI US = 2. 653846154D- 02
THI CK = 2.939130435D-01
HDI AM = 1. 000000000D- 02
SFDFR = 0. 000000000D+00
SATRO = 1. 000000000D+00
SHWD = 4. 000000000D+00

I nput data for parameters of nunerical chene:
Nz = 4
@ = 1.200000000D+00

Ti me dependent vari abl es
Time - tinme step (s) - witing time step (s)
- tenperature (K) - fission rate (1/nB/s)
Nunber of time points = 4
TI ME TSTP TSTP WRT TEMP FSRATE
0. 0000000E+00 1. 0000E+02 1.0000E+02 2. 8000E+03 3. 0000E+19
3. 6000000E+03 1. 0000E+02 1.0000E+02 2.8000E+03 3. 0000E+19
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3. 6010000E+03 5. 0000E+02 5. 0000E+02 2.8000E+03 O.

8. 6400000E+04 5. 0000E+02 5. 0000E+02 2.2000E+03 O.
Time - total press (Pa) - nole fractions - flowrate
Nunmber of time points = 4
TI ME PTOT PH20 PH2
0. 0000000E+00 1. 0000OE+05 0. 0000E+00 0.0000E+00 O
3. 6000000E+03 1. 0000E+05 0. 0000E+00 0.0000E+00 O
3. 6010000E+03 1. 0000E+05 1.0000 0. 0000E+00 O
8. 6400000E+04 1. 0000E+05 1.0000 0. 0000E+00 O

*** ADDI Tl ONAL

SPECI ES NAME

SOLUBI LI TY =

SPECI ES NAME
SPECI ES NAME

SOLUBI LI TY

SPECI ES NAME
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =
SPECI ES NAME
FRACBU =

* % %

THERMOCHEM CAL DATA ***

Src
1. 0O00E+02
Sr Cc
Bac

1. 000E+02
BaCc

Csc

0. 0O00E+00
Mbs

0. 0O00E+00
Rus

0. 0O00E+00
Bac

0. O00E+00
Src

0. 0O00E+00
Lac

0. 0O00E+00
Cec

0. 0O00E+00
Euc

0. 0O00E+00
Ndc

0. 0O00E+00
Nbc

0. 0O00E+00
Shs

0. 0O00E+00
Zrc

1. 500E+05
Cc

3. 000E+05

END OF ADDI TI ONAL DATA ***

0000E+00
0000E+00

(Bl s)

PG2

. 0000E+00
. 0000E+00
. 0000EOO
. 0000EOO

FWRT
0. O0O00OE+00
0. O0O00OE+00
3. 0000E+00
3. 0000E+00
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