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Résumé

Les crayons combustibles au sein des Réacteurs a Eau Pressurisée (REP) sont constitués
de pastilles de céramique (UO5 ou (U-Pu)O,) empilées dans des gaines en alliage de zir-
conium, le Zircaloy. Avant l'irradiation, il existe un jeu de fabrication entre les pastilles
et la gaine de 'ordre d’une centaine de microns. Au cours de l'irradiation, ce jeu est rapi-
dement réduit ou totalement rattrapé du fait des différentes déformations que subissent
les pastilles et la gaine. La connaissance de la nature de ce contact pastille-gaine a chaud,
nécessaire pour comprendre les phénomenes et valider les modélisations de 1'évolution
de I’état de l'interface en fonction du taux de combustion, est accessible aujourd’hui ex-
clusivement a partir de mesures destructives effectuées en laboratoire de haute activité,
apres retour a froid des combustibles. Pour obtenir un plus grand nombre d’informations
sur des zones d’intérét étendues, ou sur un trongon de crayon avant refabrication pour
ré-irradiation en réacteur expérimental, un moyen de caractérisation non destructif de
Iinterface pastille-gaine est nécessaire. C’est dans ce contexte que l'Institut d’Electro-
nique et des Systemes UMR CNRS 5214 de I’Université de Montpellier développe, dans
le cadre d’une collaboration avec le Commissariat a ’'Energie Atomique et aux Energies
Alternatives, et en partenariat avec EDF et Framatome, un microscope acoustique adapté
aux géométries cylindriques. Le travail mené au cours de cette these inclut la conception
et I'adaptation d’une téte de mesure sur un banc prototype et la démonstration de la
faisabilité de l'acquisition d’images haute résolution (quelques dizaines de microns) sur
tubes de gaine, I’enjeu étant de conserver la focalisation sur I’ensemble des zones imagées
sur un méme tube de diametre externe de 'ordre de 10 mm et de longueur de 100 a 500
mm. La difficulté a reproduire les conditions de contact pastille-gaine en laboratoire ont
orienté le choix des échantillons simulants, élaborés a partir de tubes de gaine avec ou
sans zircone et chargés localement de colle. Les acquisitions réalisées sur ces échantillons
simulants montrent la capacité de la méthode a détecter les changements de structure de
la surface interne de la gaine. La mesure est ainsi sensible a la présence d’une couche de
zircone interne d’épaisseur de 10 um, et a la présence de matériau adhérent a l'intérieur
du tube. Ces résultats montrent 1'intérét de poursuivre ces études, pour améliorer grace
a du traitement du signal I'interprétation des images avec pour objectif final 'adaptation
de la méthode et sa qualification sur un banc sur crayon irradié.

Titre : Imagerie par Microscopie Acoustique Haute Résolution en profondeur

de la surface interne d’une gaine de crayon combustible de type REP.

Mots-clés : Microscopie acoustique haute fréquence, Imagerie en profondeur Haute-
résolution, Crayon combustible, Interaction Pastille-Gaine, Examen non destructif.
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Abstract

Pressurized Water Reactor (PWR) fuel rods are made of ceramic pellets (UO,, (U,Pu)O,
or gadolinium fuel) assembled in a zirconium alloy cladding tube. By design, an initial gap,
filled with helium, exists between these two elements. However during irradiation this gap
decreases gradually, on the one hand, owing to a variation in cladding diameter, due to
creepdown caused by pressure from the coolant, and, on the other hand, increased pellet
diameter, due to thermal expansion, and swelling. In hot conditions, during the second or
third cycle of irradiation, the pellet/cladding gap is closed. However, during the return to
cooler conditions, the gap can reopen. At a high burnup (generally beyond the 3rd cycle
of irradiation) an inner zirconia layer of the order of 10 to 15 pm is developed by oxidation
leading to a chemical bonding between the pellet and the cladding. This bonding layer
may contribute to a non-reopening of the pellet-cladding gap. Currently, only destructive
examinations, after cutting fuel rods, allow the visualization of this area, however, they
require a preliminary preparation of the samples in a hot cell. This limits the number
of tests and measurements on the fuel rods. In this context, the Institute of Electronic
and Systems of Montpellier University (IES - UMR CNRS 5214), in collaboration with
the Alternative Energies and Atomic Energy Commission (CEA), Electricité de France
(EDF) and Framatome, is developing a high frequency acoustic microscope adapted to the
control and imaging of the pellet/cladding interface by taking into account the complexity
of the structure’s cladding which has a tubular form. Because the geometrical, chemical
and mechanical nature of the contact interface is neither axially nor radially homogeneous,
the ultrasonic system must allow the acquisition of 2D images of this interface by means of
controlled displacements of the sample rod along both its axis and its circumference. The
final objective of the designed acoustic microscope is to be introduced in hot cells.

Title : High frequency acoustic microscopy imaging of the inner face of a PWR

fuel rod cladding

Key words : High-frequency acoustic microscopy, Ultrasound, High-Resolution imaging,
Fuel rod, Pellet-Cladding interface, Non Destructive Testing.
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Liste des abréviations

APRP : Accident de Perte de Réfrigérant Primaire

CEA : Commissariat Energie Atomique et aux Energies Alternatives
CTM : Centrale de Technologie en Micro et nanoctronique
EDF : Electricité De France

HBS : High Burnup Structure

IES : Institut d’Electronique et des Systéemes

IPG : Interaction Pastille-Gaine

MEB : Microscopie Electronique a Balayage

LOCA : Loss Of Coolant Accident

RIA : Reactivity Initiated Accident

RMS : Root Mean Square

Zy-4 : Zircaloy-4

ZrO, : Dioxyde de zirconium
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Introduction générale

La puissance des Réacteurs a Eau sous Pression (REP) est fournie par des pastilles d’oxyde
d’uranium (UOs ou (U-Pu)O3) ou de combustible galodinié empilées dans des tubes mé-
talliques, I’ensemble constituant un crayon combustible. Des la premiére montée en puis-
sance, le combustible subit de fortes contraintes thermiques et le centre de la pastille (a
plus de 1000°C) se dilate beaucoup plus que sa périphérie (450°C). Ce gradient de tempé-
rature conduit a des contraintes axiales et orthoradiales qui dépassent tres rapidement la
contrainte de rupture de la pastille, ce qui induit une fragmentation de celle-ci radialement
et axialement. De plus, des la premiére montée en puissance, ce gradient de température
induit une mise en diabolo de la pastille. Par la suite et au cours de l'irradiation la pas-
tille subit plusieurs types de déformations dont un gonflement dit "solide" induit par les
produits de fission insérés dans le réseau cristallin et un gonflement gazeux induit par la
nucléation des produits de fission gazeux sous forme de bulles. Parallelement, la gaine,
qui a un comportement élasto-viscoplastique, flue vers le combustible sous le différen-
tiel de pression (pression externe = 155 bar et pression interne du crayon = 40-50 bar
a chaud en début de vie). Apres un certain temps d’irradiation (fin du 2éme, début du
3eéme cycle d’irradiation '), la pastille combustible et la gaine entrent en contact. Au dela
du 3eme cycle d’irradiation, ce contact peut conduire a la formation d’ilots de zircone
interne puis d’une couche de collage chimique (couche de zircone dense d’environ 10 a 15
microns) entre la pastille et la gaine. Apres irradiation et au retour a froid, une partie du
combustible reste adhérent a la gaine via cette couche de collage chimique.

Apres irradiation, les crayons peuvent étre transportés dans une Installation Nucléaire de
Base pour étre examinés dans des cellules dites « cellules chaudes ». A Pheure actuelle,
seuls des examens a caractere destructif permettent la caractérisation de 'interface entre la
pastille et la gaine. Or, I'utilisation d’une méthode de visualisation non destructive de cette
interface tout le long d’un crayon présenterait plusieurs intéréts : d’une part cet examen
permettrait de valider les modélisations du comportement thermo-mécanique du crayon
en fonctionnement normal, d’autre part, il permettrait de connaitre I’état de contact d’un
crayon irradié avant sa réirradiation en réacteur expérimental, et mieux comprendre son
comportement durant l'essai. Ce dernier point concerne des trongons de crayons subis-
sant des transitoires en conditions incidentelles (exemples : rampes de puissance classe?

1. Un cycle correspond au temps entre deux arréts du réacteur pour rechargement du coeur et main-
tenance, soit environ 12 a 18 mois suivant les modes de gestion. Un cycle comprend donc une montée de
puissance (démarrage du réacteur), un maintien de puissance plus ou moins constant (fonctionnement du
réacteur) et un retour a froid (arrét du réacteur) [15].

2. Les conditions de fonctionnement d’un réacteur se répartissent en 4 classes : Classe 1 (Fonction-
nement normal), Classe 2 (Incidents de fréquence modérée), Classe 3 (Incidents de fréquence faible) et
Classe 4 (Accidents importants) [4].
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1 ou 2) ou accidentelles (exemples : essais semi-intégraux LOCA 3 ou RIA*). Ainsi une
collaboration a été lancée entre le CEA et I'IES avec le soutien d’EDF et FRAMATOME
afin de pouvoir caractériser de maniere non destructive l'interface pastille-gaine. C’est
dans ce contexte que s’est déroulé le travail de these. L’objectif est de développer et qua-
lifier, sur un banc prototype, une méthode non destructive d’imagerie de la face interne
de gaine, basée sur le principe du microscope acoustique, habituellement mis en oeuvre
sur des géométries planes. Les contrastes des images obtenues sont liés aux propriétés
mécaniques de la surface interne, et permettent de détecter les changements de structure
dus a la présence de zircone interne ou de combustible adhérent. Le travail de these est
axé essentiellement sur la conception et la validation d’'un démonstrateur de la faisabilité
et de l'intérét de la méthode pour une meilleure connaissance de 'interface pastille-gaine,
en prenant en compte 1’évolution complexe de la gaine en cours d’irradiation, y compris
sur sa face externe, qui est la premiere interface rencontrée par le faisceau ultrasonore.
Les études menées sont effectuées en laboratoire sur échantillons non irradiés, tout en
anticipant la réalisation ultérieure de mesures en cellules chaudes.

Le manuscrit est organisé de la maniere suivante :

— Le premier chapitre présente le contexte de ’étude. Il donne notamment une syn-
these bibliographique sur I’aspect nucléaire de I’étude et le comportement du crayon
combustible sous irradiation. Ensuite, les principaux phénomenes qui rentrent en jeu
dans 'interaction pastille-gaine sont exposés. Ce chapitre se termine par le position-
nement de la these : problématiques et objectifs.

— Le deuxieme chapitre est dédié a la présentation de la méthode ultrasonore déve-
loppée pour atteindre de maniére non destructive la connaissance des états de 'in-
terface pastille-gaine. Une étude visant a caractériser la résolution latérale et axiale
du capteur ultrasonore dans une configuration plane est réalisée permettant ainsi de
passer dans le prochain chapitre a des mesures acoustiques dans une configuration
cylindrique.

— Le troisiéme chapitre décrit le microscope acoustique ultrasonore haute fréquence
dédié a 'imagerie de cylindres et les premiers résultats obtenus. Ensuite, les diffé-
rentes études et optimisations mécaniques réalisées sont données, elles permettent
d’établir les limites liées aux variations de la géométrie cylindrique et de la surface
de la gaine. Cela permet de progresser dans l'interprétation des images acoustiques.

— Le dernier chapitre présente les résultats obtenus sur échantillons simulants. Par la
suite, un protocole permettant de comparer en absolu les différentes images obtenues
est détaillé. Afin de pouvoir différencier des signaux acoustiques avec/sans la couche

3. LOCA (Loss Of Coolant Accident) : Accident de Perte de Réfrigérant Primaire (APRP), il résulte
de la rupture avec débattement d’une canalisation principale du circuit primaire. Cette rupture entraine
la dépressurisation de ce circuit, conduisant & une vaporisation de ’eau. Malgré ’arrét des réactions de
fission, le combustible continue de chauffer, il est alors impératif d’évacuer cette énergie par la mise en
ceuvre immédiate du systéme d’injection d’eau de secours [16].

4. RTA (Reactivity Initiated Accident) : Accident d’injection de réactivité, cet accident est causé
par I’éjection d’une grappe de commande du réacteur, ce qui induit localement une accélération de la
réaction de fission nucléaire, avec augmentation de la température, et peut conduire a la rupture du
crayon combustible [17].
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de zircone interne et avec/sans une couche de combustible adhérente, un logiciel de
modélisation est utilisé pour aller plus loin dans I’étude des échos réfléchis au niveau
des interfaces traversées.

Enfin, ce manuscrit est finalisé par une conclusion sur les travaux réalisés et les perspec-
tives répondant a de nouvelles problématiques soulevées dans cette étude.
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Contexte et problématique industrielle

1.1 Introduction

Dans ce chapitre d’introduction, nous présentons le contexte industriel dans lequel se
déroulent les travaux de cette these et plus particulierement I'Interaction Pastille-Gaine
en fonctionnement normal en définissant quelques notions générales sur les réacteurs nu-
cléaires et notamment sur les réacteurs civils de la filiecre REP (Réacteurs a Eau Pressu-
risée) intégrant les crayons combustibles objets de cette étude.

1.2 Le contexte nucléaire

En France, les centrales nucléaires regroupent un total de 58 réacteurs dont 34 produisent
chacun une puissance électrique de 900 MégaWatt (MWe)! permettant d’alimenter pres
de 500 000 foyers. A cela s’ajoutent 20 réacteurs de 1300 MWe, tandis que les quatre
derniers délivrent 1450 MWe. Un 59°™¢ réacteur de type EPR (Evolutionary Pressurised
water Reactor) est destiné a développer une puissance électrique de I'ordre de 1600 MWe.
Selon le RTE (Réseau de Transport d’Electricité), ces installations produisent en moyenne
sur cing années 75% de ’électricité produite en France.

Une centrale thermique nucléaire produit de 1'électricité a partir d’une source de chaleur.
Elle comprend de nombreux batiments et installations (Figure 1.1) dont les suivants sont
les plus importants :

— Le batiment réacteur, généralement une double enceinte étanche contenant le réac-
teur nucléaire ou se déroule la réaction nucléaire qui réchauffe ’eau.

— Le batiment des machines (plusieurs turbines a vapeur et alternateurs qui servent a
la production de Iélectricité).

— Souvent I'aéroréfrigérant ayant comme fonction de refroidir ’eau du cicruit tertiaire.

Figure 1.1 — Centrale nucléaire. [Source : www.edf.fr]

Méme si le principe de fonctionnement est identique dans toutes les centrales nucléaires,
il existe plusieurs familles de réacteurs, appelées filieres. Dans ce qui suit, la filiere la plus

1. Le mégawatt électrique (MWe) correspond & la production de puissance électrique par une centrale.
Cette unité est couramment utilisée dans le milieu nucléaire pour distinguer la production électrique de la
dissipation thermique d’une centrale (la puissance thermique s’exprimera en mégawatt thermique (MWt
ou MWth)).
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répandue au monde de type REP (Réacteur & Eau Pressurisée) ? et qui produit presque
la moitié de 1’électricité mondiale d’origine nucléaire sera étudiée.

1.3 Fonctionnement d’un Réacteur a Eau Pressurisée
(REP)

1.3.1 Principe de fonctionnement

Le principe de fonctionnement d’'un REP (Figure 1.2) se base sur le phénomene de va-
porisation de 'eau sous l'effet de la trés haute température régnant au sein du coeur du
réacteur pour faire actionner le groupe turbo-alternateur générant de 1’électricité. Le cycle
est complété par un systeéme de refroidissement dit circuit tertiaire qui va faire condenser
la vapeur d’eau sous forme liquide. En général, ce role de réfrigérant est tenu par un
courant d’eau.

Schéma de principe d'un réacteur a eau sous pression

Générateur de vapeur
{&changeur de chaleur)

— Turbine Alternateur

Barres de commande Pressuriseur Vapeur d'eau

Eau en ébullition [ II 'I I I I ’ £l ‘

Cuve

Caloporteur
chaud (320 “C)
Coeur du réacteur

AN ]
\

J Condenseur Refroidisseur :
riviere ou mer
ou aéroréfrigérant

Reéacteur nucléaire
Pompe Caloporteur froid (280 "C) Pompe

Figure 1.2 — Schématisation du fonctionnement d’un REP. [Source : http ://www.cea.fr/]

Comme l'indique son nom, le "Réacteur" est I’endroit ou se produit la réaction de fission
nucléaire. Il s’agit le plus souvent d’une grande cuve métallique, et I'expression "a Eau
Pressurisée" vient du fait que l'eau qui transporte la chaleur, dans le circuit primaire,
est sous tres forte pression : 155 bars. L’eau du circuit primaire circule dans le coeur du
réacteur pour y étre réchauffée au contact de tubes renfermant le combustible nucléaire ou
se produisent les fissions nucléaires. Ce circuit entre en contact avec le circuit secondaire
au niveau des générateurs de vapeur. Au contact des tubes parcourus par I’eau chaude du
circuit primaire, ’eau du circuit secondaire se transforme en vapeur. Cette vapeur ainsi
produite entraine un ensemble de turbines dont I’énergie mécanique est transformée en

2. Le sigle REP sera utilisé dans tout le reste du document pour désigner Réacteur a Eau Pressurisée.
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énergie électrique au niveau de 'alternateur. La vapeur détendue passe ensuite dans le
condensateur pour y étre refroidie, condensée et renvoyée dans le générateur de vapeur. Le
circuit tertiaire dont ’eau est prélevée dans la mer ou dans un fleuve permet de refroidir
I’eau du circuit secondaire.

1.3.2 Reéaction de fission

Chaque fission d’un noyau lourd se traduit par I’apparition de deux noyaux et 1’émission
d’un certain nombre de neutrons, électrons (rayonnements () et photons (rayonnement )
(Figure 1.3). L’énergie libérée par la réaction de fission (environ 200 MeV pour la fission
d’un noyau d’U?* ou de Pu*' isotopes majoritement fissiles en REP) se répartit sous
forme d’énergie cinétique entre ces fragments et particules. Les particules les plus légeres
telles que les neutrons, sont émises a grande vitesse. Elles sont appelées neutrons rapides
(énergie supérieure a 625 MeV). Ces neutrons une fois ralentis, par un modérateur, se
mettent en équilibre thermique avec le milieu : connus sous le noms de neutrons thermalisés
[1]. Ces derniers sont aptes a provoquer de nouvelles fissions, et ainsi entretenir la réaction
en chaine [18]. Il suffit seulement quun neutron, a chaque fission, pour que cela provoque
une nouvelle fission et libere de ’énergie [19].

Produt
de fission A

Neutron

Novau fissile
vau f ﬁ .
primaire NWP Neutrons
o > — @ cteamma

secondaires
Uranium-235
Plutonium-239

L
o

Produit
de fission B

Figure 1.3 — Schéma de principe de la fission de I'U?3® et du Pu®* [1].

Cette réaction de fission dégage une tres grande quantité d’énergie, au sein du réseau
cristallin du combustible, qui est transférée a I’eau du circuit primaire qui s’échauffe et
fait ainsi fonctionner la centrale. Les travaux de cette étude vont concerner seulement
le batiment réacteur qui assure le confinement du réacteur. Son enceinte constitue la
troisieme barriere de confinement empéchant le relachement de produits radioactifs dans
I’environnement en cas d’accident. C’est a l'intérieur de ce batiment que se trouve la
cuve du réacteur et le circuit primaire qui représente la deuxieme barriere de confinement
(Figure 1.4 (a)). L’eau du circuit primaire joue deux roles :

— Un rdle de modérateur qui permet de ralentir la vitesse des neutrons, ce qui est
nécessaire pour déclencher la fission en REP.

— Un rdle de caloporteur qui permet de capter la chaleur du coeur (le refroidit) et la
transporte jusqu’au générateur de vapeur. L’eau du circuit primaire est également
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appelée réfrigérant. Le circuit primaire est un circuit fermé et 'eau de celui-ci est
maintenue a une pression de 155 bars grace a un pressuriseur pour éviter toute
ébullition. L’eau entre dans le coeur a une température de 285°C pour en ressortir
a une température de 320°C a destination des générateurs de vapeur.

