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Résumé

Ce travail de thése porte sur ’étude du comportement au fluage des gaines en Zy-4
pré-oxydées dans des conditions simulant un Accident de Perte de Réfrigérant Primaire
(APRP). Lors d'un APRP, la température des gaines peut atteindre plus de 1000°C et
la différence de pression entre I'intérieur et I'extérieur de la gaine peut dépasser 100bar.
En fonctionnement normal du réacteur, les gaines s’oxydent en surface interne lorsque le
contact est établi avec le combustible et se corrodent en surface externe au contact avec
de I'eau. Ce travail vise a étudier le comportement thermomécanique de la gaine dans de
telles conditions, en considérant son état de corrosion. Plusieurs physiques couplées sont
susceptibles d’affecter le comportement de la gaine. Il s’agit du couplage entre le fluage
du métal, la diffusion de 'oxygéne, I'oxydation et de 'endommagement de I'oxyde.

Une plateforme numérique multi-physique basée sur la méthode des éléments finis
et permettant de simuler simultanément les phénoménes de fluage, fissuration, diffusion
d’oxygeéne et oxydation a tout d’abord été mise en place. Les outils numériques retenus
pour simuler les discontinuités du probléme que sont 'oxydation et la fissuration sont
basés sur des approches en champ de phase.

Le comportement a l'oxydation des gaines a ensuite été étudié de maniére décou-
plée d’un chargement mécanique externe. Un grand nombre de données sur les cinétiques
d’oxydation a 750°C et 820°C ont été collectés. Les coefficients de diffusion de 'oxygéne
dans les couches de Zy-4 et de ZrO, ont été identifiés par méthode inverse a l'aide de la
plateforme numérique multi-physique mise en place.

Enfin, des essais semi-intégraux de ballonnement de gaine sous chargement thermomé-
canique imposé ont été réalisés sur le banc d’essai ELLIE. Ces essais ont permis d’étudier
I'influence de I’épaisseur du pré-oxyde externe (10, 30, 60pm) et interne (10pm), de lat-
mospheére (argon, mélange argon + oxygéne) et du chargement mécanique (20, 30, 50bar)
sur le ballonnement des gaines autour de 800°C. La fissuration de la couche d’oxyde a éga-
lement été caractérisée. Les essais ont mis en évidence le role prépondérant du pré-oxyde
sur le comportement au fluage de la gaine. Cet effet du pré-oxyde apparait fortement
dépendant de son état d’endommagement initial lui méme sensible a son épaisseur et aux
conditions de pré-oxydation. La plateforme multi-physique mise en place a également été
utilisée pour simuler les essais de fluage réalisés. Les simulations reproduisent de maniére
satisfaisante les résultats d’essais sur des éprouvettes présentant une épaisseur de couche
d’oxyde en surface interne et externe d’environ 10pm jusqu’a un niveau de déformation de
2%. Les simulations ont par ailleurs permis de quantifier 'influence de 1’épaisseur d’oxyde,
de la température et de la densité de fissure dans I'oxyde. La prise en compte de ’état
d’endommagement initial de 'oxyde, ainsi qu’une extension du modéle aux grandes défor-
mations est nécessaire pour simuler les essais pour des épaisseurs d’oxyde et des niveaux
de déformation plus importants.

Mots clefs : Modélisation multi-physique, Fluage, Oxydation, Diffusion d’oxygéne,
Fissuration, Champ de phase, Dialogue essai-calcul, Zy-4, ZrO,
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Abstract

This thesis deals with the study of the creep behavior of pre-oxidized Zy-4 cladding
under simulated Loss Of Coolant Accident (LOCA) conditions. During a LOCA, the tem-
perature of the cladding can reach more than 1000°C and the pressure difference between
the inside and outside of the cladding can exceed 100 bar. During normal operation of
the reactor, the claddings oxidize on the inner surface when the contact with the fuel
is established and corrode on the outer surface in contact with water. This work aims
to study the thermomechanical behavior of the cladding under such loading conditions,
considering its corroded state. Several coupled physics are likely to affect the behavior
of the cladding. These are the coupling between metal creep, oxygen diffusion, oxidation
and oxide damage.

A multi-physics numerical platform based on the finite element method was first set
up. It allows the simultaneous simulation of creep, cracking, oxygen diffusion and oxida-
tion. The numerical tools chosen to simulate the discontinuities of the problem, which are
oxidation and cracking, are based on phase-field approaches.

The oxidation behavior of the cladding was then studied without external mechanical
loading. A large amount of data on the oxidation kinetics at 750°C and 820°C were col-
lected. Oxygen diffusion coefficients in the Zy-4 and ZrO, layers were identified by inverse
methods using the implemented multi-physics numerical platform.

Finally, semi-integral ballooning tests under imposed thermomechanical loading were
performed on the ELLIE test bench. These tests allowed to study the influence of the outer
(10, 30, 60pm) and inner (10pm) pre-oxide thickness, of the atmosphere (argon, argon +
oxygen mixture) and of the mechanical loading (20, 30, 50bar) on the ballooning of the
claddings around 800°C. The cracking of the oxide layer was also characterised. The tests
highlighted the preponderant role of the pre-oxide on the macroscopic creep behavior of
the cladding. It was also shown that the pre-oxide effect strongly depends on its initial
state of damage, which in turn depends on its thickness and the pre-oxidation conditions.
The multi-physics platform was also used to simulate the creep tests. The simulations
adequately reproduce the test results on specimens with an internal and external surface
oxide layer thickness of approximately 10pm up to a strain level of 2%. The simulations
also allowed the influence of oxide thickness, temperature and crack density in the oxide to
be quantified. Consideration of the initial damage state of the oxide and an extension of the
model to large deformations is required to simulate the tests for larger oxide thicknesses
and deformation levels.

Keywords: Multi-physics modelling, Creep, Oxidation, Oxygen diffusion, Cracking,
Phase-field, Code to data comparison, Zy-4, ZrOq
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Introduction générale

Le nucléaire représente un facteur stratégique important pour assurer la sécurité éner-
gétique de la France, avec environ 70% de la production nationale d’électricité. Dans le
contexte actuel d’accroissement rapide des besoins en énergie électrique, la siireté nucléaire
est amenée a évoluer en permanence afin de concilier la maitrise du risque sans entraver la
compétitivité de ’énergie nucléaire qui fait face aujourd’hui a des défis sans précédent en
matiére de surété (mise en service des réacteurs de troisiéme génération (EPR 1), maitrise
du vieillissement et prolongation de l'activité d’installations qui commence a dépasser
leur durée de vie initiale, gestion des déchets, ampleur des démantélements & venir...).
Dans ce cadre, les différents acteurs du nucléaire (EDF 2 IRSN 3, CEA 4, etc) multiplient
des actions de recherches visant a étudier le comportement des différents composants des
réacteurs en situations normales et accidentelles.

La gaine en alliage de zirconium en tant que premiére barriére de confinement au
contact direct avec le combustible, représente un enjeu majeur pour la stireté nucléaire,
dans le sens oil sa tenue mécanique doit étre maitrisée afin d’assurer le confinement du
combustible en toutes circonstances. L’ Accident de Perte de Réfrigérant Primaire (APRP)
est 'un des accidents hypothétiques étudiés pour dimensionner les composants des réac-
teurs & eau pressurisée. Du fait des conditions thermomécaniques sévéres subies par la
gaine lors d'un APRP, elle est susceptible de ballonner, entravant ainsi le passage du
réfrigérant lors du renoyage du cceur. Le ballonnement de la gaine peut aussi conduire a
son éclatement.

Durant le fonctionnement normale du réacteur, la gaine s’oxyde en surface interne
lorsque le contact avec le combustible est établi et se corrode en surface externe au contact
avec de 'eau. Les couches d’oxyde qui en résultent peuvent considérablement influencer
la tenue mécanique effective de la gaine. L’étude du comportement thermomécanique
d’une gaine lors d’un transitoire accidentel de type APRP en considérant son état de
corrosion est donc nécessaire pour une meilleure compréhension et évaluation du risque
en situations accidentelles. Plusieurs phénomeénes physiques couplés sont simultanément
activés durant la phase ductile de ’APRP. Il s’agit de 'oxydation du matériau, la diffusion
d’oxygene, le fluage du métal et la prise en compte de 'endommagement des couches
d’oxyde. Ces nombreux couplages multi-physiques complexifient significativement 1’étude
du comportement au fluage d’'une gaine corrodée, ce qui justifie probablement le peu
d’études traitant de ce sujet.

Cette thése vise a décrire et caractériser ces couplages a ’aide d’une approche expéri-

EPR : Evolutionary Power Reactor

EDF : Electricité De France

Institut de Rapioprotection et de Surété Nucléaire

CEA : Commissariat & I’énergie atomique et aux énergies alternatives
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Introduction générale

mentale et numérique. On souhaite principalement quantifier les effets de la corrosion et
d’un environnement oxydant sur le comportement au fluage des tubes de gainage en Zy-4.

Dans un premier temps, le Chapitre 1 restitue le contexte bibliographique de cette
these. Une revue bibliographique des propriétés physiques d’intérét pour la thése, sur I'al-
liage de Zy-4 et sur la ZrO,, est présentée. Les couplages entre les phénomeénes physiques
mis en jeu lors du fluage de la gaine y sont détaillés. La stratégie générale adoptée dans ce
travail est schématisée en Figure 1. Elle est basée sur un dialogue fort entre expériences
et développements numériques qui semble incontournable compte tenu de la complexité
du sujet.

Ainsi, le Chapitre 2 porte sur le développement d’une plateforme numérique multi-
physique permettant de simuler les phénomeénes physiques couplés mis en jeu. La fis-
suration, la viscoplasticité, la diffusion d’oxygéne et l'oxydation sont considérées. Des
approches en champ de phase sont utilisées pour modéliser les singularités du probléme
que sont la fissuration et I'oxydation.

Le Chapitre 3 porte sur I’étude de la cinétique d’oxydation des gaines en Zy-4 vierges et
pré-oxydées a 750°C et 820°C. Les différentes étapes depuis la préparation des éprouvettes,
jusqu’aux analyses post-essais y sont détaillées. Les résultats d’essais sont analysés et
interprétés en lien avec les simulations. Une identification par FEMU ® des coefficients de
diffusion de I'oxygéne dans les couches de Zy-4 et de ZrO, est réalisée.

Enfin, le Chapitre 4 porte sur les essais de fluage et leur modélisation. Les différentes
étapes depuis la préparation des éprouvettes, jusqu’aux analyses post-essais sont abordées.
Les résultats d’essais sont présentés et analaysés. Une modélisation qui tient compte des
spécificités de chaque essai est mise en place et validée par comparaison des résultats de
simulations avec les résultats expérimentaux.

Chapitre 3

Chapitre 2

Essai d'oxydation
autour de 800°C

Plateforme numérique multi-physique
incluant les phénomeénes de fluage,
fissuration, diffusion d'oxygéne, oxydation

I

« profils d'oxygéne
« épaisseur de ZrO,
« épaisseur de aZr(O)

Y

Chapitre 4

Essai de fluage sous
atmospheére controlée
autour de 800°C

A

modéle de type multi-champs de phase

Figure 1 : Schéma présentant les travaux de cette thése.

Confrontation
essai-calcul

5. FEMU : Finite Element Model Updating

* vitesse de fluage
o fissuration de ZrO,
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Chapitre 1

Contexte et bibliographie générale

Ce chapitre restitue le contexte bibliographique de cette thése.
Le déroulement de I’Accident de Perte de Réfrigérant
Primaire (APRP) est précisé. Une revue bibliographique des
propriétés physiques d’intérét a haute température, sur
lalliage de Zy-4 et sur la zircone, est présentée. Les couplages
physiques constatés lors du fluage de la gaine dans la phase
ductile de I’APRP sont abordés. Ces couplages portent sur
Uozydation du Zy-4, la diffusion d’oxygene, le fluage du Zy-4
et de la ZrOy et la prise en compte de l'endommagement de la

ZrQ0s.
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1.1 Contexte de I'étude

1.1 Contexte de I’étude

1.1.1 Le Réacteur a Eau Pressurisée

La majorité de l'électricité produite en France est d’origine nucléaire. En 2019, la
contribution du nucléaire représentait, environ 70% de 1’électricité produite. Cette pro-
duction est assurée par 56 Réacteurs & Eau Pressurisée (REP). Un REP est constitué de
deux sous-ensembles : le circuit primaire dont la fonction est de produire de la chaleur
et le circuit secondaire qui transforme cette chaleur en énergie électrique. Le principe de
fonctionnement normal d’'un REP est décrit en Figure 1.1. L’eau en entrée de la cuve du
circuit primaire a une température d’environ 290°C et une pression de 155 bars. Cette eau
circule ensuite dans la cuve ou elle est en contact avec les crayons combustibles, sa tem-
pérature s’éléve progressivement jusqu’a 320°C environ. Elle est ensuite acheminée vers le
générateur de vapeur. La vapeur générée dans le circuit secondaire est enfin utilisée pour
entrainer un ensemble de turbines et d’alternateurs produisant alors de 1’électricité.

Centrale nucléaire

Réacteur a Eau Pressurisée (REP) Nuage de vapeur

Circuit primaire Circuit secondaire

I Air humide
Générateur
]

Barres de de vapeur ~ ¥ o8
contréle 5 — 10, —
O Sl »'o A‘o:

Alternateur
Tour de
refroidissement

Pressuriseur
Turbine

.

L ASANRALY -

Eau a |'état liquide

) Réacteur \)
@ ® @

Y)
(\»4 Enceinte de confinement

Fleuve ou mer Circuit de refroidissement

Figure 1.1 : Schéma de principe d’un réacteur a eau pressurisée [1]

Le coeur du réacteur dans lequel I’énergie calorifique est produite est constitué d’as-
semblages de crayons combustibles. Les REP francais utilisent systématiquement des as-
semblages composés de 264 crayons combustibles insérés dans une succession de grilles
métalliques carrées (17 x 17) ainsi qu’illustré en Figure 1.2(a). Cette disposition permet
aussi I'insertion des barres de controle, qui régulent la réaction nucléaire (grace a leur effet
fortement neutrophage) selon que les barres de controle sont plus ou moins insérées dans
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Chapitre 1 - Contexte et bibliographie générale

I’assemblage. Un crayon combustible illustré en Figure 1.2(b) est 1'association de pastilles
de combustible empilées & l'intérieur de tubes de gainage d’environ 4 métres de hauteur,
de diameétre extérieur de 9,5 millimétres et d’épaisseur 0,57 millimétre.

La stireté d’une installation nucléaire s’établit autour de trois barriéres de confinement
successives qui séparent les matiéres radioactives présente dans la gaine de I'environne-
ment extérieur. La gaine, en alliage de zirconium, constitue la premiére barriére au plus
proche des matieres radioactives. La seconde barriére est assurée par la cuve en acier et
le circuit primaire contenant 1’ensemble du coeur. Le tout est enfin entouré de I’enceinte
de confinement en béton qui constitue la troisiéme barriére.

Embout supérieur -
_~ Vis avirole creuse

Grille supérieure

Tube-guide

Tube d’alimentation

Grille de mélange

Crayon combustible Jeu de fabrication —e

Grille inférieure Bouchon

_ Vis avirole
4 yi s @ 9,5mm —/
Filtre antidébris

§ Epaisseur 0,57mm

(a) (b)

Embout inférieur

Figure 1.2 : (a) Schéma d’un assemblage; (b) Vue éclatée d'un crayon combustible com-
bustible [27].

1.1.2 La gaine en fonctionnement normal

En fonctionnement normal, la gaine subit une pression externe de 155 bar. Elle est
initialement remplie d’hélium (environ 20 bar & 20°C) afin de compenser en partie la
pression externe. D’un point de vue thermique, la température de la gaine est d’environ
360°C en surface interne et comprise entre 280°C et 320°C en surface externe. Dans ces
conditions, la gaine se corrode en surface externe par l’eau du primaire et s’oxyde en
surface interne lors de la mise en contact avec le combustible. La corrosion en surface
externe libére également de ’hydrogéne qui diffuse dans la gaine et forme des hydrures
susceptibles de fragiliser le matériau [28,29]. A ces phénoménes, s’ajoutent l'irradiation
de la gaine qui induit des défauts dans le réseau cristallin du matériau [30]. Ces défauts
d’irradiation sont responsables d'une perte de ductilité et d’un durcissement du matériau.
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1.1 Contexte de I’étude

A haute température, un phénomeéne de restauration des défauts se produit [31,32]. Pour
plus de détails sur les évolutions structurales de la gaine durant son séjour en réacteur le
lecteur pourra se référer a [33].

1.1.3 L’Accident de Perte de Réfrigérant Primaire

L’Accident de Perte de Refrigerant Primaire (APRP) (en anglais LOCA : Loss of
Coolant Accident) est 'un des accidents hypothétiques de dimensionnement des réacteurs
a eau pressurisée. L’APRP est lié a I'apparition d’une breche sur le Circuit Primaire
Principal (CPP). Cette bréche entraine la dépressurisation et I’évaporation d'une grande
quantité d’eau du CPP. Cette situation déclenche immédiatement I'arrét du réacteur par la
chute des grappes de controle et de sécurité dans le cocur du réacteur nucléaire. La réaction
de fission nucléaire est alors arrétée. Cependant, le combustible dispose d’une puissance
thermique résiduelle. Pour assurer le refroidissement du coeur nucléaire et éviter sa fusion,
I'inventaire en eau dans la cuve est maintenu constant par le Systéme d’Injection (d’eau)
de Sécurité (RIS) et la vidange des accumulateurs. Le transitoire thermomécanique subi
par la gaine au cours d'un APRP est illustré en Figure 1.3. Du fait de ces conditions
thermomécaniques, la gaine est susceptible de ballonner, éclater et s’oxyder avant d’étre
refroidie lors du renoyage du cceur.

T (*C)

. 5 P (bar)
phase ductile ! oxydation HT ' renoyage (phase fragile)
ballonnement i : 155

éclatement i : — Température de la gaine

1200 i ' — Pression du circuit primaire
1000 | |
800 i |
600 . Fssai PHEBUS (1983)

! ! WA SAWVA\
P
330 (— | : b O ¢

; e e

50 100 150 Temps (s)

Figure 1.3 : Illustration du transitoire thermomécanique subit par la gaine au cours d’'un

APRP.

1.1.4 La phase de ballonnement et d’éclatement de la gaine

Suite a la dépressurisation du CPP, la gaine se retrouve soumise a une contrainte
circonférentielle de traction résultant de la différence de pression entre l'intérieur et I'ex-

Cette thése est accessible a I'adresse : https://theses.insa-lyon.fr/publication/2022LY SEI036/these.pdf
© [E.-B. Djeumen Nkwechen], [2022], INSA Lyon, tous droits réservés



Chapitre 1 - Contexte et bibliographie générale

térieur qui peut dépasser 100 bar. Par ailleurs, le défaut de refroidissement limite la
possibilité d’évacuer la puissance résiduelle et la température des gaines peut s’élever jus-
qu’a une température ne devant pas excéder 1200°C. La pression interne combinée a la
haute température des gaines provoque leur ballonnement et leur éclatement qui survient
généralement autour de 800°C.

1.1.5 La phase d’oxydation & Haute Température

Au cours de la seconde phase, la température de la gaine peut atteindre 1200°C alors
que la pression du CPP diminue fortement jusqu’a des valeurs allant de quelques bars a
quelques dizaines de bars. L’eau qui entre en contact avec la gaine va donc s’évaporer.
Par la suite, les gaines vont s’oxyder au contact avec la vapeur d’eau a haute tempé-
rature. L’oxygéne étant fragilisant pour les métaux, cette oxydation haute température
va fortement influencer le comportement thermomécanique de 'alliage et peut conduire
a une rupture fragile de la gaine lors du refroidissement [21,34, 35]. Le passage a haute
température modifie également la microstructure des gaines. De plus, si la gaine a éclaté
au cours de la premiére phase, elle peut s’oxyder non seulement sur sa surface externe
mais aussi sur sa surface interne exposée a la vapeur. Cette oxydation en face interne
entraine la substitution de molécules de vapeur d’eau en Hs. Lorsque la concentration
en hydrogéne est importante, elle est 'origine d’une hydruration dite secondaire en face
interne [36-38].

1.1.6 La phase de renoyage

La circulation d’eau, assurée par le RIS et la vidange des accumulateurs, va permettre
de refroidir le cceur nucléaire. Le refroidissement s’effectue du bas vers le haut de la cuve.
Cependant, le ballonnement des gaines et leur éventuel contact peuvent boucher les canaux
de refroidissement (cf. Figure 1.3), génant ainsi la montée de 'eau. La circulation de ’eau
se trouve alors affectée par les canaux partiellement bouchés. De plus, la présence de la
vapeur d’eau va également perturber le refroidissement des gaines. Lors du refroidissement,
les gaines peuvent étre soumises & un chargement mécanique de traction dans la direction
axiale due a la dilatation thermique différentielle de la gaine et des tubes guides plus froids.
De plus un eutectique Zr-Fe ou Zr-Ni est susceptible de souder la gaine aux grilles [39].

1.1.7 Objectif généraux de 1’étude

Durant un APRP, il est exigé que la gaine conserve une géométrie refroidissable durant
la phase de renoyage [40]. La réduction de la section de passage du réfrigérant lors d’un
APRP par le ballonnement des gaines est susceptible de compromettre 'efficacité du
renoyage et conduire & une évolution vers un accident grave avec fusion du coeur. Dans ce
cadre, de nombreuses études ont été menées tant sur le plan expérimental [13-15,41-47],
que de la modélisation [48-52| afin de comprendre et prédire le comportement mécanique
de la gaine combustible en situation accidentelle.

La plupart des études portent sur des gaines vierges (a I'état de fabrication). Ce-
pendant, lors du fonctionnement normal les gaines se corrodent en surface externe et
s’oxydent en surface interne. De plus, a haute température 'oxydation des gaines est
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1.2 Le matériau de I'étude : Zy-4

accélérée par leur élévation en température. Les couches d’oxydes qui se forment sont sus-
ceptibles d’influencer le comportement mécanique de la gaine 16,20, 53,54|. L’objectif
de cette étude est d’évaluer I’'influence des couches de zircone et de ’oxygéne
sur le comportement de la gaine en situation accidentelle de type APRP. Dans
la suite de ce chapitre, les données bibliographiques sur I'oxydation et le comportement
mécanique de la gaine & haute température sont présentées.

1.2 Le matériau de I’étude : Zy-4

Le zirconium est le principal constituant des gaines de combustible dans I'industrie nu-
cléaire. C’est principalement sa transparence aux neutrons qui justifie son choix [55]. Dans
la pratique, le zirconium est associé a un certain nombre d’additifs dans le but d’optimiser
les performances physico-chimiques de la gaine, notament la résistance a la corrosion et
la tenue mécanique. Il existe de ce fait différents types d’alliages (Zy-2, Zy-4, M5® E110,
Zirlo®) qui sont utilisés dans la fabrication des gaines. Ce travail porte sur le Zy-4 qui
est l'alliage historique utilisé dans les réacteurs de type REP, sa composition chimique est
donnée dans le Tableau 1.1.

Sn Fe O Cr C Zr
1,29 0,21 0,13 0,11 0,016 bal

Tableau 1.1 : Composition chimique du Zy-4 détendu (%mass)

Les additifs comme le fer et le chrome ont une limite de solubilité modeste dans
le zirconium. Ils précipitent sous forme de phases intermétalliques qui limitent la taille
des grains et améliorent la tenue a la corrosion. L’oxygéne, est un élément durcissant
qui permet, a faible dose, d’augmenter les propriétés mécaniques a froid du matériau
notamment la limite élastique [56]. Pour plus de détails sur le role des éléments d’addition
le lecteur pourra se référer a [56-58].

En fonction des conditions de température et de pression, le zirconium peut exister
sous deux formes allotropiques [59]. En conditions isothermes en dessous de 800°C environ
et sous pression atmosphérique, le zirconium est stable sous sa phase a qui posséde une
structure hexagonale compacte (HC). Au dessus de 1000°C environ le matériau présente
une structure S cubique centrée [60]. Dans la zone de transition entre 800 et 1000°C,
les deux phases coexistent et forment un domaine biphasé. Cependant, en conditions
anisothermes, la cinétique thermique influence fortement les bornes du domaine biphasé
[61-63|. Le taux d’hydrogeéne et d’oxygéne ont également un impact sur les bornes du
domaine biphasé. 'oxygéne est un élément alphagéne, qui augmente la température de
transformation de phase tandis que I’hydrogéne est un élément bétagéne qui, au contraire,
diminue la température de transformation.

Ce travail se limite au comportement isotherme de la gaine dans le domaine «. Le
Tableau 1.2 résume les principales propriétés thermo-chimio-mécaniques du zirconium.

Les tubes de gainages sont mis en forme a l’aide d'un procédé de laminage a froid
a pas de pélerin. Ce procédé écroui fortement le matériau. Un traitement thermique est
alors effectué afin de relaxer partiellement les contraintes résiduelles de fabrication. Le
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Domaine de validité Module de Young (MPa) [64]

phase « 116.10% — 59T

Coefficient de Poisson [65]

phase «, 0,35

Coefficient de dilatation thermique (K™!) [65]

Axial : 5,41-1076 4+ 6-1078(c — 1,2 - 1073)(1 + 1,5 - 10~3(T — 300))

phase «
Diamétral : 7,10 - 1076
Coefficients de diffusion d’oxygéne (cm?/s) [23]
—44000
290<T<650°C 0, 0661
<T< , exp  —pr
—54700
650<T <1500 °C 16,5
o e (2T0)

Tableau 1.2 : Principales propriétés thermo-chimio-mécaniques du Zy-4. T est la tempé-
rature en (K), ¢ la concentration d’oxygeéne en (%mass) et R = 1,987 est la constante des
gaz parfaits en (cal/mol/K).

traitement thermique appliqué différe selon I'utilisation souhaitée. Un recuit par recristal-
lisation partielle d’une durée d’environ 1 heure a 715°C conduit a I’état dit "recristallisé"
(RCX ou RXA) caractérisé par des grains équiaxes (cf. Figure 1.4(b)). Le Zy-4 recristallisé
a été utilisé comme matériau pour les tubes-guides qui contiennent les barres de controle.
Un recuit plus long d’environ 4 & 5 heures a 475°C donne I'état dit "détendu" caractérisé
par des grains trés allongés dans la direction de laminage (cf. Figure 1.4(a)). Le Zy-4
détendu utilisé comme matériau pour les tubes de combustibles, constitue le matériau de
base de cette étude.

1.3 L’oxydation du Zy-4

1.3.1 Généralités

L’un des principaux facteurs limitant de la durée de vie d’une gaine en réacteur est la
corrosion. En fonctionnement normal comme en situation accidentelle, la gaine se trouve
en permanence exposée a une atmosphére oxydante (eau, vapeur et combustible). L’oxy-
géne présent dans le milieu primaire réagit avec le Zy-4 pour former une couche d’oxyde,
la zircone de formule chimique (ZrO,). La réaction chimique qui méne a la formation de
cette couche de zircone est donnée par :

7r + QHQO — ZI‘OQ + 2H2 (11)
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direction

!
r.direction! ' 1+
FEVLY . L RL

Figure 1.4 : Comparaison de la microstructure du Zy-4 détendu (a) et recristallisé (b) [2].

La croissance de la couche de ZrO se fait par diffusion de I'oxygéne en phase solide a
travers la couche de zircone jusqu’a l'interface Zy-4,/ZrO, [66,67|. Lorsque la concentration
d’oxygeéne a linterface Zy-4/7ZrO, est suffisante, la croissance de la couche d’oxyde se
poursuit.

Domagala-1976
< aZr(o)+ZrO,
@ phase unique ZrO,

3000

Liquidus

2500

V]
o
o
o

Température (°C

1000
0Zr(0)+ZrO,

500

0 5 10 15 20 25 30
[O] (Y%omass)

Figure 1.5 : Diagramme de phase du systéme binaire Zr-O |[3]

La diffusion d’oxygéne a travers la couche de ZrO, peut se faire soit en volume soit le
long des joints de grains. On observe toutefois que la diffusion en volume reste relativement
lente par rapport a la diffusion s’effectuant aux joints de grains [68,69].
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Chapitre 1 - Contexte et bibliographie générale

Comme illustré sur le diagramme de phase (cf. Figure 1.5), la zircone peut exister
sous trois formes allotropiques. Pour des températures inférieures a 1000°C environ et
sous pression atmosphérique, la zircone est présente sous sa forme monoclinique. Entre
1000°C et 1500°C, la zircone est stable sous sa forme tétragonale. Enfin, au dela de 1500°C,
c’est la phase cubique qui est présente. La Figure 1.6 illustre I'arrangement des atomes
pour la phase monoclinique et la phase tétragonale.

(b)

azb+ c
a=p=y+90°

® Ion Zirconium Zr*
‘ Ton Oxygéne O

Figure 1.6 : Structure cristallographique de la phase monoclinique (a) et de la phase
tétragonale (b) [4].

Toujours d’aprés le diagramme de phase du systéme Zr-O, 'oxydation du zirconium a
des températures inférieures a 1000°C devrait conduire a la présence exclusive de zircone
monoclinique. Toutefois, la phase tétragonale de la zircone est observée au niveau de
I'interface Zy-4/ZrOy [70-72]. 1l existe un certain nombre de facteurs qui contribuent a
stabiliser la phase tétragonale jusqu’a la température ambiante. Il s’agit notamment des
contraintes de compression et la petite taille des grains a U'interface Zy-4/ZrO,, les lacunes
en oxygene et la présence d’additifs [24,73,74].

Les propriétés thermo-chimio-mécaniques de la zircone ne sont pas bien connues de la
littérature. Néanmoins, le Tableau 1.3 donne un ordre de grandeur de ses propriétés.

1.3.2 Corrosion en irradiation de base

Durant leur séjour en réacteur, les gaines se corrodent en surface externe au contact
avec l’eau du circuit primaire et en surface interne par l'oxygéne des pastilles. L’évolution
de I’épaisseur de ZrOs en surface externe le long d’un crayon est illustrée en Figure 1.7(a).
Le gradient thermique entre le bas et le haut de la gaine induit une augmentation progres-
sive de I’épaisseur de la couche de ZrO, en fonction de la position axiale le long de la gaine.
Un assemblage est constitué de 7 étages délimités par des inter-grilles. Les turbulences que
subit ’eau du circuit primaire au niveau des grilles améliorent les échanges thermiques
et ralentissent localement l'oxydation. L’évolution de ’épaisseur de ZrO, maximale en
surface externe de la gaine en fonction du taux de combustion (burn-up en anglais) est
illustrée en Figure 1.7(b). Pour une gaine ayant sé¢journé pendant 5 ans en réacteur (1 an
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1.3 L’oxydation du Zy-4

Domaine de validité Module de Young (MPa) [65]

480
phase monoclinique 203460 — 18,857 — 10, 1 exp (_T)

Coefficient de Poisson [65]

phase monoclinique, tétragonale 0,3

Coefficient de dilatation thermique (K~') [65]

7,8.1075T — 2,34.1073
T — 300

phase monoclinique

Coefficients de diffusion d’oxygene (cm?/s) [25]

—29300
400<T<850°C 0,105.10 % exp ( )

RT

Tableau 1.3 : Principales propriétés thermo-chimio-mécaniques du ZrOs. T représente la
température en (K) et R = 1,987 est la constante des gaz parfaits en cal/mol/K.
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Chapitre 1 - Contexte et bibliographie générale

correspond & un taux de combustion d’environ 10GWj/tU), I’épaisseur de ZrOs peut at-
teindre 100-120pm en surface externe (80pm correspond a la limite fixée par I’Autorité de
Sureté Nucléaire (ASN) afin d’éviter le phénomeéne de desquamation de la gaine [75]). Pour
une gaine en Zy-4, on observe une accélération de la cinétique au alentours de 40GWj/tU.
En surface interne, quel que soit le taux de combustion, I'épaisseur de ZrO, ne dépasse

pas 10-15pm |76, 77].

180
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(a) (b)

Figure 1.7 : (a) Epaisseur de ZrO, le long d’une gaine en Zy-4 irradiée pendant 5 cycles.
L’épaisseur de ZrOq a été déterminée suivant plusieurs génératrices (0° — 330°) de la
gaine [5]. (b) Cinétique d’oxydation de la gaine en Zy-4 et M5® irradiée en fonction du
taux de combustion (burn-up) [6].

1.3.3 Corrosion en laboratoire

Compte tenu des coflits et contraintes associés a I'expérimentation sous irradiation,
I’étude de la corrosion du Zy-4 est trés souvent réalisée hors irradiation. Elle est générale-
ment étudiée en autoclave en eau stagnante ou sous circulation d’eau dans des conditions
représentatives du fonctionnement normal d’un REP [78] (température, pression, chimie
de l'eau) et de maniére plus alternative sous vapeur [79, 80|, sous oxygéne [8] ou sous
air [5,81].

Il existe principalement deux méthodes de suivi de la croissance de la couche de ZrOs.
Il s’agit d’une part de 'analyse thermogravimétrique (ATG) qui permet de suivre in-situ
I'évolution de la prise de masse [82-85]. Le suivi de la prise de masse permet sous certaines
conditions de remonter a 'épaisseur de ZrO, (Ipm de ZrO, correspond a 15mg/dm?
[5,86]). La corrélation entre prise de masse et épaisseur de ZrOy n’est valable que si
la surface exposée reste constante et s’il n’y a pas de dissolution d’oxygéne dans le Zy-4.
Cette derniére hypothése n’est vraie qu’a Basse Température (BT). A Haute Température
(HT), une quantité non négligeable d’oxygéne se trouve dissout dans le Zy-4 conduisant &
la formation d’une couche enrichie en oxygéne (aZr(O) cf. Figure 1.14). D’autre part, Il est
également possible de suivre I’évolution de couche de ZrO, au moyen d’essais interrompus.
Dans ce dernier cas, des analyses microscopiques post-mortem permettent de mesurer
directement ’épaisseur de la couche de ZrO, [12,87-89|.

L’allure de I’évolution de la prise de masse illustrée en Figure 1.8 fait apparaitre
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Figure 1.8 : Cinétique de corrosion du Zy-4 mettant en évidence le régime pré-transitoire
et post-transitoire.

deux régimes : un régime pré-transitoire et post-transitoire séparés par une transition
(breakaway en anglais).
1.3.3.1 Régime pré-transitoire

Le régime pré-transitoire est caractérisé par une couche de ZrO, dense (cf. Figure 1.9)
et protectrice vis a vis de 'oxydation supplémentaire du Zy-4.

fissures ou pores circonférentielles

ZrO, dense

Zy-4 opm

Figure 1.9 : Cliché MEB de la section transversale du Zy-4 oxydé en eau primaire pendant
180 jours & 360°C. Les premieéres fissures circonférentielles formées juste aprés la transition
cinétique sont mises en évidence |7].

Dans ce régime, 1’évolution de la prise de masse est donnée par une loi de puissance
de la forme [90,91] :

(%m) ket (1.2)

ou Am est la variation de masse, S la surface exposée au milieu oxydant, n 'exposant
cinétique compris entre 2 et 3, k. la constante cinétique et t le temps. Une cinétique sub-
parabolique (2 < n. < 3) est généralement observée pour la corrosion en conditions REP.
L’approche diffusionnelle du probléme d’oxydation des métaux basée sur la théorie de
Wagner [92| conduit systématiquement & une cinétique parabolique. Afin d’expliquer cette
déviation au régime parabolique, plusieurs hypothéses sont formulées dans la littérature.
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Une hypothése souvent évoquée est 1’évolution de la taille des grains qui conduit a une
réduction de la quantité de courts-circuits de diffusion de 'oxygéne a travers la couche de
ZrOs [91,93]. D’autres auteurs expliquent la cinétique non parabolique par la présence de
fortes contraintes de compression dans la couche de ZrO, [94-96]. Les modéles basés sur
une loi de diffusion d’oxygéne qui dépend du gradient des contraintes permettent d’aboutir
a une cinétique non parabolique [97|. Eloff et al. [98] pensent qu’il y aurait également un
effet du champ électrique sur la cinétique de croissance de la couche de ZrQOs,.

1.3.3.2 Transition cinétique

La transition cinétique marque le début de la perte du caractére protecteur de la
couche de ZrO,. Durant la corrosion & basse température cette transition cinétique sur-
vient lorsque I'épaisseur de ZrO, atteint environ 2pm [5,86]. L’accélération de la cinétique
de croissance apres la transition cinétique serait déclenchée par ’apparition de pores ou
fissures dans la couche de ZrOs [99]. Le milieu oxydant pénétrerait profondément dans la
couche d’oxyde & travers un réseau de fissures ou de pores interconnectés [86]. Cependant,
I'origine de ces pores ou fissures ne fait pas unanimité dans la litérrature. Pour certains,
il s’agit simplement d’un moyen pour la couche de ZrO, de relaxer les contraintes de
croissance induites [100]. Pour d’autres, c’est la transformation de la phase tétragonale
en phase monoclinique qui entraine la formation des porosités [101-104]. Toutefois, cette
derniére hypothése est contestée par plusieurs auteurs qui n’observent pas de diminution
brusque de la fraction de phase tétragonale a la transition cinétique [105-107].

1.3.3.3 Reégime post-transitoire

Le régime post-transitoire est caractérisé par une couche de ZrO, poreuse et une
cinétique de croissance de la couche de ZrO, cyclique qui s’approxime sur le long terme
a une cinétique linéaire (cf. Figure 1.8). La morphologie de la couche de ZrO, dans le
régime post-transitoire est illustrée en Figure 1.10. La couche de ZrO, formée pendant
ce régime est constituée d’une succession de strates séparées par des pores et /ou fissures
circonférentielles susceptibles de faciliter 'accés a U'interface Zy-4/ZrO, au milieu oxydant.
La morphologie stratifiée de 'oxyde est cohérente avec la cinétique cyclique observée dans
le régime post-transitoire. Le régime post-transitoire serait alors une succession de régimes
pré-transitoires interrompus par 'apparition de fissures circonférentielles.

1.3.3.4 Microstructure de la couche de ZrO,

La couche de ZrO, formée avant la transition cinétique lors de la corrosion du Zy-4
a une microstructure stratifiée en grains colonnaires et équiaxes. Les grains colonnaires
constitués de zircone monoclinique, font 100-500nm de longueur et 10-50nm de diamétre
tandis que les grains équiaxes, composés de zircone tétragonale, ont une taille de 5-20 nm
(cf. Figure 1.11 ). Le processus de croissance de la couche de ZrO, proposé par Motta
et al. [10] est résumé en Figure 1.12. Ce mécanisme suggére que les grains initialement
équiaxes composés de ZrO, tétragonale se transforment en ZrO, monoclinique lorsqu’ils
atteignent une taille critique.
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Figure 1.10 : Observation au microscope optique de la section transversale d'une gaine en
Zy-4 aprés oxydation sous oxygeéne a 500°C pendant 20 jours [§].