Couvercle
de cuve

Tubes guides

des barres - ~Structure
de commande " supérieure
Entrée - - _— Sortie
eau froide 0 eau chaude
5 0
Enveloppe
du coeur
e Assemblages
combustibles
Cuve .
3
S
l, Structure
B inférieure
Fond de cuve ]
[a]
Pressuriseur
Générateur
3éme barriére de vapeur
enceinte de confinement
1ére barriére
gaine du combustible
2éme barriére
circuit primaire fermé
[b]

Figure 1.4 — (a) Schéma du coeur d’un réacteur nucléaire [2]; (b) Les 3 barriéres d’étanchéité

des centrales nucléaires [3].

Pour éviter le rejet dans I'environnement de substances radioactives, toutes les centrales
de type REP sont congues sur le principe dit : "Triple barriee de confinement" (Figure 1.4

(b)) :

— Le combustible est enfermé dans des gaines métalliques étanches :

bustible.

le crayon com-
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— Le circuit primaire est contenu dans un circuit métallique étanche, constitué des
parois de la cuve du réacteur, des générateurs de vapeurs, du pressuriseur et des
tuyauteries : cicruit primaire.

— Le réacteur est enfermé dans une enceinte en béton étanche qui le protege également
en cas d’agression externe [20] : enceinte de confinement.

De plus, les circuits d’eau (circuits primaires, secondaires et tertiaires) sont indépendants
pour éviter toute dispersion d’éléments radioactifs entre eux. De méme, en cas de situa-
tions anormales, des barres de sécurité chutent automatiquement dans le coeur du réacteur
stoppant instantanément les réactions de fission en chaine [21].

1.4 Le ccoeur du réacteur nucléaire et le combustible

Assemblage combustible

Le coeur du réacteur est composé de crayons combustibles, constitués par le combustible
nucléaire et sa gaine, et regroupés pour former un assemblage combustible dans lequel
ils sont arrangés dans une structure carrée assurant leur maintien. Pour une puissance
de 900 MWe le réacteur nucléaire comprend 157 assemblages et 191 assemblages dans
les tranches 1300 MWe [5]. Un assemblage combustible (Figure 1.5) est constitué d’un
squelette comprenant différents éléments soudés entre eux :

— l'embout supérieur servant notamment a la manipulation des assemblages ;
— les tubes-guide sur lesquels sont soudées les grilles ;
— D'embout inférieur sur lequel va reposer ’assemblage.

Ce squelette assure la tenue mécanique et la stabilité dimensionnelle de cette structure
élancée (plus de quatre metres de long). Il assure également la stabilité du canal hydrau-
lique autour de chaque crayon et permet de garantir la qualité des échanges thermiques et
I’évacuation de la chaleur. Les crayons combustibles sont mis en place avant ’adjonction
des embouts inférieur et supérieur et sont au nombre de 264. Les tubes-guide servent a
I'introduction des barres de controle qui gerent la réactivité du coeur par capture de neu-
trons (modification de puissance ou arrét total du réacteur). Les grilles de maintien (au
nombre de 8 pour les réacteurs de 1300 MWe) sont serties sur les tubes guides par l'inter-
médiaire de manchons. Sur ces grilles, des bossettes sont présentes pour tenir le crayon.
De petites languettes inclinées, appelées ailettes de mélange (Figure 1.6), garantissent une
bonne homogénéisation du débit du fluide réfrigérant traversant le faisceau de crayons du
bas vers le haut a une vitesse moyenne de 4,8 m/s. La plaque du pied de l’assemblage
permet son maintien et son positionnement lors des opérations de chargement par encas-
trement sur des tétons aménagés sur la plaque inférieure du cceur. La plaque de téte est
munie de ressorts qui s’opposent a la force ascensionnelle du réfrigérant en prenant appui
sur la plaque supérieure du cceur [22].

1.4.1 Le crayon combustible

Le crayon combustible se compose d’un tube de gainage dans lequel sont empilées des
pastilles de combustible maintenues grace a un ressort. Le crayon est fermé a ses extrémités
par deux bouchons en Inconel [22] (Figure 1.8). Initialement, le tube de gainage et les
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Embout de téte

Grille supérieure

Iube - qulcla

Crayon
ml_austih\e

intarmédiaire

Grille inférieure
Embout de pied

[a]
Figure 1.5 — (a) Schéma d’un assemblage combustible REP 17 x 17 et d’une grappe de controle ;
(b) Photo d’une portion d’assemblage REP, lors de I’étape de contréle [4].

pastilles ne sont pas en contact. L’espace qui les sépare est appelé : Jeu pastille-gaine
(Figurel.7). En effet, a la fabrication, 'intérieur du crayon combustible est généralement
rempli d’hélium afin d’améliorer les échanges thermiques entre la pastille et la gaine
[23] et de pressuriser suffisament le crayon en regard de la pression qui régne dans le
caloporteur.

Figure 1.6 — (a) Photo [5] et (b) schéma d’une grille d’assemblage [4].
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Figure 1.7 — Schéma montrant le jeu existant entre la pastille et la gaine.

Table 1.1 — Composition chimique du Zircaloy-4 (% massique)

ELEMENT Sn Fe Cr O Zr

ZIRCALOY-4 Zr complément
(% en poids) 1.2-1.710.18-0.24 | 0.07-0.13 | 0.1 - 0.14 5 100 %

La gaine

La gaine est un tube de 4 m de longueur et de 570 pm d’épaisseur qui constitue la premiere
barriere de confinement des produits de fission générés par les réactions nucléaires dans
le combustible.

Composition chimique de la gaine

Le gainage est élaboré a partir d'un lingot en alliage a base de zirconium, matériau
choisi pour ses propriétés de transparence aux neutrons, ses propriétés mécaniques et sa
résistance a la corrosion par le fluide caloporteur a haute température. Pour ce type de
gainage, plusieurs alliages de zirconium sont actuellement utilisés en REP. Le Zircaloy-4
bas étain, le M5, le Zirlo et I’Optimized Zirlo sont actuellement utlisés en REP EDF. A
titre d’exemple, la composition chimique du Zircaloy-4 est donnée dans le tableau 1.1 [5].

Fabrication de la gaine

Deux phases essentielles dans la fabrication des gaines en Zy-4 sont distinguées (Figure
1.9 (a)) :
— Le lingot est filé a chaud pour obtenir le TREX (Tube Reduced EXtrusion);

— Ce produit intermédiaire est ensuite laminé a froid (laminage a pas de pélerin (Figure
1.9 (b)) pour conduire au tube ayant les dimensions et tolérances souhaitées (tableau
1.2);

Ensuite le tube est soumis a un traitement thermique final dans un four a atmosphere
controlée. La température et la durée du traitement ainsi que la vitesse de refroidisse-
ment sont fonction des caractéristiques mécaniques visées [5]. Suivant les conditions de
traitement utlisées, les matériaux obtenus peuvent étre détendus comme le cas du Zy-4 et
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Figure 1.8 — Schéma d’un crayon combustible utilisé dans les REP (900 MW) [4].

du Zirlo, partiellement recristallisés comme le cas de ’Optimized ZIRLO ou rescristallisés
comme le cas du M5.

Table 1.2 — Caractéristiques dimensionnelles d’une gaine en Zircaloy-4

Gaine en Zircaloy-4 (Géométrie 17x17)

Diametre extérieur 9.50 £ 0.04 mm
Diameétre intérieur 8.36 + 0.04 mm
Epaisseur moyenne 570 pm
Excentricité maximum tolérée 51 pm
Excentricité moyenne fabrication 10 pm
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Figure 1.9 — (a) Séquence de fabrication du tube de gainage [5]; (b) Fabrication des gaines en
alliage de zirconium : Laminage a pas de pélerin [5].

La pastille combustible

Dans les réacteurs a eau ordinaire, la matiere fissile est sous forme d’oxyde polycristallin
U0, 3 [25] (ou (U-PU)O, [26] dans le cas du combustible MOX) ou de combustible ga-
lodinié *. Le combustible est conditionné sous forme de pastilles par pressage et frittage
de la poudre du combustible. La figure 1.10 montre les différentes étapes du cycle de
combustible partant de I'extraction du minerai pour aboutir au retraitement et au sto-
ckage des déchets. Le dioxyde d'uranium typique utilisé en REP se présente sous forme

RAFFINAGE ET CONCENTRATION
CONVERSION

ENRECHISSEMENT
PAR DIFFUSION
GAZEUSE

FABRICATION DES
ELEMENTS
COMBUSTIBLES

STOCKAGE

UTILISATION DANS LE
REACTEUR -
RETRAITEMENT

Figure 1.10 — Cycle du combustible [5].

de pastilles cylindrique de 'ordre de 8,2 mm de diametre et d’'une hauteur d’environ 13,5
mm (Figure 1.11 (a)). Ces pastilles sont empilées dans le crayon et possedent a chaque
extrémité un évidement hémisphérique et des chanfreins pour faciliter leur introduction
dans la gaine et réduire les contraintes d’interaction pastille-gaine dans ces zones lors de

3. Il s’agit de 238U 0, légeérement enrichi en noyaux fissiles 23°UQO, & hauteur de 4.5% [24].

4. Le gadolinium est introduit sous forme d’oxyde de gadolinium GdsOs3, poudre qui est mélangée
a celle d’'oxyde d’uranium avant le compactage et le frittage des pastilles. Il est utilisé dans les REP
exploités par EDF grace a sa grande probabilité de capture de neutrons [27]. L’objectif du combustible
gadolinié est de compenser 'excés initial de réactivité des assemblages neufs (dont la teneur en noyaux
fissiles est élevée) en REP.
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I'irradiation en réacteur et plus précisément en cas de transitoires incidentels (exemple :
rampe de puissance class 2) ou accidentels (exemple : Reactivity Initiated Accident). Les
plans inter-pastille et médian-pastille sont présentés dans la figure 1.11 (b) d’un point
de vue géométrique. Dans un réacteur de 1300 MWe, 272 pastilles sont nécessaires pour

10., axe du crayon combustible
6 mm

Chanfrein , :‘_‘_",_\ -— plan inter-pastilles
:
|

Evidement - plan médian-pastille

13,5 mm

\
L—7——/* —plan inter-pastilles

8,2 mm

[a] [b]
Figure 1.11 — (a) Photo et (b) illustration des dimensions caractéristiques d’une pastille com-
bustible utilisée dans un REP.

constituer un crayon combustible. Le coeur du réacteur se compose de 193 assemblages de
264 crayons, soit un total de 104 tonnes d’UO (1 gramme d’UQO, produit autant d’énergie
que 2 tonnes de pétrole) [22].

1.5 Le comportement du crayon combustible sous ir-
radiation

La gaine du crayon combustible est congue pour confiner la matiere nucléaire combustible
et les produits des réactions nucléaires pendant le séjour du combustible en réacteur.
Le crayon combustible y séjourne quelques années avant d’avoir atteint les limites de
fonctionnement. En effet, au cours de l'irradiation le combustible UO, et la gaine du
crayon combustible évoluent et vieillissent. C’est pourquoi il y a un fort intérét économique
a comprendre le comportement du crayon combustible sous irradiation afin d’augmenter
son temps de séjour au sein du réacteur en améliorant les performances du combustible
et de la gaine vis a vis des criteres de slireté. Pour un exploitant de Réacteur a Eau
Pressurisée, cela permettrait également d’optimiser le cotit moyen de cycle [4].

1.5.1 Sollicitations subies par la pastille et la gaine en fonction-
nement normal

En fonctionnement normal, les éléments du crayon combustible subissent de nombreux
changements thermomécaniques et physico-chimiques liés aux fortes températures et aux
réactions de fissions :

— grandissement, fluage, corrosion et hydruration de la gaine,

— fissions nucléaires, gonflement solide et gazeux dii aux produits de fission au sein
de la pastille et relachement des gaz de fission produit au sein de celle-ci dans les
volumes libres du crayon. . .
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Ces changements conduisent rapidement a un gradient radial et axial des propriétés qui
évoluent tout au long de I'exploitation et qui a pour conséquence de modifier le compor-
tement des matériaux. Le schéma de la figure 1.12 (a) décrit les principaux phénomenes
qui se produisent dans un crayon REP durant son séjour en réacteur. Ci-apres, seront

A) Combustible neuf (hors réacteur) B) Montée en puissance

- 3 MPa a froid dans le jeu combustible/ gaine - Dilatation différentielle

- Fracturation de la pastille

- Pression externe15,5 MPa
= Diminution du jeu

Gaine
Combustible

D) 3¢me cycle C) 1¢r et 2éme gycle

- Corrosion et hydruration de la gaine - Fluage de la gaine vers

- Réarrangement des fragments le combustible

- La gaine exerce une contrainte surle - Densification
combustible - Fermeture du jeu

- Apparition d’une poreuse - Effetdiabolo

[a]

[b]
Figure 1.12 — (a) Coup transversale montrant le comportement générale d’un crayon REP [6]
(La gaine est en bleu); (b) Mise en diabolo d’une pastille de combustible.

évoqués les phénomenes relatifs aux interactions qui se déroulent au niveau de l'interface
pastille-gaine. La référence [6] présente une liste plus compléte.

Effet Diabolo [5] et [22]

Au cours de l'irradiation, la pastille combustible ne reste pas parfaitement cylindrique et
prend une forme de ’diabolo’ (Figure 1.12) (b) pour les deux raisons suivantes :

— En fabrication, la température de frittage n’est pas uniforme. Les parties extérieures
de la pastille frittent plus que l'intérieur. La perte de cylindricité est rattrapée a ce
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stade par 'opération de rectification. Pendant 'irradiation, le phénomene inverse se
produit et c’est alors le coeur de la pastille qui, étant plus chaud, fritte davantage
conduisant ainsi a une dilatation différentielle et produisant I'effet ’diabolo’.

— L’amplitude de la dilatation thermique dans la direction axiale est plus importante
sur la fibre centrale qu’en périphérie, amplifiant 'effet "diabolo" [28].

Fissuration

Comme mentionné ci-dessus, le centre de la pastille se dilate thermiquement plus que les
bords créant une répartition inhomogene des contraintes thermiques. La partie extérieure
de la pastille est rapidement mise en traction. Lorsque la contrainte a rupture de ’'UO,
est atteinte localement (environ 100 MPa), le combustible relaxe I’énergie en se fissurant
plusieurs fois dans le sens azimutal et axial (Figure 1.13) [29].

[a] [b]
Figure 1.13 — Réseau de fissures dans la pastille combustible aprés irradiation. (a) coupe

transversale perpendiculaire a I'axe de symétrie [7]; (b) coupe longitudinale le long de I'axe de
symétrie [8].

Densification

Le procédé de fabrication par frittage utilisé pour la mise en forme des pastilles conduit a
un combustible présentant de fines porosités de fabrication dont le spectre diamétral est
compris entre le nano et la dizaine de micrometre. En réacteur, et uniquement en début
de vie, la porosité nanométrique disparait sous l'effet des pointes de fission nucléaire,
induisant une augmentaion de la densité de la pastille et un retrait isotrope de la pastille :
c’est le phénomene de densification.

Gonflement

Parallelement, tout au long de I'irradiation la réaction de fission libere, outre les neutrons,
deux noyaux élémentaires avec un rendement variable suivant 1’élément considéré. Environ
30% de ces produits de fission se trouvent sous forme gazeuse (exemples des produits de
fissions gazeux produits majoritairement au sein du combustible UO, : le xénon "Xe’
et le krypton 'Kr’) ou volatile (exemples de produits de fission volatils : le diiode Ty’
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et le césium). Les 70% restant sont sous forme solide et pseudo-solide dans les gammes
de températures atteintes. Au final, méme si la solution solide de la pastille voit son
parametre cristallin diminuer, le volume macroscopique du combustible augmente pendant
l'irradiation car le nombre d’atomes augmente (une fission crée au minimum deux atomes).
Ce phénomene de gonflement est dit « solide ». En réalité les produits de fission gazeux
participent a ce gonflement et ce tant que ceux-ci n’ont pas nucléé sous forme de bulles.
Il n’est donc pas correct d’attribuer ce gonflement uniquement aux produits de fission
solides. Ce phénomene est actif dans toutes les zones radiales de la pastille. Parallelement,
a moyen et fort taux de combustion en REP EDF| plus précisément au centre de la pastille
ou la température est élevée (T°C > 850-900°C), les produits de fission gazeux (Rappel :
xénon, krypton sont les produits de fission gazeux qui sont créés en majorité) dissous
dans le réseau cristallin, se mettent a précipiter sous forme de bulles intra-granulaires.
Dans le domaine de la physico-chimie, ces bulles sont appelées : bulles nanométriques.
A fort taux de combustion, ces bulles, qui font quelques nanometres a 1’état initial et
qui sont généralement sphériques, peuvent grossir sous flux de lacunes et former des
bulles sphériques jusqu’a 200 nanometres de diametre. Ces bulles sont appelées : bulles
de précipitations. La fraction volumique cumulée de ces bulles est d’environ 1.5 % pour
un crayon irradié a fort taux de combustion en REP EDF. En fonctionnement normal,
ces bulles ne peuvent pas bouger et sont des sites de piégeages pour les produits de
fission gazeux (xénon et krypton). Sous 'effet du gradient thermique qui régne au sein
de la pastille, les produits de fission gazeux, dissous dans le réseau cristallin ou ceux
qui sont remis en solution depuis les bulles intra-granulaires par 'effet des pointes de
fission nucléaires, peuvent diffuser jusqu’aux joints de grain. Ces gaz peuvent étre a I’état
dissous dans les joints de grain mais ils peuvent aussi donner naissance a des bulles inter-
granulaires. Nous renvoyons a la référence [30] pour plus de détails sur ce phénomene.
L’ensemble de ces bulles intra et inter-granulaires induisent un gonflement gazeux de la
pastille qui vient s’ajouter au gonflement "solide". Ces gonflements sont considérés comme
isotrope au sein de la pastille.

Restructuration HBS et le gonflement induit par les bulles HBS

A fort taux de combustion et en périphérie de la pastille ol la température est faible (T°C
< 800-850°C), il y a une restructuration du combustible. Cette derniere a été identifiée
sur les pastilles UOy comme étant caractéristique des pastilles fortement irradiées. Pour
ce combustible, la fertilisation neutronique® de I'uranium est plus intense en périphérie
de pastille qu’au centre, ce qui conduit a la création d’une quantité plus importante de
plutonium 239 qui est un élément fissile en REP. Par conséquent, le taux de combustion
dans cette zone est donc plus élevé que le taux de combustion moyen de la pastille, avec
pour effet la création d'un grand nombre de défauts dans la structure atomique de 'oxyde
[32].

La faible température de cette région ne permet pas la restauration de ces défauts et une
transformation complete de la microstructure de la zone est observée : fin du troisieme,
début du quatrieme cycle d’irradiation pour un historique de puissance représentatif d’un
fonctionnement normal en REP. Les conséquences, expliquées ici de fagon succincte (nous

5. Les réacteurs actuels produisent & partir de 'uranium 238 qui n’est pas fissile (il ne peut pas se
désintégrer pour donner de I’énergie), un élément, le plutonium, qui lui lest ; 'uranium est ainsi "fertilisé".
Cette fertilisation est nécessaires pour entretenir la réaction nucléaire initiale [31].
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renvoyons le lecteur & la référence [32] pour plus de détails), en sont a la fois une sub-
division (restructuration) des grains pour évacuer ’énergie des défauts, un relachement des
gaz de fission xénon et krypton, ainsi que 'apparition d’une fraction volumique importante
de bulles inter-granulaires. Les grains restructurés ont une taille réduite d'un facteur 30 a
50. Pour un grain initial de 8 ym de Diametre de Cercle Equivalent (DCE), le diametre
des grains restructurés est de 0.2 a 0.3 um. Un grain initial donne alors naissance a plus de
30000 nouveaux grains. Dans le méme temps, une importante fraction volumique (>10%)
de bulles sphériques inter-granulaires HBS se forme avec des diametres de 600 nm a 2 pm.
En effet, les produits de fission gazeux (xénon et krypton) qui étaient créés dans cette
zone et dissous au sein du réseau cristallin, se retrouvent a diffuser tres rapidement de
Iintra vers l'inter-granulaire et a précipiter sous forme de bulles inter-granulaires : bulles
nommée HBS. Ce phénomene de restructuration HBS induit donc un gonflement HBS
considéré comme isotrope au sein de la pastille et situé en périphérie de celle-ci. Celui-ci
vient donc s’ajouter aux gonflements "solide" et gazeux décrits précédemment.

Fluage de la gaine et de la pastille

En irradiation de base le combustible flue de facon athermique : il s’agit d’un fluage induit
par l'irradiation. Dans ce régime de fonctionnement, le fluage thermique du combustible
n’est pas activé. Le fluage induit par I'irradiation dépend de la densité de fission qui régne
au sein de la pastille [32].

La gaine, quant a elle, flue sous la pression du réfrigérant (fluage activé par la température
et le flux de neutrons rapides). En effet, la pression interne dans le crayon est initialement
de 2,5 MPa a froid et augmente a chaud en début d’irradiation. Au cours de la vie du
crayon, du fait du relachement des gaz de fission, cette pression continue d’augmenter
mais ne dépasse pas celle du fluide caloporteur. La gaine subit donc une contrainte cir-
conférentielle de compression et ce tant que le contact pastille gaine n’est pas établi. De
surcroit, sous l'effet de l'irradiation, le diametre de la gaine a donc tendance a diminuer
pendant cette phase.

1.6 Phénoménologie de I’interaction pastille-gaine

1.6.1 Problématique

Au début de l'irradiation du crayon, le jeu pastille-gaine est ouvert. Ce jeu se réduit pro-
gressivement sous 1'effet combiné des phénomenes de gonflements (Rappel : gonflements
"solide", gazeux et HBS) et de fluage subis par le combustible et du fluage de la gaine
vers le combustible (comportement élasto-viscoplastique de la gaine sous le différentiel de
pression entre le caloporteur et la pression interne du crayon). A chaud, au cours du 2°me
ou 3¢ cycle d’irradiation du crayon combustible, le jeu se ferme dans un premier temps
aux pointes du diabolo de la pastille, puis progressivement celui-ci se ferme totalement
car la gaine épouse la forme de la pastille : ¢’est le phénomene d’interaction pastille-gaine
(IPG). La fissuration de la pastille durant l'irradiation implique que le contact entre les
deux éléments du crayon est discontinu. De plus, la mise en diabolo de la pastille conduit
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Figure 1.14 — Illustration de 'effet bambou sur la gaine. (a) Représentation schématique des
plis primaires et de la déformation en bambou de la gaine [9]; (b) Exemple de profilométrie
axiale du diametre d’un segment de crayon combustible apres 2 cycles annuels [10] et [11].

a la formation de ’plis primaires’ au niveau des plans inter-pastilles de la gaine présen-
tant ainsi une forme de bambou comme le montre la figure 1.14. Ces plis constituent un
lieu de concentration de contraintes ou peut se localiser la rupture de la gaine, rupture
qu’il faut éviter puisque la gaine est la premiere barriere de confinement des matieres
radioactives.

L’équilibre mécanique du crayon est alors conditionné par 1’évolution géométrique du
jeu pastille-gaine, qui peut étre décomposée en trois étapes, représentées dans la Figure
1.15.

Cependant, au retour a froid, le jeu peut se ré-ouvrir. A plus fort taux de combustion
(généralement au-dela du 3eéme cycle d’irradiation), une couche de zircone % interne dense
de l'ordre de 10 a 15 pm maximum se développe par oxydation aux points de contacts
entre la pastille et la gaine. Cette couche peut conduire a un collage chimique entre la
pastille et la gaine et a une non-réouverture du jeu pastille-gaine : une certaine épaisseur
de combustible restant collée a la gaine. La réouverture du jeu se poduisant plus en

6. Dans le reste du manuscrit les mots : zircone, ZrO, et couche d’oxyde seront utilisés pour décrire
la couche de zircone.
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Combustible
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Figure 1.15 — Coupe longitudinale montrant I’évolution chronologique du crayon, (a) état
initial, (b) fracturation et mise en "diabolo" et (c) comblement du jeu pastille-gaine d’apres [12].

amont dans le combustible par le développement de fissures circonférentielles. De plus,
au cours de lirradiation et suivant le type de gainage considéré, la gaine, au contact
du caloporteur, s’oxyde et s’hydrure en peau externe de fagon plus ou moins exacerbée
(I’épaisseur de zircone (externe et poreuse) maximale peut atteindre pour certain type
de gainage 80 & 100 pm : exemple le Zy-4). Ce phénomene d’oxydation externe de la
gaine est tres différent de celui qui se développe en peau interne de gaine. Ci-apres nous
faisons donc une parentheése pour décrire 'origine de 'oxydation externe et interne de la
gaine.

Oxydation externe des gaines

L’oxygene présente une grande affinité avec le zirconium. Il est donc tres difficile d’éviter
qu'une couche d’oxyde ne se forme a la surface d’un alliage de zirconium, méme a la
température ambiante [33]. La réaction d’oxydation de la face externe de la gaine par
I'eau du circuit primaire est la suivante : (Zr() +2H204) — ZrOqs)+2Hy ), elle libere
de I'hydrogene [34]. Une partie de cette quantité d’hydrogene est absorbée par la gaine
au cours de l'irradiation (en solution solide dans la matrice, précipitée sous forme d’hy-
drure) : ce phénomeéne est appelé : 'hydrutation de la gaine. En fonctionnement normal,
ce phénomene est plus ou moins excacerbé suivant le gainage considéré. L’hydruration
modifie les propriétés mécaniques de la gaine : variation de la résistance au fluage, a la
rupure, etc. En parallele la gaine se corrode et forme une couche de zircone externe (ZrOs)
qui s’accroit au cours de l'irradiation. La cinétique de développement de cette couche de
zircone dépend a l'ordre un de la tempértaure a I'interface métal oxyde (axialement la
couche de zircone externe est plus importante au point chaud du crayon). La cinétique
et 'amplitude de cette couche de zircone dépendent également de l'alliage de zirconium
considéré : par exemple une gaine en M) se corrode et s’hydrure beaucoup moins qu'une
gaine en Zy-4 bas étain. En fonctionnement normal, 1’épaisseur de cette couche de zircone
est un critere limitatif de la durée de vie du crayon car la gaine peut se fragiliser (des-
quamation, délamination). En effet apres 4 ou 5 cycles en réacteur, la couche de zircone,
dense et adhérente a 'interface métal/oxyde, présente de nombreuses porosités a l'inter-
face oxyde/eau. L’épaisseur de 'oxyde peut atteindre 100 ym pour des gaines en Zy-4.
Des fissures circonférentielles apparaissent parfois a la frontiere entre ces deux morpho-
logies de zircone et peuvent conduire a un détachement mécanique de la couche externe
poreuse (figure 1.16).
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Oxydation interne des gaines [35]

Sur la base d’observations métallographiques d’échantillons standards de crayons irradiés
1, 2 et 3 cycles en réacteur, il ressort que 'apparition de la zircone interne n’intervient
généralement qu’a partir du deuxieme, voire du troisieme cycle passé en réacteur. La
zircone apparait a ce niveau d’irradiation car il est nécessaire d’avoir un contact entre le
combustible et la gaine pour permettre la diffusion de 'oxygene a 1’état solide, et que ce
contact n’intervient généralement qu’au cours du deuxieme cycle en réacteur. La couche
de zircone observée a la face interne de la gaine se présente alors dans un premier temps
sous la forme d’ilots de 5 a 8 pm d’épaisseur (& partir de 2 cycles), tendant a se développer
latéralement jusqu’a couvrir la majeure partie de la surface interne du gainage (apres 3
cycles en réacteur). Elle semble a ce stade dense, et présente des interfaces régulieres
cOté combustible et coté gaine, malgré de légeres ondulations observables coté gaine. La
comparaison de métallographies réalisées sur des échantillons de crayons a combustible
UO5 ou MOX, gainés Zircaloy-4 ou M5, ne montre pas de différences de facies significatives
de la zircone (figure 1.17). La référence [36] présente une description plus complete de la
formation de cette couche de zircone.

zircone \ zircone

. gaine

interne externe
J € > €<——>

Figure 1.16 — Coupe radiale d’un crayon UQO,/Zy-4 irradié.

- Gaine

Zircone interne

Combustible

Figure 1.17 — Micrographies optiques de l'interface combustible-gaine d’un crayon combustible
(zone supérieure : gainage métallique, zone inférieure : combustible restructuré, zone intermé-
diaire : zircone interne).

Classement des états de ’interface pastille-gaine

Les examens métallographiques effectués sur coupes radiales ou axiales de crayons irradiés
ont permis de décrire les différents aspects possibles de la zone d’interface pastille-gaine.
Afin de simplifier la conception d’échantillons simulants, une représentation simplifiée de
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I'interface pastille-gaine a été choisie permettant de distinguer quatre catégories de ’état
de cette interface (Figure 1.18) :

— Catégorie I : Pas de zircone interne, jeu pastille-gaine ouvert de 10 a 100 pm.

— Catégorie II : Présence de zircone interne soit sous forme d’une couche discontinue
azimutalement (ilots d’épaisseur de zircone de 1 & 5 pm), soit sous forme d’'une
couche continue azimutalement d’épaisseur de zircone de 5 a 10 pm, jeu pastille-
gaine ouvert de 1 a 30 pm.

— Catégorie III : Présence de zircone interne (1 a 10 pm), présence de combustible
(1 & 20 pum d’épaisseur) adhérent a la couche de zircone avec surface de fracture du
combustible rugueuse et accrochage combustible/zircone sous forme de dendrites de
zircone pénétrant dans le combustible, jeu pastille-gaine ouvert (10 pum).

— Catégorie IV : Présence de zircone interne (1 a 10 pm), combustible adhérent a
la couche de zircone ( > 20 pm).

Zircone 7
externe . IREOn=
. ; [ Gaine . t Gaine
Coupe radiale d’un combustible ' gli""”e exyme i
. g interne
UO; irradié 2 cycles h /
J—
Schématisation des
états possibles de
Vinterface P/G Gaz
Catégorie | Catégorie I
) Zircone
:‘ZIYCOUC externe G?me Zircone
interne | / Combustible  Zircone externe Gaine
interne / f
— 2 mm

Catégorie I1I Catégorie IV

Figure 1.18 — Etat de l'interface pastille-gaine.

Dans les 4 catégories, la gaine est recouverte d’une couche de zircone externe (de 1 a 100
pm), qui n’est pas uniforme et qui peut varier azimutalement et axialement tout au long
de la surface externe du crayon. Il est probable d’avoir sur une méme zone du crayon un
mélange des 4 catégories. Dans la suite de ce travail, cette couche est présente sur les
aspects expérimentaux et de la modélisation du systeme multicouche pour s’approcher
des cas réels de mesure d’interfaces du crayon de combustible.

L’épaisseur de gaine métallique (0,57 mm en nominal) varie elle aussi, soit de par la
fabrication (tolérance sur les épaisseurs de gaine de 10 pum environ), soit de par la création
de la zircone externe et de la formation des plis primaires lors du contact entre la pastille
et la gaine.

Dans les catégories I et 11, observées sur des crayons faiblement ou moyennement irradiés,
le jeu pastille-gaine est ouvert, mais la présence de zircone interne (épaisseur inférieure
a 10 pm) dans la catégorie II indique qu’il y a eu contact en cours d’irradiation entre
la pastille et la gaine. Dans la catégorie III, la présence de combustible adhérent a la
couche de zircone interne peut étre interprétée comme le signe d’un contact fort durant
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I'irradiation. Enfin la catégorie IV peut étre observée sur des crayons fortement irradiés.
La différence avec la catégorie 111 vient de I’épaisseur de combustible collé a la gaine. Il faut
noter que méme dans la catégorie IV, le gaz est présent, mais plus loin de U'interface (la
réouverture du jeu se produisant plus en amont dans le combustible par le développement
de fissures circonférentielles).

Sur une méme pastille, plusieurs catégories d’interfaces peuvent co-exister soit axialement,
soit azimutalement, car les conditions de contact peuvent étre localement différentes, a
cause de la présence :

— de chanfreins en extrémités de pastilles,

— d’hétérogénéités initiales de géométrie de la pastille ou de la gaine (rugosité, ovali-
sation, épaisseurs),

— de la forme en bambou des pastilles, le contact s’établissant d’abord 1a ot le diametre
de pastille est le plus fort.

1.6.2 Besoin industriel

L’interface pastille-gaine joue un réle primordial dans le comportement du crayon com-
bustible REP en fonctionnement normal mais également si celui-ci venait a subir des
transitoires incidentels ou accidentels (décrits dans 'introduction générale). Par consé-
quent, cette interface pastille gaine doit étre connue le mieux possible. Actuellement,
seuls des examens destructifs apres découpe du crayon irradié en base en REP ou de
mini-crayons ” ayant subi un transitoire incidientel ou accidentel en réacteurs expérimen-
taux permettent de visualiser I'interface pastille-gaine. La métallographie, la microscopie
optique et la microscopie électronique a balayage (MEB) sont les méthodes les plus utili-
sées pour atteindre cet objectif. Toutefois, les essais expérimentaux, qui sont généralement
complexes et coliteux, nécessitent une préparation préalable des échantillons en cellule de
haute activité et limitent de ce fait le nombre d’expériences permettant la bonne compré-
hension de cette zone. De plus, ces analyses sont réalisées uniquement apres irradiation.
Or, dans le cas des mini-crayons subissant des transitoires incidentels ou accidentels en
réacteurs expérimentaux, les industriels aimeraient pouvoir connaitre précisément 1’in-
terface pastille-gaine axialement et azimutalement sur tout le mini-crayon et ce avant
de tirer le transitoire. Cette méthode doit étre obligatoirement non destructive afin de
pouvoir réaliser par la suite le transitoire. Une technique d’imagerie haute résolution en
profondeur par microscopie acoustique peut répondre a cette problématique.

L’objectif de la these est d’établir la faisabilité de cette technique sur des objets de géomé-
trie cylindrique, avec une résolution compatible avec le besoin industriel, tout en anticipant
la réalisation ultérieure de mesures en cellules chaudes.

7. Un mini-crayon désigne un segment de crayon prélevé sur un crayon REP irradié en base, re-fabriqué,
pressurisé et subissant un transitoire incidentel ou accidentel en réacteur expérimental.
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1.7 Conclusion

Apres avoir décrit le contexte industriel dans lequel se situe ce travail, la problématique de
I'interaction pastille-gaine qui se produit au cours de l'irradiation des crayons combustibles
a été présentée. Dans ce chapitre nous avons vu que le crayon combustible subit plusieurs
transformations durant son séjour dans le réacteur nucléaire. Par conséquent et pour
atteindre les objectifs de la these exposés précédemment, il est important de concevoir un
systeme de mesure ultrasonore pour 'imagerie de la face interne d’un tube métallique dont
I’épaisseur est 570 pm. Plus précisément, il faut réaliser un outil capable de produire depuis
la face externe de la gaine de crayons combustibles une image ultrasonore en profondeur de
sa face interne en vue de caractériser de maniere non destructive, a terme en cellule chaude,
I'interface entre les pastilles et la gaine. Les ilots de zircone présents sur les faces de la gaine
et les chanfreins des pastilles de combustible sont de ’ordre de quelques dizaine de microns
nécessitant ainsi une imagerie ultrasonore en profondeur de haute résolution. Ceci implique
I'utilisation des ultrasons focalisés et d’une tres grande fréquence dépassant 100 MHz. Ce
dispositif expérimental, basé sur un microscope acoustique haute fréquence, constituera
une innovation et une avancée importante dans la caractérisation haute résolution en
profondeur des surfaces courbes. C’est pourquoi, la méthode ultrasonore utilisée pour la
visualisation de I'interface pastille-gaine sera présentée dans le chapitre suivant.
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2.1 Introduction

Ce deuxieme chapitre présente d’abord les notions de base de la microscopie acoustique
qui est au coeur de 'acquisition de données pour reconstruire une image 2D de la face
interne de la gaine du crayon de combustible. Ensuite, quelques éléments concernant la
méthode ultrasonore sur laquelle se basent les expérimentations seront donnés. La fin de
ce chapitre sera consacrée a la présentation du transdcuteur ultrasonore utilisé dans cette
these. Ainsi, nous nous attarderons plus longtemps sur la notion de la résolution latérale
qui est un élément essentiel dans 'imagerie en profondeur.

2.2 Généralités sur la microscopie acoustique

La microscopie acoustique (SAM : Scanning Acoustic Microscopy) est une technique non-
destructive de visualisation qui peut fournir des images en profondeur de la matiere, avec
une résolution allant jusqu’au micron. Sokolov fut le premier a découvrir son concept en
1940 [37] qui se base sur 'utilisation des ultrasons de fréquences suffisamment élevées (de
quelques MHz a plusieurs GHz). La réalisation du microscope acoustique a balayage n’a
cependant été possible qu’apres le développement d'une électronique haute fréquence, et
la fabrication, via des techniques de micro-mécanique, d’une lentille acoustique. En 1973,
R. A. Lemons et C. F. Quate [38] ont réalisé les premiéres expériences de microscopie
acoustique en mode de transmission. Les dispositifs développés permettent de réaliser des
images ultrasonores avec une tres grande résolution. Ce type de microscope fonctionne
avec deux lentilles disposées de facon confocales, et de deux éléments piézoélectriques,
I'un agissant comme émetteur, le second comme récepteur (Figure 2.1).

Emetteur

Couplant

™\ Echantillon

mécepteur

Figure 2.1 — Schéma des capteurs acoustiques en transmission.
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Peu de temps apres, les mémes auteurs développerent le premier microscope acoustique
fonctionnant en mode de réflexion [39] dans lequel une seule lentille assure a la fois I’émis-
sion et la réception (Figure 2.2). Depuis, le microscope acoustique a balayage est devenu un
outil important d’évaluation non destructive autorisant I'imagerie, la micro-caractérisation
et la détection des défauts dans la structure des matériaux [40]. Les avantages significatifs
du SAM (en micro caractérisation quantitative ou qualitative) sont :

1. sa capacité de caractériser les différents types de matériaux, y compris optiquement
opaques, pour des observations a la surface et au sein de la matiere [39],

2. le contraste des images lié aux propriétés mécaniques de I’échantillon.

Les applications de la microscopie acoustique sont nombreuses et variées dans le secteur
du contrdle non destructif des matériaux. Nous citons a titre d’exemple :

— En microélectronique : inspection des microcircuits permettant de détecter les nom-
breuses défaillances nuisibles a la fiabilité des composants (défauts, problemes d’adhé-
rence, etc.) [41].

— Dans la métallurgie : analyse en profondeur pour les problemes de soudures, frac-
tures, décollements, etc [41].

— Dans le domaine nucléaire :

— Quantification de '’endommagement par irradiation des matériaux utilisés dans
les réacteurs nucléaires [42].

— Etude des propriétés élastiques du combustible dans trois situations particu-
lieres : combustible en utilisation normale en réacteur nucléaire, combustible
stocké apres la période d’irradiation et combustible en conditions extrémes
suite & un accident nucléaire. Ceci constitue les travaux réalisés dans le cadre
de la these de Mara Marchetti [43].

Cependant, la majorité des applications actuelles de la microscopie acoustique sont géné-
ralement réalisées dans des configurations planes utilisant souvent les basses fréquences.
Le travail réalisé dans le cadre de cette these doit permettre de réaliser une imagerie par
microscopie acoustique en utilisant :

— Des ultrasons focalisés de trés hautes fréquences permettant d’imager en haute ré-
solution une interface en profondeur (typiquement 570 pym de gainage du crayon de
combustible).

— Une téte de mesure utilisée dans une configuration cylindrique permettant d’avoir
une image sur toute la circonférence du tube de gainage.

Dans le cadre de cette étude, la microscopie en mode de transmission n’est pas envisa-
geable. Elle nécessiterait en effet le déploiement d’un transducteur de part et I'autre du
crayon combustible, complexifiant le dispositif. Ceci augmenterait de plus les distances
de propagation, engendrant une grande atténuation des hautes fréquences employées du
fait de la haute résolution recherchée. Dans ces conditions, le dispositif développé dans
les sections suivantes sera basé sur une imagerie en mode réflexion. Il autorisera I’étude
de linterface pastille-gaine a partir du signal émis et recu par un méme capteur.

Pour un microscope acoustique a balayage classique (imagerie d’échantillon plan), la partie
mécanique est constituée essentiellement de deux systemes de déplacement, I'un pour le
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balayage dans le plan parallele (XY') parallele a la surface de ’échantillon et 1'autre
pour le déplacement vertical du capteur selon 'axe (7). Ces deux types de déplacement
permettront respectivement de réaliser une image de surface ou de profondeur.