PN — — fissures

ZrO2 formé pendant la transition

Figure 1.11 : Assemblage de clichés MET (Microscope Electronique & Transmission) mon-
trant les grains de ZrO, formé sur Zy-4 a 360°C en eau pure, aprés la transition ciné-
tique [9].

1.3.3.5 Les contraintes induites par la corrosion

Durant 'oxydation, des contraintes internes sont générées dans le métal et l'oxyde.
Ces contraintes sont induites par plusieurs sources de déformations impliquées dans le
processus de croissance de la couche de ZrO,. On distingue :

— les déformations de croissance principalement dues & 'incompatibilité des volumes
molaires du Zy-4 et de la ZrO, définie par le rapport de Pilling-Bedworth [108] (qui
vaut environ 1,56 dans le cas du systéme Zy-4/ZrO,). Plusieurs auteurs considérent
que la déformation de croissance est anisotrope compte tenue de la microstructure a
grains colonnaire de la ZrOs (cf. Figure 1.11). Sous cette hypothése, la modélisation
des essais de déflexion [109,110] conduit & une déformation de croissance de 0,5%
dans le plan de l'oxyde et de 54% dans la direction perpendiculaire au plan de
l'oxyde [111].
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Figure 1.12 : Schéma synthétique du mécanisme de croissance de la ZrO,. Les fleches
indiquent le sens de croissance dans le temps [10].

— les déformations chimiques engendrées par la diffusion d’oxygéne dans le métal [112].
Ces déformations sont en général faibles et du second ordre.

— les déformations thermiques liées a la différence de coefficients de dilatation ther-
mique entre Zy-4 et ZrOs,.

— les déformations d’épitaxie provenant de I'incompatibilité du réseau cristallin entre
Zy-4 et ZrOy. Le systéme Zy-4/7ZrO, subit des déformations pour accommoder 'in-
compatibilité des réseaux cristallins. Toutefois, il s’agit d’'un phénoméne tres lo-
cal [113].

A ces déformations s’ajoutent les déformations élastiques et viscoplastiques qui sont
directement reliées a 1'état de contraintes. Les contraintes générées dans la couche de
ZrOq sont globalement des contraintes de compression, sauf a Uinterface Zy-4/ZrOy ou
I'ondulation de l'interface induit des concentrations de contraintes bi-axiales alternées
entre traction et compression [111].

1.3.4 Oxydation haute température

L’oxydation Haute Température (HT) du Zy-4 est trés souvent étudiée sous air, va-
peur ou oxygene. La cinétique de croissance pré-transitoire obtenue reste globalement la
méme quelle que soit 'atmosphére oxydante considérée sauf sous air ot la formation de
nitrures induit une accélération précoce de la croissance de la couche de ZrOy pour des
températures supérieures a 750°C environ [114,115|. Un effet accélérateur de la pression
partielle du gaz oxydant sur la cinétique de croissance de la couche de ZrO, est égale-
ment souvent observé. En deca d’une certaine pression partielle d’oxygene la cinétique
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1.3 L’oxydation du Zy-4

d’oxydation dépend de la pression d’oxygéne. On parle alors de conditions de "starva-
tion" [116]. Inversement, au dela d'une certaine pression partielle en oxygéne, la cinétique
d’absorption se stabilise [117]. Le temps au bout duquel apparait la transition cinétique
dépend de la température et atteint un minimum situé entre 2000-4000s a 1000°C [118].
Compte tenu de ces durées importantes, les études APRP se limitent généralement au
régime pré-transitoire.

L’évolution de I'exposant cinétique n.. (cf. Equation 1.2 ) en fonction de la température
est illustré en Figure 1.13. Pour des températures inférieures a 1000°C, on observe une
cinétique sub-parabolique voir cubique (2 < n. < 3) tandis qu’une cinétique parabolique
(n. = 2) est observée au dela de 1000°C. Nagase et al. [11] suggére que ce changement de
la cinétique sub-parabolique vers une cinétique parabolique est lié a la transformation de
la ZrOy monoclinique en ZrO, tétragonale a 1000°C.

4
Cinétique

CI:U cubique
= 37 o 00 Cinétique
2 o O O  parabolique
2. ° l
" Oco000%00
M= 2F

1

400 600 800 1000 1200 1400
Température-T (°C)

Figure 1.13 : Effet de la température sur la cinétique de croissance de la couche de zircone
[11].

Une coupe métallographique de la section transversale d’une gaine en Zy-4 aprés oxy-
dation sous vapeur a 1000°C pendant 30 minutes est illustrée en Figure 1.14. On observe
une couche de ZrO, pré-transitoire dense. L’oxydation HT conduit également & la forma-
tion d’une couche de métal enrichie en oxygeéne (aZr(O)). La dissolution d’oxygéne dans
le Zy-4 permet de stabiliser la phase aZr dans une gamme de températures (au-dela de
1000°C) pour laquelle seul la phase 8Zr devrait étre présente.

Plusieurs données concernant les cinétiques de croissance des couches de ZrO, et de
aZr(O) pour des températures comprises entre 900°C et 1200°C sont disponibles dans la
littérature [12,87-89,119|. Les cinétiques de croissance des couches de Zy-4 et de aZr(O)
ont la méme forme que celle de la prise de masse (cf. Equation 1.2). Le Tableau 1.4
résume quelques corrélations existantes permettant d’évaluer I'épaisseur du aZr(O) et
de la couche de ZrO, pour des températures comprises entre 900°C et 1200°C. Peu de
données sont disponibles dans la littérature pour des températures moins élevées [11].

L’effet d'une couche de ZrO, pré-existante formée a basse température sur ’'oxydation
HT du Zy-4 a également été étudié [12,21,89]. Le pré-oxyde a un effet protecteur sur
I'oxydation HT. Il introduit un temps de retard & initiation de l'oxydation HT. Pendant
le temps de retard une dissolution du pré-oxyde au profit de la formation du aZr(O) peut
étre observée [89,120]. Desquines et al. [21] a établi une corrélation qui prend en compte
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Référence Corrélations Validité

€210y (pm)\/2252 - 103 exp (—%) t(s) | 1000-1500°C

Cathcart-Pawel, 1977 [87]

48140
€azr(0) (pm)\/15230 - 10% exp (_W) t(s) | 900-1500°C

2
eZTOQ(pm)\/1296 102 exp (—%) t(s) | 1050-1580°C
Urbanic, 1978 [119]

39402
eaZT(O)(pm)\/ 1520 - 104 exp (—W)t(s) 1050-1580°C

21557

€azr(0) (pm)\/378 - 10% exp <_T> t(s) | 900-1200°C

Desquines et al., 2021 [21]

Tableau 1.4 : Littérature non exhaustive sur I'oxydation HT du Zy-4 sous vapeur en condi-
tions isothermes. 7" est la température en (K) et R = 1,987cal/mol/K est la constante
des gaz parfaits.
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1.4 Comportement thermomécanique de la gaine pré-oxydée

Figure 1.14 : Métallographie de la section transversale d’une gaine en Zy-4 apreés oxydation
sous vapeur a 1000°C pendant 30 minutes [12].

cet effet protecteur du pré-oxyde.

1.4 Comportement thermomécanique de la gaine pré-
oxydée

Durant leur séjour en réacteur les gaines se corrodent en surface externe et s’oxydent en
surface interne, il est donc important d’étudier le comportement mécanique en APRP de
la gaine en prenant en compte son état pré-oxydé. La gaine pré-oxydée se présente comme
un matériau multi-couches constitué d'une couche de ZrO, (en face interne et externe)
et d'une couche de Zy-4. A haute température, une couche sous-jacente supplémentaire
constituée par le Zy-4 enrichi en oxygéne se forme. Le comportement au fluage effectif
de la gaine pré-oxydée dépend alors de celui de ses couches constitutives. Une revue
bibliographique sur le comportement au fluage de chaque couche constitutive de la gaine
pré-oxydée est abordée dans cette section.

1.4.1 Généralités sur le fluage des métaux et des oxydes métal-
liques

Le fluage est un phénomeéne physique se traduisant par une déformation différée (non-
instantanée) d’un matériau soumis a une contrainte constante (o). Lorsque cette défor-
mation est irréversible, on parle de déformation viscoplastique. Il s’agit d’'un phénomeéne
thermiquement activé qui devient significatif lorsque la température du matériau dépasse
la moitié de sa température de fusion. Ce comportement viscoplastique est généralement
observé au-dela d'une certaine contrainte seuil. Dans le cas du Zy-4, ce seuil est négli-
geable [121]. L’évolution théorique de la déformation de fluage en fonction du temps
permet de différencier trois régimes successifs [122] tel qu'illustré en Figure 1.15.

— Le fluage primaire se caractérise par une diminution de la vitesse de déformation
avec le temps. Peu de fluage primaire est observé pour les alliages de zirconium [123].

— Le fluage secondaire se traduit par une vitesse de déformation constante dans le
temps.

— Le fluage tertiaire se manifeste par une augmentation de la vitesse de déformation
jusqu’a la rupture du matériau.

Les études du fluage des métaux et oxydes métalliques a haute température se limitent
en général au fluage secondaire généralement modélisé de maniére phénoménologique par
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Figure 1.15 : Courbe théorique de la déformation de fluage en fonction du temps.

une loi de puissance de type Norton de la forme :

P = Aoy, exp (R_?> (1.3)
ou n est I'exposant de Norton qui dépend du mécanisme de fluage activé, A est un para-
métre qui dépend de la microstructure (taille des grains), @) est I’énergie d’activation, R
la constante des gaz parfaits, T la température et o, la contrainte de von Mises.

A I'équilibre et en condition isotherme, on distingue principalement deux mécanismes
responsables du fluage des métaux :

— Le fluage de type diffusion pour lequel la déformation est controlée par la diffu-
sion des défauts. Ce fluage diffusif est observé en général pour des faibles niveaux de
contraintes. La diffusion des défauts peut se faire en volume (fluage de type Nabarro-
Herring [124,125]) ou au niveau des joints des grains (fluage de type Coble [126]).
I'exposant de Norton (n) associé a ce mécanisme de fluage a une valeur proche de
'unité et une énergie d’activation (@) située entre 50 et 150 kJ/mol.

— Le fluage de type dislocation est lié aux mouvement des dislocations intragra-
nulaires. Ce mécanisme de fluage et observé en général & haut niveau de contrainte.
L’exposant de Norton (n) a une valeur comprise entre 4 et 7 avec une énergie d’ac-
tivation comprise entre 200 et 300kJ/mol.

Dans la pratique les deux mécanismes de fluage coexistent bien que I'un ou 'autre soit
prédominant selon que ’on soit & basses ou hautes contraintes.

1.4.2 Le fluage du Zy-4

Ce travail porte sur le comportement au fluage du Zy-4 pour des températures voisines

de 800°C. A cette température, le Zy-4 est stable sous sa phase «. Jailin [22] a regroupé
les données disponibles dans la littérature sur le fluage du Zy-4 dans le domaine o en
atmosphére neutre (cf. Tableau 1.6). Aux faibles contraintes, un fluage diffusif est observé
alors qu'un fluage de type dislocation est observé aux fortes contraintes. La transition
entre les deux mécanismes se situe entre 15-25MPa [13,15].
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1.4 Comportement thermomécanique de la gaine pré-oxydée

Référence Type d’essais Domaine de validité Résultats
Pressurisation 580 - 800°C n =>5,3
Hunt, 1978 [127]
interne 7 - 138 bar Q = 288
670 - 800°C n = 5,32; A=2.103
Rosinger, 1979 [41] Traction sur gaine
3 - 50 MPa Q = 284,6
Uniaxial et 600 - 800°C n =5,3; A=1,9-10*
Sills, 1979 [128,129)
ballonnement > 8 MPa @ = 290 kJ/mol
700 - 800 n <2
Traction sur toles 15 MPa @ = 120 kJ/mol
Donaldson, 1985 [130]
découpées de tubes 700 - 800 n~5
50 MPa @ = 270 kJ/mol
Pressurisation 600 - 800°C n = 4,57
Ortlieb, 1987 [131]
interne 45 - 160 bar @ = 250 kJ/mol
106
700 - 800 n=13; A=———
T
Fréchinet, 2001 [13] < 15 MPa @ = 190 kJ/mol
Traction sur gaine 163 10°
Kaddour, 2004 [132,133] 700 - 800 n=>5; A:’T
> 15 MPa @ = 316 kJ/mol
750 - 800°C n = 1,66; A=e*10
12 - 26 MPa @ = 150 kJ/mol
Pressurisation 750 - 800°C n—=49; A=e 6%
Campello, 2016 [26]
interne 26 - 38 MPa @ = 168 kJ/mol
780 - 809°C n = 3,92; A=e!??
30 - 47 MPa @ = 293 kJ/mol

Tableau 1.5 : Littérature non exhaustive sur le fluage du Zy-4 en conditions isothermes
dans le domaine « & haute température et en atmospheére neutre [22|. La valeur du para-
meétre A(MPa™"/s) n’est pas spécifiée dans certains travaux.
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Chapitre 1 - Contexte et bibliographie générale

En atmosphére oxydante, I'incorporation de 'oxygéne dans le Zy-4 a haute tempéra-
ture induit un effet renfort exponentiel. La vitesse de fluage secondaire du Zy-4 enrichi en
oxygene s’exprime de maniére empirique par [134] :

e = £y exp (—pc) (1.4)

ol £q est la vitesse de fluage du matériau ne contenant pas d’oxygéne, c(%mass) la concen-
tration locale d’oxygéne dissous dans le Zy-4 avec la concentration d’oxygéne de fabri-
cation. Le Tableau 7 résume les différentes valeurs du paramétre de renfort 3(%mass™)
disponibles dans la littérature. La plage de concentration d’oxygéne étudiée reste limi-

Reéférence Matériau | Domaine de validité | 3 (%mass™!)
700 - 797°C
Burton, 1979 [134] Zy-2 20 - 60 MPa, 3,23 - 3,89
0-1,6%mass
670 - 800°C
2,8
Chow, 1982 [135] Zy-4 30 MPa

0,8-1,2%mass
800 - 1100°C 2,3
Chosson, 2014 [54] M5® 4 - 13 MPa

0,8 — 3,2%mass

Tableau 1.6 : Effet de I'oxygéne sur la vitesse de fluage des alliages de zirconium.

tée a des faibles teneurs en oxygene ¢ < 3,2%mass. L’extrapolation de ces données de la
littérature a la limite de solubilité dans le domaine o (7%mass) conduit en moyenne a un
facteur renfort de l'ordre de 10'°, ce qui parait relativement élevée.

1.4.3 Le fluage de la ZrO,

Le comportement en fluage & haute température de la zircone a été peu étudié dans la
littérature. La majorité des études portent sur la zircone utilisée en tant que céramique
technique. Cette zircone d’usage industriel est différente de la zircone formée par oxydation
du Zy-4 a haute température. La zircone industrielle est dopée (généralement en yttrium,
calcium, magnésium) dans le but de stabiliser la zircone tétragonale & basse température
[136]. Néanmoins, pour la couche de zircone le mécanisme de fluage prédominant est la
diffusion des défauts. Le comportement au fluage de la zircone est souvent modélisé par
une loi de puissance avec un exposant de Norton compris entre 1 et 2 et une énergie
d’activation comprise entre 350 et 550kJ/mol [137-139]. A partir de plusieurs données
recensées dans la littérature, Chosson a identifié une loi de Norton pour décrire le fluage
de la zircone (cf. Tableau 1.7). Cependant, l'exploitation de cette loi obtenue sur des
zircones techniques pour décrire le comportement de la couche de ZrOs formée sur une
gaine en Zy-4 semble délicate.
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1.4 Comportement thermomécanique de la gaine pré-oxydée

Domaine de validité A(MPa™"s™') n  Q(kJ/mol)
T=1000°C
8-200 MPa

4.1012 1,52 500

Tableau 1.7 : Paramétres de la loi puissance de type Norton pour la ZrO,, ajustée sur les
résultats de fluage en compression sur zircones dopées, monocliniques et tétragonales [14].

1.4.4 Le fluage du systéme Zy-4/ZrO,

Grace a leur résistance élevée au fluage et selon leur intégrité, les couches de ZrO,
et de métal enrichi en oxygéne (aZr(O)) peuvent induire un renforcement de la gaine.
Une diminution significative de l'allongement a rupture post-mortem est observée lors
d’essais de fluage isothermes sur Zy-4 sous vapeur [140] par rapport aux mémes essais
sous argon [141]. L’analyse unique de la rupture ne permettant pas de comprendre en
détail 'effet de I'oxydation, des mesures in-situ de la déformation en cours de fluage ont
été réalisées. C’est notamment le cas pour les essais sur Zy-4 sous atmosphére vapeur
réalisés dans le dispositif EDGAR et présentés dans la thése de Chosson. L’exploitation
des essais EDGAR dans le domaine § a mis en évidence une corrélation entre la cinétique
d’oxydation et I'accroissement progressif de la résistance au fluage pouvant aller au dela
d’un facteur 100 pour des faibles contraintes (pression interne <6bar) et des températures
élevées (>1000°C) (cf. Figure 1.16). Ce renforcement progressif de la gaine croit avec
I'épaisseur cumulée de ZrO, +aZr(O) formée en cours d’essai. Toutefois, il est difficile
de dissocier les contributions spécifiques des couches de ZrO;y et aZr(O). Par ailleurs,
I'effet renfort semble croitre lorsque la température augmente ou lorsque la contrainte
diminue. L’exploitation par Chosson des essais EDGAR sur Zy-4 sous vapeur dans le
domaine « semble indiquer un effet négligeable de l'oxydation en dessous de 825°C. Ce
dernier résultat est discutable car il repose sur la comparaison d’essais réalisés dans des
conditions différentes.

Un effet renfort est également observé par Campello qui a réalisé des essais de ballonne-
ment sous argon a 800°C et 30bar sur des gaines en Zy-4 pré-oxydées a basse température
(475°C). La comparaison entre les profils de vitesse fluage mesurés sur gaine vierge par
rapport a ceux sur gaine pré-oxydée avec une épaisseur d’oxyde interne et externe de 10pm
(Pox 10/10) a 26bar est illustrée en Figure 1.17. On observe un renfort d’un facteur 10
environ. Les images prises en cours d’essai font état d’un réseau de fissures longitudinales
en surface externe (cf. Figure 1.17(a)). La propagation radiale de ces fissures est stoppée
a l'interface Zy-4/ZrO,. Une observation "post mortem" des grains en lumiére polarisée
est présentée en Figure 1.18. Elle permet de visualiser le processus d’écoulement induit
par le fluage. Les grains sous les fragments de ZrO, sont equiaxes tandis qu’ils sont plus
allongés dans les zones ou le métal se retrouve a nu. Apreés la fissuration de la ZrO,, on
s’attend & une perte significative du renfort initialement apporté par la ZrO, non fissurée.
Toutefois une part non négligeable de la surface de la gaine reste protégée par les frag-
ments de ZrO; non fissurés. Il n’est donc pas exclu qu'un renfort résiduel soit maintenu
méme aprés fissuration de 'oxyde. A 'inverse on peut aussi envisager une augmentation
de la vitesse de fluage apres fissuration par rapport a celle du matériau vierge qui serait
induit par des concentrations de contraintes entre les fragments de ZrOs.
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Figure 1.16 : Evolution temporelle de la vitesse de fluage d’une gaine en Zy-4 sous at-
mosphére vapeur normalisée par la loi de fluage sous vide identifiée par Fréchinet [13].
L’évolution temporelle de I’épaisseur cumulée de ZrO, et aZr(O) est également représen-
tée [14].

Les résultats précédents mettent bien en évidence le fait qu’il n’est pas possible de
traiter une gaine pré-oxydée comme un matériau homogéne. En réalité, il s’agit d'un ma-
tériau multi-couche (ZrOq/aZr(O)/Zy-4/aZr(0)/ZrOy) avec des propriétés et des com-
portements mécaniques différents selon les couches.

7 A 0.5
0+ > P 5 5
N 0.1 : """ Pox 10/10

-0.3 _.....',' .............................................................

i 0.5 5 i i i
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
é x 104

(a) (b)

Figure 1.17 : (a) Image prise juste aprés I’éclatement mettant en évidence le réseau de
fissures formé en cours d’essai sur gaine pré-oxydée. (b) Comparaison entre les profils de
vitesse de fluage mesurés sur gaine vierge par rapport a ceux sur gaine pré-oxydée avec
une épaisseur d’oxyde interne et externe de 10pm (Pox 10/10) a 26bar et 800°C [15] avant
fissuration du pré-oxyde.

Les résultats de Dominguez [16] pour des essais de fluage en traction uniaxiale sur
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Figure 1.18 : Métallographie en lumiére polarisée d’'une échantillon pré-oxydée aprés essai
de ballonnement a 800°C [15].

des gaines en Zy-4 vierges et pré-oxydées sous vide primaire & 850°C sont illustrés en Fi-
gure 1.19. Ces résultats, cohérents avec ceux de Campello, mettent également en évidence
un effet renfort du pré-oxyde peu dépendant de son épaisseur et pouvant atteindre un
facteur 10 pour une contrainte de 10MPa.
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Figure 1.19 :

Contrainte vraie (MPa)

100

Vitesse de fluage du Zy-4 a 850°C sous vide primaire en fonction de la

contrainte appliquée. Comparaison de la vitesse de la gaine vierge avec celles des gaines
pré-oxydées simple face en externe (10pm, 30pm et 40pm d’épaisseur de ZrOs) et double
face (10pm/10pm, 30pm/10pm, 70pm/10pm) [16].
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1.5 Endommagement d’une couche de ZrQO,

Avec ou sans chargement mécanique extérieur appliqué, les observations métallogra-
phiques d’une gaine oxydée rélévent un endommagement significatif de la couche de ZrOs.
Il est important de caractériser cet endommagement qui peut affecter la contribution mé-
canique de la ZrO, dans la tenue mécanique globale de la gaine.

1.5.1 Endommagement de la couche de ZrO, lors de ’oxydation

La ZrO, formée sous irradiation ou en laboratoire contient des fissures circonférentielles
réparties sur toute son épaisseur. Une observation métallographique de la couche de ZrO,
formée sous irradiation et en laboratoire est présentée en Figure 1.20. De nombreux pores
ou fissures circonférentielles sont observés. Comme mentionné plus haut, l'origine de ces
pores ou fissures n’est pas clairement établie dans la littérature. Certains auteurs consi-
dérent qu’il s’agit de pores ou vides induits par la transformation de la ZrO, tétragonale
en ZrOs monoclinique. Pour d’autres, il s’agit de fissures induites par les contraintes gé-
nérées dans l'oxyde durant sa croissance. L’ondulation de linterface Zy-4/ZrOs induit
localement un état de contrainte alternée entre compression et traction compatible avec
la présence de fissures circonférentielles. Pour des fortes épaisseurs de ZrQO,, des fissures
radiales sont également observées (cf. Figure 1.20(b)). Ces fissures radiales suggérent un
état de contrainte de traction en surface externe de la gaine dans la direction circonféren-
tielle. Le fait que les fissures ne traversent pas toute la couche de ZrO, semble indiquer
un changement de I’état de contrainte au voisinage de l'interface Zy-4/ZrOy. On observe
par endroit des veines qui sont des zones denses sans fissures radiales et circonférentielles
pouvant permettre a la zircone de conserver une résistance mécanique non négligeable.

veine (sans fissures)

fissure radiale

fissure
—— circonferencielle

Zy-A 10pm

(a) (b)

Figure 1.20 : Maétallographie de la couche de ZrO, formée sur gaine en Zy-4 (a) sous
irradiation (5 cycles en REP, étage 3) [17] (b) en laboratoire sous oxygéne a 500°C pendant
40 jours [8].

1.5.2 Endommagement de la ZrO, sous sollicitation thermomé-
canique

L’application d'un chargement thermomécanique externe sur une gaine pré-oxydée
peut induire un endommagement significatif de la couche de ZrO,. La Figure 1.21 présente
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1.5 Endommagement d’une couche de ZrO,

des métallographies obtenues aprés essai mécanique sous irradiation et en laboratoire. On
observe en général une multi-fissuration de la ZrOy avec une taille de fragment plutot
réguliére. Selon les conditions d’essai, deux modes d’endommagement de la gaine peuvent
étre observés :

— Pour les essais sous atmosphére oxydante avec un chargement modéré, les fissures
s’écartent par fluage (laissant le métal entre les fragments & nu), se ré-oxydent et
pénétrent dans le métal (cf. Figure 1.21(b)). Ce mode d’endommagement qui met
en évidence une compétition entre la cinétique fluage et d’oxydation conduit & une
rupture par oxydation sous contrainte.

— Pour des sollicitations mécaniques intenses, aucune pénétration des fissures dans
le métal n’est observée (cf. Figure 1.21(c)). Le fluage domine sur I'oxydation, les
fissures s’ouvrent rapidement et n’ont pas le temps de se ré-oxyder. Ce mode d’en-
dommagement conduit & une rupture par épuisement de ductilité.

La Figure 1.22 résume les données de la littérature sur la taille moyenne des frag-
ments de ZrOy en fonction de la déformation résiduelle. Les données présentées sont
issues des essais intégraux de type RIA réalisés dans le cadre du programme expérimental
CABRI REP-Na conduit par 'TRSN en collaboration avec EDF et le CEA. Les données
issues d’essais moins intégraux réalisés en laboratoire par Berat-Robert [20] sont égale-
ment représentées. Le bon accord des résultats suggére un effet limité de l'irradiation
sur ’endommagement de la ZrO, qui semble dépendre principalement de la déformation
et dans une moindre mesure, de ’épaisseur de ZrO,. On observe une densification de la
fissuration avec la déformation suivie d’une saturation. Pour des petites couches de ZrO,
(<20pm), la taille des fragments a saturation se situe entre 30-50um et la saturation est
obtenue pour une déformation assez faible (<1%). Pour des couches de ZrO, plus épaisses
(>40pm), la taille des fragments & saturation est approximativement de 100pm et la sa-
turation est obtenue pour une déformation plus importante (>2%). Toutefois la gamme
en déformation pour des essais de type RIA est faible comparée & celles observées dans
des essais de type APRP.

Comme illustré en Figure 1.23, un phénomeéne de desquamation ou d’écaillage est
susceptible de se produire, pour des épaisseurs de ZrOy élevées (>40num) [18,142]. Cette
desquamation résulte de I’arrachement suite & une perte d’adhérence des fragments de
71O, sur le substrat métallique. En cas de desquamation, 'effet renfort de la ZrO, dans
la région concernée est totalement perdu.

1.5.3 Approche théorique de la fissuration des films minces

Une approche théorique du processus de fissuration de films fragiles sur substrat ductile
soumis & une déformation imposée a été développée dans la littérature [143,144|. Une
représentation schématique des différentes phases d’endommagement d’un film mince en
fonction de la déformation appliquée est schématiquement représentée en Figure 1.24.

Le processus de fissuration comporte quatre phases :

— la densification : lorsque la déformation appliquée atteint un certain seuil, le film
mince se fissure et les contraintes se redistribuent dans les fragments. Ce processus
de fissuration-redistribution des contraintes se répéte, ce qui conduit a chaque fois
a une subdivision des fragments en deux parts égales dans le cas idéal.
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Figure 1.21 : (a) Métallographie apres essai intégral de type RIA réalisé dans le réacteur
expérimental CABRI (essai REP-Na4) [18]. (b) Métallographie d’un échantillon en Zy-4
apreés essai de fluage par pressurisation interne sous vapeur (20bar, 900°C, 135s) [19]. (c)
Meétallographie d’un échantillon en Zy-4 pré-oxydé apreés essai de fluage par pressurisation
interne sous argon (30bar, 800°C, jusqu’a rupture) [15].

— la saturation : au bout d’une certaine taille critique, la contrainte dans les fragments
n’évolue plus. Les contraintes supplémentaires générés par la déformation appliquée
sont alors complétement supportées par le substrat.

— "cross-linking" : apreés la saturation des fissures transversales généralement attribués
a un effet Poisson peuvent apparaitre [145].

— "desquamation" : une fois que les fragments ne peuvent plus étre divisés, la pro-
pagation des fissures le long de l'interface entrainant un délaminage des fragments
peut se produire. La décohésion des fragments dépend des liaisons d’interfaces et de
la limite d’élasticité du substrat [146-148].

Des modéles analytiques simplifiés de type "shear-lag" ont été proposés pour décrire
et prédire la densité et 'ouverture moyenne de fissures d’un systéme film fragile/substrat
ductile en fonction de la déformation appliquée [149-151]. Toutefois, ces modéles trés
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Figure 1.22 : Taille des fragments de ZrO, en fonction de la déformation résiduelle moyenne
pour des essais intégraux de type RIA réalisés dans le réacteur expérimental CABRI-Na
[18]. Les essais moins intégraux réalisés par Robert-Bérat [20] sont également représentés.
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Figure 1.23 : Aspect visuel d’une gaine mettant en évidence la desquamation de la ZrQO,
aprés un essai de pressurisation interne réalisé dans le cadre du programme PROMETRA
[18].

simplifiés ne prennent pas en compte d’éventuels défauts et/ou porosités dans le film qui
sont des sites préférentiels d’initiation de la fissuration.

1.6 Approches pour I’étude de la rupture

Historiquement, il existe principalement deux théories fondamentales permettant 1’étude
du phénomeéne de rupture. Il s’agit de la théorie de Irwin [152] et ’approche énergétique
de Griffith [153].
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Figure 1.24 : Illustration schématique processus de fissuration d’un film mince sur substrat
ductile soumis a une déformation imposée [18].

1.6.1 Théorie d’Irwin

En analysant le champ des déplacements et de contraintes élastiques pres de I'extrémité
d’une fissure, Irwin [152] a montré que pour un chargement donné, le champ de contrainte
en pointe d’une fissure est de la forme :

K‘P
\/%ﬂg)7 (1.5)

ou f est une fonction de I'angle 6 (en cordonnées polaire) et K, (¢ € {LILIII}) est
le Facteur d’Intensité de Contrainte (FIC) qui dépend de la géométrie et du mode de
sollicitation (mode I, mode II, mode III). Cette approche de la mécanique de la rupture
basée sur un critére en contrainte stipule que la fissure commence a se propager lorsque le
FIC excede une certaine valeur critique. La valeur du FIC & rupture d’un matériau fragile
est généralement désignée sous le terme de ténacité, notée K. La ténacité est en pratique
le FIC critique en sollicitations de déformations planes et on la note Kj. pour l'instabilité
en mode [. Cette sollicitation conduit généralement a la valeur minimale du FIC critique.
La ténacité a température ambiante de la zircone utilisée en tant que céramique technique
se situe autour de Kj. = [1 — 5]MPa./m [154].

g =

1.6.2 Approche energétique

Griffith [153] fut le premier & proposer une approche basée sur un critére en énergie
pour étudier la rupture des matériaux fragiles. Il suggére qu’une fissure pré-existante ne
peut se propager que si I’énergie libérée par unité de surface fissurée est supérieure a une
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1.7 Synthése et problématique

valeur critique (g.). g. encore appelée taux critique de restitution d’énergie par unité de
surface se situe entre [3-5]J/m? & température ambiante pour les zircones industrielles
[155].

1.6.3 Equivalence des deux descriptions

Dans le cadre de 1'élasticité linéaire en quasi-statique et dans I’hypothése de petites
perturbations, il existe une équivalence entre les démarches précédentes (K., g.). Pour
une plaque de dimensions infinies soumise & une contrainte nominale de traction (mode
I), on montre que [156] :

K?
¢ = T 1.6
9e = (1.6)
E* = FE  contraintes planes (1.7)
) L . :
Er = Tz déformations planes (1.8)

ou F et v sont respectivement de module de Young et le coefficient de Poisson.

1.7 Synthése et problématique

Lors d’'un APRP, les gaines d'un REP peuvent subir des sollicitations thermoméca-
niques sévéres. La température des gaines peut s’élever a plus de 1000°C et la différence
de pression entre 'intérieur et I'extérieur de la gaine peut dépasser 100bar. Initialement
lors du fonctionnement normal du réacteur, les gaines se corrodent en face externe par
contact avec de 'eau et s’oxydent en face interne par contact avec le combustible. Afin
d’assurer le confinement du combustible en toutes circonstances, le comportement ther-
momécanique de la gaine qui est un matériau multi-couches doit étre étudié. Plusieurs
physiques couplées sont susceptibles d’influencer le comportement de la gaine pré-oxydée.
Il s’agit notamment du fluage du métal et éventuellement de 1'oxyde, la diffusion d’oxy-
géne, 'oxydation et la fissuration de 'oxyde. L’effet de '’hydruration n’est pas étudié dans
ce travail.

La cinétique d’oxydation pré-transitoire du Zy-4 dépend de la température. Une ciné-
tique parabolique est observée pour des températures supérieures a 1000°C tandis qu’une
cinétique sub-parabolique voire cubique est observée pour des températures inférieures
a 1000°C. Durant l'oxydation HT du Zy-4, une couche de métal enrichie en oxygéne
(aZr(0O)) se forme.

Pour déduire le comportement thermomécanique effectif d’une gaine pré-oxydée, il est
nécessaire de connaitre au préalable celui de ses couches constitutives (Zy-4,ZrOq,aZr(0O)).
Le comportement au fluage de la couche de Zy-4 vierge a fait I'objet de plusieurs études
dans les conditions d’intéréts pour ’APRP. Cependant, les données relatives au compor-
tement du aZr(O) sont limitées & des faibles teneurs en oxygéne et 'extrapolation a des
teneurs plus importantes est discutable. De méme le comportement en fluage de la zir-
cone a été peu étudié dans la littérature. Toutefois, il est bien admis que le aZr(O) et
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Chapitre 1 - Contexte et bibliographie générale

la ZrO5 ont une résistance au fluage relativement élevée par rapport au Zy-4. Selon leur
intégrité, les couches ZrOy et aZr(O) peuvent donc induire un renforcement de la gaine.
Cependant, les conditions thermomécaniques subies par la gaine en situation accidentelle
peuvent conduire & une fissuration de la couche de ZrO, et du aZr(O) induisant une perte
significative du renfort initialement apporté.

Cette étude bibliographique a permis de souligner 'importance de plusieurs aspects :

— un couplage fort entre mécanique et oxydation : durant I'oxydation, des fortes
contraintes sont induites méme sans chargement mécanique externe.

— Le fluage de la gaine pré-oxydée est fortement lié a I’état d’endommagement de la
couche de ZrO,.

— Selon le niveau de sollicitation, une compétition entre la cinétique de fluage et celle
d’oxydation peut-étre observée.

L’objectif de cette étude est d’évaluer l'effet des couches de pré-oxyde et de aZr(O) sur
le comportement au ballonnement de la gaine en situation accidentelle de type APRP. Les
travaux de cette thése se déclinent en deux axes, un premier orienté vers I’expérimentation
et I'autre consacré a la modélisation.

Pour ce qui est de la partie expérimentale, une approche par effets séparés est adoptée.
D’une part des essais d’oxydation HT visant & caractériser I’oxydation de la gaine en Zy-4
de maniére découplée d’un chargement mécanique externe sont réalisés. On s’intéresse aux
cinétiques d’oxydation pour des températures de I'ordre de 800°C. A cette température,
peu de données sont disponibles dans la littérature. D’autre part, des essais semi-intégraux
de ballonnement mettant en jeu le couplage entre la mécanique et I'oxydation sont réalisés.
L’étude est limitée a des chargements de 'ordre de 800°C et des pressions internes de 20
a 50 bars. Ces essais sont réalisés sous atmospheére controlée (inerte [argon| et oxydante
[argon+oxygeéne|) sur des gaines pré-oxydées en laboratoire avec différentes épaisseurs
d’oxyde. Ils permettent, par analyse paramétrique, d’étudier 'influence de ’épaisseur du
pré-oxyde, de 'atmosphére et du chargement sur le ballonnement et 1'éclatement des
gaines.

En paralléle, un outil de prédiction du comportement structural d’une gaine pré-oxydée
est mis en place. Cet outil basé sur la méthode des éléments finis, intégre les couplages
les plus pertinents entre les phénoménes de fluage, fissuration, diffusion et oxydation.
Une approche en champ de phase est utilisée pour traiter les discontinuités telles que la
fissuration et 'oxydation. La modélisation est réalisée a 1’échelle de 'oxyde afin de prendre
en compte son effet sur le comportement macroscopique. Cet outil vise premiérement a
quantifier et hiérarchiser les paramétres influents (épaisseur de ZrO,, épaisseur aZr(O),
fissuration de la couche de ZrO,) sur le comportement au ballonnement de la gaine. 11
fournit également des éléments de compréhension sur le déroulement et le mode de ruine
de la structure lors d’un essai de fluage sous atmosphére neutre ou oxydante. Cet outil
offre également la possibilité d’identifier par méthode inverse les propriétés d’oxydation
et de fissuration par un dialogue essai-calcul.