Elément — : o~ :
— y o © |
piézoélectrique X b Axe7 M 7 -
Lentille — : ) : °
acoustique \ o J
—— e € \W
- e CAPTEUR

"u___LTRAsoNo

|
-
Echantillon

Axe X

[a] AxeY
Figure 2.2 — Configuration schématique du microscope acoustique a balayage dans le cas d’un

échantillon plan. (a) Schéma fonctionnel ; (b) Photographie.

Dans le reste du manuscrit, les différentes composantes du microscope acoustique pour
I'imagerie en profondeur seront détaillées.

2.3 Microscope acoustique : principe de fonctionne-
ment

2.3.1 Caractéristiques d’une onde ultrasonore

Les ultrasons sont de méme nature que les sons audibles par 'oreille humaine (20 Hz-20
kHz), seule sa fréquence est supérieure. C’est une onde mécanique qui se propage sous
forme d’une variation de pression dans le milieu. L’onde se propage ainsi de proche en
proche. La vitesse de propagation d’une onde dans un milieu est en toute rigeur appelée
célérité et notée ct. Un son est caractérisé par deux grandeurs principales :

1. sa fréquence centrale fy et sa bande passante,

2. et son amplitude A.

1. Cependant, par abus de langage nous parlerons de vitesse ultrasonore dans le reste de ce manuscrit.
D’ailleurs & ne pas confondre avec la vitesse particulaire qui est la vitesse d’oscillation des tranches de
matiere.
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Une nouvelle grandeur apparait, la longueur d’onde A, qui est homogene a une longueur.
Elle représente la distance parcourue par I'onde pendant une période

T, = ;0 (2.1)

La fréquence fy est liée a la longueur d’onde A d’une onde ultrasonore par I’équation (1.1

).

2.3.2 Principe de fonctionnement du microscope acoustique

C’est un systeme (figure 2.3) dans lequel le transducteur piézoélectrique? est excité élec-
triquement et convertit un signal électrique haute fréquence en un signal acoustique se
propageant a la méme fréquence. Ce matériau piézoélectrique est fixé sur I'une des faces
plane et polie d'une ligne a retard préalablement métallisée (Figure 2.3). Sur la deuxiéme
face est taillée avec soin une lentille qui permet de focaliser I’onde sur 1’échantillon exa-
miné. Un liquide de couplage est nécessaire pour assurer la transmission de I'onde acous-
tique. L’atténuation dans le liquide de couplage intervient mais cela dépend des fréquences
utilisées [39].

Du fait de la réciprocité des phénomenes physiques mis en jeu et de la symétrie du systeme,
le faisceau ultrasonore est alors réfléchi vers le transducteur ou il est de nouveau converti
en une tension électrique. Lors d'un balayage bi-dimensionnel, la tension enregistrée en
chaque position est fonction des caractéristiques de réflectivité locale de 1’échantillon et
permet la construction d’une image.

Le principe général de la microscopie acoustique est présenté dans la figure 2.3. Le micro-
scope acoustique développé dans la présente étude fonctionne avec une fréquence centrale
de 150 MHz permettant I'obtention d’images 2D avec une résolution de quelques dizaines
de microns (cette partie sera détaillée dans ce qui suit). Le systéme peut permettre I’ac-
quisition des échos de surface et de profondeur.

La majorité des controles non destructifs par ultrasons fonctionnent sur le phénomene
de changement d’impédance acoustique. Une analogie peut étre faite avec 'optique ou le
changement de milieu durant la propagation d’une onde donne naissance a deux ondes,
une transmise et une réfléchie [13] (figure 2.4). Au méme titre que l'optique, le change-
ment d’impédance acoustique, analogue a 'indice optique, fait intervenir un coefficient de
réflexion et de transmission relatif a ’amplitude de ’onde incidente. Si ’'onde acoustique
est plane alors 'impédance acoustique est définie par [44] :

Z = pv (2.3)

ou

2. Au cours de cette these, le terme capteur sera assimilé, par abus de langage au terme de transducteur
pour décrire une sonde.

Page 49



Microscopie acoustique haute fréquence dédiée a I'imagerie haute résolution en
profondeur

A Amplitude
Signal électrique
—_— — >
Temps
Tr.a’nS(illucttel.lr Echo de Echo de
piézoélectrique surface profondeur
Ligne a retard ————
Lentille Liquide de
- 67
acoustique couplage

<«——— Echantillon

Figure 2.3 — Schéma du capteur et des trajets acoustiques en mode réflexion.

Milieu 1
Milieu 2

Incidentel I Réflechie

Interface
l Transmise
Figure 2.4 — Changement d’indice acoustique.
— p est la masse volumique du milieu exprimée en kg-m=3,
1

— v la vitesse du son dans le milieu, exprimée en m-s™".

Elle s’exprime en Rayleigh ou MRayl. Dans le cas d'une onde plane ayant une incidence
normale se propageant vers l'interface de deux matériaux semi-finis, les coefficients de
réflexion r et de transmission ¢ en amplitude sont respectivement définis par :

Zoy — 74
r o= —, 2.4
Zy + 2y (2.4)
275
= —. 2.5
Zy + 2y (2:5)
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2.4 Microscope acoustique : transduction et résolu-
tion

2.4.1 Transducteur acoustique

Le transducteur ultrasonore comprend une pastille piézoélectrique (Niobate de Lithium
pour le transducteur considéré dans cette étude) permettant la conversion d’énergie élec-
trique en énergie mécanique et réciproquement d’énergie mécanique en énergie électrique.
Lors de l'excitation, le champ électrique appliqué entre les deux électrodes entraine une
mise en vibration du matériau piézoélectrique. La longueur d’onde A\ de 'onde acoustique
générée dépend alors de I'épaisseur e du matériau via la relation A = 2e. Le matériau vibre
donc a la fréquence f = ¢/(2e) ou ¢ est la vitesse de propagation des ondes ultrasonores
dans le matériau piézoélectrique. En matiere d’imagerie acoustique, plus la fréquence em-
ployée sera élevée plus la longueur d’onde sera courte et donc meilleure sera la résolution
[45], en vertu du critere de Rayleigh.

2.4.2 Ligne a retard

La ligne a retard, généralement un barreau cylindrique en saphir ou en silice de grande
pureté, assure la propagation des ondes ultrasonores et permet la séparation temporelle
des signaux incidents et réfléchis par le matériau étudié.

2.4.3 Lentille acoustique

La lentille acoustique est un élément crucial du microscope acoustique et doit étre taillée
avec soin pour assurer une qualité d’image optimale [46]. Son rdle est de focaliser les ondes
planes propagées dans la ligne a retard [39]. Dans le cadre de cette étude, une lentille de
type hémisphérique sera employée. Le choix de la lentille dépend de plusieurs parametres
comme la résolution souhaitée, le liquide de couplage utilisé et la profondeur traversée
par les ultrasons pour réaliser une image. La figure 2.5 illustre l'effet de la focalisation
par une lentille acoustique sur la propagation des ultrasons délivrés par le transducteur
utilisé dans ce travail.

Figure 2.5 — Simulation du rayonnement acoustique d’un transducteur focalisé a la surface
d’une gaine ayant une fréquence centrale de 150 MHz [13].
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2.4.4 Le liquide de couplage

Parce que les ondes acoustiques sont des ondes mécaniques, un milieu de couplage adéquat
est nécessaire entre le transducteur et ’échantillon. L’air n’est pas un choix pertinent en
raison de sa grande différence d’impédance avec la ligne a retard et de sa forte atténuation
en hautes fréquences. Un milieu fluide, plus dense et moins atténuant, autorisant de plus
un déplacement de la sonde, s’avere étre un choix plus judicieux. Le role du liquide de
couplage est capital. De lui dépendent la résolution, la pénétration, et la nature des
matériaux qui pourront étre observés [45]. Jusqu’a présent, le milieu de couplage le plus
largement utilisé est ’eau, car, il peut offrir une bonne mouillabilité, une atténuation
acoustique relativement faible et une bonne inertie chimique [39].

Avant de présenter la description des autres parties du microscope acoustique, les sec-
tions suivantes exposent quelques notions théoriques essentielles a la compréhension des
résultats du prochain chapitre.

2.4.5 Résolution

La résolution des images obtenues est déterminée par la durée de I’écho d’une part et par
la répartition spatiale du faisceau acoustique d’autre part. Ces deux grandeurs définissent
respectivement la résolution axiale et la résolution latérale.

1. Résolution axiale :
La résolution axiale représente la distance minimale permettant la différentiation
de deux structures situées sur I'axe du faisceau acoustique. Elle dépend de la durée
de la réponse impulsionnelle du transducteur et donc de sa bande passante et du
traitement de signal [47].

2. Résolution latérale :
La résolution latérale se définit comme la distance minimale permettant la différen-
tiation de deux cibles situées sur ’axe perpendiculaire au faisceau acoustique. Elle
est liée a la largeur du faisceau acoustique et dépend directement de la fréquence
d’excitation du capteur. Toutefois, elle n’est pas constante sur tout le faisceau et est
liée a son diametre qui dépend de l'ouverture de la lentille [48]. Comme en optique,
la résolution latérale, essentiellement due a la diffraction, s’écrit sous la forme [49] :

= A (2.6
sin(6;)

ou 0y est ouverture de la lentille (Figure 2.6) et A la longueur d’onde dans le
matériau. Sachant que la vitesse de propagation des ultrasons est plus faible dans
le liquide couplant que dans le matériau a étudier, la vitesse de propagation dans
I’échantillon doit étre prise en compte dans le cas d'une imagerie en profondeur. De
ce fait la résolution sera plus faible en profondeur qu’en surface.
Le transducteur employé dans ce travail a été réalisé, grace a ’expérience de 1’équipe
MZ2A, au sein du laboratoire IES avant le début de cette these. Ses caractéristiques
sont choisies pour répondre au besoin de I’étude :

— Une fréquence centrale de 150 MHz permettant d’imager en haute résolution
une interface en profondeur (typiquement 570 pm de gainage).
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piézoélectrique ’ )

Ouverture de la
Ligne a retard lentille acoustique

Figure 2.6 — Schéma montrant 'ouverture du transducteur acoustique.

— Une demi-ouverture de lentille acoustique de 17° permettant ainsi de ne pas
générer d’ondes de surfaces perturbant 1'imagerie de la gaine.

Ainsi selon I’équation 2.6 la résolution latérale du transducteur utilisé dans ce travail
est de 17.44 pm a la surface de I’échantillon. En déplagant le transducteur verti-
calement, I’énergie acoustique sera concentrée a l'interface de I’échantillon visualisé
sur la figure 2.7. Cependant, dans ce cas 'ouverture de la lentille aura une nouvelle
valeur calculée par les Lois de Snell-Descartes appliquées dans la cas d’une incidence
sur une interface plane. La relation entre 6; et la nouvelle ouverture de la lentille
est donnée ci-dessous :

sin®y w3

- 2.7
5in©; vy’ (2.7)
ol vy et v3 sont respectivement la vitesse longitudinale de propagation des ultrasons
dans I'eau (1500 m/s) et dans le matériau de I’échantillon étudié (dans le cas d’'une
gaine en Zircaloy-4, la vitesse de propagation est 4715 m/s). Ainsi, la nouvelle
ouverture est donnée par la formule suivante :

in©
Oy = arcsin UsSIM P (2.8)
U2

dont la valeur est 6,=66 ° .

En utilisant I’équation 2.6 la résolution latérale théorique en profondeur du trans-
ducteur acoustique a 150 MHz serait au niveau de la face interne de la gaine en
Zircaloy-4 de l'ordre de 20 pum. Cependant, comme le transducteur est excité par
pulse, il faudrait prendre en compte les résolutions calculées sur la bande passante
c’est-a-dire de 100 a 200 MHz. In fine, nous considérons par la suite pour simplifier
les choses qu’en moyenne la résolution attendue se situe autour de 30 pym. Les par-
ties expérimentales ont pour objectif de vérifier 'ordre de grandeur précédemment
cité.
3. Distance focale :

Pour réaliser une image de l'interface pastille-gaine a haute résolution, la distance
focale du capteur joue un role primordial car c’est a cette distance que se concentre
la majeure partie de I’énergie acoustique conduisant a un écho réfléchi de puissance
maximale. La distance focale du capteur acoustique dépend de I’échantillon, de
I’angle de l'ouverture de la lentille et des parametres expérimentaux. Elle s’écrit
sous la forme :
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Figure 2.7 — Faisceau acoustique focalisé a (a) la surface (b) en profondeur de I’échantillon &
investiguer.

r
dy = 2.
e (29

ou dy est la distance focale, r est le rayon de la courbure de la lentille et N le rapport
relatif des vitesses entre la lentille et le milieu de couplage.

Pour cette étude, avec une épaisseur de gaine de Zircaloy-4 de 570 pm, la distance focale
est 3.8 mm. Cela permet de prendre en compte la couche d’eau utilisée en tant que liquide
de couplage pour la propagation des ultrasons.

2.5 Etude de la résolution du capteur acoustique

Le transducteur acoustique décrit dans ce chapitre sera utilisé pour la caractérisation de
I'interface pastille-gaine dans tout le reste de ce manuscrit. Il est important de vérifier
expérimentalement sa résolution latérale en profondeur avant de 1'utiliser pour I'imagerie
des tubes de gainage?®. A 1’échelle du faisceau acoustique (Résolution latérale théorique
surfacique = 17.44 um et Résolution latérale théorique en profondeur de la gaine autour
de 30 pum), la géométrie du crayon ()= lem) peut étre considérée comme plane et donc
les études qui sont menées sur structures planes, pourront étre extrapolées aux gaines
cylindriques.

C’est ainsi que la présente étude est réalisée sur matériaux plans, beaucoup plus simples
a mettre en ceuvre. Une image a tout d’abord été réalisée en l'intégrant a un microscope
acoustique du laboratoire permettant une imagerie dans une configuration plane. Un tout
premier échantillon disponible au laboratoire a été utilisé.

Il s’agit d’'un masque de silicium intégrant des plots carrés dont la taille est de 30 ym x
30 pm. L’image a été réalisée a partir de la face inférieure de I’échantillon (Figure (2.8)
afin de simuler une imagerie en profondeur.

3. La vérification de la résolution latérale dans une géométrie cylindrique est réalisée dans la derniere
partie du chapitre 3
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Faisceau acoustique

Face inférieure

Figure 2.8 — Représentation de I'imagerie du masque de silicium.

Figure 2.9 — Images (a) acoustique et (b) optique d’'un masque de silicium dont chaque plot
est de dimension 30 pm x 30 pm.

Cette premiere image, présentée sur la figure 2.9, confirme que la fréquence de fonction-
nement du capteur permet de visualiser des plots de 30 um de c6té de 'ordre de grandeur
de la tache focale qui est aux alentours de 30 yum. De maniére a quantifier précisément
la résolution du transducteur utilisé, des échantillons de référence ont été ensuite congus,
au sein de la salle blanche CTM de 'université de Montpellier a I'IES, par photolithogra-
phie de résine (représentant la couche a détecter) sur des substrats en verre (simulant la
gaine).

2.5.1 Principe de la photolithographie

Principe

La photolithographie est une technique qui permet de définir des motifs grace a des résines
photo- ou électro- sensibles. L’étape clé de ce procédé consiste a dupliquer un motif (ou
son complément) dans une couche de résine. Il existe plusieurs fagons de reproduire le
motif dans la résine. Pour notre étude, ceci a été accompli principalement par exposition
de la résine a un rayonnement UV. Celle-ci est étalée par une technique de centrifugation
appelée spin-coating (Figure 2.10 (b)) dans laquelle un plateau tournant permet, grace a
un réglage de sa vitesse de rotation, d’étaler uniformément la résine. Plus la vitesse de
rotation est importante, plus ’épaisseur du film est faible. Le dépot est ensuite séché pour
éliminer les produits les plus volatils, puis insolé a travers un masque. Apres révélation
chimique et ringage, une cuisson durcit la résine. La zone non protégée par les UV est
ensuite retirée de la surface du substrat par un solvant chimique puissant tel que I'acétone.
Apres ces opérations (Figure 2.10 (a)), le motif complémentaire du motif existant sur le
masque de départ est créé. Dans le cadre de notre étude, le dépot a été réalisé sur des
substrats en verre.
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Figure 2.10 — (a) étapes du dépét de la résine sur le substrat; (b) étalement de la résine par
tournette; (c) épaisseur obtenue de résine photosensible en fonction de la vitesse de rotation
pour deux résines différentes.

Epaisseur de la résine

La figure 2.10 (¢) montre les épaisseurs obtenues pour deux types de résine en fonction
de la vitesse de rotation exprimée en tours par minute. En prenant en considération la
vitesse de rotation de la tournette et le coefficient de viscosité de la résine, qui lui aussi
influence sur son épaisseur, nous avons opté pour une résine : Az nLof 2068 conduisant a
un film d’une épaisseur de 6.8 pum. Le contrdle de I’épaisseur de la résine est important
car il permettra, dans les conditions de laboratoire exposées, d’estimer 1’épaisseur seuil
de dépot détectable par le microscope.

Choix de I’échantillon de référence

Le but étant de simuler 'imagerie de l'interface pastille-gaine dans une configuration
plane, le choix de la géométrie et des matériaux constituant notre échantillon plan de
référence doit étre considéré avec attention. La figure 2.11 montre en effet que 1’épaisseur
de la gaine est de 570 pm. Le substrat constituant le support de ’échantillon de référence
doit donc avoir une épaisseur comparable. De plus, dans les conditions de fabrication

A\

Figure 2.11 — Représentation d’une gaine de combustible.

imposées par la salle blanche, les matériaux choisis sont représentatifs du coefficient de
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Table 2.1 — Impédances acoustiques

Matériaux Densité Vitesse du son Impédance acoustique
(kg/m?) | (m/s) (MRay)

Zicaloy-4 [50] 6560 4715 30.9

UO; poreux [29] 10400 5180 53.8

Verre [50] 2204 6000 13.4

Résine [50] 2500 4300 10.75

réflexion existant au niveau des interfaces Zircaloy-4/UQ,. Ce choix influencera directe-
ment les contrastes visualisés sur les images acoustiques. En premiére approximation, les
coefficients de réflexion d’ondes planes au niveau des différentes interfaces du crayon com-
bustible et de I’échantillon de référence en présence du liquide de couplage sont présentés
dans la figure 2.12. Le tableau 2.1 présente les impédances acoustiques du Zircaloy-4, de
I'oxyde d’'uranium, du verre et de la résine.

Eau ) Eau
80%

93% ,
[a] [b]

Figure 2.12 — Coefficients de réflexion d’ondes planes au niveau des différentes interfaces du
crayon combustible et de I’échantillon de référence.

Le démonstrateur choisi est réalisé dans le cadre d’une étude du laboratoire permettant
d’analyser la résolution du capteur ultrasonore en tenant en compte les contraintes expé-
rimentales liées aux échantillons et aux conditions de travail. Dans ce cas, le verre/résine
n’est pas tout a fait représentatif du cas zy4/zircone interne (catégorie II présentée au
chapitre précédent). En effet, le verre représente dans ce cas d’étude le Zy-4 et la résine
représente 'UQy : ce cas ne correspond pas aux différentes catégories exposées dans le
chapitre précédent. Nous renvoyons au chapitre 4 pour une analyse par catégories de la
face interne de la gaine.

Résolution latérale

Pour I’étude de la résolution latérale, il a été choisi de déposer la résine sur un substrat
en verre (Figure 2.13 (a)), par conséquent du fait des propriétés mécaniques du verre [51],
la dimension de la tache focale sera de 'ordre de 30 um. Le motif choisi est "ITES" du nom
du laboratoire (Figures 2.13 (b) et 2.14 (b)). Quatre échantillons dont la largeur du trait
de lettrage est comprise entre 30 et 60 pum ont été fabriqués. L’épaisseur des traits est de
6,8 um. Comme présenté sur la figure 2.14 (a), les images sont réalisées a partir de la face
arriere de ’échantillon, conduisant a une distance traversée par les ultrasons de 500 pm.

Les images acoustiques obtenues, présentées sur les figures 2.15 (a) a 2.15 (d), montrent
que le capteur réalisé et le traitement de signal (qui sera présenté dans le chapitre 3)
permettent d’imager ce type de structures avec une résolution latérale meilleure que 30
.

Observons sur la figure 2.17 les signaux en niveau de gris des interfaces mesurées sur deux
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(a)
Resine

AZ nLOF 2068
- ‘s's um’ (30 60) um

[a]

Figure 2.13 — Représentation a) du dépot de la résine et b) de la resolumon du trait de lettrage.

Eau

Verre
500 pm

——— Résine (6,8 um) a

B AZ nLOF 2068 (1] -

Figure 2.14 — (a) Imagerie de I’échantillon de référence; (b) Image optique du motif "IES’ en
résine pour un trait de lettrage de 60 um.

[c] [d]
Figure 2.15 — Images acoustiques du motif 'IES’ en résine pour de 7 um d’épaisseur et de
largeur de trait de (a) 60 pm, (b) 50 pm, (c) 40 pm et (d) 30 pm.

TERATE:

lignes différentes des images ultrasonores visualiséés sur une échelle de gris variant du
noir au blanc du motif "IES" (Figure 2.16). Les valeurs de niveau de gris des interfaces

Page 58



Microscopie acoustique haute fréquence dédiée a I'imagerie haute résolution en

profondeur

Résine/Eau sont inférieures a celles des interfaces Verre/Eau car la réflexion sur cette

derniére est plus importante.

[a]

[b]

Figure 2.16 — Images ultrasonore en profondeur du motif "[ES" pour une résolution latérale

de (a) 60 pum, (b) 40 pm.
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Figure 2.17 — Profil de niveau de gris de la face interne de I’échantillion possédant le motif

"IES" en (a) L1, (b) L2.
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De maniere a quantifier plus précisément la résolution du transducteur acoustique, un
second motif 'TES’ en résine de 3 um d’épaisseur et de largeur de trait de 20 pum, 15 pm,

10 pm et 5 pum a été réalisé. Les images correspondantes sont présentées sur les figures
2.18 (e) a 2.18 (h).

[g] [b]

Figure 2.18 — Images acoustiques du motif 'IES’ en résine de 3 um d’épaisseur et de largeur
de trait de (e) 20 pm, (f) 15 pm, (g) 10 pm et (h) 5 pm.

Le motif IES est visible méme pour une largeur de trait de 5 um. Comme attendu, du fait
de la largeur du faisceau acoustique, le trait mesuré sur I'image acoustique est néanmoins
de 'ordre de 20 pm. Ces essais confirment que le transducteur peut détecter des objets
de 'ordre de grandeur de la tache focale qui est aux alentours de 30 um sur un échan-
tillon Verre/Résine plan et que la fréquence choisie permet néanmoins de visualiser des
structures plus fines. Nous allons voir dans le prochain chapitre les résolutions visualisées
par ce transducteur acoustique quand il sera implanté dans le dispositif ultrasonore dédié
a I'imagerie de 'interface pastille-gaine.

Résolution Axiale

La vérification de la résolution axiale du microscope est essentielle pour déterminer ’épais-
seur minimale de dépot détectable. De la méme maniere que la résolution latérale, des
échantillons avec différentes épaisseurs (2,7 pm, 5.8 pm, 10 pum) ont été fabriqués par
photolithographie a la salle blanche comme montré respectivement sur les figures 2.19
(a), 2.19 (b) et 2.19 (c).

Le motif choisi* pour ces échantillons est présenté dans la figure 2.20.

La figure 2.21 représente les images ultrasonores acquises correspondantes aux échantillons
fabriqués pour la détermination de 1’épaisseur minimale qui peut étre détéctable par

4. La fabrication du masque pour réaliser un motif en résine sur du verre nécessite au moins 3 jours
de préparation. De plus, la résine utilisée dans ces expériences se dissout rapidement dans le liquide de
couplage nécessaire pour la propagation des ultrasons durant I'imagerie acoustique. Afin de gagner du
temps nous avons utilisé un autre masque disponible & la salle blanche au lieu de fabriquer un autre
masque du motif "TES" pour chaque épaisseur.
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Epaisseur 1
Résine : AZ nLOF 2027 (2,7 pm)
— Verre

500 pm —
[a]

Epaisseur 2

Résine : AZ nLLOF 2058 (5,8 pm)
— Verre
500 pm -—

[b]

Epaisseur 3

Résine : AZ nLOF 20100 (10 pm)
= Verre
500 pm —

[c]

Figure 2.19 — Dépot de la résine sur un substrat en verre pour une épaisseur de (a) 2.8 pm
(b) 5.8 um et (c) 10 pm.

40 pm

20 pm

Figure 2.20 — Image optique du motif utilisé pour le dépét de la résine.

le transducteur acoustique. Les effets remarqués sur les bords des images sont dus a
la résine qui commence a se dissoudre rapidement dans le liquide de couplage durant
I'imagerie.

La figure 2.22 prouve que les valeurs de niveaux de gris correspondantes a chaque épaisseur
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Epaisseur 1: 10 pm Epaisseur2 : 5,8 pm Epaisseur 3 : 2,7 pm

Figure 2.21 — Images ultrasonores des échantillons fabriqués pour la détermination de I’épais-
seur seuil.
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Figure 2.22 — Valeurs de niveaux de gris correspondantes a chaque épaisseur de résine.

de résine sont différenciables. Ainsi, ces essais réalisés montrent qu'une épaisseur seuil de
2.7 nm reste encore détectable par le capteur ultrasonore utilisé dans une configuration
favorable.

Synthese

Tous ces résultats sur les résolutions axiales et latérales sont compatibles avec les mesures
souhaitées sur les crayons apres irradiation en base ou sur les mini-crayons avant et apres
transitoires incidentels ou accidentels :

- épaisseur minimale mesurée représentaive de 1’épaisseur minimale de zircone interne qui
peut se produire dans le crayon,

- épaisseur minimale représentative de I’épaisseur minimale de combustible qui peut rester
collée a la zircone interne dans le crayon,

- résolution latérale mesurée représentative des ilots de zircone interne qui peuvent se
former dans le crayon.

Cette analyse s’est néanmoins limitée a des matériaux tels que le verre et la résine qui
sont représentatifs des coefficients de rélexion a l'interface entre le Zy-4 et 1'UQO,, mais
elle n’a pas abordé les cas suivants :

— Zy-4/Zircone interne (catégorie II exposée au chapitre précédent).

— Zy-4/Zircone interne/UQ, avec épaisseur plus ou moins importante (catégories I11
et IV du chapitre précédent).
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2.5.2 Conclusion

Ce chapitre, consacré a la microscopie acoustique en mode de réflexion, a mis ’accent
sur cette méthode de caractérisation et d’imagerie utilisant des ondes mécaniques de
fréquences élevées autorisant une imagerie haute résolution de l'intérieur de matériaux.
Afin de valider le choix du transducteur ultrasonore utilisé dans ce travail une étude de
résolution a été faite. Pour cela, nous avons réalisé des échantillons a la salle blanche de
I'université de Montpellier par dépot de résine sur des substrats en verre. Le transducteur
choisi a été monté sur un microscope acoustique classique plan du laboratoire. Les images
réalisées montrent que le transducteur choisi permet d’obtenir une résolution latérale
meilleure que 20 pm, et une résolution axiale atteignant 3 um sur ces échantillons plans
dans des conditions idéales. L’acquisition d’images sur objets cylindriques nécessite la
conception et la réalisation d’un banc et d'une téte de mesure adaptés, décrits dans le
chapitre suivant.
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3.1 Introduction

Ce troisieme chapitre présente le microscope acoustique ultrasonore haute fréquence dédié
a I'imagerie de cylindres. Le principe de fonctionnement et les éléments de base de la mi-
croscopie acoustique plane seront toujours utilisés pour ce nouveau prototype ultrasonore
mais ils seront adaptés aux différentes conditions et contraintes qui peuvent exister lors
de I'imagerie de l'interface pastille-gaine ; objectif primordial des travaux de recherche de
cette these. Pour cela nous allons décrire dans ce chapitre les nouvelles parties congues et
adaptées au nouveau banc de mesure. En fonction des résultats obtenus, des optimisations
seront présentées par la suite. A la fin de ce chapitre, les images obtenues par le prototype
du microscope acoustique seront visualisées pour montrer la capacité du couple {trans-
ducteur, systéme ultrasonore} a obtenir des images avec la résolution souhaitée.

3.1.1 Partie Mécanique

Pour des raisons de confidentialité, la partie mécanique de la nouvelle téte de mesure ne
sera pas présentée dans ce manuscrit.

3.1.2 Partie électronique

Electronique de commande et d’acquisition d’images [52]

L’électronique de commande (Figure 3.1) permet d’exciter le transducteur piézoélectrique
par un générateur d’impulsions a hautes fréquences émettant des impulsions électriques
courtes.

Cette impulsion dure quelques dizaines de nanosecondes pour une amplitude de plus
de 100 Volts. Ce type d’excitation tres large bande va alors étre filtrée par le capteur
et générer des ondes acoustiques dont la fréquence centrale est reliée a 1’épaisseur du
matériau piézoélectrique. La séparation temporelle sera alors d’autant meilleure que le
capteur est a large bande. Le signal réfléchi est ensuite dirigé vers le transducteur a
travers un circulateur. I’écho recueilli est alors tres affaibli par rapport a l'impulsion
initiale. Cette perte d’énergie est principalement liée aux désadaptations d’impédances
électrique et acoustique, aux conversions dans le transducteur, au coefficient de réflexion
des ultrasons sur I’échantillon et aux différentes atténuations lors du parcours de I'onde.
Un filtre passe bande élimine la plupart des parasites. Il permet de plus de définir une
fréquence qui servira de référence lors du traitement numérique des résultats. Le signal
électrique porteur de l'information, converti en un signal quantifié, est ensuite envoyé a
une unité de traitement numérique.

3.1.3 Imagerie acoustique

L’imagerie ultrasonore est régie par les lois de 'acoustique. Elle est basée sur les phéno-
menes liés a la propagation des ondes mécaniques dans les milieux physiques. Son principe
général repose sur la détection des amplitudes et des retards des signaux renvoyés par les
milieux traversés.

Page 66



Microscopie acoustique haute fréquence sur cylindre

Générateur Circulateur] [_kj; | Transducteur piézoélectrique
LN s
d’impulsions N S J Ligne a retard
- 1 Liquide de couplage
[ S | Echantillon
Amplificateur
Systéeme de e faible brui 7
synchronisation
Y
X
Electronique de
Atténuateur puissance et de
commande des
moteurs

i

PC d’acquisition et de

traitement
Filtre
Ecran
. d’ordinateur
Convertisseur
analogique
numérique

Figure 3.1 — Schéma bloc du microscope acoustique haute fréquence [14].

Construction d’une image ultrasonore

L’exploration des échantillons est réalisée en pratique par I’envoi d’une impulsion ultra-
sonore puis ’étude du signal recu. L’émission et la réception de 'impulsion ultrasonore
sont réalisées au moyen d’un méme transducteur piézoélectrique comme il a été expliqué
dans le chapitre précédent. Ce transducteur réalise la conversion entre un signal électrique
et une déformation mécanique lors de 1’émission et inversement lors de la réception. Le
transducteur est en phase d’écoute lorsqu’il attend les échos. Il est indispensable de laisser
un temps d’écoute suffisant pour pouvoir former un signal. Cette contrainte est gérée par
la fréquence de répétition des tirs. Les échos nous fournissent directement une informa-
tion sur la nature des interfaces rencontrées. L’amplitude renseigne sur I'impédance du
milieu et la durée entre I’émission et la réception renseigne sur sa distance par rapport
au transducteur; la célérité étant supposée connue. La relation entre la durée At et la
distance "d" est donnée par ’équation 3.1 :

Al
=

d = (3.1)

Le rapport 2 provient du fait que le signal recu a effectué un aller-retour.
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Imagerie de surface

Le principe de I'imagerie de surface consiste a focaliser le faisceau acoustique incident sur
la surface (Figure 3.2 (a)). Du fait de la résolution axiale du dispositif, il est considéré
que I'imagerie n’intégrera que les structures contenues dans la tache focale [39].

Imagerie en profondeur

Une autre application de la microscopie acoustique est 'imagerie en profondeur. Celle-ci
permet de visualiser les structures internes des matériaux méme s’ils sont opaques aux
ondes lumineuses. En fonction de l'atténuation des ondes acoustiques dans le solide, le
faisceau peut éventuellement étre focalisé a 'intérieur du matériau a une profondeur de
plusieurs longueurs d’onde [39]. Lorsque le faisceau acoustique se focalise a une profondeur
donnée dans 1’échantillon (Figure 3.2 (b)), 'onde réfléchie suit le méme chemin que 'onde
incidente avant d’étre acquise par le transducteur piézoélectrique. Le traitement du signal
permet alors de ne sélectionner que les ondes s’étant propagées durant un temps donné
correspondant & la profondeur choisie [40].

Focalisation en surface

Faisceau acoustique

Echantillon
[a]
Focalisation en profondeur
Faisceau acoustique
Echantillon \/
[b]

Figure 3.2 — Imagerie de surface (a). Imagerie en profondeur (b).

3.1.4 Acquisition - Visualisation de ’image

Acquisition

Pour la construction d’'une image 2D, I'acquisition des signaux est réalisée de la maniere
suivante : Apres réglages, pour une position Z (Figure 3.3) verticale fixe du capteur
(Figure 3.3), le microscope acquiert m signaux sur la circonférence de la gaine (Figure
3.4). Apres le stockage des données brutes, le moteur en X est incrémenté et une nouvelle
rotation est effectuée.

Une matrice n x m de signaux est alors obtenue, ot n correspond aux points suivant I'axe
(X) de déplacement du capteur et m aux points suivant 'axe (©) de rotation de la gaine.
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Acquisition du signal suivant une rotation de la gaine

"""""" Déplacement du capteur en début de ligne

Figure 3.4 — Représentation de I'affichage d’une image relativement a l'acquisition de données
circonférentielles.

Ces données brutes sont traitées afin d’extraire une valeur pertinente de chaque signal
pour chaque point d’acquisition. Une image de n X m peut étre visualisée et étudiée en
post-traitement. En fonction de la résolution spatiale désirée et de la profondeur sondée,
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la dimension de I'image, le nombre de points en X et en O, la fréquence d’échantillonnage
et le nombre de points temporels doivent étre adaptés.

L’image est visualisée sur écran d’ordinateur, aprés un premier traitement de signal stan-
dard des échos acoustiques. Pour assurer un post traitement, un stockage des données
brutes est réalisé. Chaque point de I'image, situé dans un plan (X, ©)! est fonction de
I’énergie acoustique réfléchie. Les contrastes contenus dans les images sont liés a des va-
riations locales des propriétés mécaniques de I’échantillon.

Traitement

—_—0
>
vnc
[}
el
5 ,
x
g o
£
<

.

L L 1 L 1 ! L 1 L
200 350 00 50 500

50 100 150 200

[a] Temp:zns)

Amplitude (V)

[b] Temps (ns)

Figure 3.5 — Représentation d’une ligne d’acquisition compléte (a). En bas, le signal redressé
et filtré correspondant a cette acquisition (b).

L’information d’amplitude est suffisante pour la constitution et la visualisation d’une
image 2D. Chaque niveau de gris (X, ©) sur une image est lié a ’énergie du signal
acoustique. Son calcul est basé sur 'expression de la valeur RMS (Root Mean Square) du
signal x;—1_; (figure 3.5 (a)) définie par :

RMS =

L’image obtenue est composée d'un gradient de niveaux de gris représentant les différents
matériaux au sein de I’échantillon. Les ultrasons qui traversent 1’échantillon sont plus
ou moins absorbés en fonction de la densité des matériaux rencontrés. En présence d'un
changement de contact a la face interne de la gaine, I’absorption des ultrasons par ces
zones sera supérieure ou inférieure a celle d’'une méme zone sans changement de matiere en
fonction de la position du transducteur. Dans ce travail, la microscopie acoustique permet

1. Dans tout le reste de manuscrit, X correspond au déplacement horizontal du capteur acoustique et
© a 'angle de rotation de la gaine

Page 70



Microscopie acoustique haute fréquence sur cylindre

donc de qualifier I'homogénéité des contacts au niveau des interfaces. Les différences de
niveaux de gris observées sur les figures 3.6 (a) et 3.6 (b) (cercles rouges) au niveau
de T’échantillon représentent donc une hétérogénéité de matériaux en profondeur d’un
échantillon ou la présence de rayures par exemple (probleme lié a I’état de la surface).

[a]

Figure 3.6 — Image ultrasonore d’un tube en Zy-4 en surface (a) et en profondeur (b) utilisée
comme exemple dans cette partie.

Notion de contraste

Dans son emploi usuel, le contraste d'une zone de 1'image par rapport a une autre zone
désigne la variation ou différence d’intensité entre ces deux zones. La figure 3.7 illustre
les différences de signal observées sur un échantillon d’épaisseur d en présence d’autres
matériaux sur l'interface visualisée en profondeur. Les niveaux de gris sont rendus en
fonction de I'intensité de ’écho. Lorsqu’une onde passe d’un milieu a un autre, une partie
de I’énergie incidente est transmise et l'autre est réfléchie au niveau de l'interface séparant
ces deux milieux. Dans une image en niveaux de gris, chaque pixel est noir, blanc, ou a
un niveau de gris intermédiaire.

e [ [ -

Echo
réfléchi 3

Echo
réfléchi 2

Echo

réfléchi 1 Echantillon

\ Matériau 3

Figure 3.7 — Représentation d’un signal réfléchi au niveau des différentes interfaces présentes
dans un échantillon d’une épaisseur d.

Matériau 1 Matériau 2 /

Le contraste dépend de plusieurs parametres comme la structure du matériau traversé et
latténuation des ultrasons par les matériaux ainsi que de I’épaisseur. C’est pourquoi il
est important de définir précisément ce parametre car il est porteur de I'information du
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controle.

Un changement de contact au niveau d’une interface contribuera a l'atténuation de la
transmission des ultrasons que son environnement et sera donc observable par une diffé-
rence de contraste sur I'image finale obtenue. Cela permet alors d’obtenir une cartographie
complete de I'état des interfaces de I'intégralité d’un échantillon. Observons sur la figure
3.9 le signal en niveau de gris d'une interface réelle mesuré sur une ligne L de 'image
ultrasonore (figure 3.8) visualiséé sur une échelle de gris variant du noir au blanc. La zone
claire de la ligne L représente une réflexion intégrale du signal acquis ce qui est interprété
par des valeurs de niveau de gris importantes sur le profil de la figure 3.9, alors que la
zone sombre sur la ligne L représente une variation de contact sur l'interface conduisant
a des valeurs de niveau de gris faibles.

Figure 3.8 — Image ultrasonore montrant la variation de contraste en fonction des objets
visualisés sur I'interface.
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Figure 3.9 — Profil de niveau de gris d’une interface qui comporte deux matériaux différents
suivant une ligne L de I'image ultrasonore.

L’utilisation d’ultrasons permet une observation non destructive a travers 1’échantillon
directement, contrairement a la microscopie optique qui donne une information sur la
surface extérieure seulement.

Apres avoir présenté les différentes parties qui constituent le microscope acoustique dédié
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a 'imagerie cylindrique, nous allons présenter dans le reste de ce chapitre les résultats
obtenus par ce systeme.

3.2 Résultats obtenus par le prototype ultrasonore

Les premieres manipulations réalisées a partir du dispositif ultrasonore ont porté sur le
développement des fonctions du systéme permettant les acquisitions ponctuelle, linéaire
et circulaire de signaux visant a termes a 'obtention de I'image 2D en (X, ©).

3.2.1 Premieres acquisitions ultrasonores

La présente section expose les résultats obtenus au cours des premieres expériences réali-
sées sur une gaine neuve en Zircaloy-4 d’une longueur de 50 cm et d’un diametre de 9.5
mm (Figure 3.10).

Figure 3.10 — Image d’une gaine vierge en Zircaloy-4.

Acquisition ponctuelle (A-SCAN)

En statique, i.e. en un seul point de I'espace (X, ©), les premiers essais montrent que les
échos de la face externe et interne de la gaine sont parfaitement séparés, et d’amplitudes
comparables. Ce type de mesures ponctuelles est nommé A-Scan. La figure 3.11 (a) et 3.11
(b) présentent le signal acoustique acquis par le systéme lorsque le point de focalisation
du capteur est positionné a l'intérieur de la gaine de maniere a visualiser simultanément
I’écho de surface et ’écho de l'interface.