34

Cette thése est accessible a I'adresse : https://theses.insa-lyon.fr/publication/2022LY SEI036/these.pdf
© [E.-B. Djeumen Nkwechen], [2022], INSA Lyon, tous droits réservés



Chapitre 2

Modélisation multi-physique d’un
matériau multi-couche par une
approche en champ de phase

Ce chapitre porte sur le développement d’une plateforme
numérique multi-physique permettant de simuler des
phénomenes couplés. La fissuration, la viscoplasticité et les
changements de phase diffusifs seront considérés. L’ approche
champ de phase est utilisée pour modéliser la fissuration et le
changement de phase. La formulation éléments finis du
modéle est présentée et son implémentation validée a travers
plusieurs exemples.
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2.1 L’approche champ de phase

2.1 L’approche champ de phase

Ce chapitre porte sur le développement d’une plateforme numeérique multi-physique
permettant de simuler le comportement visco-plastique couplé a des changements de phase
de type diffusif et a la fissuration. L’approche champ de phase est utilisée pour représen-
ter la fissuration et le changement de phase. Cette approche basée sur la minimisation
d’énergies, se préte bien a une mise en ceuvre numérique et semble a I’heure actuelle étre
I'outil le plus simple pour modéliser des problémes multi-physiques en utilisant un cadre
unique [157|. L’approche champ de phase est bien adaptée pour décrire le changement de
phase et permet facilement de prendre en compte la diffusion d’espéces chimiques. En ce
qui concerne la fissuration, I’approche champ de phase est adaptée pour décrire la rupture
fragile. Dans le modéle proposé, les phénomeénes de fissuration et de visco-plasticité sont
pris en compte de maniére indépendante. Cette gestion découplée de la fissuration et de
la visco-plasticité n’est pas suffisante pour décrire tous les mécanismes liés a la rupture
ductile. Cependant, elle est suffisante pour 'application envisagée dans ce travail qui vise
a décrire la fissuration de la couche de ZrOs dont la rupture est supposée fragile. L’idée
de base de 'approche par champ de phase est de régulariser les singularités afin de les
décrire avec des champs scalaires auxiliaires. Par exemple, pour le changement de phase,
I'interface franche est remplacée par une interface diffuse d’épaisseur non nulle. Cette régu-
larisation permet de décrire les phases par un champ scalaire continu qui régit la cinétique
locale de I'interface. Cette approche peut-étre utilisée pour modéliser des évolutions mor-
phologiques complexes aussi bien a I’échelle microscopique (croissance des grains [158-160)|
) que macroscopique (problémes de solidification [161,162|, oxydation [163]). Elle peut
également étre couplée a d’autres physiques telles que l'élasticité [164, 165|, la plasti-
cité [166, 167] et la visco-plasticité [168,169]. Cette approche champ de phase présente
un avantage décisif par rapport aux modéles d’interface franche car le suivi explicite de
I'interface n’est pas nécessaire. Les modéles d’interface franche ne sont pas adaptés aux
évolutions morphologiques complexes pour lesquelles le suivi de l'interface a chaque pas
de temps peut devenir irréalisable d’'un point de vue numérique.

De méme, pour la fissuration, la fissure nette est remplacée par une fissure diffuse. Une
longueur caractéristique (I.) est introduite pour controler I’épaisseur endommagée dans le
matériau de part et d’autre de la fissure. Un champ scalaire continu permet de relier les
régions fissurées et non fissurées. L’approche champ de phase pour la fissuration est basée
sur la description de Griffith initialement développée pour les matériaux fragiles [153,170].
Griffith a suggéré qu'une fissure pré-existante ne pouvait se propager que si 1’énergie
potentielle libérée par unité de surface est supérieure a une valeur critique. Cette valeur
critique (g.) est considérée comme un paramétre matériau qui traduit sa résistance a la
fissuration. Le principal avantage de ’approche champ de phase pour la fissuration est
sa simplicité. Par rapport aux méthodes discrétes telles les zones cohésives [171,172],
la méthode dite de discontinuité forte [173| ou la méthode des éléments finis étendus
[174-177|, les méthodes diffuses comme I’approche par champ de phase ou l’approche
"Thick Level Set" [178] fournissent un cadre approprié pour résoudre le probléme de
fissuration avec des outils numériques classiques sans nécessiter de critéres ou astuces
numériques particuliers. Pour plus de détails sur les modeéles champ de phase pour la
fissuration le lecteur pourra se référer a [157,179]. L’approche champ de phase pour la
fissuration fournit un cadre numérique adéquat pour décrire l'initiation (avec préfissure)
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en champ de phase

et la propagation des fissures, les chemins de fissures complexes et la bifurcation ou la
coalescence de fissures. L'effet de la plasticité [180-183|, de la visco-plasticité [184], de
I'hyperélasticité [185-187|, de la fatigue [188,189], de la diffusion chimique [190-192| et
du changement de phase [193] peuvent aussi étre inclus. Cependant, I'un des points faibles
de cette méthode porte sur la calibration des parameétres g. et [.. g. est un paramétre tres
difficile & mesurer directement. Il est donc généralement identifié par méthode inverse
[194-196]. De plus, en raison de son cott numérique, 'approche champ de phase pour la
fissuration est difficilement implémentable dans des codes de calculs industriels.

Dans ce travail, nous combinons ’approche champ de phase pour la fissuration avec
I’approche champ de phase pour le changement de phase, afin de résoudre simultanément
a l'aide d’un code unique, le probléme de fissuration et celui du changement de phase
lié & 'oxydation. Ce couplage entre les phénomeénes de fissuration et de changement de
phase est nécessaire pour simuler le comportement mécanique et l'oxydation d'une gaine
en situation accidentelle de type APRP. Quatre phénoménes physiques sont considérés.
Il s’agit de la visco-plasticité, 'oxydation, la diffusion d’oxygéne et la fissuration. Dans la
suite de ce chapitre la formulation du modéle est présentée. Le contexte théorique et les
couplages modélisés sont précisés. L'implémentation du modéle proposé dans le code aux
éléments finis Abaqus est également abordée. Plusieurs exemples permettant de valider
I'implémentation sont enfin présentés.

2.2 Description d’une fissure et d’un changement de
phase par la méthode champ de phase

L’approche champ de phase pour la fissuration et pour le changement de phase sont
basées sur une représentation diffuse de la discontinuité dans le volume comme illustré en
Figure 2.1. Pour la fissuration, on définit une variable d’endommagement diffuse d qui relie
la région fissurée (d = 1) et la région non fissurée (d = 0). Une longueur caractéristique
(I.) permet de controler I’épaisseur de la zone endommagée de part et d’autre des levres de
la fissure. De la méme maniére, un parameétre d’ordre (¢) est utilisé pour décrire la phase
a (¢ = 1) et la phase b (¢ = 0) d’'un matériau binaire. 6 permet de controler I’épaisseur
de l'interface régularisée.

Le modeéle développé dans ce travail permet de résoudre simultanément les problémes
de déformation (intégrant le comportement viscoplastique des phases), de diffusion, de
changement de phase et de fissuration. Dans le cas général, I’énergie totale du probléme
multi-physique composé des contributions de la mécanique, de la chimie et la fissuration
peut-étre formulé de la maniére suivante :

L(Vu,¢,c,d) = LYNVU, ¢ c,d) + LMVu,¢,c,d) + LYV u, b, c,d), (2.1)

ou u, ¢, ¢, d sont respectivement le vecteur de déplacements, le paramétre d’ordre, la
concentration de I'espéce chimique diffusante et la variable d’endommagement. L’Equa-
tion 2.1 est écrite dans le cas général en considérant toutes les interactions possibles entre
les physiques modélisées. Dans ce qui suit, seuls les couplages résumés en Figure 2.2 sont
considérés. L’endommagement réduit la rigidité du matériau, tandis que I'énergie de dé-
formation élastique stockée contribue a I’évolution de la fissuration. Le changement de
phase est piloté par I’énergie libre composée de 1’énergie de déformation élastique stockée
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2.2 Description d’une fissure et d’un changement de phase par la méthode champ de
phase

(a) fissure nette et interface franche (b) fissure et interface diffuse

phase b

_y diffusion

4
AN

viscoplasticité

-0

Figure 2.1 : (a) Ilustration schématique du probléme physique idéalisé et de sa régu-
larisation correspondante (b). [, et & controlent respectivement la largeur de la région
endommagée et celle de l'interface.

déformation
( viscoplasticté )

1
|
J

loi de mélange

—————

Figure 2.2 : Apergu des couplages modélisés.

et du potentiel chimique. Dans I'interface ou les deux phases coexistent, une loi de mé-
lange est utilisée pour prendre en compte les contributions énergétiques des deux phases.
Plusieurs couplages sont pris en compte mais la liste n’est pas exhaustive. On peut cite
par exemple le couplage entre diffusion et viscoplasticité [197-199] qui n’est pas pris en
compte. Cependant, la formulation est proposée dans un cadre qui permet d’introduire de
nouveaux couplages de maniere relativement aisée. Tout éventuel couplage explicite entre
les phénomeénes de changement de phase et de fissuration est négligé. Ainsi, les équations
constitutives des problémes de fissuration et de changement de phase peuvent étre for-
mulées séparément. La théorie de Griffith [170] est utilisée pour modéliser la fissuration
tandis que approche d’Allen-Cahn [200] est utilisée pour le changement de phase. Concer-
nant la fissuration, I’énergie de déformation élastique stockée est utilisée pour controéler
I’évolution de la fissuration. On suppose que la viscoplasticité constitue une source de
dissipation indépendante. Pour le changement de phase, I’énergie libre qui contient 1’éner-
gie de déformation élastique stockée et le potentiel chimique est utilisée pour gouverner
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le changement de phase. L’ajout d’'un effet mécanique dans le probléme de changement
de phase provient de I'idée que le matériau peut adapter sa microstructure pour mieux
accommoder les déformations [201].

Dans le cas d’une fissure instable, I’algorithme de résolution monolithique [202| du
couplage entre le probléme de déplacement et le probléme de fissuration devient instable
[203,204]. Par conséquent, le probléme du déplacement est faiblement couplé a celui de
la fissuration en utilisant le schéma étagé proposé par Miehe et al [203]. Comme illustré
en Figure 2.3, & chaque incrément, le probléme de déplacement est résolu sur la base de
la derniére topologie convergée de la fissure et vice-versa.

£%(0,,)

h($)C,+h($)C,

£,=&,=¢ d

h(¢) gca+ B(¢) Geb

Figure 2.3 : Illustration du schéma étagée utilisé pour la résolution des problémes de
fissuration et de déformation dans les solides hétérogénes élasto-viscoplastiques.

2.3 Probléme de déformation

Le probléme de déformation est formulé moyennant un certain nombre d’hypothéses
détaillées ci-apres :

.....

pression n’est pas affectée,
— Il n’y a pas de seuil élastique associé au comportement visco-plastique,
— le probléme est limité aux petites déformations.

L’énergie du probléeme de déplacement est formulée de la fagon suivante :
L*(Vu,p,d) = B — EY(Vu,¢,d) — Q"(u, ¢, d), (2.2)

ol u est le champ de déplacements, ¢ le parameétre d’ordre et d la variable d’endomma-
gement. E E¢ et (" sont respectivement le travail externe, I’énergie de déformation
élastique stockée et 'énergie de déformation visco-plastique. Le travail externe effectué
par les forces de volumes (f,) et les conditions aux limites en efforts (¢) illustrées en
Figure 2.2(b) sont donnés par :

Ee‘”t:/(fy~u)dv+/(i'u)d5. (2.3)

\%4 )%
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2.3 Probléme de déformation

L’énergie élastique stockée est divisée en composantes de traction (2/13) et de compres-
sion (¢°) [205] :

E(Vu,¢,d) = / Vv (Vu, ¢, d)dV, (2.4)
v (Vu,6,d) = g (d) vy ((Vu,9)) + vy (e7(Vu,9)). (2.5)

La décomposition de I’énergie de déformation élastique permet d’avoir une dégradation
uniquement en traction. g(d) est la fonction de dégradation :

g9(d) = (1 = d)* +p, (2.6)

ol p est un petit nombre assurant la stabilité numérique. Le tenseur des contraintes de
Cauchy dégradé est alors donné par :

oy Oy
o =9(d) 8531 asgl ’

(2.7)

ou € est le tenseur des déformations élastiques. La fonction de dégradation agit directe-
ment sur la composante de traction du tenseur des contraintes.

Le champ de déformation total (&) est divisé en composantes élastique (), visco-
plastique (eP) et déformation propre (&) :

e=¢c4 &% e" (2.8)

€* contient la déformation thermique et la déformation de changement de phase. Dans
I’hypothése de petites déformations, le tenseur des contraintes est défini par la partie
symétrique du gradient du champ de déplacement :

e=Viu, (2.9)

Une loi de mélange est appliquée pour déterminer le comportement effectif de 'inter-
face diffuse. Il existe plusieurs lois de mélange dans la litérature [206-211]. Les lois de
Voigt, de Reuss et de Khachaturyan sont les plus utilisées. Pour les lois de Voigt et de
Reuss, la déformation élastique équivalente est calculée & partir du tenseur de souplesse
équivalent. Dans une région endommagée (d = 1), ce tenseur de souplesse n’est pas bien
défini et tend vers I'infini ce qui peut induire des problémes de convergence numérique. La
loi de Khachaturyan, qui ne nécessite pas le tenseur souplesse pour calculer la déformation
élastique équivalente, est retenue ici. Par conséquent, la déformation totale est supposée
étre identique dans les deux phases coexistantes tandis que la loi de mélange est appliquée
au tenseur de déformations visco-plastiques, au tenseur de déformations propres et aux
paramétres de Lamé (A, p) :

c—c —e, (2.10)
e (u, ) = h(9)e? (w) + h($)ey” (w), (2.11)
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Chapitre 2 - Modélisation multi-physique d’un matériau multi-couche par une approche
en champ de phase

e'(¢) = h(g)e, + h(d)ey, (2.12)

Ao) = h(@)Aa +h(A)Ny  1u(d) = ") pta + h(d)pis. (2.13)

Les indices a et b indiquent les deux phases coexistantes. Le choix standard de la

fonction d’homogénéisation h(¢) = 1 — h(¢) est [212] :
h(¢) = ¢°(3 — 2¢). (2.14)

Cette loi de mélange suppose que la phase qui se forme hérite de la déformation visco-
plastique de la phase meére, contrairement aux lois de mélange de Voigt et Reuss pour
lesquelles il n’y a pas d’héritage entre les phases [213].

La décomposition de I’énergie élastique est donnée par [205] :

o (e, 0,d) = w(6) Y [(e0? + o@fe] + 22 gl fer(e)? + (ir(e)?] 215)

Pour la mise en ceuvre pratique de cette décomposition, le lecteur est invité a se
reporter aux travaux de Molnar et al [182].

Comme pour I’énergie de déformation élastique, I'énergie de déformation visco-plastique
est exprimée comme suit :

Q“(u,¢,d)://(¢vp(u,¢,d)) dtdv, (2.16)

VP (u, ¢, d) = o(u, ¢, d) : € (u, ) (2.17)

La dissipation viscoplastique est calculée a partir du tenseur des contraintes endomma-
gées (voir Equation 2.7). Comme la déformation viscoplastique n’induit pas de variation
de volume, la densité d’énergie viscoplastique peut étre simplifiée par :

&Up(uﬁ ¢) = O—vm(d)gzlron(ua ¢)7 (218)

ol o, et €8 sont respectivement la contrainte de von Mises et la vitesse de déformation
viscoplastique équivalente. On suppose que le seuil élastique associé a la viscoplasticité est
négligeable. La vitesse de déformation de von Mises dans chaque phase a et b est décrite
par la loi de Norton :

vm,i vm?

ou A; et n; sont les parameétres matériels des lois de Norton associées & chacune des phases
a ou b. Notons que dans 'Equation 2.19 la vitesse de déformation visco-plastique dans
chacune des phases est calculée a partir de la contrainte de von Mises équivalente. La loi
de mélange utilisée ne donne pas accés au tenseur des contraintes de chaque phase.

En différenciant 'Equation 2.2, la forme forte correspondante du probléme de dépla-
cement est obtenue :

oL*=0 You — V-.-o—f, =0 dans V,

oc-n=t sur Ty, (2.20)
uU=1u sur I'y,.

42

Cette thése est accessible a I'adresse : https://theses.insa-lyon.fr/publication/2022LY SEI036/these.pdf
© [E.-B. Djeumen Nkwechen], [2022], INSA Lyon, tous droits réservés



2.4 Probléme de fissuration

2.4 Probléme de fissuration

Le probléme de fissuration est formulé avec les hypothéses principales suivantes :

— la propagation de la fissure est pilotée par 1’énergie de déformation élastique de
traction (non endommagée),

— la longueur caractéristique de la fissure (. voir 2.1(b)) est constante dans tout le
domaine,

— tel que suggéré par Griffith, ’énergie dissipée par unité de surface lors de la propa-
gation de la fissure est supposée étre un paramétre matériau (g.),

— l'endommagement est irréversible.

La fonctionnelle d’énergie utilisée pour déterminer la topologie de la fissure est formulée
comme suit :

L (u, ¢,d) = Q(6,d,Vd) + T (¢,d) — E“ (u,¢,d), (2.21)

ott ¢ est I’énergie dissipée par la fissure et T est 1’énergie seuil de fissuration. L’énergie
dissipée par la fissure régularisée peut étre exprimée comme suit [214] :

Ao, d) = | ge()dl = [ ge(¢)v(d)dV, (2.22)
o=
v(d, Vd) = %cﬁ + %\Vd|2, (2.23)

ou v est la densité d’énergie dissipée par la fissure, g. ’énergie par unité de surface
nécessaire pour faire avancer la fissure et [, est la longueur caractéristique de la fissure
qui controle I'épaisseur endommagée de part et d’autre des lévres de la fissure. Pour plus
de détails sur cette approximation, le lecteur peut se référer a [215,216].

De l'anisotropie peut également étre introduite dans le probléme de fissuration. Dans
la littérature, il existe deux méthodes pour tenir compte de ’anisotropie. La premiére
consiste a décrire la fissuration a travers plusieurs variables d’endommagement distinctes
qui dépendent de l'orientation [217]. La deuxiéme méthode, retenue dans ce travail, est
une méthode purement géométrique qui consiste & introduire 'effet de 'orientation dans
I'expression de la densité de la surface de fissure (7). Concrétement, dans le cas d’une
symétrie transverse par exemple, 'Equation 2.23 est alors modifiée de la maniére suivante :

[

1
v(d, Vd) = gdz‘ + ECVd- (I+ayM)-Vd, (2.24)

M=a®a (2.25)

ol a est la direction préférentielle de propagation de la fissure et I est le tenseur identité.
L’anisotropie est controlée par le paramétre o qui affecte la pénétration de la fissure dans
la direction préférentielle a. A noter que ay = 0 permet de retrouver le cas isotrope. Leffet
du paramétre d’anisotropie (ap) sur la topologie de fissure est illustré en Figure 2.4.

Il est important de souligner que cette maniére de traiter I’anisotropie de la propagation
de fissure repose sur des considérations purement géométriques et ne prend pas en compte
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Chapitre 2 - Modélisation multi-physique d’un matériau multi-couche par une approche

en champ de phase
(a) (b)
(c) (d)

Figure 2.4 : Illustration de la régularisation anisotrope d’une fissure dans le cas d’une
symétrie transverse. La topologie de fissure dans le cas isotrope (ap = 0) est illustré en
(a). Les cas anisotropes (o = 5) pour différentes orientation de la direction préférentielle
de propagation a sont présentés en : (b) 0°, (c) 45° et (d) 90°. L’orientation est donnée
par rapport a I’axe horizontal. Le code couleur correspond a la valeur d. Les cartographies
présentés sont purement topologique (sans chargement mécanique) et décrivent la forme
de 'endommagement induit par la régularisation autour d’une fissure de taille donnée.

tous les phénomeénes complexes associés a la propagation de fissures dans les matériaux
anisotropes. Toutefois, cette approche présente I’avantage d’étre simple et suffisante pour
représenter géométriquement, les caractéristiques spécifiques de la propagation anisotrope
de fissures. Pour plus de détails sur cette maniére de régulariser des fissures anisotropes,
le lecteur peut se référer a [185,218|.

Les travaux de Molnar et al [219] ont mis en évidence une corrélation entre [. et la
résistance du matériau. Cette corrélation basée sur la contrainte maximale et la topologie
de la fissure permet de donner un sens physique a [.. Cependant, initialement [., entre
dans la formulation comme un paramétre numérique. Par conséquent, la loi de mélange
est appliquée uniquement a g. mais pas a . :

9e(¢) = 1(9)Gea + h(D)geb- (2.26)

L’énergie seuil de fissuration dans I'Equation 2.21 est définie par [190,219] :

T (d) = / (1= g(d)) b (&) aV, (2.27)
avec v, (6) = g;ﬁf).

En pratique, pour calculer la topologie de la fissure, I’énergie de déformation élastique
est remplacée par une variable d’histoire H afin d’assurer l'irréversibilité de la fissuration
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2.5 Probléme de diffusion et d’oxydation

[215] :

Hpsr = max{ v (u, @l_ Ve (9) Ho = 0. (2.28)

Cette variable d’histoire (H) permet de satisfaire les conditions de Karush-Kuhn-Tucker
[204]. En plus de 'introduction de la variable d’histoire, l'irréversibilité de I’endommage-
ment est explicitement imposée dans le probléme de déplacement (d > 0) car il n’existe
aucune preuve mathématique garantissant que la variable d’histoire seule suffit pour as-
surer l'irréversibilité de I’endommagement. Par conséquent, la fonction d’énergie pour
résoudre la topologie de la fissure peut étre re-écrite comme suit :

£ (u, . d) = 2 / 19 (d)H (1, 6) — ()] AV (2.29)

v

Comme pour le probléme du déplacement, la forme forte du probléme de fissuration est
déduit comme suit :
5L0=0 Vod — L(d—PAd) =201 —d)H dans V

l. (2.30)
Vd-n=0 sur I

2.5 Probléme de diffusion et d’oxydation

La formulation du probléme de diffusion et d’oxydation s’appuie sur les récents dé-
veloppements de la méthode champ de phase appliquée aux évolutions morphologiques,
notamment son extension au couplage multi-physique, permettant de tenir de compte de
'aspect mécanique dans les problémes de changement de phase [166,213,220,221]. Le point
de départ pour dériver les lois d’évolution du probléme de diffusion et de changement de
phase est la fonctionnelle d’énergie libre totale définie par :

LMV u,c, ¢,d) = /w(u, ¢, ¢,d)dV, (2.31)
174

ou ¢ est la densité d’énergie libre de Helmholtz composée de I'énergie de déformation
élastique stockée (¢¢), de I'énergie chimique (¢") et d’une énergie d’interface (zpiter/ace) ;

Y(u,c,0,d) = ¢ (u,¢,d) + ™" (c, ¢) +YTTI(), V). (2.32)

Les effets de la fissuration et de la visco-plasticité n’apparaissent pas explicitement dans
I'Equation 2.32 mais ont un effet indirect & travers la dissipation de I’énergie de défor-
mation élastique. La densité d’énergie libre chimique équivalente (¢") est obtenue par
une loi de mélange sur les densités d’énergie libre chimique homogeénes des deux phases

(¥") [222] -
Ve, ¢) = M)y (c) + h(¢)ui". (2.33)

Pour des raisons de simplicité, la densité d’énergie libre chimique ¥¢" de chaque phase
i = {a,b} est choisie comme une fonction parabolique de la concentration ¢ [223] :
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Chapitre 2 - Modélisation multi-physique d’un matériau multi-couche par une approche
en champ de phase

Yt (c) = %kl(c — o) (2.34)

k; , c¢; sont respectivement la courbure de la densité d’énergie libre et la concentration
d’équilibre de chaque phase. La contribution de I'interface ¢™¢"/4¢ est donnée par [222] :

YT (§,V9) = Wgan(@) + 5V - Vo, (2.35)

ou W est la hauteur de la barriére d’énergie de I'interface et « est le coefficient du terme
en gradient de I’énergie d’interface. Dans I'Equation 2.35 g.,(¢) est le potentiel "double
puits" [224] :

gen(9) = ¢*(1 — )™ (2.36)

cette densité d’énergie libre de Helmholtz est illustrée sans la partie élastique en Fi-
gure 2.5. Il existe deux minima locaux a ¢ = ¢, et ¢ = ¢, qui correspondent aux concen-
trations d’équilibre de chaque phase. La Figure 2.5(b) montre la projection 2D dans le
plan (¢ —c) de la représentation 3D presentée en Figure 2.5(a). La courbe noire représente
la densité d’énergie libre chimique de la phase b (¢ = 0) et la courbe rouge correspond a
la densité d’énergie libre de la phase a (¢ = 1).

densité d'énergie libre chimique

densité d'énergie libre chimique

05 0 0 Cp C,
p (&
(a) représentation 3D (b) projection 2D

Figure 2.5 : Illustration de la densité d’énergie libre chimique.

Les forces motrices des problémes de diffusion et de changement de phase sont respec-
tivement obtenues en dérivant la fonctionnelle d’énergie libre totale par rapport a c et ¢.
Nous obtenons ’équation de Cahn-Hilliard en dérivant 1’énergie totale par rapport a c :

dc(z, t)

=V (crev (5)) =V (crov (5). (237)

La concentration (¢) est un champ conservé, sa moyenne spatiale est donc constante dans
le temps. Des conditions aux limites peuvent étres utilisées pour prendre en compte les
échanges sur les bords. De la méme maniére, I’équation d’Allen-Cahn est obtenue en
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2.6 Algorithme d’intégration temporelle étagée

dérivant I’énergie totale par rapport a ¢. Cependant, le parameétre d’ordre (¢) n’est pas
un champ conserveé :

o

96(, t) §F o
- M =M L
OV’

ot 6o a¢_v

(2.38)

ou M est la mobilité de l'interface qui doit étre la plus grande possible dans le cas d'un
changement de phase controlée par la diffusion [220]. L(¢) est le coefficient de diffusion
homogénéisé (coefficient d’Onsager) donné par [166] :

L(6) = h(9) 2% + 7(6) 2 (2.39)

ou D; est le coefficient de diffusion dans chaque phase. L(¢) est choisi de maniére a
retrouver la loi de Fick dans un cas homogéne. Pour un matériau homogene (¢ = 0),
I’Equation 2.37 est équivalent a la loi de Fick :

e o
5=V (—L(O)V (E(O)))
¢ v (_&V (e — Cb))) (2.40)

ke
= —DbAC.

L’énergie d’interface (w) et I’épaisseur de U'interface (§) (voir Figure 2.1) peuvent étre
déduites de v et W par [166,222] :

Y vaW
3v2

5:6\/% Ozln(lgm). (2.42)

L’Equation 2.42 est établie en supposant que l'interface est définie par ¢ € [k, 1 — K]
k = 0,05 a été choisi dans ce travail.

(2.41)

2.6 Algorithme d’intégration temporelle étagée

Le modeéle proposé a été implémenté dans le code commercial aux éléments finis Aba-
qus par le biais d'une routine UEL. Le diagramme temporel en Figure 2.6 illustre le
processus d’incrémentation de base. A chaque incrément, le probléme de déplacement, le
probléme de diffusion et le probléme de changement de phase sont résolus simultanément
sur la base de la derniére topologie de fissure convergée et vice versa.

Un algorithme de type Newton-Raphson est utilisé pour résoudre le probleme global
de maniére itérative :
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Chapitre 2 - Modélisation multi-physique d’un matériau multi-couche par une approche
en champ de phase

Uy Un Uy 1
€ Cn Cn+i
¢0 ¢" ¢”+l
. ¢J B,n ,l/)g’n+] U, C, ¢, wa
déplacement o
diffusion 7 -
changement de phase n
0+n d7 H
endommagement >
HO H” Hn+l
d0 dn dn +1
Temps t, t, o

Figure 2.6 : Diagramme temporel de 'algorithme étagé utilisé pour résoudre le probléme
multi-physique dans le code aux éléments finis Abaqus.

Ky, Ky 0 0 Au, r

Kou Ko Koo 0 | |Ag, ™
= , (2.43)

0 Ky K. 0 Ac, re

L O 0 O Kdd_ _Adn_ _’I"g_

ou K;; sont les matrices de rigidité élémentaires, Au,, Ac,, A¢, et Ad, sont les
incréments des dégrés de libertés nodaux a l'instant ¢,. 7% 75, 7% et % sont les résidus.
La formulation par éléments finis du présent modéle est détaillée en Annexe A.

Les phénoménes de fissuration et de viscoplasticité ne se produisent pas a la méme
échelle de temps. Par conséquent, un controle adaptatif du pas de temps est nécessaire
pour rendre la simulation réalisable d’un point de vue informatique. Le pas de temps est
controlé automatiquement par 'incrément de variable d’histoire :

dH <nde. (2.44)
21,
1 est un parametre numérique utilisé pour rétrécir ou élargir le critére d’évolution du pas
de temps en fonction de la précision recherchée. Cette gestion du pas de temps basée sur
I'incrément de la variable d’histoire permet d’augmenter le pas de temps avant I'initiation
de la fissuration. Apres initiation de la fissuration dans le cas d’une propagation instable,
la densité d’énergie de déformation élastique en pointe de la fissure devient indépendante
du pas de temps. Celui-ci est alors réduit a une valeur minimale de dt = 107%s. De
cette facon, la propagation instable de la fissure est détectée avec précision. Pour plus de
détails sur cette gestion automatique du pas de temps le lecteur peut se référer a [182].
La condition d > 0 permettant d’identifier si une fissure se propage ou non est associée
au critére sur l'incrément de la variable d’histoire (cf. Equation 2.44) afin de pouvoir
ré-augmenter le pas temps dans le cas ol la propagation de la fissure est stoppée.
Le Tableau 2.1 résume l’ensemble des parameétres du modéle multi-physique mis en
place.
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2.7 Exemples d’applications

Parameétre symbole et unité
Elasticité

Module de Young : E|Pa|

Coefficient de Poisson : v

Déformation propre (dilatation thermique, changement de phase) : e*

Viscoplasticité

Exposant de Norton : n

Constante de Norton : A[Pa™" /g
Fissuration

Energie de surface : ge|N/m|

Longueur caractéristique : le[m]

parameétre d’anisotropie : Qo

Chimie

Coefficient de diffusion : D [m?/s]

Concentration d’équilibre : Cab

Epaisseur de 'interface :  |m]

Energie de l'interface : w [J/m?|

Courbure de la densité d’énergie : k [J/m3]

Mobilité de I'interface : M [m?/] /s

Algorithme de résolution

Critére sur le pas de temps : n

Tableau 2.1 : Paramétres du modéle multi-physique mis en place.

2.7 Exemples d’applications

Dans la suite, plusieurs exemples d’applications sont étudiés afin de valider I'implémen-
tation du modéle multi-physique mis en place. Dans un premier temps la partie chimique
et la partie mécanique du modeéle sont testées séparément. La partie chimique est testée
a travers ’étude de 'oxydation tandis que la partie mécanique est testée avec ’étude du
fluage et de la fissuration. Le modéle est ensuite testé sur des exemples plus complexes
faisant intervenir simultanément toutes les physiques modélisées. Pour tous les exemples
présentés, les valeurs de la mobilité de I'interface, de la courbure de la densité d’énergie
et de I'énergie de l'interface sont les mémes. La mobilité de 'interface est choisie suf-
fisamment élevée M=10°mm?/J /s (ce qui revient a supposer que la réaction chimique
a linterface est instantanée). La courbure de la densité d’énergie chimique est choisie
identique pour les deux phases est fixée & k = 1J/mm? et I’énergie de I'interface pour le
probléme de changement de phase & w = 0,1J/mm?. Le choix de ces deux derniers para-
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Chapitre 2 - Modélisation multi-physique d’un matériau multi-couche par une approche
en champ de phase

métres (spécifique a 'approche champ de phase) n’a pas d’importance dans les exemples
présentés car 'effet de la mécanique sur le changement de phase est négligé. Les simu-
lations sont toutes effectuées dans des conditions de déformation plane. La plupart des
parameétres matériaux utilisés ont été choisis suffisamment proche des propriétés physiques
du systéme Zy-4/7ZrOy (cf. Tableau 4.5).

2.7.1 Etude de l'oxydation

Les exemples présentés ici qui portent sur 1'étude de l'oxydation, visent a valider
la partie chimique du modéle de maniére découplée de la partie mécanique. Les degrés
de liberté liés a 'aspect mécanique (déplacement u et fissuration d) sont inactifs dans
cette partie. Le probléme d’oxydation est traité dans deux configurations : croissance et
dissolution d’une couche d’oxyde. Les résultats obtenus avec le modéle développé dans
ce travail basé sur une approche diffuse (interface métal/oxyde continue) sont comparés
avec les résultats obtenus avec le code SHOWBIZ?! de 'IRSN utilisant une approche
discontinue (interface métal/oxyde discontinue).

2.7.1.1 Croissance d’une couche d’oxyde

Ce premier exemple porte sur la croissance d’'une couche d’oxyde a la surface d’une
plaque semi-infinie. Le probléme correspondant est illustré en Figure 2.7. Le paramétre

 C
—> Coz ) ) k
c=¢y|  oxyde métal
e =0 0,1lmm
:1 L Cm ¢ ’
0, ¢ C
y} =
T J )
el 0,3mm

or

Figure 2.7 : Géométrie, conditions initiales et conditions aux limites pour ’étude de la
croissance d'une couche d’oxyde. Le profil initial du paramétre d’ordre ¢ (en bleu) et le
profil initial de concentration en oxygéne ¢ (en rouge) ainsi que le sens de déplacement de
I'interface métal /oxyde sont représentés.

d’ordre (¢) est initialisé a I’aide d’une fonction de type tangente hyperbolique :

bt = 0) = % {1 ~ tanh (W%e())ﬂ , (2.45)

0 ~ 2,94 est donné par 'Equation 2.42, § = 1pm représente épaisseur de Uinterface
(¢ € 10,05 —0,95]) et €2, = 1pm est I'épaisseur initiale de la couche d’oxyde (¢ = 1).

1. SHOWBIZ est un code de calcul développé au sein de L’TRSN pour étudier l'effet de I'oxygéne et
de '’hydrogéne sur le comportement thermomécanique et thermochimique local de trongons de gaines de
crayons combustible en fonctionnement normal, incidentel ou accidentel en réacteur, en transport ou en
entreposage.

50

Cette thése est accessible a I'adresse : https://theses.insa-lyon.fr/publication/2022LY SEI036/these.pdf
© [E.-B. Djeumen Nkwechen], [2022], INSA Lyon, tous droits réservés



2.7 Exemples d’applications

Une couche d’oxyde d’épaisseur initiale non nulle est nécessaire pour initier la simulation
(€9, > § est suffisant pour Dinitialisation du calcul). Initialement, la concentration dans
le métal (¢ = 0) est homogeéne (¢, = 0,13 %mass), tandis qu'un gradient linéaire est
imposé dans l'oxyde. (¢g = 25,97 %mass, c¢,,—23,1 %mass). Une condition au limite
de type Dirichlet, est imposée sur la surface de gauche (¢ = ¢y = 25,97%mass). Cette
condition aux limites traduit I’échange avec ’environnement externe responsable de la
croissance de la couche d’oxyde. Les concentrations d’équilibre a l'interface oxide/métal
et les coefficients de diffusion de 'oxygéne dans 'oxyde et le métal sont donnés dans le
Tableau 3.5 ci-dessous.

Propriétés métal oxyde
concentration d’équilibre ¢ (Y%mass) 7 23,1
coefficient de diffusion D (cm?/s) 1,19.1071% 1,92.107°
Courbure de la densité¢ d’énergie k (J/mm?) 1
épaisseur de l'interface 6 (pm) 1
énergie de l'interface w (J/mm?) 0,1

mobilité de l'interface M (mm?3/J/s) 109

Tableau 2.2 : Paramétres utilisés pour 1’étude de la croissance d'une couche d’oxyde.

Le domaine est maillé avec 1000 éléments quadrangles & interpolation linéaire dans la
direction x et 1 élément dans la direction y. Dix éléments dans I'interface sont nécessaires
pour garantir la bonne convergence de la simulation [220].

La Figure 2.8 présente les profils de concentration en oxygéne a différents instants. Les
résultats du modéle champ de phase développé dans ce travail sont comparés aux résultats
du code SHOWBIZ utilisant une approche discontinue. La bonne cohérence entre les résul-
tats démontre que la régularisation du probléme d’oxydation introduite dans l’approche
champ de phase n’altére pas la qualité de la solution. I’équilibre a 'interface métal /oxyde
est atteint assez rapidement durant le processus de croissance. Les concentrations locales
a l'interface (coté oxyde et métal) atteignent les valeurs d’équilibre prescrites (lignes inter-
rompues noires) et la croissance se poursuit dans ces conditions d’équilibre a l'interface.

L’évolution temporelle de 1’épaisseur de la couche d’oxyde est illustrée en Figure 2.9.
L’épaisseur de la couche d’oxyde est déterminée en suivant la position de l'interface
(¢ =0,5). On observe la également une bonne cohérence avec les résultats du code
SHOWBIZ. Une cinétique de croissance parabolique (e, = +v/kct), est observé. k. =
4,16 - 1071%m? /s a été¢ identifi¢ par la méthode des moindre carrée.

2.7.1.2 Dissolution d’une couche d’oxyde

Le probléme correspondant a 1’étude de la dissolution d’une couche d’oxyde similaire
au cas précédent de croissance d’une couche d’oxyde est illustré en Figure 2.10.
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en champ de phase
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Figure 2.8 : Evolution du profil de concentration en oxygéne a différents instants lors de
la croissance d’une couche d’oxyde. Les nombres en regard des courbes sont les durées
correspondantes en secondes. Les résultats du modeéle développé dans ce travail (traits
continus) sont comparés aux résultats du code SHOWBIZ (point).
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Figure 2.9 : Evolution de I’épaisseur de la couche d’oxyde lors d’un processus de croissance.
Les résultats du modéle développé dans ce travail sont comparés aux résultats du code
SHOWBIZ avec les mémes conditions aux limites

L’épaisseur initiale de la couche d’oxyde est fixée a €, = 10pm (voir Equation 2.46).
A Tinstant initial, la concentration dans le métal (co, = 0,13%mass) et celle dans 1'oxyde
(Cor = 25,97%mass) sont homogeénes. Par rapport au cas précédent , la condition au limite
de type Dirichlet sur la surface de gauche est supprimée. Ce qui traduit I’absence d’échange
avec l'environnement externe. Les parameétres utilisés sont résumés dans le Tableau 2.3
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C C ‘
Cox _ ) )
oxyde 1 métal
¢—1 «Cpn e ¢=0 0,1mm
Yy ‘ S S Y
x
< > 0,3mm

0
€oz

Figure 2.10 : Géométrie, conditions initiales et conditions aux limites pour I’étude de la
dissolution d'une couche d’oxyde. Le profil initial du paramétre d’ordre ¢ (en bleu) et le
profil initial de concentration en oxygéne ¢ (en rouge) ainsi que le sens de déplacement de
'interface métal/oxyde sont représentés.

ci-dessous.

Propriétés métal oxyde
concentration d’équilibre ¢ (%mass) 7 25,97
coefficient de diffusion D (cm?/s) 1,19.1071% 1,92.107°
Courbure de la densité d’énergie k (J/mm?) 1
épaisseur de l'interface ¢ (pm) 1
énergie de l'interface w (J/mm?) 0,1

mobilité de l'interface M (mm?3/J/s) 109

Tableau 2.3 : Parametres utilisés pour ’étude de la dissolution d’une couche d’oxyde.