Acquisition linéique/circonférentielle (B-SCAN)

Un enregistrement avec codage de I'amplitude du signal acoustique permet de tracer des
échogrammes sous la forme d'une visualisation dite B-Scan. Le déplacement axial du
capteur donne lieu & un échogramme 2D classique représenté sur la figure 3.12 (a) ou
le temps est représenté selon 'axe vertical et la position le long de la génératrice selon
I’axe horizontal. Une rotation du tube permet de fagon similaire de délivrer des signaux
acoustiques (figure 3.13) et de tracer un échogramme 2D polaire (Figure 3.12 (b)).

Ce type d’acquisition permet d’obtenir des informations relatives a la variation de dia-
metre de la gaine lors d’un tour complet ou d’'une déformation sur une génératrice. Les
figures 3.12 (a) et 3.12 (b) montrent un exemple d’acquisition sur une gaine en Zircaloy-4.
La figure 3.12 (a) montre que le tube de gainage présente un profil irrégulier potentielle-
ment di & des défauts et des variations de diametres. Sur la figure 3.12 (b), nous observons
plusieurs cercles moins clairs que les deux cercles des face externe et interne et le cercle
de repere, qui permettent la compréhension du centrage de la gaine. Ces cercles sont liés
aux parasites du capteur et ne représentent pas des interfaces a 'intérieur de la gaine. Les
variations visualisées sur ces figures et le mauvais positionnement des différents cercles par
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Figure 3.11 — Signal acquis par le capteur. (a) Echo de la face externe; (b) Echo de I'interface
d’une gaine Zircaloy-4 vierge.

) ) D) |

Acquisiion de données suivant la

(a) Acquisition de données suivant une ligne (®)
de la gaine circonférence de la gaine

Figure 3.12 — Acquisition d’échos sur (a) une génératrice, (b) une rotation compléte.

rapport au cercle de repére montrent qu’il y a un probléeme de centrage de la gaine et la
présence de quelques contraintes lors de I’acquision des données. Cela influence la distance
entre le capteur et la face externe de la gaine qui doit rester stable pour ne pas perdre
au niveau de la résolution. Nous ne présentons dans ce manuscrit que la version finale de
la téte de mesure obtenue apres optimisation mécanique. Cependant, nous ouvrons une
parenthése pour montrer brievement comment elle a été optimisée.
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e -

Figure 3.13 — Représentation polaire du signal acquis par le transducteur ultrasonore.

Analyse et discussion

Apres avoir réalisé les premieres acquisitions acoustiques de la face externe et interne de la
gaine, il s’est avéré nécessaire de compenser les variations de distance entre le capteur et
le tube de gainage, remarquées durant ’acquisition, pour assurer une résolution constante
sur toute une circonférence du tube. Pour cela, une étape expérimentale tres importante
est nécessaire pour régler le positionnement de la gaine dans le banc mécanique. Si le tube
est mal ajusté entre les deux plaques verticales représentées sur la figure 7?7 ou s’il y a
une forte variation du diametre de la face externe de la gaine, la position de l'interface
peut varier de telle maniere qu’elle sorte de la tache focale, dégradant ainsi la résolution
latérale ou déformant I'image. La figure 3.14 montre la variation de la position de 1’écho
réfléchi au niveau de la surface de la gaine en fonction de la distance entre cette derniére
et le capteur.

Il a été mis en évidence que les contraintes mécaniques imposées par les deux piliers du
systeme sur le tube, conduisent a une déformation impactant la distance entre le capteur
et la gaine.

Cela montré l'intérét de développer une téte de mesure qui :

— ne déforme pas le tube lors de son analyse,

— asservit la position du capteur par rapport a la surface de la gaine, avec une tolérance
imposée par la dimension de la tache focale du capteur.

Afin d’optimiser le systeme, il était donc nécessaire de disposer d’un tube calibré permet-
tant de corriger d’éventuels défauts mécaniques d’alignements et d’étalonner ainsi le banc
mécanique du dispositif ultraosnore.
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Figure 3.14 — Erreur sur la focalisation du capteur ultrasonore.

Table 3.1 — Dimensions d’une gaine calibrée par EDF

Valeur moyenne (mm) Ecart type (um)
Le diametre d’une gaine neuve | 9.500 +3
L’épaisseur d’une gaine neuve | 0.578 +4

Expérience sur un tube de gainage calibré

Un tube de gainage calibré en Zy-4 a été caractérisé par le Laboratoire Combustible d’EDF
R&D. Sur ce tube, comme indiqué dans le tableau 3.1, le diameétre ne varie au plus que
de 6 pum et I'épaisseur de la gaine de 8 pum. Plusieurs tests d’acquisition ultrasonore sur
ce tube indiquent une variation de la position de la zone focale par rapport a la face
interne de la gaine supérieure a £40 pum. En effet, la figure 3.15 démontre qu'un tel
écart est acceptable par le dispositif ultrasonore car cela ne conduit pas a une variation

significative sur 'amplitude de I’écho de la face interne de la gaine sur une distance de
+50 pm.

(]

Amplitude (V)

0 50 100 150 200 250 300
Variation de la position du capteur (um)

Figure 3.15 — Amplitude de I’écho de la face interne de la gaine suivant la variation du point
focal du capteur sur une distance de 270 pum
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3.2.2 Imagerie par le prototype ultrasonore sur gaines

Apres avoir présenté la téte de mesure congue et réalisée pour 'imagerie en profondeur de
la face interne de la gaine, la section suivante montre les images ultrasonores des gaines
en Zircaloy-4 obtenues par ce systeme pour vérifier sa capacité a détecter des résolutions
de quelques dizaines de microns en profondeur.

Imagerie acoustique de gaine vierge

Des acquisitions bidimensionnelles permettent la reconstruction d’images 2D de la face
externe et de la face interne d’une gaine vierge en Zircaloy-4, en choisissant de représenter
en niveaux de gris I’énergie de 1’écho adéquat.

La figure 3.16 représente des images ultrasonores d’une gaine vierge en Zircaloy-4. Le
contraste des niveaux de gris visualisé sur ces images correspondantes a chaque face de la
gaine est stable, ce qui prouve que I'asservissement mécanique joue bien son réle. L’énergie
ultrasonore est intégralement réfléchie sur l'interface métal/air.

1@ (b)

Rotation

v <5" <3

<€ >
Déplacement horizontal

Figure 3.16 — Image de (a) la face externe et (b) la face interne d’une gaine vierge acquise par
le prototype ultrasonore optimisé.

Le prochain paragraphe présente les tests réalisés pour vérifier les résolutions latérales
détéctées par le microscope acoustique.

Imagerie acoustique de gaine partiellement remplie

Dans une premiere approche, des billes de verre sont introduites dans la colle pour pouvoir
caractériser la résolution latérale dans une géométrie cylindrique. Une partie de la face
interne d’une gaine a été chargée de fagon non unifrome par ce mélange de colle et de billes

de verre de 60 £15um de diametre. L’image acoustique correspondante est présentée sur
la figure 3.17.

La partie la plus sombre de la figure 3.17 correspond a des zones ou la colle a été déposée.
Lors de la réflexion, ’énergie ultrasonore est transmise dans cette couche absorbante
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Figure 3.17 — Images de la face interne de la gaine contenant un mélange de colle et de billes
de 60 £15um.
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Figure 3.18 — Amplitude de I’écho au niveau de l'interface métal/air et métal/colle.

conduisant a un coefficient de réflexion plus faible, d’otu I'obtention d’un signal acoustique
avec une amplitude faible (Figure 3.18 (b)). Sur la partie claire de I'image, le coefficient de
réflexion et 'amplitude du signal acoustique sont plus importants car I’énergie ultrasonore
est intégralement réfléchie sur I'interface métal/air. En plus, la présence des points noirs
sur I'image représente le contact entre les billes de verre de 60 +15um et la face interne
de la gaine.

A ce stade, ces résultats démontrent clairement la capacité du microscope a détecter des
variations de qualité d’interface a 'intérieur d’une gaine. De plus, cette expérience montre
que si la gaine présente une zone d’interface rugueuse a la méme échelle, le dispositif
devrait visualiser avec la résolution latérale souhaitée.

Ces conclusions sont vraies pour les matériaux choisis dans cette étude, a savoir la colle
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et les billes de verre. Les coefficients de réflexion de ces matériaux par rapport a nos cas
réels sont présentés dans la figure 3.19 :

27% Uo2 48% Colle

23% [N 2%

Zr02 Colle + Billes de verres

Figure 3.19 — Ccefficients de réflexion des interfaces dans 4 cas différents.

3.3 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons présenté le microscope acoustique adapté a l'imagerie d’un
objet cylindrique. La téte de mesure développée permet de maintenir constante la distance
entre le transducteur ultrasonore et la face externe du tube de gainage, grace a un asser-
vissement mécanique, pour ne pas perdre le point focal et donc la résolution latérale. Nous
avons par la suite montré les premieres images de surface et en profondeur de la gaine.
En fin du chapitre, des images ultrasonores montrant la capacité du systeme a détecter
des changements d’interface avec des résolutions latérales en profondeur meilleures que 40
pm ont été présentées. Durant le chapitre 2, le choix du transducteur ultrasonore choisi
pour ce travail avait été validé. Ce troisieme chapitre nous a permis également de valider
le choix du couple {transducteur ultrasonore, prototype du banc mécanique}. Dans le
prochain chapitre, nous allons passer a I'imagerie des gaines présentant ou non différentes
couches de zircone pour se rapprocher des cas réels d’imagerie sur les différentes catégories
de contacts au niveau de la face interne de la gaine.
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4.1 Introduction

Dans ce quatrieme chapitre, nous présenterons les résultats obtenus par le microscope
acoustique haute fréquence dédié a 'imagerie en profondeur de cylindres. Dans un pre-
mier temps, les images ultrasonores des différents types de gaines en Zy-4 ou M5 seront
présentées. Par la suite, pour pouvoir faire une comparaison en absolu entre les diffé-
rentes images obtenues, nous décrirons un démonstrateur réalisé pour avoir une échelle
de visualisation fixe permettant de classer les différentes catégories d’interfaces.

4.2 Imagerie ultrasonore sur tubes de gainage

Comme nous l'avons expliqué dans le premier chapitre, il y a quatre catégories d’interface
pastille-gaine du crayon qui nous intéressent dans cette étude, ils sont rappelés dans la
figure 4.1 :

Zircone

Zircone
cxlcrnc
Gaine Zircone cucmc G.unc
; interne
- Gaz .\ az
Catégorie | Catégorie 1
Zircone ]
Zircone c“cmc Gam“' Zircone

mlcme L‘(ILI‘IIL Gaine

ﬂ

Catégorie 111

Combustible ~ Zircone

interne ;

Catégorie IV

Figure 4.1 — Etat de l'interface pastille-gaine.

L’objectif du chapitre 3 était de présenter le microscope acoustique dédié a I'imagerie en
profondeur et de valider son fonctionnement sur des tubes de gainage, c’est pourquoi nos
expériences précédentes ont été réalisées seulement sur des gaines vierges ne comportant
aucune couche de zircone sur leurs deux faces externe et interne.

Le tableau 4.1 présente les différentes gaines utilisées dans les éxperiences réalisées au
cours de ce chapitre pour la caractérisation des états d’interfaces des gaines.
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Les gaines présentées dans le tableau sont classées par catégorie d’interface. Cependant,
la catégorie "0" ne représente pas un cas réel d’interface du crayon combustible, elle est
ajoutée tout simplement pour avoir des interfaces références aidant dans 1’étude des 4
catégories I, II, IIT et IV.

La zircone externe est différente de la zircone interne, elle est poreuse et celle interne est
dense, les structures cristallographiques sont également différentes [35] et [36].

La zircone interne qui a été créée sur ces tubes par autoclave, n’est pas représentative
de la zircone interne réelle. A 'heure actuelle, il n’y a pas une méthode qui permet de
reproduire la méme zircone, en terme de porosité et de structure, qui se développe dans
le crayon au cours de l'irradiation en base.

4.3 Simulation expérimentale des catégories I et II :
imagerie de gaines oxydées en externe et en in-
terne

4.3.1 Oxydation de faible épaisseur

Dans le but de simuler les conditions expérimentales représentatives des catégories I et 11
de la figure 4.1, des trongons déja oxydés au CEA ont donc été utilisés (gaines H et G du
tableau 4.1, car L’obtention d'une zircone externe de qualité similaire a celle produite en
réacteur peut étre longue. La figure 4.2 montre les images acoustiques obtenues sur une
gaine de type G représentant la catégorie I (figure 4.2 (c)).

Figure 4.2 — Image (a) optique et acoustiques de la face externe (b) et interne (c) d’une gaine
en Zy-4 avec 10 pm de zircone externe. La gaine est de type G du tableau 4.1 représentant la
catégorie I.
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La figure 4.3 montre les images acoustiques obtenues sur une gaine de type H représentant
une interface de la catégorie II (figure 4.3 (c)).

[c]
Figure 4.3 — Image (a) optique et acoustiques de la face externe (b) et interne (c) d’une

gaine en Zy-4 avec 10 pm de zircone externe et intenre. La gaine est de type H du tableau 4.1
représentant la catégorie I.

Les contrastes observés sur les images acoustiques des figures 4.2 et 4.3 des gaines avec
une couche de zircone externe et/ou interne montrent la sensibilité du systéme aux faibles
variations présentes sur les faces de la gaine dans I'absence d’un matériau simulant le
combustible. Ils sont obtenus apres optimisation des contrastes afin de faire ressortir la
microstructure des surfaces étudiées et pouvoir visualiser les interfaces correspondantes
aux catégories I et II. A titre d’exemple, ces images correspondent & des variations d’am-
plitudes du signal de moins de 2%. Si un contact vient maintenant modifier la réflexion des
signaux acoustiques aux interfaces, les images seront fortement modifiées et les contrastes
ici observés seront négligeables devant la nouvelle dynamique.

Dans les conditions expérimentales réelles, 1’épaisseur de la couche de zircone externe
peut atteindre 100 um. Nous allons par la suite imager la face interne des gaines avec
des épaisseurs de zircone importantes pour voir s’il y a un impact ou non d’une grande
couche car : a quelques microns de zircone, la tache focale est plus grande que la couche et
I'influence de cette derniere peut étre faible. Cependant, lorsque 1’épaisseur de la couche
de zircone est de 'ordre de grandeur ou supérieure a la dimension de la zone focale,
des phénomenes de résonance peuvent apparaitre impactant sensiblement les transferts
d’énergies. Pour en étudier 'effet , une autre série d’éprouvettes a été réalisée en intégrant
un gradient important d’oxyde interne et externe.
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4.3.2 Oxydation forte épaisseur

Un protocole d’oxydation rapide qui ne déforme pas la gaine et pour lequel 1’épaisseur
d’oxyde est assez homogene circonférentiellement a été défini par le CEA.

Les images de la figure 4.4 présentent les résultats obtenus sur une gaine de type J dont
les épaisseurs de zircone externe et interne varient entre 6 ym et 30 pm. Les contrastes
sur ces images sont optimisés permettant ainsi de voir les faibles variations présentes sur
les faces de la gaine dans I'absence d'un matériau simulant le combustible. Du fait de la
faible épaisseur de zircone interne, ce type de gaine peut étre représentative de la catégorie
IL.

e i e -
g o " . ; L ._ . [ ..
[b]ﬁt‘" Bt et
Figure 4.4 — Image (a) optique et acoustiques de la face externe ((b) et (d)) et interne ((c) et
(e)) d’une gaine Zy4 avec une couche de zircone externe et interne entre 6 et 32 um ((b) et (c)),
et entre 10 et 73 pm ((a), (d) et (e)).

Les images de la figure 4.5 présentent les premiers résultats obtenus sur une gaine de type
E dont les épaisseurs de zircone externe et interne varient entre 10 pm et 73 pm. Cette
gaine ne représente pas un cas réel d’interface qui peut exister dans le réacteur nucléaire
REP car I’épaisseur de la zircone interne est forte. Cependant, les mesures acoustiques
sur ce type de gaine permettent de comprendre l'effet d’une forte épaisseur de zircone
externe et/ou interne sur les images de la face interne de la gaine du crayon.

La figure 4.5 (¢) montre que plus ’épaisseur de la couche de zircone est importante plus
I’hétérogénéité de la surface est élevée, conduisant a des contrastes optimisés plus forts. A
titre d’exemple, la figure 4.6 représente I'amplitude du signal acoustique pour différents
cas d’épaisseurs de zircone. Les échos réfléchis au niveau de la face interne de deux gaines
de type J et E sont représentés sur la figure 4.6. L’amplitude du signal acoustique est
importante pour une épaisseur de zircone externe et interne de 10 pm (figure 4.6 (a)),
plus 'épaisseur est importante plus 'amplitude du signal diminue (figure 4.6 (b) et 4.6

().
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8 mm

[b)EX [c]

Figure 4.5 — Image (a) optique et acoustiques de la face externe ((b) et (d)) et interne ((c) et

(e)) d’une gaine Zy4 avec une couche de zircone externe et interne entre 6 et 32 um ((b) et (c)),
et entre 10 et 73 um ((a), (d) et (e)).

Echo de la face interne

, 8 ® 8 8 2

(c)

, 8 2 8 8 2
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o Amplilede (v)

Figure 4.6 — Image de la face interne d’une gaine Zy-4 avec une couche de zircone externe
et interne (10-73pm) (A droite). Les échos réfléchis au niveau de la face interne de la gaine en

présence d’une couche de zircone externe et interne d’une épaisseur de (a) 10 pm; (b) 30 pum;
(c) 50 pm (A gauche).

Discussion

D’apres les expériences précédentes qui ont été réalisées pour simuler les catégories I et
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IT nous pouvons conclure que :

— les contrastes apercus sur les images acoustiques des gaines avec une
couche de zircone externe et interne montrent la sensibilité du systeme
aux faibles variations présentes sur les faces de la gaine dans ’absence
d’un matériau simulant le combustible. Si un contact vient modifier la
dynamique des signaux acoustiques, les contrastes seront modifiés et I’ef-
fet de la couche de zircone externe sera potentiellement faible.

— il serait important de disposer d’une gaine en Zy-4 avec une couche de
zircone sur toute sa surface externe et également avec une couche de
zircone interne présente seulement sur une partie de la face interne de
la gaine. Ceci permettrait de comprendre l’effet de la zircone interne
sur l’intérieur de la gaine et de pouvoir distinguer les catégories I et 11
facilement.

4.4 Simulation expérimentale des catégories III et
IV : imagerie de gaine avec un contact

Les 2 catégories III et IV comportent des couches de zircone externe et interne et une
couche de combustible au niveau de la face interne de la gaine. Il avait initialement été
prévu qu'un échantillon simulant 'interface Pastille-Gaine dans ces cas soit congu dans
le cadre de cette étude.

Plusieurs essais de réalisation du contact au niveau de la face interne de la gaine ont été
faits pour simuler les catégories III et IV. Ils ont montré qu’il faut utiliser un matériau
qui vienne se coller sur la face interne de la gaine. Le protocole d’obtention d’un démons-
trateur a donc été choisi en prenant en considération la forme tubulaire des échantillons
et les conditions de réalisation.

4.4.1 Reéalisation d’un démonstrateur simulant les états de la
face interne de la gaine

Etant donné le nombre d’échantillons oxydés limité, la réalisation de plusieurs types de
contacts a l'intérieur de la gaine nécessite 'utilisation de matériaux pouvant étre enlevés
sans endommager la face interne de I’échantillon. Ce n’est pas évident de trouver ce type
de matériaux et en méme temps garantir un contraste qui est proche de celui du cas du
combustible UQO,.

Apres la réalisation de plusieurs tests, nous avons choisi la colle (Araldite) pour qu’elle
soit mise comme couche interne dans les gaines (Figure 4.7) pour représenter la couche
de combustible présente dans les catégories III et IV.
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) Gaine Zy-4 Araldite )

Figure 4.7 — Essais de réalisation du contact au niveau de la face interne de la gaine.

Cela permettra d’avoir le méme contact dans quasiment toutes les conditions. Le tableau
4.2 montre les impédances acoustiques des matériaux utilisés et la figure 4.8 représente
les coefficients de réflexion pour les cas de contact Zy-4/UO, et Zy-4/Colle.

Table 4.2 — Impédances acoustiques des matériaux

Matériaux Impédance acoustique (MRay)
Zy-4 [50] 30,9
UO; poreux [29] 53,8
Colle [50] 10,2

- y4 - Iy4

Colle

Figure 4.8 — Coefficients de réflexion pour les cas de contact Zy-4/UQOq et Zy-4/Colle.

Par la suite, une zone de contact a été définie sur la face interne de 6 gaines différentes
présentées précédemment dans le tableau 4.1.

- Gaine de type B : gaine en Zircaloy-4.
- Gaine de type C : gaine en M5.

Ces 2 gaines n’existent pas en réacteur mais nous estimons qu’il est important de les
étudier pour avoir une idée sur le comportement de 1’écho de la face interne de la gaine.
Cela permettrait d’aider a la compréhension des images acoustiques obtenues en présence
de la couche de zircone externe.

L’introduction de la colle sur une partie de la face interne du tube de gainage avec la
zircone externe permettrait de voir l'effet de la non homogénéité de la zircone externe sur
la colle :

- Gaine de type D : gaine en Zircaloy-4 avec 10 um de ZrO, externe.

- Gaine de type K : gaine en Zircaloy-4 avec 10 um de ZrO, externe et 10 pm de ZrO,
interne.

- Gaine de type F” : gaine en Zircaloy-4 avec 30 um de ZrO, externe et 30 pm de ZrOs
interne.

- Gaine de type F' : gaine en Zircaloy-4 avec 66 pm de ZrOs externe et 66 pm de ZrO,
interne.
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Les résultats obtenus de I'imagerie acoustique en profondeur sur ces gaines ferons I’'objet
de la prochaine section.

4.4.2 Imagerie acoustique du démonstrateur avec un contact

Dans une premiere approche, nous allons utiliser deux gaines sans zircone de type B et
C. L’alliage M5 est utilisé également comme matériau de gainage comme il a été décrit
dans le premier chapitre. Ses caractéristiques mécaniques et sa réponse acoustique sont
similaires a celle du Zircaloy-4. D’ou l'intérét de comparer les deux images ultrasonores
de la face interne de ces deux types de gaines, pour évaluer la sensibilité du microscope
acoustique a une modification de I'interface interne de la gaine (la colle dans ce cas).

Les images acoustiques correspondantes a la face interne des gaines B et C' sont présentées
sur la figure 4.9.

3cm 3cm

NG=99

1 tour

Araladite NG=18
Araladite

[a]
Figure 4.9 — Images acoustiques avec une couche de colle sur la face interne (a) d’une gaine
en Zy-4 de type B, (b) d’une gaine M5 de type C.

La partie la plus sombre de la figure 4.9 (a) et 4.9 (b) correspond & des zones ou la colle
a été déposée. Lors de la réflexion, I’énergie ultrasonore est transmise dans cette couche
absorbante conduisant a un coefficient de réflexion plus faible. Sur la partie claire de
I'image, le coefficient de réflexion est plus important car 1’énergie ultrasonore est intégra-
lement réfléchie sur linterface gaine/air. Cependant, la variation de contraste entre les
deux figures 4.9 (a) et 4.9 (b) ne reflete pas la similarité de réponse acoustique entre les
deux types de gaine Zy-4 et M5.

Ceci dit, les images ultrasonores obtenues jusqu’a maintenant ne sont pas comparables en
termes de contraste parce que chaque image est visualisée sur une échelle ou le contraste
est maximisé, cela permet d’avoir une caractérisation fine pour voir les faibles variations
a l'intérieur de la gaine et de s’adapter aux différentes variations rencontrées au niveau
de la surface externe.
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4.4.3 Visualisation des images ultrasonores avec une échelle fixe
et normalisée

Afin de comparer les images ultrasonores de la face interne de la gaine et de les classer
dans les 4 catégories présentées au début de ce manuscrit, il est important de réduire 1’ef-
fet de la surface externe de la gaine sur I’écho de sa face interne. C’est pourquoi, il peut
étre pertinent d’utiliser un traitement supplémentaire en complémentarité avec le traite-
ment RMS (décrit dans le chapitre 3) afin de définir une échelle de visualisation fixe et
de normaliser toutes les images de la face interne par rapport a la face externe de la gaine.

En premiere approche, nous considérons que les couches traversées ont une épaisseur
beaucoup plus importante que la longueur d’onde, nous pouvons utiliser la formule de
normalisation 4.6, démontrée ci-dessous, qui ne prend pas en considération la focalisation
pour connaitre 'intensité acoustique sur les faces externe et interne.

L’énergie réfléchie au niveau de la face interne de la gaine peut étre représentée par
I’équation suivante :

Iinterface = AOtsurfacerinterfacetsurface7 (41)
puisque :
tsu]r'face = 1+ Ysurface, (42)
I’équation 4.1 devient :
Iinterface - AO(l + I'surface)2 I'interface-
(4.4)

L’énergie réfléchie au niveau de la face externe de la gaine peut étre représentée par
I’équation suivante :

Isurface - AOrsurface~ (45)

ou (en étant focalisé a la face interne de la gaine (figure (4.10)) :

Tsurface  Intensité acoustique de la face externe de la gaine, c’est 'amplitude du signal
qui arrive a la surface multipliée par la réflexion a la surface.

Linter face : Intensité acoustique de la face interne de la gaine.

Ap : Amplitude maximale de I'image de la face externe de la gaine.

t : Coefficient de transmission.

Page 91



Imagerie ultrasonore de tubes de gainage

Lentille acoustique

Echodela Echodela
face externe face interne

(a) (b)
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Figure 4.10 — Schéma représentant les échos réfléchis au niveau des faces externe et interne de
la gaine quand la focale est en profondeur.

r : Coeflicient de réflexion.

Ainsi, nous obtenons la relation :

I'interface (4 6)
Isurface 2 ) ’
(14 =) Ag

Tinterface

Toutes les images acquises de la face interne seront donc par la suite normalisées, en uti-
lisant 1’équation 4.6, par rapport a la face externe de chaque type de gaine pour pouvoir
par la suite prévoir I’énergie acoustique qui est rentrée dans la gaine. Elles seront égale-
ment visualisées avec une échelle fixée tenant en compte de la valeur minimale et de la
valeur maximale des niveaux de gris des différents types de gaines utilisées. A ce stade,
en utilisant ce nouveau protocole, toutes les images peuvent étre comparées.

4.5 Imagerie acoustiques des gaines avec un contact
a la face interne apreés normalisation

La figure 4.11 représente les images ultrasonores de la face interne des mémes gaines
utilisées dans la figure 4.9 avec la méme acquisition et le méme post-traitement d’image.
Ces images sont normalisées par rapport a la face externe de la gaine en utilisant la formule
de normalisation 4.6. Elles sont également visualisées avec une échelle fixée tenant en
compte de la valeur minimale et de la valeur maximale des niveaux de gris des différents
types de gaines utilisées.

Les figures 4.11 (a) et 4.11 (b) représentent respectivement les images de la face interne
d’une gaine Zy-4 de type D et d’une gaine M5 de type K chargées par de la colle sur une
zone définie. Les valeurs de niveau de gris des zones représentant l'interface Zy-4/Air et
M5/Air sont proches ; idem pour celles des zones ot il y a contact au niveau de l'interface
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1 tour

Araladite

. WP

[a] [b]
Figure 4.11 — Images acoustiques aprés normalisation et représentation avec la méme échelle
de visualisation avec une couche de colle sur la face interne (a) d’une gaine en Zy-4 de type B,
(b) d’une gaine M5 de type C.

Zy-4/Colle et M5/Colle. Ceci est justifié par le fait que les coefficients de réflexion a ces
interfaces sont similaires (Figure 4.12)!.

Air Colle

M5 M5

0
8% Air 50% Colle

[b]
Figure 4.12 — Coefficients de réflexion pour les cas de contact (a) Zy-4/Air et Zy-4/Colle; (b)
M5/Air et M5/Colle.

La normalisation associée a la représentation a échelle fixe a donc permis de donner des
valeurs de niveaux de gris équivalents pour des interfaces de méme nature. La méme
opération de normalisation est effectuée sur des échantillons avec présence de couches de
zircone.

Les figures 4.13 (a) et 4.13 (b) représentent respectivement la face interne d’une gaine
Zy-4 avec une seule couche de zircone externe de 10 pum et la face interne d’une gaine
Zy-4 avec une couche externe et interne de zircone de 10 pm. Les valeurs de niveau de gris
des deux zones avec contact sont 110 et 107 et celles des zones sans contact sont 81 et 84.
Ces valeurs sont inférieures a celles visualisées sur les figures 4.11 (a) et 4.13 (b). Ceci est
di a l'influence des deux couches de zircone externe et interne dont ’épaisseur est égale &
10 pm. La figure 4.14 représente les catégories qui peuvent étre correspondantes aux cas
d’interfaces des gaines D et K.

1. Le calcul de coefficient de réflexion du M5 est basé sur les mesures expérimentales.
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3cm

Araladite

1 tour
1 tour

[a] [b]
Figure 4.13 — Images acoustiques aprés normalisation et représentation avec la méme échelle
de visualisation avec une couche de colle sur la face interne d’une gaine Zy-4 (a) de type D avec
une couche de 10 pm de zircone externe (b) de type K avec une couche externe et interne de 10
pm de zircone.

Araladite

Aral.adit.e

-

oulV e

1 tour

[a]

Figure 4.14 — Visalisations des catégories de la face interne de la gaine (a) I sur une gaine de
type D (b) II, III ou IV sur une gaine de type K.

Discussion

— La normalisation permet de comparer les images des différentes gaines.
En absence de zircone, ’amplitude de I’écho réfléchi est maximale et les
valeurs des niveaux de gris sont les plus fortes sur les figures 4.11 (a) et
4.11 (b).

— Les contrastes présents sur les figures 4.13 (a) et 4.13 (b) ne permettent
pas de différencier les catégories I et I1. En effet, les valeurs des niveaux de
gris sont trés proches, de 81 pour la gaine avec zircone externe seulement
(catégorie I) et de 84 pour la gaine avec zircone externe et zircone interne
(catégorie II).
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— En comparant les figures 4.13 (a) et 4.11, nous constatons que le niveau
de gris de l'interface sur tube avec zircone externe seulement (valeur
81 sur la figure 4.13 (a) est différent de la valeur de niveau de gris du
tube sans zircone externe (valeur 110 sur la figure 4.11 (a)) : ceci montre
que leffet de la présence de la couche de zircone externe sur les échos
d’interface est encore présent malgré la normalisation. Cet effet en absolu
pourrait ne pas étre génant par rapport au besoin industriel, puisque nous
considérons qu’une couche de zircone externe est toujours présente sur
les crayons irradiés. Et d’autre part, comme déja relevé plus haut, la
valeur de niveau de gris plus faible (valeur de niveau de gris = 81) ne
permet pas de distinguer cette catégorie de la catégorie II (présence de
zircone interne (valeur de niveau de gris = 84)).

— L’effet des épaisseurs des couches de zircone a été étudié sur les gaines
de type F et F'. Les figures 4.15 (a) et 4.15 (b) présentent les images
ultrasonores réalisées sur ces gaines. Elles montrent que plus ’épaisseur
de la zircone est importante, plus les amplitudes des échos sont faibles,
y compris sur les zones sans contact : les niveaux de gris associés a la
catégorie IIT (ou IV ?) deviennent difficiles & distinguer des niveaux de
gris de la catégorie 1II.

2cm

Araladite

1tour
1tour

Araladite

Araladite

[a] [b]
Figure 4.15 — Images acoustiques avec une couche de colle sur la face interne d’une gaine Zy-4

avec une couche externe et interne de type (a) F' avec 30 pm de zircone, (b) F avec 66 pm de
zircone.

Les images 2D présentent plusieurs informations liées au systeme ultrasonore, les couches
de zircone, les déformations qui peuvent exister sur la gaine, etc. A ce stade, il parait
pertinent de réduire I'image acoustique a un histogramme qui sera un outil supplémentaire
plus simple a interpreter.

2. Nous supposons que les catégories III et IV sont les mémes car nous nous disposons pas d’un
échantillon représentant la catégorie III. Plusieurs tests ont été réalisés au laboratoire pour simuler ce cas
mais c’est difficile car la couche de combustible qui s’accroche a la face interne de la gaine ne derait pas
dépasser 10 pm.
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Figure 4.16 — Histogrammes représentant la dispersion des valeurs en volts des données acquises
en focalisant au niveau de la face interne des gaines de type B et C.

4.6 Représentation des résultats sous forme d’histo-
grammes

Un histogramme représente la répartition en niveau de gris des pixels d’'une image. L’axe
des X correspond aux valeurs de I'amplitude du signal en volts, I'axe des Y représente
le nombre de pixels qui ont des valeurs similaires d’amplitude en volts dans I'image. Par
exemple, il y a presque 8000 pixels dont ’amplitude est a peu pres 0.06 V sur le premier
histogramme de la figure 4.16.

Nous allons commencer cette étude par tester des gaines de type B et C' qui ne représentent
pas un cas réel d’interface d’un crayon, mais qui permettent de comprendre la forme des
histogrammes en s’affranchissant des couches de zircone. La figure 4.16 représente les
histogrammes correspondants aux gaines B et C'. Quand il n’y a que I'air au niveau d’une
interface de la gaine, il y a un seul pic comme le montre la premiere ligne de la figure
4.16. Des qu’il y a de la colle sur la face interne de la gaine, il y a I'apparition d'un
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Figure 4.17 — Histogramme représentant la dispersion des valeurs de volts des données acquises
au niveau de la face interne des gaines de type G, H et K.

deuxiéme pic sur la deuxiéme ligne de la méme figure. Cela montre s’il y a des éléments
ajoutés a 'intérieur de la gaine ou non. La hauteur des pics peut étre reliée a la surface du
matériau détectée au niveau de la face interne de la gaine. De fagon similaire, leur largeur
est apparentée a 'incertitude de couleur liée au bruit de I'instrumentation et du matériau.
Les 2 matériaux Zy-4 et M5 présentent des histogrammes similaires, avec cependant un
pic de I’écho de surface externe moins étalé sur le M5.

La figure 4.17 représente les histogrammes des catégories d’interfaces I, II et III/IV. La
présence de la zircone externe (gaine de type ) a réduit la hauteur du pic de I’histo-
gramme (voir la premiére ligne de la figure 4.16 et celle de la figure 4.17 pour les catégorie
I et II). Les pics des échos de l'interface sont également plus étalés (deuxieme ligne caté-
gorie I et II de la figure 4.17), cela peut étre lié a la dispersion de la couche de zircone qui
n’est pas homogene sur la surface externe de la gaine. Quand la zircone interne est ajoutée
(gaine de type H), I'histogramme ne présente pas une variation remarquable par rapport
a la gaine précédente. Cependant, 'apparition d’'un deuxieme pic sur I'histogramme de la
gaine K permet de confirmer la présence d’un contact (colle) au niveau de la face interne
de la gaine et de retrouver les catégories 11 et I11/TV.

Ainsi la représentation sous forme d’histogramme peut aider a détecter la présence si-
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multanée de deux types d’interface sur une image, méme si elle est peu contrastée. Les
résultats obtenus en fonction de la forme des histogrammes correspondants aux échan-
tillons utilisés pour cette étude sont résumés dans la figure 4.18. Il faut cependant noter
que si 'image est réalisée sur une zone ne présentant qu’une catégorie (histogramme & un
seul pic), il pourrait s’agir également de la catégorie I1I ou IV.

Forme de
I'histogrammede | Interfaceal'intérieurdela Catégorie
I'image de le face gaine correspondante
interne
Zy-4 /Air
Un seul pic étroit Ou 0
M5 /Air
Zy-4 /Air + Colle
2 pics étroits Ou 0
MS5/Air + Colle
Zircone externe/Zy-4 I
Un seul pic large Ou Ou
Zircone externe/Zy- II
4 /Zirconeinterne
Zircone externe/Zy-
4 /Zirconeinterne + Air II
2 pics larges ET ET
Zircone externe/Zy- II/1v
4 /Zirconeinterne + Colle

Figure 4.18 — Interfaces a l'intérieur de la gaine en fonction de la forme de I’histogramme.

Discussion

La méthode de normalisation et la représentation par histogramme portent des informa-
tions précieuses sur I'influence de la zircone sur ’écho de la face interne et la présence d’un
contact ou non a ce niveau permettant de distinguer les catégories d’interface sans matiere
adhérente (I ou IT) des catégories avec colle sur la couche de zircone interne (catégories
IIT ou IV), si elles sont présentes simultanément. Cependant, elles atteignent leurs limites
pour distinguer clairement les catégories I et II et lorsqu’il y a des couches de zircone
importantes.

De maniere a comprendre 'influence des couches de zircone et d’évaluer si les catégories
I et II pourront étre distinguées, ou si elles se recouvrent suivant I’épaisseur de la zircone
externe, un modele permettant de voir la réponse du transducteur ultrasonore en fonction
des couches traversées sera utilisé. Cela fera I'objet de la prochaine partie.
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4.7 Modélisation du systéme multicouche

Pour pouvoir aller plus loin dans 'étude des catégories [I et II] et [III et IV], un logiciel
de modélisation du laboratoire est utilisé, il a pour but in fine de bien interpréter les
contrastes visualisés sur les images acquises. Cette modélisation permettra de comparer
les signaux simulés avec ceux expérimentaux.

Dans notre configuration expérimentale, le signal est propagé dans une structure multi-
couche jusqu’a la face interne de la gaine. Par modélisation [53], il est possible de recons-
truire un signal théorique issu du spectre du signal expérimental. La figure 4.19 représente
le signal expérimental et simulé quand le transducteur acoustique est focalisé en surface
d’une gaine de type A (Interface : Eau/Zy-4) et la figure 4.20 représente le signal expéri-
mental et simulé quand le transducteur acoustique est focalisé en interface Zy-4/Air (de
la méme gaine). Ces premiers résultats montrent qu’il y a une concordance dans la forme
du signal focalisé a I'interface et dans le temps d’arrivée des échos des signaux.

Simulation —

Expérimental s

______________

Amplitude (V)

Figure 4.19 — Représentation du signal expérimental (en rouge) et simulé (en bleu) quand le
transducteur acoustique est focalisé en surface d’une gaine de type A.

Apres la simulation du cas ou il y a présence des couches de zircone, nous remarquons que
les signaux théoriques sont positionnées au méme temps que les signaux expérimentaux.
Cependant, il y a une grande différence sur la forme des échos. Il faut savoir qu’en réalité il
y a plusieurs parametres a prendre en considération pour modéliser ce systéme multicouche
a savoir les variations des épaisseurs des couches de zircone, leur densité et la vitesse de
propagation des ultrasons dans chaque matériau. Les propiétés® de zircone utilisées dans
ce modele sont issues de la référence [54].

La figure 4.21 représente la réponse expérimentale et simulée du capteur en présence d'une
seule couche de zircone a la face externe d'une gaine de type G. Si de plus la gaine possede

3. A savoir qu’en réalité les propriétés de la zircone externe et de celle interne sont différentes. Comme
nous ne disposons pas des propriétés de chaque type de zircone, nous allons supposer que les deux types
de zircone ont les mémes propriétés dans ce modele.
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Cas 1l
Focalisation en interface
Pz27 Silice Eau Zircone Zircaloyd Air

Simulation —

Expérimental s
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Figure 4.20 — Représentation du signal expérimental (en rouge) et simulé (en bleu) quand le
transducteur acoustique est focalisé en interface de la gaine de type A.

une couche supplémentaire de zircone interne (gaine de type H), la forme de 1’écho de
fond change comme le montre la figure 4.22.
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Figure 4.21 — A-Scan quand le transducteur acoustique est focalisé en interface d’une gaine
de type G.
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Figure 4.22 — A-Scan quand le transducteur acoustique est focalisé en interface d’une gaine
de type H.
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La figure 4.23 représente le signal expérimental et simulé pour une épaisseur de zircone
externe et interne de 40 pm et une densité d'une valeur de 5680 kg.m!. Cette couche est
de 'ordre de grandeur de la longueur d’onde qui fait a peu pres 44 pm dans le Zy-4.