Les profils de concentration en oxygéne & différents instants sont illustrés en Fi-
gure 2.11. Le métal présente initialement une plus faible concentration en oxygéne compa-
rativement a la couche d’oxyde et bien en dessous de la limite de solubilité dans le métal.
Ainsi, de I'oxygéne contenu dans 'oxyde diffuse vers le métal ce qui induit la formation
d’une couche de métal enrichie en oxygeéne. Cette diffusion d’oxygene s’accompagne égale-
ment d’une dissolution partielle de la couche d’oxyde. La Figure 2.12 permet de visualiser
I’évolution temporelle de 1’épaisseur de la couche d’oxyde. La cinétique de dissolution
est largement plus lente que celle de croissance. 1’épaisseur d’oxyde dissout est de 2,51m
aprés 3600s tandis que pour la méme durée lors d’un processus de croissance, une couche
d’oxyde d’épaisseur 12, 2pm se forme (voir Figure 2.9).

Cet exemple met en évidence le caractére général de I'approche champ de phase utilisée
qui permet de simuler la croissance et la dissolution d’une couche d’oxyde en utilisant un
modéle unique et sans avoir recours & des astuces numériques spécifiques pour gérer la
croissance et la dissolution.
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Figure 2.11 : Evolution du profil de concentration en oxygéne a différents instants lors
de la dissolution d’une couche d’oxyde. Les nombres proches des courbes sont les durées
correspondantes en secondes.
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Figure 2.12 : Evolution de I’épaisseur d’oxyde lors d’un processus de dissolution.

2.7.2 Etude du fluage et de la fissuration

Les exemples présentés dans cette partie qui portent sur les phénomeénes de fluage et
fissuration visent a valider la partie mécanique du modeéle de maniére découplée de la
partie chimique. Les degrés de libertés liés a la partie chimique (teneur en oxygéne c et
paramétre d’ordre ¢) sont soit inactifs soit imposés. Le modéle est tout d’abord validé sur
un cas homogeéne. Ensuite l'effet de la régularisation de l'interface sur le comportement
au fluage d’un matériau multi-couche constitué d’une couche d’oxyde et d’une couche de
métal est étudiée. Enfin, I'effet de la fissuration de la couche d’oxyde sur le comportement
macroscopique du matériau multi-couche est abordé.
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2.7 Exemples d’applications

2.7.2.1 Cas homogéne

Dans un premier temps afin de valider I'implémentation de la loi de fluage, il convient
d’étudier le cas d’'un élément 2D homogéne (¢ = 0). Une plaque métallique carrée de
dimensions 0,3mmx0,3mm (cf. Figure 2.14) est soumise & une contrainte de traction
constante sur son coté supérieur dans la direction y tandis que le déplacement de son
cOté inférieur est bloqué dans la direction y. La procédure de chargement est illustrée
en Figure 4.5. Une contrainte de oy =22 MPa est appliquée en 15 secondes puis mainte-
nue pendant 800s. On rappelle que les calculs sont réalisés sous I’hypothése des petites
déformations et I’hypothése des déformations planes.

0,—22MPa

5 i tO:15S

0 200 400 600 800 1000
Temps(s)

Figure 2.13 : Procédure de chargement mécanique appliquée pour I’étude du fluage.

Le module d’Young est fixé & E = 53.10% MPa avec v = 0, 35. Les paramétres de la
loi Norton (cf. Equation 2.19) sont fixés & A = 5,85.10""MPa~" /s, n =1,66. On considére
uniquement la visco-plasticité dans cet exemple.

La Figure 2.14 montre I’évolution de la déformation en fonction du temps. Le résultat

— Ce travail
o Mod¢le matériau intégré dans ABAQUS
0.06 T . .
00:22MP3. o
0.04 ¢
2
W
0.02 }

0 200 400 600 800
Temps(s)

Figure 2.14 : Evolution de la déformation en cours de fluage dans le cas homogéne (¢ = 0).
Le modéle mis en place est comparé avec le modéle matériau de base intégré dans Abaqus.
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Chapitre 2 - Modélisation multi-physique d’un matériau multi-couche par une approche
en champ de phase

obtenu avec le modéle mis en place est cohérent avec celui obtenu en utilisant le modéle
matériau de base intégré dans Abaqus. La vitesse de fluage définie par la pente de la
courbe vaut &p ~ 6,8.107°s71. Ce cas homogéne simple servira de base pour 'analyse des
exemples plus complexes étudiés dans la suite.

2.7.2.2 Effet de la régularisation de l’'interface

Cette section porte sur ’étude du comportement au fluage d’'une matériau multi-
couche constitué d’une couche métallique et d’'une couche d’oxyde. Le paramétre d’ordre
(¢) est utilisé pour décrire la couche métallique (¢ = 0) et la couche d’oxyde (¢ = 1) du
matériau multi-couche. Le comportement effectif de I'interface métal /oxyde régularisée est
décrit par une loi de mélange. Il est donc important d’étudier 'effet de cette régularisation
sur le comportement au fluage macroscopique du matériau multi-couche. Deux modéles
sont alors considérés :

— modéle d’interface franche : le matériau multi-couche est modélisé avec une approche
discontinue en maillant explicitement I'interface métal/oxyde. La simulation est ef-
fectuée en utilisant les lois de comportement de base intégrées dans le code de calcul
Abaqus.

— modéle d’interface diffuse : le matériau muti-couche est modélisé avec une interface
métal /oxyde régularisée en utilisant le modéle mis en place dans ce travail. La
topologie de la structure est alors gérée implicitement par le paramétre d’ordre (¢).

Le probléme étudié est illustré en Figure 2.15. Seule la viscoplasticité est considérée dans

_ Y
&y = h
1 Fu,
Neeud de controle Oy oy ——'________’_’.___—‘;-_:ﬁ:- e Neeud de controle Oy p,
/ J

<—interface franche

h - e <§
O;{Zde N\ interface diffuse et

< > L=0,3mm
€,,—10m
Figure 2.15 : Géométrie et conditions aux limites pour I’étude du fluage d’une structure
binaire. Deux cas de figures sont simulés : le cas avec 'interface discontinue est réalisé en
maillant explicitement 'interface alors que le cas avec l'interface régularisée est résolu en
gérant implicitement la topologie a 1'aide du paramétre d’ordre (¢).

cet exemple. Pour le modéle d’interface diffuse, une fonction de type tangente hyperbolique
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2.7 Exemples d’applications

est utilisée pour définir le paramétre d’ordre (¢) :

b(x) = % {1 ~ tanh (%)} | (2.46)

J représente ’épaisseur de l'interface (¢ € [0,05 — 0,95]) et e,,= 10pm est 'épaisseur de
la couche d’oxyde (¢ = 1). En ce qui concerne les conditions aux limites mécaniques, la
surface inférieure est bloquée dans la direction y tandis que celle de droite est bloquée
selon la direction z. Une condition aux limites de type "Multi-Point Constraint" (MPC)
est appliquée sur la surface supérieure afin garantir qu’elle reste plane. Cette condition
aux limites permet également d’appliquer un effort de fluage de résultante F' suivant I'axe
y. Pour des raisons de commodité, le chargement (F') appliqué est défini a travers la
contrainte moyenne correspondante donnée par :

B F
 Lxe

go (247)
oll ¢ = lmm est ’épaisseur hors plan nécessaire pour résoudre le probléme sous 'hypothése
de déformation plane. La méme procédure de chargement que dans le cas homogéne
précédent (cf. Figure 4.5) est utilisée ici. La déformation macroscopique de fluage est
définie & partir du déplacement vertical (u,) de la surface supérieure (cf. Figure 2.15) :

_ Yy

ew = - (2.48)

Les paramétres utilisés sont résumés dans le Tableau 2.4. L’oxyde (¢ = 1) est sup-

Propriétés métal (¢ =0) oxyde (¢ =1)
Elasticité

Module d’Young : E (MPa) 53.103 180.10°

Coefficient de Poisson : v 0,35 0,3

Visco-plasticité
Constante de Norton : A (MPa™"/s) 5,85.1077 -

Exposant Norton : n 1,66 -

Tableau 2.4 : Paramétres utilisés pour I'étude de 'effet de la régularisation de I'interface
sur le comportement au fluage effectif d’'un matériau multi-couche. L’oxyde est supposé
avoir un comportement élastique et le métal un comportement viscoplastique.

posé avoir un comportement élastique tandis que le métal (¢ = 0) a un comportement
visco-plastique. Le domaine est maillé avec 3000 éléments quadrangulaires a interpolation
linéaire dans la direction x et 1 élément dans la direction y. La gestion adaptative du
pas de temps, implémentée dans Abaqus comme option par défaut, a été utilisée pour les
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calculs. Un pas de temps trés réduit, de I'ordre de 10735, est nécessaire en début de calcul
pour assurer une bonne convergence, alors que de grands pas de temps, de I'ordre de 10s,
sont atteints en fin de calcul.

Les évolutions de la déformation et de la vitesse de déformation macroscopique du
matériau multi-couche sont présentés en Figure 2.16. Tout d’abord, on note que lorsque

— J=5pm 0=2pum

0=4pm o=1pm

— mod¢éle d'interface diffuse

o modeéle d'interface franche
x 10~

107!
‘oS
=
107
0 200 400 600 800 107 ' ' :
10" 10! 102 103
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Figure 2.16 : Effet de ’épaisseur de U'interface métal/oxyde sur la déformation (a) et la
vitesse de déformation (b) lors du fluage d’un matériau multi-couche. La solution pour le
matériau métallique homogeéne est également représentée ; La vitesse est normalisée par
la solution homogene £, (cf. Figure 2.14). Les résultats du modeéle d’interface diffuse (ce
travail) sont comparés aux résultats du modeéle d’interface franche (loi de comportement
de base intégrée dans Abaqus).

I’épaisseur de l'interface diminue, les résultats du modeéle d’interface diffuse convergent
vers les résultats du modele d’interface discontinue. Ce résultat démontre que la régulari-
sation de 'interface introduite dans I’approche champ de phase n’altére pas la qualité de
la solution du probléme mécanique de base a condition que I’épaisseur de l'interface soit
trés petite. Cependant, réduire I’épaisseur de 'interface implique également de réduire la
taille des éléments (pour décrire convenablement le fort gradient de ¢ dans l'interface) ce
qui augmente le colit numérique des simulations. Dans la suite, ’épaisseur de l'interface
est fixée & 6 = 1pm.

La Figure 2.16 montre que la vitesse de fluage du matériau homogéne (£y) est su-
périeure & celle du matériau multi-couche ( €, < £¢). La présence de la couche d’oxyde
rigidifie la structure. Par rapport au cas homogéne pour lequel la vitesse de fluage est
constante, une diminution progressive de la vitesse de fluage macroscopique est observée
dans le cas du matériau multi-couche alors que 'effort appliqué reste constant. Pour mieux
comprendre cette diminution de la vitesse de fluage, I’évolution temporelle et spatiale de la
contrainte de traction dans le matériau est présentée en Figure 2.17. En cours de fluage, la
différence de comportement entre le métal (viscoplastique) et 'oxyde (élastique) induit une
relaxation de contraintes dans le métal compensée par une augmentation de contraintes
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2.7 Exemples d’applications

dans l'oxyde. Comme le montre la Figure 2.17(c), la redistribution de contrainte dans le
matériau s’effectue suivant un chemin d’équilibre donnée par la relation suivante :

00 L =0yyon €ox + Oyym - (L — €0y), (2.49)

I'équation 2.49 traduit I’équilibre mécanique sur la surface supérieure (cf. Figure 2.16).
La relaxation de la contrainte dans la couche de métal est & l'origine de la diminution
progressive de la vitesse de fluage (cf. Figure 2.16).

—modéle d'interface diffuse o modéle d'interface franche
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Figure 2.17 : Evolution spatiale (a) et temporelle (b) de la contrainte en cours de fluage
d’un matériau multi-couche. Les résultats du modéle d’interface diffuse sont comparés aux
résultats du modeéle d’interface franche. (¢) comparaison des contraintes dans le métal et
dans I'oxyde en cours de fluage. La solution analytique donnée par 'Equation 2.49 est
également représentée. Tous les résultats sont normalisés par la contrainte moyenne oy du
chargement appliquée (cf. Equation 2.47). Pour le modéle d’interface diffuse, 1’épaisseur
de l'interface a été fixée a § = 1pm.

2.7.2.3 Effet de la fissuration

L’exemple précédent a mis en évidence le fait que lors du fluage d’'un matériau multi-
couche constitué d’une couche d’oxyde (élastique) et d’une couche de métal (viscoplas-
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tique), la contrainte dans le métal se relaxe tandis que celle dans le 'oxyde augmente.
Cette augmentation de contrainte dans la couche d’oxyde peut conduire a sa fissuration.
L’objectif de cet exemple est de mettre en évidence 'effet de la fissuration de la couche
d’oxyde sur le comportement au fluage macroscopique du matériau multi-couche. Le pro-
bléme étudié est illustré en Figure 2.18.

d=1
/ Neoeud de contréle 0,
O
p 3>

interface (¢=0,5

=0

métal (¢

0,3mm

Nceud de controéle o,,,,

h=0,15mm h=0,15mm

Figure 2.18 : Géométrie et conditions aux limites pour I’étude du fluage et de la fissuration
d’un matériau multi-couche. Un défaut initial (d = 1) est imposé au milieu de la face
supérieure. La direction verticale (perpendiculaire & Uinterface métal/oxyde) est choisie
comme direction préférentielle de propagation de la fissure dans la couche d’oxyde (a). La
zone anticipée de propagation de la fissure (en vert) est maillée finement avec des éléments
carrés de coté 0,1 pm tandis que le reste du domaine est maillé de maniére plus grossiére.
La topologie de la structure est définie a 1’aide du paramétre d’ordre (¢) imposé tout au
long du calcul et dont le profil est également illustré.

Un défaut unique (d = 1) est imposé au milieu de la surface supérieure pour initiali-
ser la fissuration dans la couche d’oxyde. Les conditions aux limites sont semblables au
probléme précédent. La surface inférieure est bloquée suivant 'axe y tandis que celle de
gauche est fixée suivant 1'axe x. Un effort imposé constant (F) est appliqué sur la sur-
face de droite a travers une condition aux limites de type MPC. La méme procédure de
chargement que précédemment est utilisée (cf. Figure 4.5). Seule la viscoplasticité et la fis-
suration sont considérées dans cet exemple. Dans I’hypothése d’une fissuration isotrope de
I'oxyde, un phénoméne de délaminage total de I'oxyde se produit. De plus, on ne constate
pas de fluage significatif de la couche de métal avant la desquamation ou le délaminage
total de I'oxyde. Pour cette raison, on suppose que la fissuration de la couche d’oxyde est
anisotrope. La direction perpendiculaire a I'interface métal/oxyde est choisie comme direc-

60

Cette thése est accessible a I'adresse : https://theses.insa-lyon.fr/publication/2022LY SEI036/these.pdf
© [E.-B. Djeumen Nkwechen], [2022], INSA Lyon, tous droits réservés



2.7 Exemples d’applications

tion préférentielle de propagation des fissures. L’anisotropie de la fissuration dans 1'oxyde
permet d’éviter la propagation de la fissure parallélement & 'interface métal/oxyde res-
ponsable du phénomeéne de desquamation. Le parameétre d’anisotropie oy = 100 est utilisé
(cf. Equation 2.24).

La topologie de la structure est définie a ’aide d’une fonction de type tangente hy-
perbolique fonction du paramétre d’ordre (cf. Equation 2.46). L’épaisseur de la couche
d’oxyde est fixée a e,,—10pm. Les parameétres utilisés sont résumés dans le Tableau 2.5.
La couche d’oxyde (¢ = 1) est supposée avoir un comportement élastique endommageable

Propriétés métal oxyde
Elasticité

Module d’Young : E (MPa) 53.10° 180.10°

Coefficient de Poisson : v 0,35 0,3

Visco-plasticité

Oom<26MPa  0,,,>26MPa

Constante de Norton : A (MPa™"/s) 5,85.1077 1,09.107° -

Exposant Norton : n 1,66 3,92 -
Fissuration

Energie de surface de la fissure : g. (N/mm) - 2.1073

Longueur caractéristique de la fissure : [, (mm) - 1073

Paramétre d’anisotropie : «q - 100

Algorithme de résolution

Critére sur le pas de temps : 0,1

Tableau 2.5 : Parameétres utilisés pour ’étude du fluage et de la fissuration d’un matériau
multi-couche constitué d’une couche de métal (visco-plastique non endommageable) et
d’une couche d’oxyde (élastique emdommageable). Les paramétres de fluage dans le métal
dépendent de la contrainte de von Mises locale.

tandis que le métal (¢ = 0) a un comportement viscoplastique non endommageable. La
résistance a la fissuration du métal est donc choisie largement au dessus de celle de 'oxyde.
La fissuration de la couche d’oxyde induit un état de contrainte hétérogéne dans le couche
de métal. L'effet de la contrainte sur les propriétés de fluage est pris en compte (fluage de
type diffusif a faible niveau de contrainte et fluage de type dislocation pour des contraintes
élevées). La zone anticipée de propagation de la fissure (en vert) est maillée finement avec
des éléments carrés a interpolation linéaire de coté 0,1 pm alors que le reste du domaine
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Chapitre 2 - Modélisation multi-physique d’un matériau multi-couche par une approche
en champ de phase

est maillé de maniére plus grossiére. De maniére générale, la zone anticipée de propagation
de la fissure doit étre maillée finement avec une taille d’élément maximale de h = [./2
pour garantir une bonne précision des simulations et réduire l'effet du maillage sur les
résultats [203].

La gestion de pas de temps basée sur l'incrément de l'énergie de déformation est
utilisée. Le paramétre de controle de pas de temps est fixé a n = 0,1 (cf. Equation 2.44).
La déformation macroscopique de fluage dans ce cas est définie & partir du déplacement
horizontal (u,) de la surface de droite (cf. Figure 2.18) :

Uy
Exx = 7 -
2h

La Figure 2.19(a) illustre I’évolution de la déformation macroscopique (e,,) du matériau
multi-couche en cours de fluage. L’évolution de la déformation du matériau homogéne cor-
respondant est également représentée. La vitesse de déformation du matériau multi-couche
normalisée par la vitesse dans le cas du matériau métallique homogene (£ cf. Figure 2.14)
est également illustrée en Figure 2.19(b). Deux régimes de fluage sont observés pour le
matériau multi-couche. Avant fissuration de la couche d’oxyde, on observe une diminution
de la vitesse de fluage macroscopique induit par 'effet renfort de la couche d’oxyde. Aprés
fissuration de la couche d’oxyde, la vitesse ré-augmente et tend a se stabiliser. La vitesse
du matériau multi-couche avant comme aprés fissuration de la couche d’oxyde reste tou-
jours inférieure a la vitesse du matériau métallique homogeéne (£,, < £p). Ceci est di a
la contribution mécanique des fragments d’oxyde (cf. Figure 2.19(c)) qui permettent de
maintenir un effet renfort résiduel méme aprés fissuration de la couche d’oxyde. La topolo-
gie de fissure juste apreés la fissuration (¢ = t; = 83s) et a la fin de la simulation (¢t = 800s)
dans la couche d’oxyde, est illustré en Figure 2.19(c). La fissure se propage (de maniére
instable) jusqu’a l'interface métal/oxyde ou elle est stoppée et n’évolue plus jusqu’a la fin
de la simulation. I’anisotropie de la fissuration dans le couche d’oxyde permet d’éviter
la propagation de la fissure parallélement & I'interface métal/oxyde ce qui aurait conduit
a la desquamation totale de la couche d’oxyde. Il est important de préciser que toute la
simulation est effectuée sur le maillage initial. Aprés la fissuration de 'oxyde, les éléments
en pointe de fissure se déforment trés sévérement. La distorsion excessive des éléments en
pointe de fissure induit une légére réduction de la vitesse de fluage apres fissuration de la
couche d’oxyde (cf. Figure 2.19(b)). Il peut étre envisagé de remailler le domaine aprés
fissuration pour éviter cet effet numérique indésirable.

La Figure 2.20 présente I’évolution du champ de déformation visco-plastique dans la
couche de métal. La couche d’oxyde (¢ > 0,5) est également représentée (en gris) sans
les éléments fissurés (d > 0,95). Avant la fissuration de la couche d’oxyde, la déformation
visco-plastique du métal dans la direction horizontale (¢%2) est homogéne et négligeable
(e, < 2.107% cf. Figure 2.20(a)). Aprés fissuration de la couche d’oxyde, on observe
une localisation progressive de la déformation entre les fragments d’oxyde ou le métal se
retrouve a nu (cf. Figure 2.20(b) et Figure 2.20(c)). La cinétique de fluage macroscopique
est alors controlée par 'ouverture de la fissure, elle méme induite par le fluage du métal mis
a nu. Comme illustré en Figure 2.19, la déformation macroscopique u,/2h (aux bornes
du domaine modélis¢) se compare bien a ouv/2h (ouv étant 'ouverture de la fissure).
Cela permet de valider pleinement I'’hypothése d’une cinétique de fluage macroscopique
controlée par 'ouverture de la fissure. Les fragments d’oxyde se comportent quasiment
comme des corps rigides.

(2.50)
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Figure 2.19 : Effet de la fissuration sur le fluage d'un matériau multi-couche. (a) Evolu-
tion temporelle de la déformation. La déformation macroscopique aux bornes du domaine
modélisé (u,/2h) est comparée a ouv/2h (ouv étant 'ouverture de la fissure). La défor-
mation dans le cas homogéne est également représentée. (b) Evolution temporelle de la
vitesse déformation normalisée par celle du matériau métallique homogeéne. (c¢) Topologie
de la fissuration de la couche d’oxyde en cours de fluage. Un zoom est effectué dans la
région proche de la fissure (zone en vert sur la Figure 2.18).

Les fleches sur la Figure 2.20(c) indiquent le mode de déformation de la structure. Ce
mode de ruine de la structure conduit a une fissure sous la forme d’un "U".

fragments d'oxyde
e

T, m

1,40
1,11

0,82
0,53
0,24

(a) t=t,~83s (b) t=200s (c) t=800s 0,05
Figure 2.20 : Evolution temporelle du champ de déformation visoplastique dans la couche
de métal (32 , ). La couche d’oxyde (¢ > 0,5) est représentée en gris. Les éléments fissurés
(d > 0,95) ont été supprimés. Le domaine n’est pas représenté en entier, seule la région
au voisinage de la fissure est représentée.
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Chapitre 2 - Modélisation multi-physique d’un matériau multi-couche par une approche
en champ de phase

Les contraintes sont évaluées, compte tenu des symétries, au milieu du réseau pério-
dique de fragments représenté par le modeéle (points de controle définis en Figure 2.18).
Les évolutions temporelles des contraintes dans l'oxyde et le métal sont illustrés en Fi-
gure 2.21. Les contraintes ont été extraites aux points de controle definis en Figure 2.18.
En début de fluage avant fissuration de la couche d’oxyde, la contrainte dans 'oxyde aug-
mente tandis que celle dans le métal se relaxe. Lorsque la contrainte dans I'oxyde atteint
une valeur critique (05, & 220¢), elle se fissure. On rappelle que 0p=22MPa. Cette fissu-
ration induit aussitot une redistribution des contraintes dans la structure. La contrainte
dans les fragments d’oxyde formés se relaxe partiellement tandis que celle dans le métal
augmente. Par la suite, la couche de métal poursuit sa relaxation de contrainte alors que
la contrainte dans les fragments d’oxyde repart a la hausse.

— oxyde — métal
100

o,
or Ol'.l'. m'/ Oh
20 | ¥

Oy / 0y

fissuration de l'oxyde

U]/]/. m / Oll

0,1 : : :
0 200 400 600 800

Temps(s)

Figure 2.21 : Evolution temporelle des contraintes lors du fluage d’un matériau multi-
couche constitué d’un couche d’oxyde (élastique endommageable) et une couche de métal
(viscoplastique non endommageable). Les contraintes dans le couche d’oxyde et la couche
de métal ont été extraites aux points de controle définis en Figure 2.18. Les contraintes sont
normalisées par la contrainte moyenne (o) du chargement appliquée (cf. Equation 2.47).
ot est la contrainte critique induisant la fissuration de la couche d’oxyde.

La Figure 2.22 illustre la variation du pas de temps en cours de la simulation. Des
pas de temps de l'ordre de 10s sont atteints avant la fissuration de la couche d’oxyde.
Les fluctuations sont dues au fait que l'algorithme d’intégration temporelle d’Abaqus
tente continuellement d’augmenter le pas de temps pour accélérer le calcul. Cependant
I’augmentation du pas de temps n’est acceptée que si le critére sur I'incrément de 1’énergie
de déformation est respecté. Au moment de 'initiation de la fissuration instable de I'oxyde,
le pas de temps est réduit presque a zéro (dt = 107%s) pour calculer la topologie de la
fissure de maniére précise. Apres 'arrét de propagation de la fissure, le pas de temps
ré-augmente et se stabilise entre 0, 1s et 0,5s. Cette gestion robuste du pas de temps
permet de considérablement réduire la durée des simulations sans pour autant perdre en
précision.
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Figure 2.22 : Evolution du pas de temps en cours de simulation. Le pas de temps est
controlé sur la base de 'incrément de 1’énergie de déformation. Le paramétre de controle
du pas de temps a été fixée a n = 0,1 (cf. Equation 2.44).

2.7.3 Etude du fluage couplé avec I'oxydation

Dans cette section, le modeéle mis en place est testé sur des exemples ou les phéno-
ménes de fluage et d’oxydation sont mis en jeu simultanément faisant de ce fait intervenir
toutes les physiques modélisées (diffusion d’oxygéne, oxydation, fluage, fissuration). Les
exemples présentés dans la suite portent toujours sur le fluage d’un matériau multi-couche.
L’objectif est de mettre en évidence 'effet de ’environnement oxydant ainsi que 'effet de
I’enrichissement du métal en oxygéne.

2.7.3.1 Effet de ’environnement oxydant

Cette partie porte sur ’étude du fluage d'un matériau multi-couche sous environne-
ment oxydant. Le probléme correspondant est illustré en Figure 2.23. A D'instant initial,
la concentration en oxygéne dans le métal (¢, = 0, 13%mass) et celle dans 'oxyde (cyp =
25,97%mass) sont homogénes. Les échanges avec ’environnement oxydant se traduisent
par une condition aux limites de type Dirichlet en face supérieure (¢= 25,97%mass).
L’épaisseur initiale de la couche d’oxyde est fixée a e = 10um et I’épaisseur de l'inter-
face & § = 1pm (cf. Equation 2.46). Concernant I’aspect mécanique, les conditions aux
limites sont les mémes que précédemment (cf. Section 2.7.2.3). La surface inférieure est
bloquée suivant 'axe y alors que celle de gauche est bloquée suivant 'axe x. Un effort
constant (F') est appliqué sur la surface de droite a 1'aide d’une condition aux limites
de type MPC. La procédure de chargement est aussi identique au cas précédent (cf. Fi-
gure 4.5). Pour des raisons de simplicité, 'effet de la mécanique sur 'oxydation est négligé.
Des exemples faisant intervenir un couplage entre oxydation et mécanique sont présentés
en Annexe B. Pour tenir compte du caractére fragilisant de 1'oxygéne [54], la résistance
a la fissuration est indexée sur la concentration en oxygéne. La loi de mélange sur g, (cf.
Equation 2.26) est donc remplacée par :

Ge = Ge,ox + (gc,m - gc,om) eXP(_qC>. (251>

La fonction donnée par 'Equation 2.51 est illustrée en Figure 2.24. L’augmentation de
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a S /__:1 S ¢=25,97 Y%mass

0,3mm

h=0,15mm h=0,15mm

Figure 2.23 : Géométrie et conditions aux limites pour ’étude du fluage d'un matériau

multi-couche sous environnement oxydant. Un défaut initial (d = 1) est imposé au milieu
de la face supérieure. La direction verticale (perpendiculaire a 'interface métal /oxyde) est
choisie comme direction préférentielle de propagation de la fissure dans la couche d’oxyde
(a@). La zone anticipée de propagation de la fissure (en vert) est maillée finement avec des
éléments carrés de coté 0, Ipm tandis que le reste du domaine est maillé de maniére plus
grossiére. Le profil initial de concentration en oxygéne est illustré en rouge.

10° .
85)
ERrS!
g 10
\
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2
10 seuil de
fragilisation
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1 d 10 25
c-(%omass)

Figure 2.24 : Influence de la concentration en oxygéne sur la résistance a la fissuration
avec : gem = 500¢. 0, = 1 N/mm (cf. Equation 2.51).

c induit la diminution de g.. Dans la pratique g. ., est choisie suffisamment élevée pour
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éviter la propagation de la fissure dans le métal de base. Un plateau est observé a partir
d’une teneur en oxygéne seuil (¢;). Un ajustement de la loi de diffusion de 'oxygéne dans
les régions fissurées (d > 0,95) est également nécessaire pour tenir compte de l'effet de
I’environnement. Lorsque que la couche d’oxyde se fissure, le gaz environnant pénétre dans
la fissure. Cette pénétration du gaz environnant, est prise en compte en augmentant le
coefficient de diffusion de 'oxygéne dans la région fissurée. L’augmentation du coefficient
de diffusion de 'oxygéne d’un facteur 1000 dans la région fissurée (d > 0, 95) est largement
suffisant. Un facteur trop élevée peut induire des problémes de convergence numérique.
Les parameétres utilisés sont résumés dans le Tableau 2.6. La fonction donnant g. en
fonction de ¢ (cf. Equation 2.51) est choisie de maniére a avoir un seuil de fragilisation de
cq = 2 %mass (cf. Figure 2.24). On retiendra donc ¢ = 3.

La Figure 2.25(a) illustre I’évolution temporelle de la déformation macroscopique (&)
en cours de fluage. L’évolution de la déformation du matériau métallique homogéne corres-
pondant est également représentée. La vitesse de déformation du matériau multi-couche
normalisée par la vitesse dans le cas du matériau métallique homogéne (£q, cf. Figure 2.14)
est également illustrée en Figure 2.25(b). L’évolution temporelle du champ de concentra-

0,06

- - - matériau homogeéne .

—— matériau multi-couche .~
0,04 ///

8 -7 el
o« el t=800s
0,02
k=
0 200 400 600 800 400 600 ]0C
Temps(s) Temps(s)
(a) (b)
4,44 6,59 8,74 10 90 13 05 15 20 17, 36 19,51 21,66 23,82 25,97

| | | | I (Vmoss)

oxyde

l ‘ métal enrichi en oxygéne
métal de base

(c) t=45s (d) t=165s (e) ¢=800s

Figure 2.25 : Résultats de la simulation du fluage d’un matériau multi-couche sous envi-
ronnement oxydant. Les évolutions temporelles de la déformation, de la vitesse de défor-
mation et du champ de concentration en oxygéne sont représentées. La vitesse de fluage
du matériau multi-couche est normalisée par celle du matériau métallique homogéne. Les
¢léments fissurés (d > 0,95) ont été supprimés. Seule la région proche de la fissure est
représentée.

tion en oxygene est présentée en Figure 2.25(c)-(e) sans les éléments fissurés (d > 0,95)
ce qui permet également de visualiser le mécanisme de ruine de la structure. Avant I’ini-
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en champ de phase

Propriétés métal oxyde
Elasticité

Module d’Young : £ (MPa) 53.103 180.10°

Coefficient de Poisson : v 0,35 0,3

Visco-plasticité
Oom <26MPa o, >26MPa
Constante de Norton : A (MPa™"/s) 5,85.1077 1,09.107° -
Exposant Norton : n 1,66 3,92 -
Fissuration

Energie de surface de la fissure : g. (N/mm) Gem = 500geor = 1, ¢ = 3 (cf. Equation 2.51)

longueur caractéristique de la fissure : [. (mm) - 1073

Parameétre d’anisotropie : ay - 100
Chimie

concentration d’équilibre : ¢ (%mass) 7 25,97

Coefficient de diffusion : D (cm?/s) 1,19.10710 1,92.107°

Courbure de la densité d’énergie &k (J/mm?) 1

épaisseur de l'interface 6 (pm) 1

énergie de l'interface w (J/mm?) 0,1

mobilité de 'interface M (mm?/J/s) 109

Algorithme de résolution

Critére sur le pas de temps : n 0,1

Tableau 2.6 : Parametres utilisés pour l'étude du fluage sous environnement oxydant
d’un matériau multi-couche constitué d’une couche d’oxyde (élastique endommageable)
et d’une couche de métal (visco-plastique).
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tiation de la fissuration (¢ < 45s), I'oxygéne diffuse de la couche d’oxyde vers la couche de
métal ce qui conduit & la formation d'une couche de métal enrichie en oxygéne. Ensuite,
la fissure s’initie et se propage jusque dans la couche de métal enrichie en oxygéne (cf. Fi-
gure 2.25(b)). Aprés fissuration, le métal a nu se fragilise par la prise d’oxygéne provenant
de 'environnement oxydant ce qui permet une pénétration périodique de la fissure dans
le métal de base (prise d’oxygéne-propagation de la fissure-prise d’oxygeéne). La cinétique
de propagation de la fissure est alors controlée par la cinétique de prise d’oxygéne en
pointe de fissure. Ce mécanisme de ruine qui conduit & une fissure en forme de "V" (cf.
Figure 2.25(c)) s’apparente au phénoméne de corrosion sous contrainte. Différents méca-
nismes sont proposés dans la littérature pour le phénomeéne de corrosion sous contrainte.
On peut citer par exemple le modéle de rupture de film, le modéle de chemin actif pré-
existant ou encore le modéle de fragilisation [225]|. Le mécanisme de ruine reproduit par
le modeéle présenté dans ce travail correspond & un mécanisme de type fragilisation (prise
d’oxygéne-propagation de la fissure-prise d’oxygéne).

Par rapport a l'exemple précédent, 'effet numérique indésirable lié a la distorsion
excessive des éléments induisant une diminution de la vitesse de fluage aprés fissuration
(cf. Figure 2.19(c)) n’est plus présent. Tel qu’illustré en Figure 2.25(b), la vitesse de
fluage aprés fissuration est constante. La pénétration de la fissure dans le métal limite la
distorsion des éléments en pointe de fissure a un niveau acceptable (cf. Figure 2.27).

2.7.3.2 Effet de ’enrichissement en oxygéne du métal

On s’interesse dans cette sous partie a l'effet de I'enrichissement en oxygéne du métal
(cf. Figure 2.25) sur le fluage d’'un matériau multi-couche. La loi de fluage (cf. Equa-
tion 2.19) est ajustée de la maniére suivante pour tenir compte de 'effet de 'oxygéne sur
le fluage [54,135] :

eb = Agexp [—B(c(%mass) — 0,13)] o)., (2.52)

B étant le paramétre traduisant 'effet renfort de 'oxygéne vis-a-vis du fluage. La géomé-
trie, les conditions aux limites, le maillage et la gestion du pas de temps sont identiques
a ce qui a été fait plus haut (cf. Section 2.7.2.3). Les paramétres utilisés sont les mémes
que précédemment(cf. Tableau 2.6).

La Figure 2.26 illustre I’évolution temporelle de la vitesse de déformation pour 5 =0
et B = 2,3. La vitesse est normalisée par celle du matériau métallique homogéne (g, cf.
Figure 2.14). L’enrichissement en oxygéne du métal apporte un léger renfort supplémen-
taire qui s’ajoute a celui apporté par la couche d’oxyde. On note tout de méme que le
renfort induit par la couche de métal enrichie en oxygéne est négligeable devant celui de la
couche d’oxyde. A titre illustratif la cartographie du champ de déformation visco-plastique
a t = 200s est illustrée en Figure 2.27 pour f = 0 et = 2,3. En pointe de fissure, on
observe un effet renfort relativement important de la couche de métal enrichie en oxygéne.
La déformation maximale au voisinage de la pointe de fissure est trois fois plus élevée pour
S =0 (g = 0,15) par rapport au cas ou § = 2,3 (¢2_ = 0,05). Cependant, cet effet
renfort local n’a pas d’influence significative sur la vitesse de déformation macroscopique
(cf. Figure 2.26).

La couche de métal enrichie en oxygéne a également un role protecteur vis-a-vis de la
fissuration de I'oxyde. Comme le montre la Figure 2.26, la fissuration de I’'oxyde intervient
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Chapitre 2 - Modélisation multi-physique d’un matériau multi-couche par une approche
en champ de phase
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Figure 2.26 : Effet de la couche de métal enrichie en oxygéne sur la vitesse de fluage d’'un
matériau multi-couche.
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Figure 2.27 : Champ de déformation visco-plastique a t = 200s avec (b) et sans (a) effet
renfort de la couche de métal enrichie en oxygéne. Les éléments fissurés (d > 0,95) ont
été supprimés.

environ 18s plus tard pour § = 2,3 par rapport au cas ou = 0. Pour comprendre ce
retard de la fissuration induit par la couche de métal enrichie en oxygeéne, le profil de
contrainte avant fissuration de la couche d’oxyde est présenté en Figure 2.28.

La contrainte relaxée par le métal de base n’est pas entierement transmise a la couche
d’oxyde. Une partie est supportée par la couche de métal enrichie en oxygéne raison pour
laquelle la fissuration de I'oxyde intervient légérement plus tard.

2.8 Synthése

Le modéle numérique multi-physique développé pendant cette thése pour étudier le
comportement au fluage et 'oxydation d’'un matériau multi-couche a été présenté dans
ce chapitre. Le modéle permet de simuler simultanément les phénomeénes de fluage, fis-
suration, diffusion d’oxygeéne et oxydation. Les discontinuités du probléme (fissuration

70

Cette thése est accessible a I'adresse : https://theses.insa-lyon.fr/publication/2022LY SEI036/these.pdf
© [E.-B. Djeumen Nkwechen], [2022], INSA Lyon, tous droits réservés



2.8 Syntheése
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Figure 2.28 : Profil de contrainte en cours de fluage d’un matériau multi-couche avant
fissuration de la couche d’oxyde avec (8 = 2,3) et sans (8 = 0) effet renfort de la couche
de métal enrichie en oxygéne.

et oxydation) sont traitées avec des méthodes de champ de phase. L’implémentation du
modéle dans le code de calcul Abaqus a été validée a travers plusieurs exemples.

Il a été démontré que la régularisation du probléeme avec ’approche champ de phase
n’altére pas la qualité de la solution que ce soit pour le probléme chimique ou mécanique.
En réduisant 1’épaisseur de l'interface régularisée, la solution obtenue avec la méthode
champ de phase converge vers la solution du probléme discontinu de base.

Le modéle développé a été utilisé dans un premier temps pour simuler le fluage sous
chargement macroscopique constant d’un matériau multi-couche constitué d’une couche
d’oxyde élastique endommageable et d'une couche de métal viscoplastique. Cette simula-
tion qui a été effectuée de maniére découplée de I'aspect chimique a mis en évidence deux
régimes de fluage a 1’échelle de la structure :

— En début de fluage, I'oxyde joue un role renfort vis-a-vis du fluage. La vitesse de
fluage diminue progressivement au cours du temps. Bien que le chargement macro-
scopique reste constant, les contraintes locales dans la couche d’oxyde et la couche
de métal évoluent. La nette différence de comportement entre l'oxyde et le métal
induit une relaxation des contraintes dans la couche de métal et une augmentation
des contraintes dans 'oxyde. L’augmentation des contraintes dans la couche d’oxyde
conduit a sa fissuration.

— Aprés fissuration de la couche d’oxyde un second régime de fluage est observé. La
vitesse de fluage augmente puis tend a se stabiliser. La déformation se localise entre
les fragments d’oxyde formés. La fissure s’ouvre avec une cinétique controlée par le
fluage du métal mis a nu, ce qui conduit a une fissure en forme de "U". Un effet
renfort résiduel est maintenu méme aprés fissuration de l'oxyde. La vitesse de fluage
du matériau multi-couche reste inférieure a celle du matériau métallique homogéne
correspondant.
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Chapitre 2 - Modélisation multi-physique d’un matériau multi-couche par une approche
en champ de phase

Par la suite, des simulations ont été effectuées en tenant compte simultanément des
phénomeénes de fluage et d’oxydation. L’action conjuguée des phénoménes de fluage et
d’oxydation conduit (pour des chargements mécaniques modérés pour lesquels la cinétique
de fluage est du méme ordre de grandeur que la cinétique d’oxydation) & un mode de ruine
par pénétration périodique (prise d’oxygéne-propagation de la fissure-prise d’oxygéne) de
la fissure dans le métal de base. Ce mode de ruine s’apparente au mécanisme de corrosion
sous contrainte de type fragilisation et conduit a une fissure en forme de "V".

L’effet renfort de la couche de métal enrichie en oxygéne sur le comportement au
fluage du matériau multi-couche a aussi été étudié. Cet effet renfort de la couche de métal
enrichie en oxygéne s’ajoute a celui de la couche d’oxyde. On note tout de méme que
c’est 'oxyde qui contribue majoritairement & l’effet renfort global. La couche de métal
enrichie en oxygeéne joue également un role renfort vis-a-vis de la fissuration de I'oxyde.
Lorsque la couche de métal enrichie en oxygéne est présente, I’oxyde ne supporte pas seul
les contraintes relaxées par le métal de base. Une partie des contraintes relaxées par le
métal de base sont reprises par la couche de métal enrichie en oxygéne ce qui permet de
retarder la fissuration de I'oxyde.

Les phénoménes de fluage et fissuration ne se manifestant pas aux mémes échelles de
temps, une gestion multi-échelle du pas de temps s’est avérée indispensable. Un controéle
adaptatif du pas de temps basé sur un critére lié a 'incrément d’énergie a été utilisé pour
gérer les deux échelles de temps. Avant fissuration de 'oxyde de grands pas de temps sont
utilisés (de I'ordre de 10s). Une fois l'initiation de la fissuration de 'oxyde détectée, le pas
de temps est réduit & une valeur minimale trés faible (107%s) pour calculer la topologie
de la fissure. Enfin, le pas de temps ré-augmente automatiquement lorsque la propagation
de la fissure est interrompue.

Les calculs étant effectués sur le maillage initial, il a été constaté une déformation
trés sévere des éléments en pointe de fissure (surtout pour le mode de ruine par ouver-
ture de la fissure en forme de "U"). La distorsion excessive des éléments en pointe de
fissure affecte la qualité de la solution. L’hypothése de petite déformation utilisée dans
la formulation, peut donc étre remise en question. Notamment en pointe de fissure ot
des déformations importantes sont localisées. Un algorithme de remaillage permettrait de
résoudre le probléme de distorsion sévére des éléments en pointe de fissure. Une extension
de la formulation en grande déformation permettrait également d’améliorer la qualité de
la solution.

Plusieurs autres applications du modéle sont présentées en Annexe B. Les exemples
présentés en annexe illustrent davantage la robustesse et les possibilités qu’offrent 1’outil
numérique multi-physique développé dans ce travail. Cet outil sera utilisé au Chapitre 3
pour simuler les essais d’oxydation et au Chapitre 4 pour simuler les essais de ballonne-
ment.
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Chapitre 3

Etude expérimentale et modélisation de
I’oxydation haute température d’une
gaine

Ce chapitre porte sur l’étude de la cinétique d’oxydation des
gaines en Zy-4 vierges et pré-oxydées a 750 °C et 820 °C. Des
essais d’oxydation ont été réalisés et simulés. Les différentes
étapes depuis la préparation des éprouvettes, jusqu’aus
analyses post-essais y sont détaillées. Les coefficients de
diffusion d’oxygéne dans les couches de Zy-4 et ZrOy pour les
températures étudiées sont identifiés.
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3.1 Introduction

3.1 Introduction

L’oxydation HT du Zy-4 a fait 'objet de beaucoup d’études. Un volume conséquent
de données concernant les cinétiques d’oxydation HT du Zy-4 pour des températures
comprises entre 900°C et 1200°C sont disponibles dans la littérature [12,87-89]. Dans
cette étude, on s’intéresse aux cinétiques d’oxydation a des températures moins élevées,
de l'ordre de 800°C. A cette température, la littérature est plus lacunaire [11]. Des es-
sais d’oxydation HT sont donc réalisés dans ce travail pour déterminer les cinétiques
d’oxydation autour de 800°C. La simulation de ces essais d’oxydation & partir du modéle
numérique présentée au chapitre précédent permettra d’identifier le coefficient de diffu-
sion de I'oxygéne dans la couche de Zy-4 et la couche ZrO, aux alentours de 800°C. Ces
essais d’oxydation sans chargement mécanique externe sont importants pour l'interpréta-
tion des essais de ballonnement (cf. Chapitre 4) pour lesquelles 'oxydation est couplée a
un chargement mécanique externe.

3.2 Protocole des essais d’oxydation HT

Le protocole adopté pour les essais d’oxydation HT est illustré en Figure 3.1.

Four OHTAVA

-Pré-oxydation a 470°C sous air
-Mesure de la teneur en hydrogéne [H|g;

-Mesure de 1'épaisseur de la couche de pré-oxyde | —gpu

20mm

Bac d'eau de 5litres

pour la trempe

Y

-Mesure de la teneur en hydrogéne [H]gp

-Mesure de 1'épaisseur de la couche d'oxyde

-Mesure de l'épaisseur de la couche de oZr(O)

-Determination du profil d'oxygéne

Figure 3.1 : Protocole des essais d’oxydation. Les éprouvettes sont pré-oxydées a 470°C
sous air avant d’étre introduit dans le four OHTAVA pour I'oxydation HT dans des condi-
tions (température, atmospheére de I’essai) bien controlées.

Les principales étapes sont les suivantes :
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Chapitre 3 - Etude expérimentale et modélisation de I'oxydation haute température
d’une gaine

— Les éprouvettes sont tout d’abord pré-oxydées a Basse Température (BT) pour
simuler la couche de corrosion formée lors du fonctionnement normal du réacteur.

— L’¢paisseur de la couche de pré-oxyde (€z:0,,,) ainsi que la teneur en hydrogéne
([H]gT) sont mesurées a 'issue de la phase de pré-oxydation. Par analogie & la phase
a du Zy-4 stabilisée lors de 'oxydation a des températures supérieures a 900°C, la
couche de métal enrichie en oxygéne est désignée par aZr(O).

— L’éprouvette est ensuite oxydée a haute température pendant une durée donnée
dans des conditions (température, environnement de 1’essai) bien controlées.

— L’¢paisseur de la couche d’oxyde (€z:0, 1. yr), I'épaisseur de la couche de Zy-4 en-
richie en oxygeéne (eazr(0)), le profil d’oxygéne dans la couche de Zy-4 et la teneur
en hydrogeéne ([H|gt pgr) sont mesurés aprés 'oxydation HT.

3.2.1 Pré-oxydation a basse température

Les corrosions les plus représentatives sont celles en autoclave mais elles nécessitent
des durées de 'ordre de cinq ans pour obtenir un oxyde d’épaisseur comparable a celle
formée en irradiation. La durée des programmes expérimentaux, ne permet que rarement
I'utilisation de tels matériaux corrodés. Les conditions de pré-oxydation proposées par
Busser [5] qui offrent un bon compromis entre représentativité de 'oxyde et durée de pré-
oxydation sont utilisées dans ce travail. Des trongons de gaines vierges en Zy-4 "détendu"
de 90mm de long sont pré-oxydés sous air a 470°C. La pré-oxydation BT dure environ
20 jours et conduit a des couches de ZrOjpr d’épaisseur 10pm environ sur les faces
interne et externe. Dans ces conditions de pré-oxydation, la prise d’azote est négligeable.
Aucune formation de nitrures n’a été observée sur les coupes métallographiques réalisées
sur 'ensemble des éprouvettes a l'issue de la phase de pré-oxydation.

3.2.2 Préparation des éprouvettes pour ’oxydation HT

Aprés 'étape de pré-oxydation BT, les éprouvettes de 90mm de long sont découpées
en plusieurs trongons de 20mm. La Figure 3.2 ci-dessous illustre le processus de découpe
des éprouvettes.

[Hlpr [Hlpr

Figure 3.2 : Protocole de découpe des éprouvettes pour l'oxydation HT. Les troncons de
2mm prélevés entre les éprouvettes sont utilisés pour la mesure de la teneur en hydrogéne.
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3.2 Protocole des essais d’oxydation HT

La découpe se fait de maniére systématique avec une scie a fil diamanté. Une mauvaise
découpe des éprouvettes peut conduire & une oxydation accélérée sur les bords a haute
température. Des petits troncons de 2mm de long sont également prélevés avant et aprés
chaque essai afin d’évaluer la prise d’hydrogeéne. La mesure de la teneur en hydrogéne
([H]) est réalisée a I’aide d’un analyseur de gaz LECO modéle 836. Le principe de mesure
consiste a faire fondre de petits trongons de gaine (sous gaz inerte) et analyser les gaz
de fusion & l'aide de cellules infrarouges non dispersives pour en extraire la teneur en
hydrogeéne.

Avant chaque essai, des métallographies optiques sont réalisées afin d’évaluer I’épais-
seur de la couche de ZrO, gy. Elles sont effectuées avec un microscope optique Keyence
VHX 5000 ayant une résolution d’environ 1pm a 2pm. La Figure 3.3 illustre la morpholo-
gie de la couche de ZrOy pr externe d’épaisseur 10pm environ formée a l'issue de la phase
de pré-oxydation. La couche de ZrOypr interne présente une morphologie comparable.
On n’observe pas de couche de aZr(O) a Iissue de la phase de pré-oxydation.

Figure 3.3 : Métallographie optique d'un pré-oxyde de 10pm d’épaisseur apres pré-
oxydation sous air a 470°C.

Une bonne estimation de I'épaisseur de la couche de ZrOspr (avec une incertitude
de lordre de 1pm & 2pm) peut aussi étre obtenue au permascope [21|. Le permascope
utilisé est une jauge magnétique Wolpert WCG-310. Il s’agit d’un dispositif permettant
de mesurer ’épaisseur de revétements non métalliques sur un substrat métallique. C’est
un moyen de mesure trés efficace compte tenu de sa rapidité de mise en oeuvre, de sa
précision et de son caractére non destructif. Le permascope a été utilisé en complément des
coupes métallographiques afin d’obtenir des mesures (épaisseur de la couche de ZrOs gt
et épaisseur cumulée des couches de ZrOy gr ur+aZr(O)) aussi fiables que possibles.

3.2.3 Dispositif d’essai

Les essais d’oxydation sont réalisés dans le four vertical OHTAVA (cf. Figure 3.1) si-
tué¢ au Laboratoire d’Expérimentation en Mécanique et Matériau (LE2M) de I'IRSN au
Centre de Cadarache. Afin de s’assurer d’avoir une température homogéne sur I’éprou-
vette, une cartographie thermique du four est réalisée au début de chaque campagne
d’essais. Cette cartographie permet d’identifier une zone thermiquement homogéne ot est
insérée 1’éprouvette par le bas du four pour son oxydation. Les vitesses de chauffe et de
refroidissement sont de 'ordre de 200°C/s. A la fin de l'essai, I’éprouvette est refroidie par
une trempe a 'eau. Deux types d’environnements sont étudiés. Certains essais sont réali-
sés dans un environnement inerte (avec une circulation d’argon d’un débit de 2nL /minute)
et d’autres dans un environnement oxydant (argon + vapeur avec des débits respectifs de
2nL/min et 100g/h). Le débit de vapeur est choisi de maniére & éviter le phénomeéne de
"starvation" [226].
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Chapitre 3 - Etude expérimentale et modélisation de I'oxydation haute température
d’une gaine

3.3 Matrice d’essais réalisés

La matrice des essais réalisés est donnée dans le Tableau 3.1. Dix neuf essais ont été
réalisés, six a 750°C et treize & 820°C. Les essais sont réalisés sur des éprouvettes vierges
et pré-oxydées. Pour les éprouvettes pré-oxydées, 1’épaisseur de la couche de ZrO, visée
est de 10pm. Un essai a été réalisé sur une éprouvette peinte (A8) a I’aide d’une peinture
a tenue haute température Ulfalux®. Cet essai sur éprouvette peinte a été réalisé afin
de vérifier que la peinture utilisée pour les essais de ballonnement (cf. Chapitre 4) n’a
pas d’effet intrusif significatif sur 'oxydation. Les températures (750°C et 820°C) ont été
choisies de maniére & encadrer les températures des essais de ballonnement. Quatre durées
d’oxydation HT ont été étudiées : 400, 800, 1600 et 3200s. Ces durées ont été choisies
suffisamment grandes pour avoir une couche de aZr(O) d’épaisseur non négligeable et
ainsi détectable par les moyens de mesures mais pas trop grandes non plus pour étre
comparables aux durées des essais de ballonnement.

3.4 Résultats des essais d’oxydation HT

Les principales données collectées avant et apreés les essais d’oxydation sont présentées
dans le Tableau 3.2. Les valeurs d’épaisseurs de couches (€z:0,p51, €2:0spr nrs €azr(0))
mentionnées ont été mesurées en surface externe des éprouvettes. Seize mesures azimutales
sont utilisées pour déterminer I'écart type sur I'épaisseur des différentes couches et trois
mesures pour la teneur en hydrogéne. Ces données sont exploitées dans la suite pour
analyser le comportement a 1’oxydation de la gaine.

3.4.1 Changement de couleur de ’oxyde

La Figure 3.4 montre 'aspect visuel au microscope optique de 1’échantillon POX11
avant et apres l'oxydation HT a 820°C sous argon pendant 3200s.

(a) avant oxydation HT ~ (b) aprés oxydation HT

Figure 3.4 : Changement de couleur de I'oxyde aprés 'oxydation HT a 820°C sous argon
pendant 3200s (Echantillon POX11).

L’oxyde initialement beige devient noir apres 'oxydation HT. Ce changement de cou-
leur semble étre lié & la steechiométrie (en oxygene) de la couche de ZrO,. En effet, durant
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3.4 Résultats des essais d’oxydation HT

ID. Ech Type d’éprouvette 7T (°C)

t (s) Environnement

Al 750 800
A2 750 1600
A3 750 3200
A4 820 400 argon--vapeur
A5 ) 820 800
vierge
A6 820 1600
AT 820 3200
A8 (peint) 820 3200
POX1 750 800
POX2 750 1600
POX3 750 3200
POX4 pré-oxydé 820 400 argon-+vapeur
POX5 820 800
POX6 820 1600
POXT7 820 3200
POX8 820 400
POX9 pré-oxydé 520 500 argon
POX10 820 1600
POX11 820 3200

Tableau 3.1 : Matrice d’essai d’oxydation HT. T" et ¢ sont respectivement la température
et la durée de 'oxydation HT. L’épaisseur de la couche de pré-oxyde visée pour I’ensemble

des essais sur les éprouvettes pré-oxydées est de 10pm.
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d’une gaine

ID. Ech €ZrOs T [H]BT €ZrO; pTiHT €aZr(0) [H]BT+HT

(hm)  (wppm) (nm) (nm) (wppm)
Al 43404  4,0405  1646,5
A2 49405  53+18 -
A3 59410 64411 25425
A4 vierge 3,740,7 47410  18+15
A5 52408 58411 17425
A6 8,3+0,5 84405  20£3,5
A7 9,14£0,7  10,240,8  2341,2
A8 (peint) 10,9423  9,540,9 20421

POX1  87+13 67+1,7 72411  4,140,6  77+2,0
POX2  88+08 70412 73410 54413  73+12
POX3 - 69+0,8  84+14 78417 126426
POX4  9540,6 704+2,6 84409  6,6+1,1 73412
POX5  10,74+0,3 77426  7,840,9  7,04£0,6 86425
POX6 10,1404 63424 86409  9,1+1,0 -
POX7 10,2405 66+0,1  9,0£12  128+1,0 181+11,7
POX8 99407 62415  7,6+10 52408 604238
POX9  10,0£1,0 62405 80414  7,040,5 61435
POX10 102408 63+£12  7,040,7 10,9409 57412
POX11  10,0£0,5 6315  7,140,9 12,4405 6746

Tableau 3.2 : Principales données collectées pour analyser les essais d’oxydation. Seize
mesures azimutales sont utilisées pour déterminer 1’écart type des dispersions d’épaisseur
des différentes couches (€z:0, 5rs €2:0s pr e -Caze(0)) €t trois mesures pour la teneur en hy-
drogéne ( [H|gr, [H|pr uT). Les épaisseurs des couches sont mesurées en surface externe.
Les données indiquées sont celles obtenues en métallographie, les données issues des me-
sures au permascope ont juste été utilisées a des fins de vérifications. Pour les essais sur
vierge, [H|gpr = 11wppm (teneur en hydrogéne du matériau a 'état de réception).
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3.4 Résultats des essais d’oxydation HT

I'oxydation HT, une partie de I'oxygeéne initialement contenu dans la couche de ZrOg pr
diffuse vers le métal ce qui conduit & une couche d’oxyde sous-stoechiométrique (ZrO,_,)
de couleur noir. Ce changement de couleur se produit trés rapidement et a été observé
sur tous les essais effectués sur des éprouvettes pré-oxydées.

3.4.2 Prise d’hydrogéne & haute température

Des mesures systématiques de la teneur en hydrogéne avant et aprées 'oxydation HT
(cf. Tableau 3.2) ont été réalisées. Elles permettent d’en déduire la prise d’hydrogéne lors
du transitoire & haute température. La prise d’hydrogéne HT maximale pour I’ensemble
des essais réalisés est de 115wppm (POXT). Dans ces proportions aucun effet significatif
de la prise d’hydrogéne sur la cinétique d’oxydation n’est attendu [227].

3.4.3 Cinétique de croissance de la couche d’oxyde HT

Comme le montre le Tableau 3.2, les essais réalisés sur les échantillons pré-oxydés n’ont
pas révélé de variation significative de I’épaisseur de la couche de ZrO,. Le pré-oxyde a
un role protecteur, limitant 'oxydation HT pour les températures et durées étudiées. On
observe tout de méme une tendance a la baisse de I’épaisseur d’oxyde aprés 'oxydation
HT. Cette dissolution partielle (trés légere) bien connue dans la littérature [89,228| est
une conséquence de la diffusion d’oxygéne de la couche de ZrO, vers la couche de Zy-4.
La formation d’une couche de ZrOs gt d’épaisseur significative a été observée uniquement
sur les éprouvettes initialement vierges. L’évolution temporelle de 1’épaisseur de la couche
ZrOy g formée sur des éprouvettes initialement vierges est représentée en Figure 3.5 :

12 : : . .
0l 820°C A8 (peint) —» o
A7 (non peint)——»o
— 750°C
£ 3t o
=
£ 6 o
S © o
2t [ 1pm
0

0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500
Temps (s)

Figure 3.5 : Evolution temporelle de I'épaisseur de la couche de ZrOs 7 externe formée
durant 'oxydation sur vierge a 750°C et 820°C sous mélange argon+vapeur.

Avec le peu de données disponibles, il est difficile de conclure sur le régime cinétique.
Toutefois, d’apres la littérature [11] on s’attend a une cinétique cubique a ces températures
(750°C,820°C). On constate par ailleurs que la peinture n’a pas d’influence significative
sur la cinétique de croissance de la couche de ZrO; pr. La différence d’épaisseur de la
couche de ZrO, yr entre l'essai sur I’éprouvette peinte (A8) et non peinte (A7) est proche
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de lincertitude de mesure (~1pm). Les coupes métallographiques des éprouvettes A7
(non peinte) et A8 (peinte) aprés 'oxydation HT sont présentées en Figure 3.6. La couche
de peinture apparait distinctement sur les coupes métallographiques (cf. Figure 3.6b).
Contrairement au pré-oxyde qui est poreux (cf. Figure 3.3), la couche de ZrOspur est
dense.

Figure 3.6 : (a) Métallographie optique de I’échantillon A7 (a) et A8 (b) aprés oxydation
HT sous argon+vapeur a 820°C pendant 3200s.

3.4.4 Cinétique de croissance du aZr(O)

Pendant I'oxydation HT, la diffusion d’oxygéne dans le Zy-4 conduit a la formation
d’une couche enrichie en oxygéne (aZr(O)). Comme illustré en Figure 3.6, cette couche
apparait plus claire que le reste du métal sur les métallographies optiques. La Figure 3.7
montre 1’évolution temporelle de I’épaisseur de cette couche de aZr(O) mesurée a 'aide des
métallographies optiques. Ces résultats sont comparés a I’extrapolation de la loi proposée
par Desquines et al [21] donnée par :

Cazr(0) (M) = \/378 - 10% exp (—%)t(s) (3.1)

ou T'(K), t(s) sont respectivement la température et la durée de 'oxydation HT. Cette
corrélation a été établie & partir d’essais réalisés a des températures plus élevées (900°C
<T<1200°C) que celles étudiées dans ce travail (750, 820°C). Toutefois, les résultats
obtenus dans cette étude sont cohérents avec I’extrapolation de la loi de Desquines et al [21]
établie a plus haute température. La Figure 3.7 permet de faire les constats suivants :

— L’influence du pré-oxyde sur 'épaisseur de la couche de aZr(O) formée pendant
I'oxydation HT semble négligeable. L’épaisseur de la couche de aZr(O) sur les éprou-
vettes vierges et sur les éprouvettes pré-oxydés sont comparables, méme si I’épaisseur
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3.4 Résultats des essais d’oxydation HT
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Figure 3.7 : Evolution temporelle de I'é¢paisseur de la couche de aZr(O), les résultats
obtenus dans ce travail (symboles carrés et circulaires) sont comparés avec I'extrapolation
de la corrélation proposée par Desquines et al [21] (cf. Tableau 1.4).

de la couche de aZr(O) sur les éprouvettes vierges tend toujours a étre inférieure a
celle sur les éprouvettes pré-oxydées.

— Pour les essais sur les éprouvettes pré-oxydées, I'environnement n’a presque pas
d’influence sur 'épaisseur de la couche de aZr(O). En effet, les essais & 820°C sous
argon-+vapeur conduisent a la méme épaisseur de la couche de aZr(O) que les essais
sous argon seul pour la méme durée. La couche de ZrOypr constitue un réservoir
d’oxygéne suffisamment important pour le métal pour les durées investiguées.

— La peinture n’a également aucune influence sur la cinétique de croissance du aZr(O).

Aux températures étudiées (750°C, 820°C), la teneur en oxygéne a l'interface fictive
aZr(0)/Zy-4 (ct. Figure 3.6) qui permet de distinguer la couche de aZr(O) sur une mé-
tallographie optique n’est pas connue. L’expression interface fictive est utilisée car aux
températures étudiées, il n’y a pas de saut de teneur en oxygéne entre la couche de
aZr(O) et la couche de Zy-4. L’interface visible sur les coupes métallographiques est un
effet de seuil associé a ce moyen de mesure. Ce seuil défini la teneur en oxygéne a partir
de laquelle le métal enrichie en oxygéne devient observable par contraste en métallogra-
phique optique. Pour rendre exploitables les mesures d’épaisseurs de la couche aZr(O) sur
les coupes métallographiques, il est donc indispensable de connaitre la teneur en oxygéne
a linterface fictive aZr(O)/Zy-4. Pour cela, il est nécessaire de mesurer directement le
profil de teneur en oxygéne.

3.4.5 Profils d’oxygéne dans la couche de Zy-4

Le profil d’oxygéne dans la couche de Zy-4 pour les essais réalisés sous environnement
argon-+vapeur a également été mesuré. Les profils de teneur en oxygéene sont mesurés a
laide d’analyses a la microsonde de Castaing CAMECA-SX100. Ce moyen de mesure
permet de déterminer directement les profils de teneur en oxygéne avec une résolution
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spatiale inférieure au micrométre. A noter que la contamination de surface en oxygéne
lors de la préparation des échantillons est corrigée. Quatre profils azimutaux sont mesurés
puis moyennés. L’écart moyen entre les différentes mesures a été estimé a 0,4%mass. Cette
valeur est prise comme incertitude de mesure dans la suite. La Figure 3.8 illustre les profils
d’oxygeéne moyennés dans la couche de Zy-4 pour les températures et durées d’oxydation
étudiées.

7 7 .

o, S0 : s00%
. o8,, durée d'oxydation < 1600s —~  |% durée d'oxydation
) 000 =z ©0 gm0, 1600s
2 00 3200s 2™ N
= o4l g o % 3200s
& o 088000 50
© %, %288 ©
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Figure 3.8 : Profil de teneur en oxygéne dans la couche aZr(O) pour différentes durées
d’oxydation HT sous argon+vapeur a 750°C (a) et 820°C (b). La profondeur est mesurée
a partir de U'interface Zy-4/ZrOs.

Tel qu’illustré en Figure 3.9, en comparant les profils de teneur en oxygene obtenus
avec les analyses a la microsonde aux épaisseurs de la couche de aZr™(O) mesurés sur
les métallographies optiques, on peut déduire la teneur en oxygéne a l'interface fictive
aZr™(0)/Zy-4. Supposons que cg représente la teneur en oxygéne permettant de définir
I'interface fictive aZr*(O)/Zy-4 a partir d'un profil de teneur en oxygéne obtenu a la
microsonde. L’épaisseur de la couche de aZr*(O) peut alors étre déterminée a partir du
profil de teneur en oxygéne en déterminant la distance entre l'interface ZrOy/aZr?*(O) et
'interface fictive aZr*(0O)/Zy-4 localisé a ¢ :

€azr(0) (Cs) = PZy—4/o¢Zr1’(O) (Cs) - PaZr“(O)/ZrOg (32)

— Pyya/azm(0) : est la position de l'interface Zy-4/aZr*(O) défini par ¢ = ¢, ;

nz2k(0)/7:0, © €st la position de I'interface aZr?(O)/ZrO, défini par ¢ = 7%mass ;

— eqzm(0) : épaisseur de la couche de aZr*(O) déterminée a l'aide du profil d’oxygene
obtenu a la microsonde.

La différence entre la métallographie et la microsonde est alors donnée par :

er(cs) = eazm(0)(Cs) — €azme(0) (3.3)

La minimisation par les moindres carrés de la fonctionnelle er(c;) sur la totalité des essais
(sous argon-+vapeur) conduit & une teneur de ¢ =1,2%mass. Cette valeur représente la
teneur minimale & partir de laquelle la couche aZr(O) devient observable par contraste
métallographique lors d’un examen optique pour des températures comprises entre 750°C
et 820°C.
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Figure 3.9 : Comparaison d’une métallographie optique avec le profil de teneur en oxygéne
correspondant.

3.5 Simulation des essais d’oxydation et identification

L’objectif de cette partie est d’identifier les coefficients de diffusion d’oxygeéne dans les
couches de Zy-4 et de ZrO, pour les températures étudiées. Cette identification est effec-
tuée par la méthode de recalage par élément finis, plus communément appelée FEMU .

3.5.1 Mise en place de la méthode FEMU
3.5.1.1 Modéle Elément Finis

Le modéle présenté au Chapitre 2 est utilisé ici pour simuler les essais d’oxydation. Les
simulations sont limitées au cas d’un matériau vierge car les résultats d’essais présentés
plus haut ont mis en évidence le fait que le pré-oxyde (ZrOspr) a trés peu d’influence
sur la cinétique de diffusion d’oxygéne dans la couche métallique (Zy-4). Par symétrie,
seule la moitié de I'épaisseur de la gaine est modélisée sans prendre en compte la courbure
(cf. Figure 3.10). La géométrie et les conditions aux limites similaires au probléme de
croissance d’'une couche d’oxyde présentées au chapitre précédent (cf. Section 2.7.1.1)
sont utilisées ici. L’épaisseur de Uinterface Zy-4/ZrO, est fixé & lpm. Une illustration du
profil de teneur en oxygeéne est représentée en rouge. La teneur en oxygéne de fabrication
dans la couche de Zy-4 vaut ¢ = ¢, = 0,13%mass (cf. Tableau 1.1). Un gradient linéaire
est imposé dans la couche de ZrO, initiale d’épaisseur e%r02 = 1pm . Cette couche de ZrO,
initiale, nécessaire en début de simulation est choisie trés petite (de 'ordre de I'incertitude
de mesure) pour étre représentative de 'oxydation d’un matériau vierge. On suppose que
la couche de ZrO, reste stoechiométrique a I'interface avec ’environnement argon-+vapeur.
Ceci est assuré par une condition aux limites de type Dirichlet imposée sur la surface de
gauche avec une teneur de ¢ = 25,97%mass. Le domaine est maillé de maniére uniforme
avec 2850 éléments quadrangles a interpolations linéaires dans la direction x et 1 élément
dans la direction y de maniére a avoir 10 éléments dans U'interface Zy-4/ZrO,. La mobilité
de l'interface Zy-4/7ZrO, est choisie suffisamment élevée M = 10°mm?/J /s (ce qui revient
a supposer que la réaction chimique a 'interface est instantanée). La courbure de la densité

1. FEMU : Finite Element Model Updating
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d’énergie chimique identique dans les deux phases (ZrO, et Zy-4) est fixée & k = 1J/mm?®
et Dénergie de linterface Zy-4/ZrO; & w = 0,1J/mm?. Le choix de ces deux derniers
paramétres (spécifique a I'approche champ de phase) n’a pas d’importance car l'effet de
la mécanique sur l'oxydation est négligé.

C C
J )
g Ba— C7:0, Zy-4
argon-+vapeur——> Zr0, 6Czui i $=0 10pm
$=1 N Coo
Y

C C

T J

-~ i L=285nm

e%ro.z - 111111

Figure 3.10 : Modéle EF utilisé pour simuler 'oxydation HT sur vierge. Le profil de teneur
en oxygene est illustré en rouge.

3.5.1.2 La méthode FEMU

Le principe de la méthode FEMU mise en place, est illustré en Figure 3.11. Un al-
gorithme de minimisation itératif [22] permet d’identifier le jeu de paramétres (\) afin
de faire concorder les résultats (profil de teneur en oxygéne dans la couche de Zy-4 et
épaisseur de la couche de ZrO,) expérimentaux et calculés. Un jeu de paramétre initial
(A\o) est utilisé pour initialiser le processus d’identification.

Jeu initial de parameétres : Ajl—>

Simulation EF |-

Conditions expérimentales —

? ¢

Mesures 3 Evaluation du Mise & jour du
expérimentales résidu jeu de parameétres
A
Identification oui Crite S non
terminée =< ritere atteint:

Figure 3.11 : Principe de la méthode FEMU
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3.5 Simulation des essais d’oxydation et identification

Le processus d’identification est basé sur la minimisation du résidu défini comme suit :

1 X num CX num
er?(N) = g xs (€77 = €] [P — (V)]
R . (3.4)
t oz Lo, — o,V - (€40, — e, (V)]

€ZrOo €ZrOq

ol A est le jeu de paramétres a identifier. ¢™P et ¢™™ sont les profils de teneur en oxygene
mesurés et calculés. A, = 0,4%mass est 'incertitude de mesure sur la teneur en oxygeéne
et Ne est la taille des vecteurs ¢ et ¢™™. De méme ey, et ejd sont les épaisseurs
de la couche de ZrO, mesurées et calculées. A, , = Ipm est incertitude de mesure sur
Iépaisseur de la couche de ZrOg et N, est la taille des vecteurs e;7),, €55, Cette
écriture du résidu permet d’avoir une erreur proche de I'unité si I’écart entre les essais
et les calculs est uniquement di & l'incertitude de mesure. Le fait que le résidu combine
les deux quantités (profil de teneur en oxygéne et épaisseur la couche de ZrOs) permet
d’améliorer la robustesse de I'algorithme et de ne pas pénaliser une mesure par rapport a
l'autre [229,230]. La minimisation du résidu est réalisée de maniére itérative a I’aide d’un

algorithme de type Gauss-Newton [231,232].

3.5.1.3 Etude de sensibilité des paramétres

Pour identifier un parameétre par FEMU, il faut que celui-ci soit suffisamment sensible
sur les grandeurs mesurés. L’étude de sensibilité permet alors de déterminer les parameétres
ayant une influence significative sur les grandeurs mesurés. Les parameétres susceptibles
d’influencer les grandeurs mesurés (profil d’oxygeéne et épaisseur de la couche de ZrOs)
sont :

— les teneurs en oxygéne d’équilibre a l'interface Zy-4/ZrOy coté Zy-4 (czy.4) et coté
71Oy (czr0,) illustrés en Figure 3.10;

— les coefficients de diffusion dans les couches de Zy-4 (Dzy.4) et de ZrOs (Dyy0,)-

La sensibilité d’un paramétre \; est défini par :
c(A) —e(A+0N\)
c(A) ’

S5 = (3.5)

SleOQ — eerQ (A) - €Zr02 ()\ + 5)\1)
€2:0,(\) !

S5, et Sifro? sont respectivement les sensibilités sur la teneur en oxygene et 1’épaisseur
de la couche de ZrOs (ez0,). 0A; est une perturbation appliquée au paramétre \;. Le
Tableau 3.3 résume les paramétres utilisés pour I'étude de sensibilité.

La sensibilité des différents paramétres sur le profil d’oxygeéne et 1’épaisseur de la
couche de ZrO, sont présentés en Figure 3.12 pour une perturbation des paramétres de
1%. On constate que pour le profil d’oxygeéne le parameétre le plus sensible est le coefficient
de diffusion dans la couche de Zy-4 (Dzy.4) tandis que pour I'épaisseur d’oxyde, c’est la
teneur en oxygeéne a l'interface Zy-4/ZrOq coté ZrOy (cz:0,) qui est le parameétre le plus
sensible. Le Tableau 3.4 classe les différents parameétres par ordre de sensibilité suivant
les grandeurs mesurées.

(3.6)
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Paramétres référence perturbés
Czy-4 (Yomass) : 7 7,07
¢z:0, (Yomass) @ 24 24,24
Dyzyq (cm?/s): 1-1071%  1,01.107°

Dzyy (cm?/s): 2-107%  2,02.107°

Tableau 3.3 : Parametres utilisés pour I'étude de sensibilité. czy.4 et cz0, sont respective-
ment les teneurs en oxygene d’équilibre a I'interface ZrOq/Zy-4 coté Zy-4 et ZrOy. Dzy 4
et Dz.0, sont les coefficients de diffusion de l'oxygeéne dans les couches de Zy-4 et ZrO-
respectivement. Les paramétres de références ont été pertubés de 1 %.

Paramétres Profil de teneur en oxygeéne (¢) épaisseur de la couche de ZrOs (ez,0,)

CZy-4 + ++
C7r0y - +++ + 4+ 4+
Dzy.y : ++++ +

Dz:0, : ++ +++

Tableau 3.4 : Classification des parameétres en fonction de leur sensibilité aux grandeurs
mesurés. Le nombre de "+" indique le niveau sensibilité.
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Figure 3.12 : Etude de sensibilité : (a) sensibilité sur le profil de teneur en oxygéne a
3200s; (b) évolution temporelle de la sensibilité sur I’épaisseur de la couche de ZrOs.

Compte tenue du nombre limité de données disponibles (surtout en terme d’épais-
seur de la couche de ZrQO,), il a été fait le choix d’identifier uniquement les coefficients
de diffusion (Dzy.4,D7:0,) et non pas les teneurs a interface (czy.4,¢zr0,). Ceci permet
d’exploiter au mieux la sensibilité des coefficients de diffusion dans le processus d’identi-
fication. La mesure de la teneur en oxygéne dans l'oxyde étant trés complexe, les teneurs
en oxygéne d’équilibre a U'interface Zy-4/ZrO; sont déduites du diagramme de phase Zr-
O. La teneur en oxygéne a l'interface coté Zy-4 est fixée a czy4 = 7%mass et celle coté
72104 & czy.4 = 24%mass (cf. Figure 1.5). Il est trés important de disposer des teneurs
d’équilibre a l'interface Zy-4/ZrO, avec la plus grande précision possible car comme 1'a
montré I’étude de sensibilé, ces paramétres ont une influence significative sur les grandeurs
mesurés (surtout la teneur en oxygéne a U'interface coté ZrOs).

Le Tableau 3.6 résume tous les paramétres du modéle utilisés dans le processus d’iden-
tification.

3.5.1.4 Application & un cas test virtuel

La convergence de la procédure d’identification est tout d’abord validée sur un cas vir-
tuel représentatif des essais. Un calcul initial est effectué avec des coefficients de diffusion
de référence. Le profil d’oxygéne dans la couche de Zy-4 et 1'épaisseur de la couche de
ZrOq a 400s, 800s, 1600s et 3200s sont extraits pour faire office de résultats expérimen-
taux dans le processus d’identification. Un bruit blanc Gaussien avec un rapport signal
sur bruit de 10dB est ajouté aux profils de teneur en oxygéne pour étre représentatif
des mesures réelles?. Les coefficients de diffusion sont ensuite perturbés dun facteur 6
comme mentionné dans Tableau 3.7 ci-dessous. Une identification est enfin réalisée afin
de vérifier que 1’on retrouve bien les coefficients de diffusion de référence. Pour accélérer
la convergence de l’algorithme de minimisation, il est préférable d’identifier In(Dyy.4) et
In(Dz,0,). La Figure 3.13 présente les résultats du processus d’identification exécuté sur le
cas test virtuel. Les coefficients de diffusion sont retrouvés a 88% de la valeur de référence

2. L’ajout du bruit blanc Gaussien a été effectué a l'aide de la fonction Matlab awgn
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Chapitre 3 - Etude expérimentale et modélisation de I'oxydation haute température
d’une gaine

teneur en oxygéne d’équilibre & l'interface Zy-4/ZrOy : ¢zyq  7%mass
czo, 24%mass

25,97%mass

ol

teneur en oxygéne a l'interface avec I’environnement :
teneur en oxygeéne de fabrication dans la couche de Zy-4 : ¢, 0,13%mass
coefficient de diffusion : Dyy4 & identifier
Dyz,0, & identifier
parameétres associés a l'approche champ de phase
mobilité de l'interface : M 10°mm3/J/s
Courbure de la densité d’énergie chimique : k 1J/mm?3

énergie de l'interface Zy-4/ZrO, : w 0,1J/mm?