Si nous changeons la densité des deux couches de zircone avec une valeur de 3000 kg.m?,
I’écho de la face interne visualisé sur la figure 4.24 devient plus important et commence
a s’approcher de I’écho expérimental. Cela peut nous aider a expliquer pourquoi il n'y a
pas les mémes valeurs de niveau de gris sur les deux images des figures 4.11 (a) et 4.11
(b), car la formule de normalisation et ce modeéle utilisé dans cette partie ne prennent
pas en compte les résonances de couches. Il faut développer un modele plus complexe.
Les valeurs de densité modifiées a ce niveau ont été choisies afin de s’approcher d’une
résonance de la couche.

VL (zircone) = 6000 m. s*
p(zircone) = 5680 Kg.m™!

Amplitude (V)

Simulation —

Expérimental

Temps (us)

Figure 4.23 — Représentation du signal expérimental (en rouge) et simulé (en bleu) quand le
transducteur acoustique est focalisé en interface : Pz27/Silice/Zircone/Zircaloy-4/Zircone/Air
pour une couche de zircone de 40 pm et une densité de 5680 Kg.m'.

VL(zircone) = 3000 m. s
@(zircone) = 3000 I(g.m'1

= ” —

Amplitude (V]

Simulation
Expérimental

I Temps (ps)
Figure 4.24 — Représentation du signal expérimental (en rouge) et simulé (en bleu) quand

le transducteur acoustique est focalisé en interface d’une gaine de type H avec une couche de
zircone externe et interne de 40 pm et une densité de 3000 Kg.m'.

De plus, le modele utilisé simule dans une configuration plane donc il ne prend pas en
considération la focalisation du trandsucteur ultrasonore, ce qui veut dire qu’au niveau
de 'amplitude cela ne correspond pas parfaitement a la réalité. Cependant, il distingue
quand il y a une couche de zircone interne supplémentaitre permettant ainsi de séparer
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les cas I et II. Cela montre qu'une future étude approfondie sur la simulation des signaux
représentant les différentes catégories d’interface, sera d’'un grand intérét pour pourvoir
distinguer avec précision les interfaces contenant des couches de zircone externe et/ou
interne. Il est cependant nécessaire de connaitre les propriétés mécaniques précises de la
zircone externe et interne des échantillons dont nous disposons.

4.8 Représentativité des échantillons

Les résultats présentés ont été obtenus sur des échantillons de laboratoire pour lesquels les
natures des interfaces ont été modifiées. Cependant, il est obligatoire de faire des expéri-
mentations sur des gaines permettant de se rapprocher des conditions réelles d’utilisation
du microscope.
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Figure 4.25 — Caractéristiques comparées de dilatation thermique de différents matériaux avec
celles des céramiques polycristallines

Bien que permettant de dimensionner en premiere approche le systéme et de démontrer
sa tres forte sensibilité, disposer de gaines représentatives de la variabilité des échos pou-
vant survenir lors de contacts solide/solide observés dans les catégories III et IV de la
figure 4.1 est nécessaire. En particulier, les contrastes observés sur les figures précédentes
seront fortement impactés par un réel contact pastille/gaine et ne peuvent étre extrapolés
directement aux catégories III et IV. Une étude a de ce fait été menée afin de conce-
voir des échantillons représentatifs des catégories d’interfaces de ’étude. Afin de réaliser
expérimentalement 1’échantillon, il a été décidé d’introduire dans la gaine des pastilles
solides. Celles-ci doivent posséder simultanément une impédance acoustique similaire au
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combustible nucléaire et un coefficient de dilatation supérieur a celui de la gaine. Du fait
des propriétés présentées dans la figure 4.25, la zircone et I’alumine ont été éliminées.

Le matériau choisi est le Zerodur. Il s’agit d’un verre vitrocéramique avec un coefficient de
dilatation de 0.05e %%~ inférieur a celui du Zy-4 (6e %k~1) et un coefficient de réflexion
(31%) proche de celui au niveau de Uinterface Zy-4/UQOy (29.4%). Les échantillons sont
des mini-crayons réalisés conjointement par le SETC (CEA Cadarache) pour la conception
et la fabrication et le SEMI (CEA Saclay) pour la partie fluage et mesures de diameétres.
Ils présentent des différences, du point de vue microstructure et contact, avec les crayons
REP irradiés : la zircone interne n’est pas de la méme densité, les circonvolutions qu’elle
forme avec le combustible ne seront pas simulées, le matériau interne lui méme sera du

verre trempé, différent de la structure du combustible en fin de vie d’'un combustible
REP.

4.8.1 Premieres images de la face interne des échantillons fabri-
qués

Les échantillons ont été regus vers la fin du mois d’aéut 2018, durant la période de fina-
lisation de ce manuscrit. Nous avons choisi de commencer les premieres expériences sur
une éprouvette PAST 02, en Zy-4 sans couches de zircone, chargée avec 12 pastilles en
Zerodur et des cales en alumine pour faciliter 'imagerie acoustique de cette gaine. Elle
est représentée sur la figure 4.28.

Les 12 pastilles chargées dans la gaine sont classées suivant 4 formes différentes montrées
dans les figures 4.26 et 4.27.

Forme 1 Forme 2 Forme 4 Forme 5
Cylindre Standard Cylindre Rainuré Diabolo Rainure Longitudinale

L
Rainure en U de largeur e

Figure 4.26 — Formes des pastilles en Zerodur chargées dans I’échantillon représentatif.

La figure 4.29 représente les premieres images obtenues sur cet échantillon.

D’apres ces premiers tests, les contrastes attendus pour chaque type de forme ne se voient
pas sur I'image acoustique de la figure 4.29, cependant, nous visualisons les interpastilles
et quelques endroits ou il y a potentiellement un contact au niveau de la face interne de
I’échantillon.

Actuellement, nous n’avons que peu de pistes pour expliquer ’écart entre image attendue
et observée. Le microscope acoustique ayant prouvé tout au long de ce manuscrit sa capa-
cité a imager 'interface interne d’un crayon, nous émettons en toute premiere hypothese
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Type Matériau Forme L{imm) @(mm} L2{mm) e{mm) p(mm) “:};]
Ts5-1 Zerodur F1 10 8.32 = = =
T5-2 Zerodur F1 10 831 - - -
TS-3 Zerodur F1 10 230 - - -
TR-1 Zerodur F2 10 8.31 4 1 0.5 -
TR-2 Zerodur F2 10 8.30 4 1 0.5 =
TD-1 Zerodur F4 10 8.32 6 - 8.2
TSR-1 Zerodur F5 10 8.32 6 0.5 0.5 =
TSR-2 Zerodur F5 10 8.31 ] 0.5 0.5 -
TSR-3 Zerodur F5 10 8.30 6 0.5 0.5 =

Figure 4.27 — Formes des pastilles en Zerodur chargées dans I'échantillon représentatif.

que les contacts envisagés dans 1’éprouvette témoin ne sont en réalité pas ceux attendus
et que le fluage de la gaine vers les pastilles, bien qu’ayant permis d’atteindre le contact
comme le montrent les mesures de diametre effectuées, n’a pas été suffisant pour établir
un contact fort sur tout le crayon.

4.9 Conclusion

Dans ce chapitre, des images réalisées sur le banc prototype ont été obtenues sur des
échantillons simulant les différentes catégories de l'interface pastille-gaine décrites dans
le premier chapitre. Les résultats obtenus jusqu’a maintenant montrent la capacité du
systeme a réaliser des images de la surface interne des différents tubes de gainage avec
ou sans présence des couches de zircone et sa sensibilité aux différentes variations pré-
sentes au niveau de la face interne de la gaine. Il est possible de distinguer les catégories
d’interface sans matiere adhérente (I ou II) des catégories avec colle sur la couche de
zircone interne (catégories 111 ou IV), si elles sont présentes simultanément. Cela est pos-
sible grace a la variation du contraste des valeurs de niveau de gris visualisées sur les
images ultrasonores obtenues. Ces résultats mettent également en évidence la difficulté
de s’affranchir de 'effet de la présence de zircone externe sur I’écho de I'interface, malgré
I'opération de normalisation. La disctinction entre les catégories I et II n’est pas facile-
ment réalisable, ¢’est pourquoi les premiers résultats d’'une modélisation plane du systeme
multicouche qui correspond a notre travail ont été montrés. Cette modélisation pourrait
éventuellement, avec une étude approfondie sur les signaux, donner de meilleurs résultats
pour pouvoir comparer les échos en présence des couches de zircone externe et /ou interne.
Une premiere expérience sur des échantillons représentatifs a été réalisée montrant ainsi
que le microscope peut détécter des variations a l'intérieur de la gaine. Cependant, il faut
poursuivre les études sur I’ensemble des échantillons et réaliser des études de répétabilité
permettant de valider les images obtenues.
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Figure 4.28 — Représentation d’une gaine en Zy-4 comportant 12 pastilles en Zerodur avec
différentes formes.
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Figure 4.29 — Imagerie ultrasonore sur 11 pastilles suivant la longueur d’une éprouvette repré-
sentative.
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Conclusions et perspectives

La surface interne des tubes de gaine de crayons combustible REP se modifie progressive-
ment au cours de 'irradiation avec création d’une couche de zircone interne et présence de
combustible adhérent a cette couche. La nature de cette interface joue un role important
dans le comportement du crayon en fonctionnement normal mais également si celui-ci ve-
nait a subir un transitoire incidentel ou accidentel. A I'heure actuelle, seuls des examens a
caractere destructif permettent la caractérisation de 'interface entre la pastille et la gaine.
Or l'utilisation d'une méthode de visualisation non destructive de cette interface tout le
long d’un crayon, avec une bonne résolution axiale et azimutale (de I'ordre de quelques
dizaines de microns), présenterait plusieurs intéréts : d’une part cet examen permettrait
de valider les modélisations du comportement thermo-mécanique du crayon, d’autre part,
il permettrait de connaitre I’état de contact d’un crayon irradié avant sa réirradiation en
réacteur expérimental, et de mieux comprendre son comportement durant 1’essai. C’est
pourquoi une collaboration a été lancée entre le CEA et 'IES, avec le soutien d’EDF et
FRAMATOME. C’est dans ce contexte que s’est déroulé le travail de these, avec pour
objectif de développer et qualifier, sur un banc prototype, une méthode non destructive
d’imagerie de la face interne de gaine, basée sur le principe du microscope acoustique,
habituellement mis en oeuvre sur des géométries planes.

Le premier chapitre développe le contexte nucléaire dans lequel s’inscrit ce projet et pré-
sente par la suite les notions de base nécessaires pour pouvoir avancer dans la lecture de
ce manuscrit. Ensuite, les principales sollicitations qui rentrent en jeu dans l'interaction
pastille-gaine ont été exposées. Ce chapitre se termine par la descritpion de la probléma-
tique et les objectifs attendus de cette these.

C’est au niveau du deuxieme chapitre que la microscopie acoustique classique et le trans-
ducteur ultrasonore congu spécifiquement pour cette étude ont été présentés. Une carac-
térisation de sa résolution latérale et axiale a été vérifiée théoriquement et expérimen-
talement. Cela a été réalisé grace a des échantillons de référence plans fabriqués, par
photolithographie, a la salle blanche de 'univeristé de Montpellier montrant ainsi que
la résolution latérale du capteur utilisé est aux alentours de 30 pm pour une épaisseur
dépassant 500 pm. De la méme maniere, il a été démontré que le transducteur utilisé peut
détecter, dans des configurations favorables, des épaisseurs de 2,9 nm. Tous ces résultats
sur les résolutions axiales et latérales sont compatibles avec les mesures souhaitées sur
les crayons apres irradiation en base ou sur les mini-crayons avant et apres transitoires
incidentels ou accidentels :

— Epaisseur minimale détectée (3 pm) représentative de I’épaisseur d’intérét minimale
de zircone interne qui peut se créer dans le crayon irradié.

— Résolution latérale mesurée représentative des ilots de zircone interne qui peuvent
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se former dans le crayon.

Le troisieme chapitre décrit la conception et la réalisation du banc prototype destiné a
réaliser de la microscopie acoustique sur géométrie cylindrique en laboratoire a I'TES. Les
différentes parties mécanique, électronique et acoustique ont été présentées. La téte de
mesure est une version améliorée obtenue apres plusieurs essais et expériences permettant
d’éviter les contraintes pouvant dégrader la qualité des images acquises. Les premieres
expériences réalisées sur une gaine vierge ont montré la capacité du systeme a obtenir
des images de haute résolution en profondeur. Ces résultats démontrent la capacité du
microscope a détecter des variations de qualité d’interface a l'intérieur d’'une gaine. Ces
conclusions sont vraies pour les matériaux choisis dans cette étude, a savoir la colle et les
billes de verre.

Le quatrieme chapitre concerne ’étude des différentes catégories de l'interface pastille-
gaine a partir d’acquisitions réalisées sur échantillons simulants, élaborés a partir de
tubes de gaine avec ou sans zircone et chargés localement de colle. Les images présen-
tées montrent la capacité du prototype a réaliser des images de l'interface des différents
tubes de gainage et sa sensibilité aux différentes variations présentes au niveau de la face
interne de la gaine. Afin de pouvoir comparer et interpréter les images, une méthode de
normalisation a été mise en place, ainsi qu’'une représentation par histogramme. Il est
ainsi possible de distinguer les catégories d’interface sans matiere adhérente (I ou II) des
catégories avec présence de colle sur la couche de zircone interne (catégories III ou IV),
si elles sont présentes simultanément. Cependant, la distinction des catégories I et I (ab-
sence ou présence de zircone interne, sans combustible adhérent, avec présence de zircone
externe) reste difficile. C’est pourquoi en fin de ce chapitre, une modélisation multicouche
a ¢té initice.

Le microscope acoustique congu et réalisé permet de réaliser 1'imagerie haute résolution
de la face interne de la gaine en présence d’'une couche de zircone externe et/ou interne.
Les acquisitions réalisées sur échantillons simulants, élaborés a partir de tubes de gaine
avec ou sans zircone et chargés localement de résine, montrent la capacité de la méthode
a détecter les changements de structure de la surface interne de la gaine.

Au niveau de la modélisation, il parait pertinent d’aller plus loin pour améliorer la com-
préhension des échos obtenus en présence de zircone externe ou interne. La réalisation
d’analyses fréquentielles pourrait également donner de meilleurs résultats. La comparaison
aux résultats expérimentaux nécessitera de mesurer précisément les propriétés mécaniques
des couches de zircone, externe et interne, des échantillons observés.

En ce qui concerne les échantillons simulants, un crayon intégrant toutes les catégories,
avec la possibilité d’avoir les catégories I et II sur la méme image, serait d’un grand intérét
pour connaitre la variation de la dynamique de contraste, et la limite basse du coefficient
de réflexion, qui permettrait de fixer 1’échelle a laquelle il sera judicieux de visualiser
les images acoustiques. Une meilleure représentativité des échantillons simulants, avec la
réalisation de contact zircone interne/verre plutét que zircone interne/colle est également
une piste d’amélioration pour aboutir a 'obtention d’images interprétables en termes de
nature de l'interface.

L’objectif in fine est de disposer d’un microscope acoustique dédié a l'imagerie haute
résolution en profondeur qui serait mis en ceuvre pour le controle de crayons irradiés,
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sur un banc de mesure existant dans une cellule chaude. Le travail effectué durant cette
these permet de spécifier le besoin pour la réalisation d’une téte de mesure nucléarisée,
compatible avec cet environnement.
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Titre : Imagerie par Microscopie Acoustique Haute Résolution en profondeur
de la surface interne d’une gaine de crayon combustible de type REP.

Les crayons combustibles au sein des Réacteurs & Eau Pressurisée (REP) sont constitués de pastilles
de céramique (UO3 ou (U-Pu)Os) empilées dans des gaines en alliage de zirconium, le Zircaloy. Avant
lirradiation, il existe un jeu de fabrication entre les pastilles et la gaine de 'ordre d’une centaine de mi-
crons. Au cours de l'irradiation, ce jeu est rapidement réduit ou totalement rattrapé du fait des différentes
déformations que subissent les pastilles et la gaine. La connaissance de la nature de ce contact pastille-
gaine a chaud, nécessaire pour comprendre les phénomenes et valider les modélisations de ’évolution de
I’état de l'interface en fonction du taux de combustion, est accessible aujourd’hui exclusivement a partir
de mesures destructives effectuées en laboratoire de haute activité, apres retour a froid des combustibles.
Pour obtenir un plus grand nombre d’informations sur des zones d’intérét étendues, ou sur un trongon
de crayon avant refabrication pour ré-irradiation en réacteur expérimental, un moyen de caractérisation
non destructif de l'interface pastille-gaine est nécessaire. C’est dans ce contexte que I'Institut d’Electro-
nique et des Systémes UMR, CNRS 5214 de I'’Université de Montpellier développe, dans le cadre d’une
collaboration avec le Commissariat & ’Energie Atomique et aux Energies Alternatives, et en partenariat
avec EDF et Framatome, un microscope acoustique adapté aux géométries cylindriques. Le travail mené
au cours de cette theése inclut la conception et I'adaptation d’une téte de mesure sur un banc prototype
et la démonstration de la faisabilité de lacquisition d’images haute résolution (quelques dizaines de mi-
crons) sur tubes de gaine, l’enjeu étant de conserver la focalisation sur I’ensemble des zones imagées sur
un méme tube de diametre externe de I'ordre de 10 mm et de longueur de 100 a 500 mm. La difficulté
a reproduire les conditions de contact pastille-gaine en laboratoire ont orienté le choix des échantillons
simulants, élaborés a partir de tubes de gaine avec ou sans zircone et chargés localement de colle. Les
acquisitions réalisées sur ces échantillons simulants montrent la capacité de la méthode a détecter les
changements de structure de la surface interne de la gaine. La mesure est ainsi sensible & la présence
d’une couche de zircone interne d’épaisseur de 10 pum, et a la présence de matériau adhérent a 'intérieur
du tube. Ces résultats montrent 'intérét de poursuivre ces études, pour améliorer grace a du traitement
du signal I'interprétation des images avec pour objectif final ’adaptation de la méthode et sa qualification
sur un banc sur crayon irradié.

Mots-clés : Microscopie acoustique haute fréquence, Imagerie en profondeur Haute-résolution, Crayon
combustible, Interaction Pastille-Gaine, Examen non destructif.

Title : High frequency acoustic microscopy imaging of the inner face of a PWR fuel rod
cladding

Pressurized Water Reactor (PWR) fuel rods are made of ceramic pellets (UO2, (U,Pu)O, or gadolinium
fuel) assembled in a zirconium alloy cladding tube. By design, an initial gap, filled with helium, exists
between these two elements. However during irradiation this gap decreases gradually, on the one hand,
owing to a variation in cladding diameter, due to creepdown caused by pressure from the coolant, and,
on the other hand, increased pellet diameter, due to thermal expansion, and swelling. In hot conditions,
during the second or third cycle of irradiation, the pellet/cladding gap is closed. However, during the
return to cooler conditions, the gap can reopen. At a high burnup (generally beyond the 3rd cycle of
irradiation) an inner zirconia layer of the order of 10 to 15 um is developed by oxidation leading to
a chemical bonding between the pellet and the cladding. This bonding layer may contribute to a non-
reopening of the pellet-cladding gap. Currently, only destructive examinations, after cutting fuel rods,
allow the visualization of this area, however, they require a preliminary preparation of the samples in
a hot cell. This limits the number of tests and measurements on the fuel rods. In this context, the
Institute of Electronic and Systems of Montpellier University (IES - UMR CNRS 5214), in collaboration
with the Alternative Energies and Atomic Energy Commission (CEA), Electricité de France (EDF) and
Framatome, is developing a high frequency acoustic microscope adapted to the control and imaging of the
pellet/cladding interface by taking into account the complexity of the structure’s cladding which has a
tubular form. Because the geometrical, chemical and mechanical nature of the contact interface is neither
axially nor radially homogeneous, the ultrasonic system must allow the acquisition of 2D images of this
interface by means of controlled displacements of the sample rod along both its axis and its circumference.
The final objective of the designed acoustic microscope is to be introduced in hot cells.

Key words : High-frequency acoustic microscopy, Ultrasound, High-Resolution imaging, Fuel rod, Pellet-
Cladding interface, Non Destructive Testing.
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