Tableau 3.5 : Synthése des paramétres utilisés dans le processus d’identification. Les pa-
rametres spécifiques a ’approche champ de phase n’ont pas d’influence dans le processus
d’identification car l'effet de la mécanique sur 'oxydation est négligé.

Diya (cn?/5) Doy (cn®/s)
Coefficient de diffusion de référence : 1.10°1%0 2.107°
Coefficient de diffusion de perturbé : 6.10710 1,2.1078

Tableau 3.6 : Coefficients de diffusion de I'oxygéne de référence et perturbés.
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3.5 Simulation des essais d’oxydation et identification

juste aprés la premiére itération et & 96% a la cinquiéme itération.
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Figure 3.13 : Résultats de la FEMU sur le cas test virtuel : (a) Evolution du résidu
(Equation 3.4) ; (b) Evolution des coefficients de diffusion en oxygéne dans les couches de
Zy-4 et ZrO, normalisés par les coefficients de diffusion en oxygéne de référence.

Le Tableau 3.7 présente le résultat final de I'identification. L’erreur d’identification est
définie par :

In(A;) — In(Aver)
ln()\ref)

er(\;) = (3.7)

er()\;) est Perreur d’identification sur le parameétre \;, \of étant le paramétre de référence
correspondant. L’erreur d’identification est évaluée sur une base logarithmique puisque
I'identification a été effectuée sur le logarithme des coefficients de diffusion de 'oxygéne.
L’erreur d’identification sur le coefficient de diffusion de 'oxygéne dans la couche de Zy-4
est de 8,7% tandis qu’elle est seulement de 0,67% sur I'épaisseur de la couche de ZrO,.
A titre d’exemple, le profil de teneur en oxygéne (a 3200s) de référence et convergé sont
présentés en Figure 3.14(a) et I’évolution temporelle de I’épaisseur de la couche de ZrO,
en Figure 3.14(b). On constate que malgré l'erreur d’identification non négligeable sur le
coefficient de diffusion dans la couche de Zy-4, les résultats expérimentaux et numériques
coincident de maniére satisfaisante. Ceci traduit une sensibilité limitée des paramétres sur
les grandeurs utilisées pour l'identification, d’ou I'importance de disposer d’un nombre
important d’essais pour identifier les coefficients de diffusion de maniére la plus précise
possible.

En tant qu’algorithme de recherche locale, la méthode de Gauss-Newton peut se re-
trouver piégée dans un éventuel minimum local. L’approche multistart [233] a été utilisée
pour détecter d’éventuels minimums locaux. Cette approche consiste a exécuter 1'algo-
rithme de minimisation & plusieurs reprises avec des jeux de parameétres initiaux générés
de maniére aléatoire. L’application de ’approche multistart au cas test virtuel a mis en
évidence le fait que le résultat du processus d’identification est indépendant du choix du
jeu de paramétres initial. L’algorithme converge toujours vers le jeu parameétres de réfé-
rence quelque soit le jeu de parameétres initial admissible choisi. Un jeu de parameétres
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Chapitre 3 - Etude expérimentale et modélisation de I'oxydation haute température
d’une gaine

In(Dzy-q) In(Dzr0,)
Coefficient de diffusion de référence :  -18,42 -15,42
Coefficient de diffusion de final :  -19,98 -15,53
erreur d’identification (cf. Equation 3.7) : 85 % 0,67 %

Tableau 3.7 : Coefficients de diffusion de l'oxygéne de référence et finaux.
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Figure 3.14 : Résultats de la FEMU sur le cas test virtuel : (a) profil de teneur en oxygéne
dans la couche de Zy-4 aprés 3200s, la profondeur est mesurée a partir de l'interface
Zy-4/ZrO4; (b) évolution de 'épaisseur de la couche de ZrOy en fonction de la durée
d’oxydation HT.

admissible est un jeu de parameétres réaliste qui peut étre utilisé pour la simulation nu-
mérique sans induire des problémes de convergence.

3.5.2 Application aux essais d’oxydation HT

Le processus d’identification décrit ci-dessus a été appliqué aux essais d’oxydation
HT afin d’identifier les coefficients de diffusion (dans la couche de Zy-4 et de ZrOs)
a 750°C et 820°C. Pour limiter le nombre d’itération, le jeu de parameétres initial ne
doit pas étre trop éloigné du jeu de paramétres recherché. Les coefficients de diffusion
disponibles dans la littérature (cf. Tableau 1.2 pour Dy, 4 et Tableau 1.3 pour Dyz,0,) sont
utilisés pour initialiser le processus d’identification. Dans la littérature les données sur le
coefficient de diffusion de l'oxygéne dans la couche de ZrO, sont trés dispersées. L’écart
d’une source & 'autre pouvant dépasser un facteur 1000 [234]. Le coefficient de diffusion
proposé par Parise [24] déduit par régression des données de plusieurs auteurs a été retenu
pour l'initialisation du processus d’identification. Les résultats de I'identification a 820°C
sont présentés en Figure 3.15. Aprés la deuxiéme itération un plateau est atteint, le résidu
et les coefficients de diffusion n’évoluent plus de maniére significative. Le coefficient de
diffusion dans la couche de Zy-4 évolue trés peu ce qui signifie que sa valeur initiale tirée
de la littérature [23] est trés proche de sa valeur recherchée. Par contre, le coefficient de
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3.5 Simulation des essais d’oxydation et identification

diffusion dans la couche de ZrO, évolue d'un facteur 6 par rapport a la valeur initiale
tirée de la theése de Parise [24]. Ce qui traduit le fait que le coefficient de diffusion dans
la couche de ZrO, proposé par Parise n’est pas adapté pour décrire les essais d’oxydation
HT réalisés dans ce travail.
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Figure 3.15 : Résultats de la FEMU a 820°C : (a) Evolution du résidu normalisé par sa
valeur initiale ; (b) Evolution des coefficients de diffusion dans les couches de Zy-4 et ZrO,
normalisés par les valeurs initiales.

Les valeur des coefficients de diffusion initiaux et finaux sont donnés dans le Ta-
bleau 3.8. Les résultats de l'identification dans la couche de ZrO, sont comparés a loi
d’Arrhenius proposée par Debuigne [25] définie par :

(3.8)

—29300
Dy.0,(cm?/s) = 0,105.1072 exp ( )

RT

pour rappel R = 1,987 cal/mol/K est la constante des gaz parfaits et T(K) la tem-
pérature. Les coefficients de diffusions prédits par cette corrélation sont cohérents avec
ceux identifiés. Elle représente donc parmi les données trés dispersées de la littérature, la
corrélation qui décrit le mieux nos essais.

La Figure 3.16 compare les résultats expérimentaux avec ceux obtenus par calculs a
la fin du processus d’identification pour lequel les coefficients de diffusion correspondant
sont donnés dans le Tableau 3.8. Les résultats expérimentaux et numériques se comparent
de maniére satisfaisante.

A titre de veérification, des simulations sont effectuées avec les coefficients identifiés
dans le but de comparer la cinétique de croissance de la couche de aZr(O) déterminée
a l'aide des métallographies a celle prédite par simulation. L’épaisseur de la couche de
aZr(O) issue de la simulation est déterminée en utilisant le seuil d’oxygéne a partir duquel
la couche de aZr(O) devient visible en métallographie (¢, = 1,2%mass) déterminé plus
haut (cf. Section 3.4.5 ). Comme le montre la Figure 3.17, la cinétique de croissance de la
couche de aZr(O) prédite par simulation est en accord avec les mesures métallographiques.
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Chapitre 3 - Etude expérimentale et modélisation de I'oxydation haute température
d’une gaine

750°C 820°C
,, . initial/Ritchie [23] 9,01.107"  3,87.107
Dyy4(cm?®/s)
final 1,06.107 2,60.1071°
initial /Parise [24] 1,32.1071° 3,96.1071
Dz:0,(cm?/s) final 9,51.107% 2,510
Debuigne [25] 5,78.1071%  1,45.107°
) initial 1,008 0,2264
Résidu : er(\)
final 1,2606 0,07

Tableau 3.8 : Valeur des coefficients de diffusion de l'oxygeéne a l'initialisation et a la
fin du processus d’identification. Les coefficients de diffusion de 'oxygéne dans Zy-4 et
ZrO, ont respectivement été initialisés avec les corrélations proposées par Ritchie [23] et
Parise [24]. Les résultats de I'identification dans la couche de ZrOs sont comparés a la
corrélation proposée par Debuigne [25].

Les essais sous argon et argon+vapeur a 820°C réalisés sur les éprouvettes pré-oxydées
ont également été simulés avec les coefficients de diffusion identifiés. La géométrie, les
conditions initiales et les conditions aux limites utilisées sont illustrées en Figure 3.18.
Le pré-oxyde d’épaisseur 10pm est supposé stoechiométrique (czy-4/7:0, = 25,97%mass).
Comme la pré-oxydation n’induit pas de formation de aZr(O), la teneur en oxygéne
initial dans le métal (¢, = 0,13% mass) est homogéne. L’atmosphére argon+vapeur est
représentée par une condition aux limites de type Dirichlet, imposée sur la surface de
gauche (¢ = 25,97%mass). Dans ces conditions, le pré-oxyde demeure stoechiométrique
durant toute la simulation. Pour simuler les essais sous argon, cette condition aux limites
sur la surface de gauche est supprimée. Le Tableau 3.9 résume les paramétres utilisés pour
simuler les essais sous argon et argon-+vapeur a 820°C réalisés sur les gaines pré-oxydées.

La Figure 3.19 présente les résultats des simulations des essais réalisés sur les éprou-
vettes pré-oxydées. On observe une légére réduction de I'épaisseur de la couche de ZrO,
au profit de la formation d’une couche de aZr(O). Les simulations prédisent une réduction
d’environ 3pum aprés 3200s ce qui est cohérent avec le fait qu’expérimentalement on n’ob-
serve pas de variation significative de la couche de ZrO,. Une telle réduction (comparable
a lincertitude de mesure) est trés difficilement détectable en métallographie. Comme
constaté expérimentalement les simulations montrent également que pour les tempéra-
tures et durées d’oxydation étudiées, I’environnement de ’essai n’a pas d’influence pour
les essais réalisés sur les gaines pré-oxydées. Les profils de teneur en oxygéne et 1’épais-
seur de couche de ZrO, dissout pour les simulations des essais sous argon et ceux sous
argon-+vapeur coincident.
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3.5 Simulation des essais d’oxydation et identification

teneur en oxygéne d’équilibre a U'interface Zy-4/ZrOq :  czyq  7%mass
czr0,  25,97%mass
teneur en oxygene a l'interface avec I’environnement : c 25,97%mass
teneur en oxygene de fabrication dans la couche de Zy-4 : ¢, 0,13%mass
coefficient de diffusion :  Dyzyq 2, 60.10"1%m? /s
Dyz0, 2,50.107%m?/s
parameétres associés a l'approche champ de phase
mobilité de 'interface : M 10°mm?/J /s
Courbure de la densité d’énergie chimique : k 1J/mm?

énergie de linterface Zy-4/7ZrOy :  w  0,1J/mm3

Tableau 3.9 : Synthése des parameétres utilisés pour simuler les essais d’oxydation sous
argon et sous argon-+vapeur a 820°C réalisés sur les gaines pré-oxydées. Le pré-oxyde est
supposé étre steechiométrique. Les paramétres spécifiques a 'approche champ de phase
n’ont pas d’influence dans le processus d’identification car l'effet de la mécanique sur
I'oxydation est négligé.
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Chapitre 3 - Etude expérimentale et modélisation de I'oxydation haute température
d’une gaine
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Figure 3.16 : Résultats de la FEMU appliquée aux essais d’oxydation : Profil de teneur
en oxygene dans la couche de Zy-4 a 750°C (a) et 820°C (b), la profondeur est mesurée a
partir de U'interface Zy-4/ZrOs ; évolution de I’épaisseur de la couche de ZrOs en fonction
de la durée d’oxydation HT & 750°C (c) et 820°C (d).

3.6 Synthése et discussion des résultats

Afin d’étudier 'oxydation de maniére découplée du chargement mécanique, des essais
d’oxydation HT sur des gaines en Zy-4 vierges et pré-oxydées ont été réalisés. Ces essais
ont permis de collecter un grand nombre de données sur les cinétiques d’oxydation & 750°C
et 820°C. Plusieurs moyens de mesure (métallographie, permascope, microsonde, analy-
seur de la teneur en hydrogéne) ont été utilisés pour caractériser le comportement sous
oxydation des gaines dans la gamme de températures étudiée. Les principaux résultats
obtenus sont résumés et discutés ci-dessous.

Tout d’abord, une teneur en oxygeéne de 1,2%mass semble représenter le seuil de dé-
tection de la couche de aZr(O) en métallographie dans la gamme de température étudiée.
Ce seuil a été déterminé en croisant les mesures métallographiques et les profils de te-
neur en oxygene obtenus par la microsonde. La connaissance de ce seuil est d’'une grande
importance car il permet de réduire le nombre d’analyses microsonde (trés cotiteuses en
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3.6 Synthese et discussion des résultats
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Figure 3.17 : Evolution temporelle de 1’épaisseur de la couche de aZr(O), les résultats
expérimentaux (symboles carrés et circulaires) sont comparés & ceux obtenus par simula-
tion. L’extrapolation de la corrélation proposée par Desquines et al [21] (cf. Tableau 1.4)

est également répresentée.
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Figure 3.18 : Modéle EF utilisé pour simuler 'oxydation HT sur les éprouvettes pré-

oxydées. Le profil initial de teneur en oxygéne est illustré en rouge.

temps) nécessaires pour caractériser le comportement sous oxydation de la gaine. Celles-ci
pouvant étre substituées par des analyses de métallographies optiques moins cotiteuses
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Chapitre 3 - Etude expérimentale et modélisation de I'oxydation haute température
d’une gaine
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Figure 3.19 : Résultats des simulations des essais d’oxydation sous argon et argon+vapeur
a 820°C reéalisés sur des gaines pré-oxydées : (a) Profils de teneurs en oxygéne a différents
instants; (b) Evolution temporelle de I’épaisseur de la couche de ZrOs.

en temps. Il peut par exemple étre envisagé d’identifier le coefficient de diffusion dans
la couche Zy-4 sur la base de I’épaisseur de la couche de aZr(O) plutét que de le faire
a partir des profils de teneur en oxygeéne. Il n’est cependant pas exclu que ce seuil soit
sensible a la préparation des échantillons, notamment a la procédure de polissage.

Il a été observé que la couche de pré-oxyde joue un role protecteur vis-vis de 'oxydation
pour les températures et durées d’oxydation étudiées (T € [750—820°C] et ¢ < 3200s). Au-
cune variation significative de ’épaisseur du pré-oxyde n’a été observée apres le transitoire
a haute température. Il a également été observé que l'environnement de l'essai (oxydant
ou neutre) n’a pas d’influence dans les conditions d’étude. Ces constats expérimentaux
ont été confirmés par les simulations. Les calculs prédisent une diminution maximale de
3um de I’épaisseur de la couche d’oxyde dans les conditions d’étude. Une telle variation
d’épaisseur de la couche d’oxyde (proche de l'incertitude de mesure) est trés difficilement
détectable avec les moyens expérimentaux utilisés. Les simulations ont également montrés
que Patmosphere de 'essai (oxydant ou neutre) n’a pas d’influence sur les résultats (profil
de teneur en oxygéne et épaisseur de la couche de ZrO,). Les essais d’oxydation HT ont
par ailleurs montré que la peinture utilisée pour les essais de ballonnement (cf. Chapitre
4) n’influence pas 'oxydation HT.

Une identification des coefficients de diffusion dans les couches de Zy-4 et ZrO4 a 750°C
et 820°C a également été réalisée. L’identification a été faite par FEMU sur la base du
code de calcul développé dans ce travail et présenté au Chapitre 2. Il est important de
prendre des précautions sur l'analyse du coefficient de diffusion identifié dans la couche
de ZrO, car dans la gamme de température étudiée (750°C et 820°C), on s’attend a une
cinétique cubique pour la croissance de la couche de ZrO,. Or, la plupart des modéles
y compris celui utilisé dans ce travail (basé sur une approche diffusionnelle) conduisent
systématiquement & une cinétique parabolique. Le coefficient de diffusion identifié dans la
couche de ZrO, doit donc étre vu comme un coefficient de diffusion apparent plus mathé-
matique que physique. Il est aussi important de préciser que les coefficients de diffusion
identifiés surtout celui dans la couche de ZrO, dépend fortement du choix de la teneur
en oxygene a Uinterface Zy-4/7ZrO, coté ZrOs qui est trés difficile & mesurer de maniére

98

Cette thése est accessible a I'adresse : https://theses.insa-lyon.fr/publication/2022LY SEI036/these.pdf
© [E.-B. Djeumen Nkwechen], [2022], INSA Lyon, tous droits réservés



3.6 Synthese et discussion des résultats

précise. Bien que le modéle proposé offre la possibilité de prendre en compte I'aspect mé-
canique, celui-ci a été négligé dans le processus d’identification. Ce choix s’explique par
le manque de données sur le comportement mécanique du matériau en cours d’oxydation.
Les grandeurs mesurées lors des essais d’oxydation HT ne permettent pas de caractériser
un potentiel effet de la mécanique dans les conditions de 1’étude. L’effet de la mécanique
s’il existe est donc directement inclus dans les coefficients de diffusion identifiés. Avec
seulement deux températures étudiées, il n’etait pas possible d’envisager d’identifier des
lois d’Arrhénius pour les coefficients de diffusion de 'oxygéne dans les couches de Zy-4
et de ZrO,. L’identification a été menée de maniére indépendante a 750°C et 820°C. Les
résultats des identifications ont toutefois permis de choisir dans la littérature, les corréla-
tions les plus pertinentes permettant de décrire les essais d’oxydation réalisés. Ainsi dans
la couche de Zy-4, la corrélation de la littérature retenue est celle proposée par Ritchie [23]
donnée par :

—54700

Dyy.4(cm?®/s) = 16,5 exp <T) 650°C < T < 1500°C, (3.9)

tandis que dans la couche de ZrO,, la corrélation retenue est celle proposée par Debuigne
[25] :

—29300

DZTOQ (CmQ/S) = 0, 10510_2 exp (T

) 400°C < T < 850°C, (3.10)

Ces corrélations seront nécessaires dans la suite pour simuler le comportement a ’oxyda-
tion de la gaine durant le transitoire thermique appliqué lors des essais de fluage présentés
au Chapitre 4.
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Chapitre 3 - Etude expérimentale et modélisation de I'oxydation haute température
d’une gaine
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Chapitre 4

Etude expérimentale et modélisation

du fluage d’une gaine pré-oxydée

Ce chapitre porte sur les essais de fluage et leur modélisation.
Les différentes étapes depuis la préparation des éprouvettes,
Jusqu’aux analyses post-essais sont d’abord détaillées. Les
résultats d’essais sont ensuite presentés et analysés. Enfin,
une modélisation des essais est mise en place et validée par
comparaison des résultats de simulations avec les résultats

expérimentaur.
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4.1 Introduction

4.1 Introduction

Ce chapitre porte sur I’étude expérimentale et la modélisation du comportement au
fluage des gaines en alliage de Zy-4 pré-oxydées. Le but principal est de caractériser et
décrire 'effet de la couche de pré-oxyde sur le comportement au fluage macroscopique de
la gaine.

D’une part, des essais semi-intégraux de fluage, sous conditions APRP (pressurisation
interne & haute température), sont réalisés sur la plateforme expérimentale ELLIE . Celle-
ci a été initialement développée par Tardif [235], puis modifiée par Campello [15,26,236|
pour simuler des conditions d’APRP, et enfin améliorée par Jailin [22,237,238|, pour
simuler des conditions RIA. Ce chapitre présente dans un premier temps le protocole
expérimental adopté. Les différentes étapes depuis la préparation des éprouvettes, jus-
qu’aux analyses post-essais y sont détaillées. Les résultats d’essais en terme de vitesse
de fluage sont ensuite présentés et analysés en lien avec les analyses métallographiques
post-essais, ce qui permet de mettre en évidence les mécanismes structuraux responsables
de I’évolution complexe de la déformation d’une gaine pré-oxydée.

D’autre part, une modélisation numérique des essais sur la base de la plateforme
numérique mise en place dans cette thése est réalisée. Le protocole de simulation des
essais est conc¢u de maniére & tenir compte des spécificités de chaque essai pour étre le
plus représentatif possible. Les hypothéses de modélisation sont clairement précisées. Le
comportement au fluage de la couche de Zy-4 est modélisé avec une loi de Norton issue de
la littérature et décrivant le mieux les essais réalisés. Dans la méme logique, les propriétés
de diffusion retenues sont celles qui décrivent le mieux les essais d’oxydation réalisés et
présentés au Chapitre 3. Une étude paramétrique sur la température, I’épaisseur de la
couche de pré-oxyde ainsi que sur la densité de fissure dans le pré-oxyde a d’abord été
réalisée. Les résultats de simulation de quelques essais sont enfin comparés aux résultats
expérimentaux. Ces premiéres simulations montrent la nécessité de prendre en compte
I'état d’endommagement initial des couches d’oxyde, lui méme fortement dépendant de
I’épaisseur d’oxyde.

4.2 Préparation des éprouvettes

Le matériau de base de I’étude est le Zy-4 a ’état "détendu". Des troncons de gaines
vierges en Zy-4 "détendu" de 90mm de long sont pré-oxydés pour simuler la couche de
corrosion formée en irradiation de base. La pré-oxydation se déroule dans les mémes
conditions que celles des essais d’oxydation, c’est-a-dire sous air & 470°C (cf. Chapitre 3).
Il a été vérifie, dans le cadre de la thése de Busser [5], qu’a cette température il n’y a
pas d’effets spécifiques de I’air comme de la nitruration de la gaine qui intervient & partir
de 700°C environ. En fonctionnement normal du réacteur, la couche de corrosion formée
par interaction avec le combustible en surface interne, lorsque le jeu gaine-combustible se
referme sous 'effet de la pression du circuit primaire peut atteindre 10 pm [76,77|, tandis
que la couche de corrosion en surface externe en contact avec l'eau de refroidissement,
peut atteindre et parfois dépasser 100pm [5,6]. Il a été décidé de limiter la profondeur
maximale d’oxidation en surface externe & 60pm au maximum. A l'inverse, 1’épaisseur de

1. ELLIE : thErmomécanique muLtiaxiale et muLtImodalE.
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Chapitre 4 - Etude expérimentale et modélisation du fluage d'une gaine pré-oxydée

la couche de pré-oxyde en surface interne est fixée & 10pm. La pré-oxydation est effectuée
en deux étapes pour obtenir une éprouvette avec des épaisseurs d’oxyde interne (ejy)
et externe (eqy) différentes. L’éprouvette est tout d’abord pré-oxydée avec des bouchons
soudés aux extrémités jusqu’a ’obtention d’une premiére couche de pré-oxyde en surface
externe d’épaisseur eq; —ein. Les bouchons permettent d’éviter la corrosion de I’éprouvette
en surface interne durant cette premiére phase de pré-oxydation. Ensuite, les bouchons
sont découpés puis I’éprouvette est remise en four jusqu’a ’obtention d’une couche de pré-
oxyde d’épaisseur e;,; en surface interne et une couche d’oxyde supplémentaire d’épaisseur
eint en surface externe.

A L’issue de la pré-oxydation, un sablage localisé est nécessaire afin de retirer lo-
calement la couche de pré-oxyde en surface externe et permettre ainsi le soudage des
thermocouples (cf. Figure 4.1a). Comme le montre la Figure 4.1b, des raccords Swage-
lock sont sertis aux extrémités de I'éprouvette pour garantir son maintien aux mors et
I’étanchéité requise pour sa mise en pression interne. La longueur utile entre les mors est
donc réduite & 58mm environ. Un mouchetis est déposé en surface externe de I’éprouvette
a l'aide de particules (de peinture) de couleur blanche sur un fond de couleur noire (cf.
Figure 4.1b). Ce mouchetis est réalisé a 'aide de la peinture a tenue haute température
Ulfalux®. Cela permet d’effectuer des mesures par corrélation d’images numériques.De
plus, le fond noir permet de stabiliser ’emissivité de la surface de I’éprouvette en fonction
de la température, ce qui est nécessaire pour la mesure par thermographie proche infra-
rouge. Le mouchetis est déposé uniquement dans la région de 1’éprouvette o est mise en
oeuvre les mesures des champs cinématiques et thermique.

(a)

90mm

Zone sablée

H8mm

(b)

Figure 4.1 : Eprouvette avec (b) et sans (a) les raccords Swagelock sertis et le mouchetis.
La couche de pré-oxyde est localement retirée par sablage pour permettre la soudure des
thermocouples.

4.3 Le dispositif ELLIE

Les essais de ballonnement sont réalisés sur le dispositif ELLIE situé au Laboratoire de
Mécanique des Contacts et des Structures (LaMCoS) de I'Insa de lyon. Une vue d’ensemble
du dispositif ELLIE est présentée sur la Figure 4.2. Un schéma de principe du dispositif et
des moyens de mesure est également présenté en Figure 4.3. Une pression interne comprise
entre 1 et 100 bar peut étre imposée en utilisant de I'argon seul ou un mélange d’argon
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4.3 Le dispositif ELLIE

Traverse réglable

Cellule d'effort

Boite & capacités du

systéme d’induction .
Caméras

Enceinte

Sonde & oxygéne Pyrométre

Mors mobile

Thermocouples

Inducteur

Figure 4.2 : Photo du dispositif ELLIE

(80%)-+oxygene (20%) selon l'environnement d’essai souhaité. La pression est régulée
par un capteur IMF-D386. Un capteur supplémentaire HBM-P8AP mesure la pression au
niveau du mors inférieur. L’éprouvette est montée sur une machine de traction hydraulique
Schenck 10kN munie d’un capteur de force et d'un capteur de position LVDT permettant
de mesurer l'effort axial et le déplacement du mors inférieur pendant les essais.

Un systéme de chauffage par induction, composé d’un inducteur (2x2) spires relié a un
générateur de puissance Thermolnduzione de 30kW, permet de chauffer les éprouvettes
jusqu’a des températures de 1100°C et des vitesses de 1500°C/s. La géométrie de I'induc-
teur positionne la température maximale au centre de la zone d’intérét (an anglais Region
Of Interest : ROI). La hauteur de la ROI est limitée par I'espacement entre les spires su-
périeures et inférieures et est d’environ 20mm. Le controle de la température pendant
I’essai est réalisé a 'aide d’un des thermocouples soudé sur 1’échantillon. Un pyrométre
CTLM-2HCF4-C3 de longueur d’onde A = 1, 6pm permet une mesure supplémentaire de
la température au centre de la ROI avec une précision d’environ 0,7%. Les mors sont refroi-
dis a ’eau ce qui limite la température de I’éprouvette au niveau des mors a 500°C pendant
les essais [22]. Des images sont prises périodiquement pendant toute la durée des essais a
I'aide de deux caméras CMOS 12MPx( VC-12MC-M65E0-FM), espacées de 18°, a travers
une fenétre optique en saphir (BK7). Ces caméras sont équipées d’optiques 200mm sur
lesquelles sont montés des filtres passe bande dans le proche infrarouge (longueur d’onde
A= 860+10nm), afin de mesurer uniquement le rayonnement induit par 'incandescence
de I'éprouvette aux hautes températures. Pour éviter des problémes d’aberrations chro-
matiques aux hautes températures, la mise au point des caméras (& froid) est réalisée en
éclairant I’éprouvette dans le proche infrarouge a ’aide d’un anneau LED ayant une lon-
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Chapitre 4 - Etude expérimentale et modélisation du fluage d'une gaine pré-oxydée

(I— argon/argon-+oxygene

cameéras

éprouvette .
-«—— argon / argon-t+oxygene
enceinte (P,,,) |

(a)

caméras
18°

~

pyrometre

inducteur

sonde a oxygeéne
(b)

Figure 4.3 : Principe de fonctionnement du dispositif ELLIE : (a) vue de face; (b) vue de
dessus.

gueur d’onde identique & celle des filtres (A= 860nm). Les caméras sont réglées avec une
ouverture f11 pour avoir un bon compromis entre la profondeur de champ et un signal suf-
fisamment fort & haute température. Le temps d’exposition des caméras est fixée a 35ms,
de fagon a pouvoir observer une plage de température de [750-850°C | sans saturation.
Afin de controler 'environnement, les essais se déroulent a l'intérieur d’une enceinte sous
balayage d’argon ou mélange d’argon (80%)-+dioxygéne (20%). Une sonde optique & oxy-
géne ES16634 est installée dans ’enceinte pour contréler I’environnement de 1’essai. Elle
permet de vérifier I’étanchéité de ’enceinte et d’ajuster au besoin le débit de balayage. La
Figure 4.4 présente I'évolution typique de la teneur en oxygéne dans ’enceinte durant un
essai sous argon et sous mélange d’argon (80%)+dioxygene (20%). Le niveau d’étanchéité
de I'enceinte ne permet pas d’atteindre des teneurs en oxygéne en deca de 2% pour les
essais sous argon seul.
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4.4 Procédure de chargement
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Figure 4.4 : Evolution de la teneur en oxygéne dans I'enceinte durant un essai sous mélange
d’argon (80%)+dioxygene (20%) et sous argon seul

4.4 Procédure de chargement

La procédure de chargement suivie pour I’ensemble des essais réalisés est présentée en
Figure 4.5. Le chargement thermique est tout d’abord appliqué avec une régulation en

>
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)
o0
-
3
<
o
Température
O
)
b >
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Figure 4.5 : Procédure de chargement

boucle fermée. Le régulation se fait a partir du thermocouple inférieur moins soumis au
ballonnement de 1'éprouvette (cf. Figure 4.6). Une consigne de température de 800°C est
appliquée avec une vitesse de chauffe de 3°C/s. Le chargement mécanique de pressurisa-
tion interne et de compression axiale est ensuite imposé puis maintenu pour observer le
comportement en fluage de la gaine. La force de compression est calculée de maniére a
compenser l'effet de fond induit par la pression interne au niveau des mors :

F, = P.1.R?, (4.1)

ou R; est le rayon interne de 1’éprouvette. Il s’agit donc d’un essai initialement uniaxial
conduit sous contrainte circonférentielle. Notons qu’en conditions réelles d’APRP, la pres-
sion interne ainsi que l'effort de compression axiale due a la dilatation thermique de la
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Chapitre 4 - Etude expérimentale et modélisation du fluage d’'une gaine pré-oxydée

gaine génée par la liaison au niveau des grilles, sont mal connus. L’influence du taux de
biaxialité qui est un parameétre important mais mal maitrisé ne sera pas étudiée ici.

4.5 Les moyens de mesure

Les deux caméras CMOS permettent I’acquisition d’images de la ROI pendant toute la
durée de I'essai jusqu’a des fréquences d’acquisition de 55Hz. Ces images sont utilisées pour
réaliser simultanément la mesure du champ de déplacements par corrélation d’images et
du champ de température par thermographie proche infrarouge. Cela permet d’avoir aux
mémes endroits et aux mémes instants les mesures thermiques et cinématiques. Notons
tout de méme que peu importe le réglage des caméras, aucune mesure n’est possible
en dessous de 700°C environ car le rayonnement de I’éprouvette n’est pas encore assez
important.

4.5.1 Mesure du champ cinématique

Le logiciel de stéréo-corrélation globale UFreckles, développé par Réthoré [239], est
utilisé pour réaliser ’analyse d’images et reconstruire le champ de déplacements en sur-
face externe de I’éprouvette. L’utilisation de deux caméras permet la détermination du
champ de déplacements 3D. Une calibration est cependant nécessaire pour reconstruire
la géométrie 3D de I’éprouvette a partir des images prises par chacune des caméras. Pour
plus de détails sur cette calibration le lecteur peut se référer a [22|. Le bruit de mesure
correspond a un déplacement hors plan d’environ 5pm et d’environ 1pm dans le plan de
I'image [22]. Des éléments quadrangles a interpolation linéaire de 30x30px? sont utilisés
pour cette analyse (1px~9um). Le maillage de corrélation est illustré en Figure 4.6.

TC2
Maillage de
A Corrélation
14mm
Pyrométre
Yo
TC1

Figure 4.6 : Exemple d’image de la ROI avec positionnement du maillage de corrélation
et illustration d’un mouchetis de référence. L'image a été prise a une température de
T =800°C.

Le flot optique n’étant pas conservé durant 1’essai, une correction du niveau de gris
est réalisée localement dans chaque élément [240].
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4.6 Matrice d’essais réalisés

4.5.2 Mesure du champ thermique

Le champ thermique en surface de la gaine est déterminé par thermographie proche
infrarouge (PIR). Cette technique lie I'intensité lumineuse I de chaque pixel de I'image
a sa température, T', a travers un modéle radiométrique basé sur la loi de Planck et
I'approximation de Wien [236] :

7 S (12)

K, ’
— +1
ln([—i—)

ou K et K, sont des constantes identifiées pour chaque essai a partir des données des
thermocouples pendant le transitoire thermique. Le processus d’identification des deux
constantes du modéle radiométrique (cf. Equation 4.2) est basé sur la minimisation de la
fonction erreur définie comme suit :

K
er?=——1 —— — T, (43)

Ky
In{—+1
<ch )

avec Tre les températures mesurées par les thermocouples lors du transitoire et It¢ 1'in-
tensité lumineuse au niveau des thermocouples (cf. Figure 4.6). A noter que les zones
retenues doivent étre situées dans le mouchetis a cété des thermocouples. Seuls les pixels
correspondant & la peinture noire ayant une émissivité plus stable que la peinture blanche
sont utilisés dans le processus d’identification. Notons que les pixels correspondant a la
peinture noire qui ont une émissivité supérieure a celle de la peinture blanche apparaissent
plus claire que les pixels correspondant & la peinture blanche. Ces pixels liés & la peinture
noire sont estimés a 30% des pixels les plus clairs dans les zones des thermocouples [15].
Il est possible d’inclure ce seuil dans ’ensemble des parameétres a identifier. Toutefois,
celui-ci reste relativement stable d'un essai a 'autre [22].

La précision de la mesure obtenue par PIR est comparable & celle des thermocouples
(0,7%) utilisés pour identifier le modéle radiométrique [241], soit 6°C pour une tempéra-
ture de 820°C.

4.6 Matrice d’essais réalisés

La matrice des essais de ballonnement réalisés sur des éprouvettes pré-oxydées est
donnée dans le Tableau 4.1. Trois types d’éprouvettes qui différent par 1’épaisseur de
la couche de pré-oxyde en surface externe (10, 30, 60pm) ont été testés. Cing mesures
azimutales au permascope sont réalisés en surface externe a l'issue de la phase de pré-
oxydation pour déterminer I’épaisseur d’oxyde réelles ainsi que son écart type. L’épaisseur
de la couche de pré-oxyde interne pour 1’ensemble des éprouvettes pré-oxydées se situe
autour de 10pm. Les éprouvettes pré-oxydées sont désignées par Poxa/b ou a et b sont
respectivement les épaisseurs (en pm) des couches de ZrOs pr visées en surface interne
et externe. Ainsi, Pox10/30 est une éprouvette pré-oxydée avec une couche de ZrOy gy
d’épaisseur 10pm environ en surface interne et 30pm environ en surface externe. Trois
niveaux de pression interne (20, 30, 50 bar) ont été testés sur ces éprouvettes. La majorité
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des essais est réalisée en environnement oxydant (argon(80%)+oxygene(20%)). Quelques-
uns sont également conduits en environnement neutre (argon seul) afin d’étudier I'impact
de I'atmosphére de l'essai. Quelques gaines vierges ont aussi été testées afin de mettre
clairement en évidence 'effet de la couche de pré-oxyde. La matrice des essais réalisés sur
les gaines vierges est donnée dans le Tableau 4.2

4.7 Caractérisation de I’état initial des éprouvettes

Deux moyens de mesure complémentaires ont été utilisés afin de caractériser 1’état
initial de la couche de ZrO, gt aprés la phase de pré-oxydation et avant I'essai de fluage.
Il s’agit des métallographies optiques et la laminographie. La laminographie a été utilisée
pour caractériser I’état d’endommagement dans le plan r — z direction axiale tandis que
les métallographies ont permis de caractériser I’état d’endommagement dans le plan r — 6.

4.7.1 Laminographie

La laminographie est une technique d’imagerie tridimensionnelle non destructive per-
mettant de reconstituer le volume 3D d’un objet par tranche [242,243|. Il s’agit d’un type
particulier de tomographie & rayons X qui permet ’examen d’échantillons de "grandes"
dimensions comparées aux "petits" échantillons de tomographie habituels. L’analyse en
laminographie est éffectuée avec un tomographe a rayons X EasyTom Nano situé au la-
boratoire Mateis de I'Insa de Lyon ayant une résolution de l'ordre du micrométre. La
Figure 4.7 montre des images de la surface externe pour des éprouvettes de différentes
épaisseurs de couche de pré-oxyde. On met en évidence la présence d’'un réseau de fis-
sures axiales sur I’éprouvette de plus grande épaisseur d’oxyde externe (Pox/10/60 cf.
Figure 4.7c) tandis que ce réseau de fissures n’est pas observé pour les éprouvettes avec
faibles épaisseurs de pré-oxyde (Pox 10/10 cf. Figure 4.7a et Pox 10/30 cf. Figure 4.7b).

ZI‘Oa,BT.«xt

o

fissure axiale

(a) Pox 10/10 (b) Pox 10/30 (c) Pox 10/60

Figure 4.7 : Laminographie de la surface externe pour différentes épaisseurs de la couche
de pré-oxyde aprés pré-oxydation sous air a 470°C.
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4.7 Caractérisation de 1’état initial des éprouvettes

ID. Ech  ezr0,p5r0. AT  ty (s) P (bar) Environnement

Pox10/10-1 11,2+0,5  772-807 2290

Pox10/10-2 9,3£0,4  797-818 3599

Pox10/30-1*  32,64£0,3 783-802 3316

Pox10/60-1*  32,64+0,3 777-802 860

Pox10/10-3 9,6+£0,5  796-813 15

Pox10/10-4 9,7+£0,6  802-813 105

Pox10/10-5 10,5+0,3  801-809 236

Pox10/10-6 9,4+0,2  803-814 405

Pox10/10-7*  10,14+0,6  793-802 1131 30 argon(80%)-+oxygene(20%)
Pox10/30-2 25,7£0,7  805-813 322

Pox10/30-3 29,9£1,2  790-804 665

Pox10/30-4 24,4£1,5 801-808 721

Pox10/30-5*  30,64+0,7 796-805 1301

Pox10/60-2*  63,64+2,7 802-812 409

Pox10/10-8* 10,0£0,6  793-803 84

Pox10/60-3*  51,543,9  795-802 56

Pox10/10-9* 9,9+0,4  809-814 739

argon(80%)-+oxygene(20%)

50 argon(80%)-+oxygene(20%)

Pox10/30-6*  29.941,3 799-812 908 30 argon
Pox10/60-4*  70,4+1,3 805-810 236
Pox10/10-10 9.4 808-813 16
Pox10,/10-11 9,8 801-808 48
Pox10/10-12 9.8 799-807 72 50 argon
Pox10/10-13* 9.0 804-813 65

Pox10/30-7*  33,5+2,4  802-812 75
Pox10/30-8*  29,4+1,0 800-804 96

Tableau 4.1 : Matrice d’essais de ballonnement sur des gaines pré-oxydées (* :correspond
aux essais qui ont été menés jusqu’a I’éclatement de I'éprouvette). ez:0, py .., €st I'épaisseur
de la couche de pré-oxyde en surface externe. AT la variation de température au centre
de la ROI entre 0 et 3% de déformation, t; est la durée de 'essai et P; la pression interne.
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Chapitre 4 - Etude expérimentale et modélisation du fluage d’'une gaine pré-oxydée

ID. Ech AT(°C) tf (s) P (bar) Environnement

V1 797-803 2902 20 argon—+oxygene
V2 797-804 1175 30 argon—+oxygene
V3 796-817 2923 20 argon
\Z% 816-820 559

30 argon
V5* 810-817 469
V6~ 791-794 90

50 argon

vrr 801-808 74

*

Tableau 4.2 : Matrice d’essais de ballonnement sur des gaines vierges (* : correspond
aux essais qui ont été menés jusqu’a 'éclatement de l'éprouvette). AT la variation de
température au centre de la ROI entre 0 et 3% de déformation, ¢y est la durée de l'essai
et P; la pression interne.

4.7.2 Meétallographie optique

Des métallographies optiques effectuées au microscope optique Keyence VHX 5000
(cf. Chapitre 3) permettent 'examen de 1’état initial de la couche de pré-oxyde dans
son épaisseur. La Figure 4.8 illustre la morphologie de la couche de ZrOy gt en surface
externe pour différentes épaisseurs. Ces métallographies optiques permettent les constats
suivants :

— Pour le pré-oxyde d’épaisseur 10pm (Pox10/10 cf. Figure 4.8a), on observe des
porosités/fissures circonférentielles mais pas de fissures radiales.

— Pour le pré-oxyde d’épaisseur 30pm (Pox 10/30 cf. Figure 4.8b), on observe quelques
fissures radiales mais celles-ci sont trés espacées et n’atteignent pas l'interface Zy-
4/7rO4. Les porosités/fissures sont également présentes mais moins bien résolues
optiquement car 'image a été prise avec une grossissement moins important.

— Enfin pour le pré-oxyde d’épaisseur 60pm (Pox10/60 cf. Figure 4.8¢c), on observe
une dégradation plus importante de la couche de pré-oxyde avec notamment une
densité élevée de fissures circonférentielles au voisinage de 'interface Zy-4/ZrOs.
Ces fissures circonférentielles tendent & délaminer la couche de ZrOs.

La couche de pré-oxyde se dégrade progressivement durant la phase de pré-oxydation.
Notons tout de méme qu’il n’est pas exclu que des biais spécifiques liés a la métallographie
(notamment la phase de polissage mécano-chimique), modifient la structure des couches
de pré-oxyde. Ces résultats sont cohérents avec ceux de Busser [5] et Dominguez [16] qui
observent I’apparition de fissures radiales entre [30-40]pm. Cependant, il est important de
préciser qu’en réacteur ces fissures radiales apparaissent & partir d’épaisseurs de couche
d’oxyde bien plus élevées (supérieure a 80pm a l'issue de 'examen d’un crayon soumis
a 6 cycles d’irradiation en REP [17]). L’apparition précoce des fissures radiales est une
conséquence des conditions de pré-oxydation (sous air a 470°C). On souligne aussi qu’en
irradiation de base, la pression du circuit primaire qui est supérieure a la pression de
remplissage retarde cette fissuration.
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4.8 Résultats des essais

(b) Pox 10/30

fissure circonférentielle ~=s_ 4
fissure radiale

€ 10pm

(c) Pox 10/60

ZrOZ.BT.ext

Figure 4.8 : Métallographies optiques pour différentes épaisseurs de la couche de ZrO,
aprés pré-oxydation sous air a 470°C. Les examens sont réalisés a la surface externe des
échantillons.

4.8 Reésultats des essais

4.8.1 Essais sur éprouvette vierge en atmosphére argon

Les essais réalisés dans cette thése prolongent les travaux de Campello [15] et de Jailin
[22]. Afin de s’assurer du bon fonctionnement du banc, 'essai V7* réalisé sur une gaine
vierge en atmosphére neutre est analysé de maniére détaillée. Cela permet aussi d’illustrer
la méthode de post-traitement des essais. La figure illustre 1’évolution temporelle de la
teneur en oxygéene dans 1’enceinte pour l'essai V7*

4.8.1.1 Analyse des champs cinématiques et thermiques

La Figure 4.9 illustre le résultat de l'identification du modele radiométrique pour
I'essai V7* selon le processus présenté en section 4.5.2 . Une comparaison entre les tem-
pératures des thermocouples, du pyrométre et le modéle radiométrique est présentée. La
thermographie est en treés bon accord avec les thermocouples et le pyrométre.

Pour 'analyse cinématique, les essais peuvent étre post-traités en 2D en utilisant les
images prises par I'une des deux caméras (2D-CIN) [15] ou en 3D en combinant les images
des deux caméras (3D-CIN) [22]|. La 2D-CIN donne uniquement accés aux déplacements
dans le plan de I'image tandis que la 3D-CIN donne également accés au déplacement
hors plan de I'image. On peut déduire la déformation de I’éprouvette des champs de
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Chapitre 4 - Etude expérimentale et modélisation du fluage d’'une gaine pré-oxydée

820

800 f

Figure 4.9 : Résultats de 'identification du modéle radiométrique pour 'essai V7*. Trcy,
Trea, Thyro sont les températures des thermocouples et du pyrométre. Trby, Trds, Thve,
sont les températures obtenues par thermographie dans les zones des thermocouples et

du pyrométre (cf. Figure 4.6).

déplacement mesurés. Pour la 2D-CIN la déformation est définie par :

A

£ = —
lo’

(4.4)
avec [ la largeur de la ROI (cf. Figure 4.10(a)). Pour la 3D-CIN qui donne accés au
déplacement radial (u,), la déformation est définie par :

€= R (4.5)
avec R, le rayon externe initial. Sous I’hypothése d’une déformation axisymétrique de
I’éprouvette, les deux définitions précédentes de la déformation pour I’évaluation de la
déformation circonférentielle sont équivalentes. Le champ de déformation & ¢t = 65s pour
I'essai V7* obtenu par 3D-CIN est illustré en Figure 4.10(a). Le champ thermique cor-
respondant est présenté en Figure 4.10(b). La température est supposée constante dans
chaque élément et calculée & partir du niveau de gris moyen des pixels correspondant a la
peinture noire de I’élément (on estime a 30%, le pourcentage de pixels noirs dans chaque
élément).On constate une bonne cohérence entre les champs cinématiques et thermiques.
Ce qui est attendu a cette température (domaine «). Il résulte de la géométrie de I'induc-
teur un gradient axial de température avec un maximum positionné au centre la ROI (cf.
Figure 4.10b).

La Figure 4.11 présente 1’évolution temporelle de la déformation obtenue par 3D-CIN
pour tous les noeuds du maillage de corrélation. La température obtenue par thermogra-
phie PIR est également illustrée. Cette représentation des champs thermiques et cinéma-
tiques sur un méme graphe met en évidence une amplification de I’hétérogénéité thermique
qui augmente avec la déformation de 1’éprouvette, lorsqu’une zone de I’éprouvette se rap-
proche de I'inducteur en ballonnant. Ainsi, bien que la consigne de température de I'essai
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4.8 Résultats des essais
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Figure 4.10 : Champs cinématique et thermique a t = 65s pour 'essai VT7*.
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Figure 4.11 : Evolution de la déformation obtenue par 3D-CIN (cf. Equation 4.5) pour
I’essai V7*. La déformation pour tous les noeuds du maillage de corrélation est représentée.

ait été fixée a 800°C, la température du point le plus chaud atteint environ 830°C juste
avant 1’éclatement de 1’éprouvette. Nous rappelons que 1’asservissement est réalisé sur le
thermocouple du bas moins sensible au ballonnement de I’éprouvette car situé dans une
zone plus froide.

La vitesse de déformation est déduite par linéarisation des données cinématiques dans
le régime de fluage secondaire. Entre 0 et 3% de déformation, I’éprouvette se déforme
en régime secondaire. La température maximale étant inférieure a 820°C, le matériau est
exclusivement présent sous sa forme a. Cette plage de déformation a donc été retenue
pour évaluer la vitesse de déformation.

La Figure 4.12 compare les profils de vitesse de déformation obtenue par 2D-CIN et
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Chapitre 4 - Etude expérimentale et modélisation du fluage d’'une gaine pré-oxydée

3D-CIN pour lessai V7*. Le champ de vitesse de déformation obtenu par 3D-CIN (cf.
Figure 4.12(a)) ainsi que le champ de température moyenné entre 0 et 3% de déformation
(cf. Figure 4.12(c)) sont représentés. Les profils de vitesse de déformation obtenu par 2D-

& X1073(s1) T(°C)
T (°C) 3 800
; o 780 790 800 810 —
2 T 0,5 TN 5 § 7 795
’, D :'_
A\ 790
1.5 S
: 785
i Z/L 0 1 {0Z/L (%
i / 780
2D-CIN /,
4 % 775
05 : 0,5 /~ 8D-CIN|-05 770
20 0 05 1 15 2 25 E £
& x10%3(s")

(a) ()
Figure 4.12 : Résultat de l'essai de ballonnement sur I’éprouvette V7*. (a) champ de
vitesse de déformation obtenue par 3D-CIN. (b) comparaison du profil axial de vitesse
de déformation (2D-CIN et 3D-CIN) avec le profil thermique moyen sur la génératrice
centrale de la ROI. Pour la 3D-CIN;, le profil de déformation est extrait sur la génératrice
centrale. (¢) champ de température moyenne.

CIN et par 3D-CIN sont comparables, ce qui traduit le caractére quasi-axisymétrique de
Iessai. Dans la suite, les essais sont tous post-traités en 2D-CIN. La 3D-CIN induit un
bruit plus important que la 2D-CIN (cf. Annexe D).

4.8.1.2 Vitesse de déformation sur vierge en atmosphére neutre

L’évolution de la déformation en régime de fluage secondaire au centre de la ROI
pour ’ensemble des essais réalisés sur des éprouvettes vierges en atmosphére argon est
présentée en Figure 4.13. Les vitesses de déformations correspondantes sont résumées dans
le Tableau 4.3. Les résultats obtenus dans ce travail sont comparés avec les lois de fluage
de la littérature (cf.Tableau 1.6). La contrainte dans I’éprouvette nécessaire pour calculer
la vitesse de déformation est donnée par [22] :

_ PR

e

o (4.6)
ou o est la contrainte circonférentielle induite par la pression interne P;, R; = 4, 18mm est
le rayon interne initial et e = 0, 57mm est 1’épaisseur initiale de la gaine vierge. L’équa-
tion 4.6 est établie sous I’hypothése des petites déformations en assimilant I’éprouvette a
un cylindre & paroi mince sous pression.

L’écart maximal entre les vitesses de fluage obtenues dans ce travail et celles prédites
par la loi proposée par Campello [26] est d’environ 60%, ce qui est considéré comme
acceptable pour ce type d’essais. On peut estimer en premiére approximation l'incertitude

116

Cette thése est accessible a I'adresse : https://theses.insa-lyon.fr/publication/2022LY SEI036/these.pdf
© [E.-B. Djeumen Nkwechen], [2022], INSA Lyon, tous droits réservés



4.8 Résultats des essais

0,03 |
a =
/ // R)%Q\ 4
Vs \%{0 /////
A ‘560%&“ ////
0702 - //// ///
- ) O /
/// W o
. /// \%\\\ e
f Q‘O?“\A" T
0701 - ; é///
20bar, \796-80/3\:C/ |
0 . | |
L A
Temps (S)

Figure 4.13 : Evolution de la déformation au centre de la ROI obtenue par 2D-CIN pour
I’ensemble des essais réalisés sur des éprouvettes vierges sous atmosphére d’argon. La
plage de variation de la température obtenue par thermographie PIR est spécifiée pour
chaque essai. Les faisceaux définissent la zone d’incertitude en considérant une incertitude
de 6°C sur la base de la loi proposée par Campello (cf. Tableau 4.4).

sur la vitesse de déformation en considérant uniquement l'incertitude thermique (6°C) de
la maniére suivante :

E(T + ?(TT))_ T) _ {% <% _ ﬁ)} | (4.7)

Dans I’'Equation 4.7, pour AT = 6°C, R = 8,314 J/mol/K et @ = 293 kJ/mol (energie
d’activation du régime dislocation, cf. Tableau 4.4), on aboutit & une incertitude d’environ
20% sur la vitesse de fluage, sachant qu’a cela s’ajoute l'effet de la température sur les
propriétés mécaniques et d’éventuels effets structurels.

Un écart maximal plus important de l'ordre 158%, est constaté entre les vitesses de
fluage obtenues dans ce travail celles prédites par la loi proposée par Fréchinet [13|. Plu-
sieurs éléments comme le type de chargement et les moyens de mesures peuvent expliquer
cet écart plus important par rapport a la loi de fluage proposée par Fréchinet [13]. Dans
la suite, la loi proposée par Campello [26] servira de référence pour l'analyse des essais
sur les éprouvettes pré-oxydées. Les paramétres de la loi de Norton proposée par Cam-
pello [26], utilisée dans la suite sont rappelés dans le Tableau 4.4. La loi de fluage du
régime diffusionnel (n = 1,66) est utilisée pour décrire les essais a 20bar tandis que la
loi de fluage du regime dislocation (n = 3,92) est utilisée pour les essais a 30 et 50bar.
Notons que les essais & 30bar induisant une contrainte de 22MPa, sortent du domaine de
validité du régime dislocation (30-47MPa) mais permettent de mieux représenter les essais
sur éprouvettes vierges réalisés dans ce travail par rapport a la loi du régime diffusionnel.

4.8.2 Effet du pré-oxyde et de atmosphére de ’essai

Plusieurs essais interrompus a différents instants ont été analysés de maniére détaillée
afin de lier I'état structurel de la gaine a ’évolution de sa déformation pendant les essais.
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Chapitre 4 - Etude expérimentale et modélisation du fluage d’'une gaine pré-oxydée

ID. Ech Ce travail Campello [15] Fréchinet [13]
Tuoy — AT Tioy  Tooy + AT Toy = AT Tioy  Tinoy + AT
V34,8107  4,6.10° 5,1.107° 5,610 1,510 1,7.10° 1,9.107
V42,8107 2,8107%  3,4107%  4,0107*  4,7.107*  5,810°% 6,1.10*
V52,7107 2,6.107%  3,2107%  3,810°%  4,4107* 5,310  6,3.107*
V6r  2,7.10%  9,7.107% 1,207 1,410 27107 3,310  4.10°°
V71,9107 1,4107% 1,7.107%  2,1.107%  4,1.107%  4,9.107%  5,9.1073

Tableau 4.3 : Vitesse de fluage (s7!) pour les essais sur éprouvettes vierges sous argon
et comparaison avec la littérature. Les lois de fluage de la littérature sont données dans
le Tableau 1.6. La contrainte appliquée a I’éprouvette nécessaire pour calculer la vitesse
de déformation (essais de Campello, Fréchinet) est déduite de I’équation 4.6. AT =6°C
représente l'incertitude thermique.

Domaine de validité Paramétre de fluage Mécanisme de fluage
750 - 800°C n =1,66; A = 11,70 MPa ".s71
régime diffusionnel
12 - 26 MPa @ = 150 kJ/mol
780 - 809°C n=392; A= 1,99.10° MPa ".s!
régime dislocation
30 - 47 MPa Q = 293 kJ/mol

Tableau 4.4 : Loi de fluage du Zy-4 vierge dans le domaine « sous atmosphére neutre
proposée par Campello [26].
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4.8 Résultats des essais

La Figure 4.14 présente I'évolution temporelle de la vitesse de déformation instantanée
(¢). Compte tenue du bruits de mesure, un filtrage de la déformation est indispensable
pour évaluer la vitesse de déformation instantanée. Un filtre de type Butterworth [244]
d’ordre 2 a été utilisé 2. La vitesse de déformation instantanée est normalisée par celle du

(d) Pox 10/10-6

Sl o

10pm
(¢) Pox 10/10-5

(e) Pox 10/10-9*

Zy-4
S e . £=6%, argon+Oyy
f— O 8 -
10pm <. ’ i
10pm
- Zy-4 Zy-4
—2.4%, arg 0. N R
e=2,4%, argon+0, % 0.4 1 - £=32,3%, argon
_ P () Pox 10/10-7*
- y
2 0’2 ———————— fissuration de ZrO, | o
10pm ' —
10 % 100 ; 1000 10um
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- (a) Pox 10/10-3 (g) V2 Zy-4
se—— e=61,7%, argon+0,

10pm 10Fm

Zy-4 Zy-4

8:074%, argon+02 £ —);il% argon ()7;

Figure 4.14 : Evolution temporelle de la vitesse de déformation instantanée (¢) pour
plusieurs essais interrompus a différents instants. La vitesse est normalisée par celle du
matériau vierge. Des coupes métallographiques présentant 1’état structurel de chaque
éprouvette sont présentées. Tous les essais ont été réalisés a 30bar. La déformation indiquée
sur chaque métallographie représente la déformation macroscopique (obtenue par 2D-CIN,
cf. Equation 4.4) a laquelle I'essai en question a été interrompu.

matériau vierge (&,), calculée a partir de la loi proposée par Campello (cf. Tableau 4.4).
La vitesse du matériau vierge d'un essai, est celle qu’aurait une éprouvette vierge dans
les mémes conditions (pression, température) que l’essai en question. Des métallographies
optiques ont été effectuées a la fin de chaque essai afin de corréler la vitesse de déformation
normalisée & 1’état de la couche d’oxyde. La Figure 4.14 permet de faire les constats
suivants :

— En début de fluage, le pré-oxyde joue un réle renfort vis-a-vis du fluage. Tant qu’il

2. Le filtre de type Butterworth implémenté dans Matlab & travers la fonction "butter" a été utilisé.
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Chapitre 4 - Etude expérimentale et modélisation du fluage d’'une gaine pré-oxydée

n’est pas fissuré (cf. Figure 4.14(a), on observe une diminution de la vitesse de fluage
jusqu’a environ ty = 42s, durée au bout de laquelle le pré-oxyde se fissure.

— Apreés fissuration de la couche de pré-oxyde Figure 4.14(b)-(g), la vitesse de fluage
ré-augmente mais reste inférieure a la vitesse de fluage du matériau vierge.

— Aucune influence claire de I’environnement oxydant n’est observée. La vitesse pour
I'essai sous argon Figure 4.14(e) est comparable a la vitesse pour les essais sous
argon-+oxygene Figure 4.14(f). Soulignons tout de méme que la présence de 1'envi-
ronnement oxydant modifie la morphologie de la fissure. Pour 1’essai sous argon on
observe un fissuration en forme de "U" tandis que sous argon+oxygene les fissures
se ré-oxydent et pénétrent dans le métal de base, conduisant & des fissures en forme
de "V'". La ré-oxydation modifie la morphologie des fissures mais cela ne semble pas
avoir d’influence sur la vitesse de déformation macroscopique de la structure.

— Pour 'essai sur I’éprouvette vierge sous atmosphére argon-+oxygeéne Figure 4.14(g),
on observe initialement une diminution de la vitesse de fluage au cours du temps
induit par 'oxyde HT formée pendant l’essai. Ensuite, la couche d’oxyde HT se
fissure et la vitesse ré-augmente & un rythme comparable a celui observé dans le cas
d’une gaine pré-oxydée.

Les simulations réalisées au chapitre précédent ont permis de comprendre 1'origine
de la fissuration de l'oxyde en cours de fluage. Bien que le chargement mécanique ap-
pliqué reste constant, la différence de comportement entre 1'oxyde (plutdt élastique) et
le métal de base (viscoplastique) induit une relaxation des contraintes dans le métal qui
est compensée par une augmentation des contraintes dans l'oxyde. L’augmentation des
contraintes dans l'oxyde conduit & sa fissuration, laissant le métal a nu libre de se dé-
former, d’ou 'augmentation de la vitesse de déformation macroscopique. La ré-oxydation
modifie la morphologie des fissures mais cela n’a pas d’influence forte sur la vitesse de
déformation macroscopique de la strcuture.

4.8.3 Analyse globale des essais

La Figure 4.15 illustre I’évolution de la déformation au centre de la ROI pour l'en-
semble des essais réalisés dans ce travail. La déformation présentée est celle définie par
'Equation 4.4 et illustrée en Figure 4.10(a). Une bonne reproductibilité est observée entre
les essais réalisés a des températures voisines. A un instant donné et dans des conditions de
chargement thermomécanique voisines, la déformation diminue lorsque 1’épaisseur d’oxyde
en surface externe augmente sauf sur les éprouvettes de type Pox 10/60 pour lesquelles
une accélération précoce de la déformation est observée. La fissuration de 'oxyde en cours
d’essai induit une forte dégradation du mouchetis pouvant conduire & une divergence de
I’algorithme de corrélation d’images pour des niveaux de déformation élevées. De plus
en ballonnant I’éprouvette s’échauffe localement en s’approchant des spires et elle peut
sortir du domaine « si sa température dépasse 820°C. Dans la suite, 'analyse des essais
est donc limitée a des niveaux de déformations modérés. Cela permet également d’exploi-
ter le maximum d’essais en incluant ceux ayant été interrompus a des faibles niveaux de
déformations.

La Figure 4.16 présente les vitesses de déformation moyennes en fonction de I'épais-
seur de la couche de pré-oxyde en surface externe. Ces vitesses moyennes ont été obtenues
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Figure 4.15 : Evolution de la déformation au centre de la ROI. Les figures de gauche
présentent 1'évolution de la déformation entre 0 et 10% tandis que celles de droite illustrent
les mémes résultats entre 0 et 3%. La température moyenne obtenue par thermographie
PIR est spécifiée pour chaque essai. Les couleurs permettent de distinguer les essais en
fonction du type d’éprouvette (épaisseur de pré-oxyde en surface externe). Le type de
symbole (disque ou croix) permet de distinguer les résultats en fonction de ’atmosphére

de Pessai (argon ou argon+oxygéne).
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Figure 4.16 : Vitesse de déformation moyenne normalisée par celle du matériau vierge de
référence en fonction de I'épaisseur de pré-oxyde en surface externe.

en linéarisant la déformation dans la plage [0-3%)]| pour les résultats de la Figure 4.16(a)
et [0-5%)] pour les résultats de la Figure 4.16(b). La vitesse de déformation moyenne est
normalisée par la vitesse du matériau vierge correspondant qui est déterminée a partir de
la loi proposée par Campello (cf Tableau 4.4). La température moyenne dans la plage de
déformation considérée est utilisée pour évaluer la vitesse du matériau vierge correspon-
dant. On note tout d’abord que la plage de déformation utilisée pour le calcul de la vitesse
de déformation moyenne a trés peu d’influence sur les résultats. Deux domaines de com-
portement au fluage peuvent étre identifiés sur la Figure 4.16 en fonction de 1’épaisseur
de la couche de pré-oxyde.

— Pour des couches de pré-oxyde d’épaisseurs comprises entre 0 et 35um, la vitesse de
déformation moyenne diminue lorsque I’épaisseur d’oxyde augmente. Elle peut étre
jusqu’a 10 fois inférieure a celle du matériau vierge correspondant. Cet effet renfort
de I'oxyde semble dépendre de la contrainte appliquée. A 50bar, I'effet renfort semble
moins important qu’a 20 et 30bar. Ce résultat est cohérent avec ceux de Dominguez
[16] et de Chosson [14] qui constatent également que l'effet renfort s’estompe lorsque
la contrainte augmente.

— Au dela de 60pm, la vitesse de déformation ré-augmente. Cette transition est com-
patible avec I’état initial du pré-oxyde. Comme montré en section 4.7, les couches de
pré-oxyde d’épaisseurs supérieures a 60pm sont dans un état initial présentant plus
de fissures que les couches de faibles épaisseurs (inférieure a 30pm). La transition
observée induisant une perte significative de ’effet renfort est donc une conséquence
de la dégradation du pré-oxyde durant la phase de pré-oxydation.

Notons également qu’aucun effet significatif de I’environnement de l'essai (argon ou
argon-oxygene) n’est observé. La ré-oxydation des fissures semble jouer un role au second
ordre sur les vitesses de déformation macroscopiques par rapport a l'effet prépondérant de
la pré-oxydation. L’état initial du pré-oxyde qui dépend de son épaisseur et de ses condi-

122

Cette thése est accessible a I'adresse : https://theses.insa-lyon.fr/publication/2022LY SEI036/these.pdf
© [E.-B. Djeumen Nkwechen], [2022], INSA Lyon, tous droits réservés



4.8 Résultats des essais

tions de formation agit au premier ordre sur le caractére renfort de I'oxyde. Les conclusions
précédentes sont uniquement valables pour des niveaux de déformations inférieurs a 5%.

4.8.4 Caractérisation de la fissuration de la zircone

Des analyses post-morterm au microscope optique ont été réalisées sur la plupart des
éprouvettes. La Figure 4.17 illustre 'aspect visuel de la ROI pour des essais interrompus a
différents niveaux de déformation, ce qui permet de visualiser I’évolution de la fissuration
axiale de la couche d’oxyde en cours d’essai. Lorsque la déformation augmente, de nou-
velles fissures se forment dans les régions situées entre deux fissures, augmentant ainsi la
densité de fissures. Des fissures transversales sont également observées proche de la zone
d’éclatement ot la déformation est plus importante (Annexe C).

2 Pox 10/30-4

(a) e=0,016 (b) £=0,04 (C) £=0,053
Pox 10/30-5* Pox 10/30-6*

TR

i
IR
L

€

(d) €=0,16 | (e) ‘e=0‘,6

Figure 4.17 : Evolution de la fissuration du pré-oxyde dans la ROI en fonction de la
déformation pour des éprouvettes de type Pox10/30. Les essais présentés ont tous été
réalisés a 30bar. L’essai Pox 10/30-6* (e) a été réalisé sous argon et le reste (a)-(d) sous
argon-+oxygene.

La Figure 4.18 présente les deux modes de ruine observés durant la campagne expéri-
mentale. De maniére globale a I'issue des essais réalisés a 20 et 30bar sous argon-+oxygéne
on observe principalement des fissures en forme de "V". La présence d’un environnement
oxydant induit une pénétration significative de la fissure dans le métal de base. Ce mode
de ruine met en évidence une compétition entre la cinétique fluage et d’oxydation. A
50bar, Les fissures n’ont pas de temps de se ré-oxyder ce qui conduit & des fissures en
forme de "U". La cinétique de fluage domine sur la cinétique d’oxydation.

Afin de quantifier la fissuration de 'oxyde, des coupes métallographiques de la section
centrale de la ROI ont été effectuées. La Figure 4.19 présente la coupe métallographique
réalisée sur I'éprouvette "Pox10/10-7*". Trois grandeurs illustrées sur la Figure 4.19 sont
utilisées pour quantifier la fissuration de la couche d’oxyde. Il s’agit de la taille de frag-
ments (), Pouverture des fissures (ouv) et la profondeur de pénétration de la fissure dans
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Figure 4.18 : Métallographie aprés essai de fluage sous argon-+toxygéne a 20bar (a) et
50bar (b).

le métal de base (p). Les données ont été relevées dans la totalité de la zone correspon-
dante a la section centrale de la ROI, ce qui représente environ 60 mesures pour chaque
grandeur (A, ouv, p) par échantillon. Nous rappelons que l'incertitude sur les mesures
réalisées au moyen des coupes métallographiques est de I'ordre de 1pm.

Figure 4.19 : Coupe métallographique post-motern de la zone correspondante a la ROI de
I'échantillon Pox10/10-7*, ayant subi un essai de fluage a 30bar sous argon+oxygéne. Les
grandeurs mesurées pour caractériser la fissuration de la couche d’oxyde sont illustrées.

La Figure 4.20(a) présente I’évolution de la taille moyenne des fragments de ZrO, dans
la ROI en fonction de la déformation. Pour les éprouvettes dont I'épaisseur d’oxyde se
situe autour de 30um en surface externe, on observe une densification de la fissuration
avec la déformation, suivie d’une saturation pour € = 0,1 environ. On n’observe pas
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4.8 Résultats des essais

cette phase de densification pour les éprouvettes de type Pox10/10 ayant une plus faible
épaisseur de ZrO, en surface externe, ce qui pourrait vouloir dire qu’elle se produit pour
des déformations trés faibles (¢ < 0,008). La taille moyenne des fragments a saturation
est de 'ordre de 200pm et semble trés peu sensible a I’épaisseur de la couche de pré-oxyde
dans la plage [10-60pm| investiguée. Ce dernier résultat va dans le sens de celui de Jiang et
al [150] qui a étudié le comportement en traction d’une gaine en Zy-4 revétu de chrome et
montré que la densité de fissuration a saturation dépend peu de I’épaisseur du revétement.
Les essais de type RIA présentés au Chapitre 1 semblent au contraire indiquer un effet
de I'épaisseur d’oxyde sur la taille des fragments a saturation (cf. section 1.5.2). Cette
différence provient certainement des faibles gammes de déformation observées pour les
essais de types RIA par rapport aux essais de type APRP réalisés dans ce travail.

L’évolution de I'ouverture moyenne des fissures en fonction de la déformation est illus-
trée en Figure 4.20(b). Comme on pouvait s’y attendre, 'ouverture augmente avec la dé-
formation. Cependant aucun effet de ’épaisseur de la couche d’oxyde en surface externe
sur 'ouverture n’est décelable. Que ce soit pour la taille des fragments ou pour 'ouverture,
aucun effet significatif de la contrainte ou de ’environnement de ’essai n’est observé. Les
incertitudes importantes traduisent le caractére stochastique de la multi-fissuration de la
couche de ZrO, dans la direction circonférentielle.

A titre illustratif la répartition circonférentielle des grandeurs {A, ouv, p} en fonction
de I'abscisse curviligne dans la ROI pour I'essai Pox10/30-5* est présenté en Figure 4.21.
Les données relatives aux autres essais sont fournies en Annexe F.

A partir des données métallographiques, sous I'hypothése d'une déformation négli-
geable de I'oxyde, on peut en déduire la déformation par :

Al > ouv;
= — N /= métallo 48
ECIN o Z X\ Emeétall ( )

ou [ est la largeur de la ROI (cf. Figure 4.10), A; et ouv; représentent respectivement les
tailles des fragments et ouvertures dans la ROI. La Figure 4.22 compare la déformation
obtenue par corrélation d’image (eciy) a celle déduite des mesures métallographiques
(Emetallo)- On constate que les résultats se comparent assez bien. On note toutefois que la
déformation obtenue en métallographie semble légérement supérieure a celle obtenue par
CIN. L’identification du centre de la ROI pour la découpe, la délimitation de la largueur (1)
de la ROI sur les coupes métallographiques, ’arrachement de certains fragments d’oxyde
durant le polissage... sont autant d’éléments qui peuvent expliquer les écarts observés.
L’évolution temporelle de la profondeur de pénétration de la fissure dans le métal de
base pour les essais sous argon—+oxygeéne est présentée en Figure 4.23. Seuls les essais
les plus longs induisant une pénétration significative de la fissure dans le métal de base
sont représentés. On constate que la pénétration de la fissure dans le métal de base qui
s’apparente au phénomeéne de corrosion sous contrainte (CSC) semble évoluer suivant une
cinétique linéaire comme c’est souvent le cas pour les phénomeénes de CSC [245, 246].
Compte tenu du nombre limité de données, ce constat sur la linéarité de la cinétique de
pénétration de la fissure dans la métal de base reste toutefois a I’état d’hypothése.

4.8.5 Bilan des essais de fluage

Une trentaine d’essais de fluage sous environnement neutre et oxydant ont été réalisés
sur des troncons de gaine en Zy-4 vierges et pré-oxydés. Les essais ont tous été réalisés a
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Figure 4.20 : Evolution de la taille moyenne des fragments et de 'ouverture moyenne en
fonction de la déformation macroscopique. Les mesures ont été réalisées en surface externe
sur la section centrale de la ROI. L’incertitude représente la dispersion sur I’ensemble des
données relevées pour chaque échantillon.

une température voisine de 800°C, afin de limiter I’étude au domaine a. Trois niveaux de
pression interne (20, 30 et 50bar) ont été testés.

Les essais réalisés sur les gaines vierges ont principalement permis de valider le bon
réglage du dispositif expérimental par comparaison des vitesses obtenues avec celles pré-
dites par les lois de fluage sur gaines vierges disponibles dans la littérature. Cette étape
a également permis de choisir la loi de fluage décrivant le mieux nos essais sur matériau
vierge afin de servir de référence pour 'analyse des essais sur les gaines pré-oxydées.

Les essais réalisés sur les gaines pré-oxydées ont été analysés en exploitant simul-
tanément les mesures cinématiques et thermiques effectuées en cours d’essai, ainsi que
les coupes métallographiques réalisées post-mortem. Cette analyse a permis de faire les
constats suivants :

— 1l existe une corrélation forte entre ’état d’endommagement de la couche de pré-
oxyde et la vitesse macroscopique de fluage. Tant qu’il n’est pas fissuré, le pré-
oxyde joue un roéle renfort vis-a-vis du fluage. La vitesse de fluage sur la gaine pré-
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Figure 4.21 : Répartition circonférentielle de la taille des fragments (a), de I'ouverture (b)
et de la profondeur de pénétration de la fissure (c¢) en fonction de I’abscisse curviligne (s)
dans la ROI pour l'essai Pox10/30-5*.

oxydée peut-étre jusqu’a 10 fois inférieure a celle prédite pour le matériau vierge
dans les mémes conditions. Aprés fissuration de la couche de pré-oxyde, une perte
significative de l'effet renfort initialement apporté par le pré-oxyde est observée.
Toutefois un renfort résiduel est constaté. La vitesse de fluage de la gaine pré-oxydée
reste inférieure a celle prédite pour le matériau vierge dans les mémes conditions pour
des déformations inférieures a 5%. Cet effet renfort s’estompe lorsque la contrainte
augmente. A 50bar, 'effet renfort semble moins important qu’a 20 et 30bar. Aucun
effet significatif de ’environnement oxydant sur la vitesse de fluage macroscopique

n’a été observé dans les conditions d’étude.

— Selon I’état initial de la couche de pré-oxyde, deux domaines de comportement au
fluage sont identifiés en fonction de I’épaisseur de la couche de pré-oxyde. Pour des

127

Cette thése est accessible a I'adresse : https://theses.insa-lyon.fr/publication/2022LY SEI036/these.pdf

© [E.-B. Djeumen Nkwechen], [2022], INSA Lyon, tous droits réservés



Chapitre 4 - Etude expérimentale et modélisation du fluage d’'une gaine pré-oxydée

8metallo

0,2

0,15

0,1+

0,05 |

o A
N
S
lq)@@\
o
o ,9"'10
s R2-0,87
o o
O
0,05 0,1 0,15
ECIN

0,2

Figure 4.22 : Comparaison de la déformation obtenue par corrélation d’images a celle
déduite des données métallographiques.
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Figure 4.23 : Profondeur des fissures dans le métal de base en fonction de la durée apreés
fissuration de la couche de pré-oxyde. Les essais présentés sont ceux réalisés sous ar-
gon-+oxygene. Les conditions thermomécaniques (Température moyenne durant I’essai et
pression interne) sont également spécifiées. ¢ représente le temps et t4 la durée au bout de
laquelle 'oxyde se fissure, estimée sur la base de la rupture de pente visible sur I’évolution
temporelle de la vitesse de déformation (cf. Figure 4.14).

couches de pré-oxyde d’épaisseurs comprises entre 0 et 351m, le pré-oxyde présente
une structure initiale avec peu de fissures radiales et des porosités principalement
circonférentielles. Dans ce cas, 'effet renfort augmente lorsque I’épaisseur d’oxyde
augmente. A 60pm, le pré-oxyde présente une structure avec de nombreuses fissures
circonférentielles et radiales, ce qui induit & 'inverse une perte significative de I'effet
renfort lorsque ’épaisseur d’oxyde augmente. La transition entre ces deux domaines
de comportement dépend toutefois des conditions de pré-oxydation. Celles utilisées
dans ce travail (sous air & 470°C) induisent une dégradation précoce de l'oxyde
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4.9 Simulation du fluage d'une gaine pré-oxydée

par rapport a l'oxyde formé sous irradiation. Il peut étre intéressant de réaliser la
méme étude avec un matériau pré-oxydé sous vapeur a 425°C qui est a priori plus
représentatif [12]. I est donc prépondérant de prendre en compte 1'état inital de
I'oxyde pour prédire les cinétiques de fluage macroscopiques des gaines.

— En fonction du chargement mécanique appliqué pour les essais réalisés sous envi-
ronnement oxydant, deux modes de ruine ont été constatés. Pour les essais a 20
et 30bar, on observe des fissures en forme de "V". L’environnement oxydant induit
une pénétration de la fissure dans le métal de base. A 50bar, les fissures n’ont pas
le temps de se ré-oxyder ce qui conduit & des fissures en forme de "U". Les niveaux
de pressions internes étudiés ne permettent pas de clairement identifier la transition
entre les deux modes de ruine. Il peut étre intéressant d’étudier d’autres niveaux de
chargement pour identifier précisément la transition entre ces deux modes de ruine.
L’endommagement de la couche d’oxyde en cours d’essai a également été quantifié
a travers I’évolution de la taille des fragments, de 'ouverture des fissures et de la
profondeur de pénétration des fissures dans le métal de base. Ces données recueillies
a l’aide des analyses métallographiques ont mis en évidence le caractére irrégulier
de la multi-fissuration du pré-oxyde dans la direction circonférentielle.

— Dans les conditions étudiées, bien que I’environnement oxydant de ’essai joue loca-
lement un role sur le mode de ruine, la comparaison & des essais sous atmosphére
inerte montre qu’il ne semble ne pas avoir d’impact sur la cinétique macroscopique
de fluage de la gaine.

4.9 Simulation du fluage d’une gaine pré-oxydée

L’objectif de cette section est de simuler les essais de fluage réalisés, en vue de prédire
les vitesses de déformation mesurées en surface externe des éprouvettes. Plus exactement,
on souhaite prédire par simulation, I’effet renfort du pré-oxyde avant sa fissuration ainsi
que la diminution de cet effet renfort apres fissuration. Cela implique donc d’étre capable
de simuler les essais avant et aprés fissuration de la couche de ZrO,. Le cotit numérique
des simulations faisant intervenir le phénoméne de fissuration, ne permet pas d’envisager
une modélisation en 3D, du moins avec les ressources numériques a notre disposition.
Les simulations sont réalisées a partir de la plateforme numérique développée dans ce
travail rendant compte simultanément des phénomeénes de diffusion d’oxygéne, d’oxyda-
tion, de fluage et de fissuration. Cet outil de simulation a été implémenté en 2D sous
I’hypothése des déformations planes et I’hypothése des petites déformations, ce qui limite
sa validité au début des essais, lorsque le niveau de déformation est encore relativement
faible. L’hypothése des déformations planes n’est pas rigoureusement respectée dans les
conditions d’essais. Ce point est abordé plus en détails en Annexe E. Seuls les essais sous
argon—+oxygene sont modélisés. Comme précisé au Chapitre 2, le modéle numérique mis
en place n’est pas adapté a la description d’essais sous argon. Le mode de ruine avec des
fissures en forme de "U", systématiquement observé pour les essais sous argon, induit
des déformations localement trés importantes du métal & nu, ce qui est peu compatible
avec I’hypothése des petites déformations utilisée dans la formulation du modéle. En plus
des hypothéses générales lices a la formulation du modéle numérique (cf. Chapitre 2),
les hypothéses supplémentaires suivantes, spécifiques a la modélisation des essais sont
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réalisées :

— Les essais sont modélisés avec une approche homogénéisée a 1’échelle de la couche
de ZrO,. Par conséquent, les évolutions de la microstructure (croissance des grains,
transformation de phase) ainsi que les fissures/porosités observées dans la couche
de ZrO, aprés la phase de pré-oxydation ne sont pas prises en compte.

— La phase de pré-oxydation n’est pas simulée, ce qui implique que les contraintes
internes générées durant cette phase ne sont pas considérées.

— La densification de la fissuration de la couche de ZrO, n’est pas simulée, on suppose
que toutes les fissures apparaissent au méme instant. L’irregularité de la répartition
des fissures le long de la circonférence de la gaine est négligée. Le réseau de fissure
qui se forme en cours d’essai dans la couche de ZrO, est supposé périodique. Le
modéle est capable de représenter cette densification mais ce point n’est pas abordé
dans le manuscrit.

— L’adhérence entre les couches de Zy-4 et ZrO, est supposée parfaite.

4.9.1 Géomeétrie, chargement et conditions aux limites

Comme mentionné plus haut, les simulations sont effectuées en 2D sous ’hypothese
des déformations planes. De plus, la courbure de la gaine est négligée, ce qui permet de
réduire le modéle par symétrie tel qu’illustré en Figure 4.24. Il s’agit d’'une hypothése
simplificatrice assez forte, puisqu’elle ne tient pas compte de la dissymétrie d’épaisseur
de couche de ZrOs entre la surface interne et externe pour certaines éprouvettes. Elle
suppose aussi une parfaite symétrie de la fissuration entre les surfaces interne et externe,
ce qui ne correspond pas aux observations expérimentales. Cette hypothése est abordée
en Annexe E. La modélisation se limite & un fragment de ZrO,. La non prise en compte
de la courbure n’a pas d’effet significatif & I’échelle d’un fragment de ZrOy (Annexe E). Le
colit numérique élevée de ce type de simulation ne permet pas d’envisager de modéliser
toute la circonférence de la gaine. Le domaine est maillé avec des éléments a interpolation
linéaire. La gestion du pas de temps basée sur 'incrément de I’énergie de déformation est
utilisée. Le paramétre de controle de pas de temps est fixé a n = 0,1 (cf. Equation 2.44).

Durant la phase de pré-oxydation, une partie du métal est consommeée au profit de la
formation de I'oxyde. L’épaisseur de Zy-4 restante a l'issue de la phase de pré-oxydation
est donnée par [20] :

ezy-a(mm) = 0,57 — 0,65(ez:0,,BT,in + €2:05,BT,ext ), (4.9)

Ol €7,0,,BT,ins €ZrO,,BT,ext SONt respectivement les épaisseurs des couches de ZrO; en surface
interne et externe en millimétre. L’épaisseur de la couche de pré-oxyde en surface externe
(€2:0, BT ext) & €t¢ mesurée pour chaque essai tandis que celle en surface interne est estimée
& €7,0,,BT,in = 10pm pour I’ensemble des essais. La hauteur du motif périodique considéré
est définie par la taille moyenne des fragments (\) mesurée post-mosterm sur les coupes
métallographiques. La déformation macroscopique du fragment modélisé est définie a
partir du déplacement vertical (u,) de la surface supérieure :

=L, (4.10)
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noeud de controle 0,0, ,, F

A

eZTOlBT,ext

0756Zy—4

Figure 4.24 : Géométrie et conditions aux limites utilisées pour simuler les essais sous
argon+oxygéne. La modélisation se limite a un fragment d’oxyde. Un défaut initial (d
= 1) est imposé au milieu de la surface externe de la couche de ZrO,. La direction
perpendiculaire & l'interface Zy-4/ZrOy (a) est choisie comme direction préférentielle de
propagation des fissures. La zone (en vert) o est attendue la propagation de la fissure
est maillée finement avec des éléments carrés de 0,2pm de coté tandis que le reste du
domaine est maillé de maniére plus grossiére.

La surface inférieure est bloquée dans la direction y tandis que celle de droite est bloquée
selon la direction x. Une condition aux limites de type MPC est appliquée sur la surface
supérieure pour garantir sa planéité au cours de la déformation. L’effort de traction ap-
pliqué sur cette méme surface correspond & la résultante des efforts de pression définie
par :

PR L,
F = , (4.11)
2

ou P; est la pression interne appliquée, R; le rayon interne initial et L, = 58mm, la
longueur utile de 1’éprouvette entre les mors. Le rayon interne est donnée par :

R; = Rext — (€7y-4 + €2:0,,BT ext + €2:05,BT,in)5 (4.12)
R, étant le rayon externe défini par [5] :

Rext = R, + 0, 35€ZI‘OQ,BT,eXt' (413)

R, = 4,75mm est le rayon externe initial dans le cas d’une gaine vierge.

A Tissue de la phase de pré-oxydation, la teneur en oxygéne dans la couche de Zy-4
est toujours égale & la teneur de fabrication czy4(t = 0) = 0, 13%mass (cf. Tableau 1.1),
alors que la couche de ZrOy est stoechiométrique cz,0,(t = 0) = 25,97%mass. La limite
de solubilité de 'oxygéne dans la couche de Zy-4 vaut czy.4 = 7%mass et celle dans la
couche de ZrO, vaut cz0, = 25,97%mass. Les échanges avec I'environnement oxydant se
traduisent par une condition aux limites ¢ = 25,97%mass sur la surface exposée. Dans
ces conditions, le pré-oxyde initialement stoechiométrique, le demeure durant toute la
simulation.
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Un défaut unique (d = 1) est imposé au milieu de la surface externe de la couche
de ZrO, pour initialiser sa fissuration. La fissuration de la couche de ZrO, est supposée
anisotrope, avec la direction perpendiculaire a Uinterface Zy-4/ZrOs comme direction
préférentielle de propagation des fissures. Le paramétre d’anisotropie est fixée oy = 100
(cf.Equation 2.24). Comme illustré au chapitre 2, la résistance a la fissuration est donnée
par :

9e = Gc,72r0O4 + (gc,Zy—4 - gc,ZrOg) eXP(—qC)a (414)

Gezy-+ = 1IN/mm est choisie arbitrairement, mais suffisamment élevée pour éviter la fissu-
ration de la couche de Zy-4. g z:0, représente la résistance a la fissuration de 'oxyde dont
la valeur sera précisée dans la suite. Dans la plage de température étudiée, la transition
entre le comportement ductile et fragile du Zy-4 a lieu pour une teneur en oxygéne seuil
située dans l'intervalle c¢;=[2-3|%mass [54]. Une valeur de ¢ = 3 qui permet d’avoir la
transition ductile/fragile autour de c;=2%mass est retenue.

Le pré-oxyde est supposé élastique et le métal viscoplastique. Les propriétés élastiques
des couches de Zy-4 et ZrOy sont données par [64,65] :

Ezy.4(MPa) = 116.10° — 59T (K) (4.15)

Vzy-4 = 0, 35 (416)
480

Ez:0,(MPa) = 203450 — 18,857 — 10, 1 exp = (4.17)

vzya =0,3 (4.18)

L’effet de I'oxygéne sur les propriétés élastiques, ainsi que la dilatation thermique n’est pas
pris en compte. L’hypothése des déformations planes combinée & la dilatation thermique
généreraient des contraintes mécaniques supplémentaires non représentatives des essais.

En ce qui concerne les coefficients de diffusion de I'oxygéne dans les couches de Zy-4
et de ZrO,, les corrélations identifiées au Chapitre 3 , comme celles décrivant le mieux les
essais d’oxydation sont retenues [23,25] :

—54700
Dyy.4(cm?/s) = 16,5 exp <T) , (4.19)
-2
Dyz:0,(cm?/s) = 0,105.102 exp (_;;00) : (4.20)

R = 1,987cal/mol /K est la constante des gaz parfaits et T(K) la température. Dans les
régions fissurées (d > 0,95), le coefficient de diffusion de I'oxygeéne dans la couche de ZrO,
est multiplié par un facteur 1000 pour tenir compte de la pénétration de I’environnement
oxydant dans les fissures (le facteur 1000 permet a l'oxygéne de diffuser a travers la couche
d’oxyde en moins d’une seconde) et la limite de solubilité est mise & zéro (cz0, = 0).
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La loi de Norton proposée par Campello [15] est utilisée pour décrire le comportement
viscoplastique de la couche de Zy-4 :

—150000
exp(2,46)0-%% exp (T) um < 15(MPa) régime diffusionnel
- (4.21)

—293000
exp(12,2)0%% exp (T

P

) oum > 15(MPa) régime dislocation

R = 8,314 J/mol/K est la constante des gaz parfaits. Rappelons que la transition entre
le régime diffusionnel et le régime dislocation proposée par Campello [15] a été ajustée de
maniére & inclure les essais a 30bar dans le régime dislocation. L’ajustement correspond
a la transition proposée par Fréchinet [13].

Il a été démontré au Chapitre 2 que l'effet renfort provient principalement du pré-
oxyde. La prise en compte de 'effet renfort de I'oxygéne augmente considérablement la
durée des simulations, car elle ajoute un couplage supplémentaire qui accentue la non
linéarité du modele, nécessitant alors beaucoup plus d’itérations pour converger. Pour ces
raisons, 'effet renfort de 'oxygéne sur le fluage est négligé, bien que le modeéle numérique
offre la possibilité d’en rendre compte.

La Figure 4.25 résume le processus de simulation d’un essai réalisé sur un gaine pré-
oxydée :

— Les caractéristiques spécifiques a I’éprouvette en terme d’épaisseur d’oxyde en sur-
face externe (ez,0, Brext) €t de taille moyenne des fragments d’oxyde () obtenue par
mesure métallographique sont utilisées pour générer automatiquement la géométrie
correspondante a 1’aide d’un script python.

— La température mesurée par thermographie PIR en surface externe et la pression
interne mesurée par la sonde montée sur le mors inférieur sont imposées durant les
simulations. La température est supposée homogéne dans la section modélisée.

— Les simulations sont réalisées par paire avec les mémes conditions de chargements
thermomécaniques, 'une sur le modéle EF décrivant un essai sur gaine pré-oxydée
et 'autre sur le modeéle EF associé a une gaine vierge en atmosphére neutre.

— Les résultats des simulations en termes de vitesse de déformation de la gaine pré-
oxydée normalisée par celle de la gaine vierge sont confrontés aux mesures expéri-
mentales obtenues par CIN. La vitesse de déformation normalisée est peu sensible au
taux de biaxialité et permet donc de comparer les essais aux calculs malgré un écart
sur ce paramétre entre les essais et les hypothéses de modélisation (cf. Annexe E)

L’ensemble des paramétres entrant dans la modélisation sont résumés dans le Ta-
bleau 4.5. Les paramétres de régularisation (longueur caractéristique de la fissure (I.),
épaisseur de l'interface (0)) spécifiques aux approches champ de phase utilisées ont été
choisies aussi petites que possible. Le paramétre d’anisotropie pour la fissuration a été
choisie de maniére a garantir que la fissure ne se propage que dans la direction perpendi-
culaire a l'interface Zy-4/ZrOy pour toutes les simulations. Le choix pour la courbure de
la densité d’énergie chimique n’a pas d’influence sur les résultats des simulations car I'effet
de la mécanique sur I'oxydation est négligé. La résistance a la fissuration de la couche de
2103 (9c,720,) qui sera précisée dans la suite est déterminée a partir de la durée de fluage
au bout de laquelle le pré-oxyde se fissure.
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Elasticité
Module de Young : FEzy4(MPa) = 116.10% — 59T [64]
Ez0,(MPa) = 203460 — 18,857 — 10, 1 exp (—%) [65]
Coefficient de Poisson : Vzya = 0,35 [65]
V7o, = 0,3 [65]

Viscoplasticité (uniquement pour Zy-4)

—150000
Loi de fluage : £ = exp(2,46)0% exp —) ouvm < 16MPa
RT [15]
-2
£ = exp(12,2)0>% exp ~ 293000 owm > 15MPa
RT
R = 8,314 /mol /K
Fissuration (uniquement pour ZrOs)
Energie de surface : ge(N/mm) = ge.z:0, + (1 — goz00,) exp(—3¢)
Longueur caractéristique : [c=1pm
parameétre d’anisotropie : ap—100
Chimie
—54700
Diffusivité de 'oxygéne : Dyy.4(cm?/s) = 16,5 exp ( T [23]
—29300
Dyz0,(cm?/s) = 0,105.10 % exp < BT ) [25]

Limite de solubilité : Czy-4 = TYomass

Czy-4 = 25,97%mass
Epaisseur de l'interface : 0 = 1pm
Courbure de la densité d’énergie :  ky, 4 = ky0, = 1J/mm?
R = 1,987cal /mol /K

Algorithme de résolution

Critére sur le pas de temps : n=0,1 (cf. Equation 2.44)

Tableau 4.5 : Propriétés nécessaires pour la simulation des essais. T' représente la tempéra-
ture en (K). Les parameétres ou termes en gris choisis de maniére arbitraire sont nécessaires
pour le modéle mais n’ont pas une influence significative pour les résultats présentés dans
la suite.
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} CIN
Expériences

Y

vitesse de fluage expérimentale : & / &y

métallo/ Thermographie PIR /sonde pression

Y

«épaisseur de ZrOs : €70, 4.

-taille moyenne des fragments : A

«température : T confrontation essai-calcul

« pression interne : P;

script python

Plateforme numérique

-modéle EF pour gaine vierge multi-physique T
> vitesse de fluage calculée : € / (S

emodéle EF pour gaine pré-oxydée

T

Propriétés matériau

Figure 4.25 : Illustration du processus de simulation des essais.

4.9.2 Reésultats et analyses

Le processus de simulation des essais a été testé sur un cas virtuel. Les données d’essai
pour ce cas virtuel sont résumées dans le Tableau 4.6. Le chargement thermoméca-

€ZrO2 BT ext (pm) )\(pm) T(OC) PZ (bar)

20 200 800 30

Tableau 4.6 : Données d’essai pour le cas test virtuel.

nique est imposé de maniére a reproduire la procédure expérimentale (cf. Figure 4.5). La
consigne de température T est appliquée avec une vitesse de chauffe de 3°C/s. 10s aprés
la stabilisation de la température, un chargement mécanique (F') correspondant a une
pression de P; = 30bar est imposé. La résistance a la fissuration de 'oxyde a été fixée a
Gezx0, = 1,3N/mm. Cette valeur a été identifiée par méthode inverse sur la base de la
durée de fluage au bout de laquelle le pré-oxyde se fissure. Cette valeur sera la méme pour
tout les exemples présentés dans la suite.

La Figure 4.26 présente les résultats du cas virtuel. Ces résultats mettent clairement
en évidence la corrélation forte entre la vitesse de déformation et 1’état structurel de la
gaine pré-oxydée. Notamment le caractére renfort du pré-oxyde avant sa fissuration et
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la perte significative de ce renfort par localisation des déformations au niveau du métal
a nu aprés fissuration de la couche de ZrO,. Notons toute de méme que localement des
déformations de 'ordre de 21% sont atteintes aprés environ 700s de fluage, ce qui dépasse
significativement les conditions de petites déformations supposées dans la formulation du
modéle.

500
300 } { O,
=
oy
E 100}
b‘
30t
10 .
20 100 1000
Temps (s)
8152,2_»—,4
0.21
0,16
0,12
0,07
0,02
0,03

(c) t,=102s (d) t,=341s (e) t;—=440s (f) t,=708s

Figure 4.26 : Résultat du cas virtuel : (a) évolution temporelle de la vitesse de déformation
normalisée par celle du matériau vierge ; (b) évolution temporelle de la contrainte dans la
couche de ZrOy; (¢)-(f) évolution du champ de déformation viscoplastique dans la couche
de Zy-4. La couche de ZrO, est également représentée en gris sans les éléments fissurés
(d>0,95).

4.9.2.1 FEtude paramétrique

Une étude paramétrique a été menée sur ’épaisseur de la couche de ZrO, en surface
externe (ez0,BText), la taille moyenne des fragments () et la température qui repré-
sentent des parameétres d’entrée pour les simulations, susceptibles de varier d’un essai a
I'autre.

4.9.2.1.1 Effet de I’épaisseur de la couche de ZrQO,

La Figure 4.27 présente les résultats de I’étude paramétrique sur I'influence de 1’épais-
seur de la couche de ZrO, en surface externe dans U'intervalle [5 — 35]um. La consigne de
température a été fixé & T = 800°C et la taille de fragment a A = 200pm. On constate que
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Figure 4.27 : Résultat de I’étude paramétrique sur I’épaisseur de la couche de ZrO, en
surface externe pour A = 200pm, 7' =800°C, P, = 30bar et g.z0, = 1,3N/mm : (a)
évolution temporelle de la vitesse de déformation normalisée par celle du matériau vierge ;
(b) évolution temporelle de la contrainte dans la couche de ZrO, extraite au nceud de
controle défini en Figure 4.24.

lorsque 1’épaisseur de la couche de ZrO, augmente, son effet renfort augmente également.
Aprés fissuration, la vitesse ne dépend presque plus de ’épaisseur de la couche de ZrOs.
Ce dernier résultat était prévisible étant donné qu’apreés fissuration, la déformation est
presque totalement controlé par le fluage de la couche de Zy-4 mise a nu. La Figure 4.27(b)
illustre I’évolution temporelle de la contrainte dans la couche de ZrO,. Elle est évaluée,
compte tenu des symétries, au milieu du réseau périodique de fragments représenté par
le modéle (voir nceud de controle défini en Figure 4.24). La fissuration induit une relaxa-
tion de la contrainte dans les fragments de ZrO,. Indépendamment de son épaisseur, la
couche de ZrO, se fissure lorsqu’une contrainte critique d’environ 07,5, = 345MPa est
atteinte. Cependant la durée nécessaire pour atteindre 07, par fluage du métal aug-
mente avec I'épaisseur de la couche de ZrO,. Ceci s’explique tout simplement par le fait
que la part d’effort supportée par la couche de ZrO, est répartie sur une section plus
importante lorsque son épaisseur augmente. La légére variation de cette contrainte cri-
tique constatée d'un calcul a l'autre est un effet du critére sur le pas de temps. Pour
€7:0, BT ext =301, la vitesse normalisée (£/¢,) tend vers zéro, ce qui marque 'arrét du
fluage. La contrainte dans la couche d’oxyde sature en dessous de 07, et la fissuration
de la couche de ZrOs n’est donc plus observée quelque soit la durée de fluage simulée.
Ce résultat est en désaccord avec les essais. La fissuration de la couche de ZrO, a été
observée pour tous les essais réalisés dans les conditions de chargement comparables a
celles appliqués pour ces simulations. Plusieurs hypothéses peuvent étre formulées pour
expliquer ce désaccord. On peut citer par exemple I’état initial de la couche de ZrO, ou
encore 'asymétrie d’épaisseur de ZrOs entre la surface interne et externe qui n’ont pas
été pris en compte. L’hypothese la plus plausible est celle sur ’état initial. Cela montre
la nécessité de prendre en compte 1’état d’endommagement initial de la couche de ZrO,
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qui dépend fortement de son épaisseur.

4.9.2.1.2 Effet de la taille moyenne des fragments de ZrO,

Les résultats de I'étude paramétrique sur la taille moyenne des fragments de ZrO,
sont présentés en Figure 4.28. On constate que la vitesse de déformation apres fissuration

A=100pm
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1 T 500
0,8F . 300 b 0%,
0,6 5
L 2 100}
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0,4 N\ de 7109 g
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Figure 4.28 : Résultat de I’étude paramétrique sur la taille moyenne des fragments de ZrO,
pour €z;0, Br.ext = 10pm, 7" =800°C, P, = 30bar et g.z0, = 1,3N/mm : (a) évolution
temporelle de la vitesse de déformation normalisée par celle du matériau vierge; (b)
évolution temporelle de la contrainte dans la couche de ZrO, extraite au noeud de controle
défini en Figure 4.24

de la couche de ZrO, augmente lorsque la taille des fragments diminue. La densification
de la fissuration de la couche de ZrOs en cours de fluage aurait donc tendance a aug-
menter la vitesse de déformation. Concernant la contrainte résiduelle dans la couche de
ZrQq apres sa fissuration, elle augmente avec la taille des fragments, ce qui voudrait dire
que la densification de la fissuration se produirait préférentiellement par fissuration des
fragments de taille les plus élevées.

4.9.2.1.3 Effet de la température

Les résultats de I'étude paramétrique sur la consigne de température sont présentés en
Figure 4.29. L’épaisseur de la couche d’oxyde en surface externe est fixée a €z,0, BT ,ext =
10pm et la taille moyenne des fragments & A\ = 200pm. L’effet renfort de la couche de
710, augmente lorsque la température augmente. Ceci traduit le fait que le comportement
d’un gaine pré-oxydée est moins sensible a la température que celui d’une gaine vierge.
Ce résultat est cohérent avec les constats expérimentaux de la thése de Chosson [14] qui
observe également une augmentation de l'effet renfort avec la température.

Notons que pour toutes les simulations réalisées dans I’étude paramétrique, la contrainte
critique a laquelle la couche de ZrO, se fissure reste la méme. Cette valeur critique
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Figure 4.29 : Résultat de l'étude paramétrique sur la consigne de température pour
€710, BText = 10pm, A = 200pm, P, = 30bar et g.z0, = 1,3N/mm : (a) évolution
temporelle de la vitesse de déformation normalisée par celle du matériau vierge ; (b) évo-
lution temporelle de la contrainte dans la couche de ZrO, extraite au noeud de controle
défini en Figure 4.24

070, = 340MPa dépend uniquement de la résistance a la fissuration de l'oxyde qui a
été fixée a g, 7:0,=1,3N/mm.

La Figure 4.30 présente les résultats obtenus en perturbant la consigne de tempéra-
ture d’une valeur correspondante a l'incertitude de mesure sur la température (6°C) afin
d’évaluer son effet sur la vitesse de déformation normalisée par celle du matériau vierge.
L’incertitude thermique induit un écart d’environ 10% sur la vitesse normalisée apreés
fissuration de la couche de ZrQO,, ce qui est relativement bas par rapport & 'incertitude
sur la valeur absolu de la vitesse (60% environ). Ceci s’explique par le fait que la vitesse
normalisée est moins sensible & la température.

4.9.2.2 Application aux essais réalisés a 30bar

Le processus de simulation des essais illustré en Figure 4.25 a été appliqué aux es-
sais {Pox10/10-4, Pox10/10-5, Pox10/10-6, Pox10/10-7*} tous réalisés a 30bar sous ar-
gon+oxygene, mais interrompus a différents instants. Les données relatives a 1’épaisseur
d’oxyde en surface externe et a la taille moyenne des fragments sont résumeées dans le
Tableau 4.7. La Figure 4.31(a) présente les mesures de pression interne et de tempé-
rature lors de ces essais. Comme décrit plus haut dans le processus de simulation des
essais, ces mesures (température, pression interne, épaisseur d’oxyde en surface externe,
taille moyenne des fragments) sont utilisées comme données d’entrée des simulations pour
définir la géométrie et le chargement thermomécanique. g.z:0,=1,3N/mm est choisi de
maniére & observer par simulation, une fissuration de l'oxyde aprés une durée de fluage
comparable & celle constatée durant les essais.

La comparaison essai-calcul sur ’évolution de la vitesse de déformation normalisée est
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Figure 4.30 : Effet de 'incertitude thermique sur la vitesse de déformation normalisée par
celle du matériau vierge. T' = 800°C, ez,0, BT,ext = 10pm, A = 200pm, P, = 30bar et
Gez:0, = 1,3N/mm.

ID. Ech leoz?BT,cxt (pm) A (llm) Emazx (%)

Pox10/10-4 9,7 312 0,8
Pox10/10-5 10,5 243 2,4
Pox10/10-6 9,4 83 6

Pox10/10-7* 10,1 167 61,7

Tableau 4.7 : Epaisseur d’oxyde en surface externe et taille moyenne des fragments pour
les essais {Pox10/10-4, Pox10/10-5, Pox10/10-6, Pox10/10-7*}. €4, est la déformation
macroscopique maximale de 1’essai mesurée par 2D-CIN.

présentée en Figure 4.31. La comparaison est dans I’ensemble satisfaisante. On rappelle
que seul g. 7.0, a fait I'objet d’une identification par méthode inverse a partir des essais.
Les autres parameétres sont tous issus de la littérature. Cette valeur de g. 7,0, correspond a
un facteur d’intensité de contrainte de K. z0, ~ 16MPa.y/m a 800°C (Cf.Equation 1.6).
Le Kicz0, obtenu a 800°C est supérieur a celui usuellement constaté a froid pour les
zircones industrielles (1 & 5MPa.y/m [154]).

Notons toutefois que le modéle ne parvient pas a reproduire I'augmentation de la
vitesse observée sur les temps longs, lorsque le niveau de déformation dépasse environ 2%.
Cela est probablement une conséquence de 'hypothése des petites déformations. De plus,
le changement significatif de géométrie induit des effets structure de la pression suiveuse
qui ne peuvent pas étre pris en compte avec une modélisation 2D en déformation plane.
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Figure 4.31 : Comparaison entre essai et calcul : (a) mesures de la pression interne et
de la température durant les essais et utilisés en entrée des simulations; (b) évolution
temporelle de la vitesse de déformation de la gaine pré-oxydée normalisée par celle de la
gaine vierge ; (c¢) évolution de la contrainte prédite par simulation dans la couche de ZrO,
extraite au nceud de controle défini en Figure 4.24.

4.10 Discussion et synthése générale

Le but de ce chapitre était de caractériser et décrire 'effet de la couche de pré-oxyde
sur le comportement au fluage macroscopique de la gaine.

Dans un premier temps, des essais de fluage semi-intégraux de ballonnement de gaine
sous chargement thermomécanique imposé ont été réalisés. Ces essais ont permis par
analyse paramétrique, d’étudier I'influence de ’épaisseur d’oxyde externe(10, 30, 60pm)
et interne (10pm), de atmosphére (argon ou mélange argon-+oxygéne) et du chargement
mécanique (20, 30, 50bar). L’étude a été limitée au domaine « (7" = 800°C). Ces essais
ont permis de mettre en évidence le role prépondérant joué par la couche de pré-oxyde
sur le comportement macroscopique au fluage de la gaine. Tant qu’il n’est pas fissuré, le
pré-oxyde joue un role renfort vis-a-vis du fluage. Dans les conditions de I’étude, la vitesse

141

Cette thése est accessible a I'adresse : https://theses.insa-lyon.fr/publication/2022LY SEI036/these.pdf
© [E.-B. Djeumen Nkwechen], [2022], INSA Lyon, tous droits réservés



Chapitre 4 - Etude expérimentale et modélisation du fluage d’'une gaine pré-oxydée

de fluage sur la gaine pré-oxydée peut-étre jusqu’a 10 fois inférieure a celle d’une gaine
vierge. Aprés fissuration de la couche de pré-oxyde, une perte significative de I’effet renfort
initialement apporté par le pré-oxyde est constatée. L’état initial de la couche d’oxyde qui
dépend de son épaisseur et des conditions de pré-oxydation a un effet au premier ordre
sur le renfort apporté par 'oxyde. En ce qui concerne I'atmosphére de ’essai, bien qu’elle
influence localement le mode de ruine de la structure, il a un effet au second ordre sur la
vitesse de fluage macroscopique. Il a également été mis en évidence que l'effet renfort du
pré-oxyde s’estompe lorsque la pression interne appliquée augmente.

Dans un deuxiéme temps, une méthodologie de simulation des essais de fluage réalisés a
été proposée. Les simulations ont été effectuées a ’aide de la plateforme numérique multi-
physique mise en place dans le cadre de cette thése. Ces simulations ont été effectuées
dans le but de prédire, I'effet renfort de la couche de pré-oxyde constaté dans la campagne
d’essai. Elles ont été limitées aux essais réalisés sous argon -+ oxygene. Les essais sous argon
induisent en pointe de fissure des niveaux de déformation excessifs, peu compatibles avec
I’hypothése des petites déformations utilisée dans la modélisation.

Le processus de simulation des essais a été congu de maniére a tenir compte des spécifi-
cités de chaque essai afin d’étre le plus représentatif possible. Les mesures expérimentales
effectuées pour chaque essai en termes d’épaisseur initiale de la couche de pré-oxyde,
taille moyenne des fragments d’oxyde, température, pression interne sont utilisées en en-
trée des simulations pour définir la géométrie ainsi que le chargement thermomécanique
a appliquer pour simuler 'essai en question. Toutefois, les simulations sont basées sur des
hypothéses assez fortes dont certaines ont été choisies pour avoir des temps de simulation
raisonnables.

Une étude paramétrique sur 1’épaisseur initiale de la couche d’oxyde, la température
et la taille moyenne des fragments d’oxyde a été effectuée. Il a été mis en évidence que
I'effet renfort de 'oxyde augmente lorsque la température augmente. De méme, il a été
montré que pour un état initial homogeéne de la couche de ZrO,, 'augmentation de son
épaisseur a pour effet d’augmenter également son effet renfort. En ce qui concerne la
taille des fragments, il a été constaté que la densification de la fissuration (diminution de
la taille des fragments) induit une diminution de leffet renfort de I'oxyde.

Le processus de simulation mis en place a ensuite été appliqué aux essais réalisés a
30bar sous mélange d’argon+oxygene, sur des éprouvettes présentant une épaisseur de
couche d’oxyde en surface interne et externe d’environ 10pm. Les simulations réalisées
permettent de reproduire de maniére satisfaisante les résultats expérimentaux. Toute-
fois, il s’agit de premiéres simulations basées sur plusieurs hypothéses qui méritent d’étre
discutées.

Tout d’abord, les couches de ZrO, modélisées comportent des hétérogénéités (fissures
et/ou porosités, ondulation de l'interface Zy-4/7ZrO,, défauts...) dont les tailles caracté-
ristiques sont du méme ordre de grandeur que ’épaisseur des couches de ZrO,. De plus,
la taille des grains dans la couche de ZrO, peut atteindre jusqu’a 500nm, ce qui veut dire
que dans une couche d’oxyde de 10pm, on aurait seulement 20 grains dans l’épaisseur.
On peut donc se poser la question de la pertinence de la mécanique des milieux continus
a ’échelle de la couche d’oxyde. Les simulations effectuées permettent toutefois de repro-
duire de maniére satisfaisante les essais sur les faibles épaisseurs d’oxyde (10pm). Cela
peut s’expliquer par le fait que dans les conditions de chargement (contrainte circonferen-
tielle), les fissures/porosités circonférentielles sont principalement sollicitées en mode II,
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4.10 Discussion et synthése générale

qui n’est pas le mode de rupture le plus critique pour 'oxyde. L’endommagement circon-
férentiel n’aurait donc pas d’effet significatif dans I'homogénéisation du comportement de
I'oxyde. Les fissures les plus critiques sont celles orientées radialement qui sont sollicitées
en mode [. Pour une description plus fine qui tienne compte de 'hétérogénéité de I'oxyde,
il pourrait étre envisagé de conduire une modélisation aux différentes échelles impliquées.

D’autre part, I’état initial de la couche de ZrO, qui dépend des conditions de pré-
oxydation et de son épaisseur n’a pas été pris en compte. Cette hypothése sur 'état
initial a montré ses limites sur la capacité du modéle a simuler les essais sur des gaines
avec des épaisseurs d’oxyde importantes(>35pm). L’endommagement initial de 1'oxyde
dans la direction radiale a un effet au premier ordre sur la vitesse de déformation en cours
de fluage. Deux pistes peuvent étre envisagées pour tenir compte de I’endommagement
radial de I'oxyde. La premiére approche serait de simuler la phase de pré-oxydation a une
échelle compatible avec la modélisation réalisée dans ce travail. La deuxiéme approche,
plus simple a mettre en oeuvre, consisterait a construire de maniére phénomenologique un
état d’endommagement initial de 'oxyde en fonction de son épaisseur. Cela nécessiterait
probablement d’y ajouter un aspect stochastique.

Par ailleurs, bien que le modéle multi-physique mis en place permette de simuler le
couplage entre mécanique et oxydation, celui-ci a été négligé dans les simulations. Ceci
revient a supposer que la cinétique d’oxydation avec ou sans chargement mécanique ex-
terne est la méme. De méme, le couplage entre la viscoplasticité et la diffusion d’oxygéne
n’est pas pris en compte. Les dislocations a l'origine de la viscoplasticité sont des dé-
fauts qui peuvent constituer des court-circuits pour la diffusion de 'oxygéne [247,248|.
Toutefois, & notre connaissance, il n’existe pas de données pertinentes sur ces couplages
(mécanique/oxydation, viscoplasticité/diffusion d’oxygéne) dans nos conditions d’essais.
Ces couplages pourraient avoir un impact sur la cinétique d’oxydation en pointe de fissure
ou des niveaux de déformation importants sont atteints. Il en résulterait donc un effet sur
la cinétique de pénétration des fissures dans le métal de base.

D’autres hypothéses comme le fait de considérer 'oxyde comme un matériau élas-
tique, 'hypothése des déformations planes et I'hypothése de petites déformations peuvent
également étre discutées. Certains travaux de la littérature, considérent que l'oxyde a
également un comportement viscoplastique [14,137-139).

En ce qui concerne I'hypothése des petites déformations, elle limite la validité du
modeéle aux faibles niveaux de déformations. Il a justement été mis en évidence le fait que
les simulations ne reproduisent pas convenablement les essais sur les temps longs, lorsque
des niveaux de déformations important sont atteints. Le fait de modéliser les essais en 2D
sous ’hypothése des déformations planes ne permet pas non plus de tenir compte de leffet
structure induit par la pression suiveuse appliquée en surface interne. En effet, en cours de
ballonnement, la gaine passe d'une géométrie cylindre a une géométrie sphérique dans la
zone la plus déformée. Ce changement de géométrie induit des contraintes supplémentaires
dans la direction axiale qui ne peuvent pas étre prises en compte dans un modéle en 2D
sous 'hypothése de déformation plane.
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Conclusion générale & perspectives

Conclusion générale

La gaine combustible en tant que premiére barriére de confinement au contact direct
avec le combustible, représente un enjeu majeur pour la stireté nucléaire. De nombreuses
études sont conduites pour mieux maitriser le comportement des gaines de combustible
et leur capacité a confiner le combustible irradié. La plupart des études portent sur des
gaines vierges (a l’état de réception). La littérature est plus lacunaire quand il s’agit du
comportement des gaines ayant séjourné en réacteur et pour lesquelles une couche d’oxyde
s’est formée en surface interne par oxydation au contact avec le combustible et en surface
externe par corrosion au contact avec de 'eau.

Cette these porte sur ’étude du comportement thermomécanique d’une gaine dans des
conditions représentatives d'un APRP en considérant son état de corrosion avant accident.
On caractérise et modélise les couplages physiques constatés lors du fluage des gaines de
Zy-4 dans la phase ductile de ’APRP. Ces couplages portent sur 'oxydation du matériau,
la diffusion d’oxygéne, le fluage du métal et la prise en compte de 'endommagement de
I'oxyde. Ces nombreux couplages multi-physiques complexifient considérablement I’étude
du comportement effectif au fluage d’une gaine pré-oxydée, ce qui justifie certainement le
manque de travaux disponibles sur ce sujet. Cette thése permet de combler cette lacune
en apportant des données expérimentales et un outil numérique permettant de mieux
appréhender le comportement macroscopique au fluage d’une gaine pré-oxydée.

Deux études expérimentales distinctes ont été conduites : I'une dédiée au comporte-
ment a 'oxydation d’un gaine pré-oxydée et I'autre a son comportement au fluage sous
environnement oxydant.

D’un coté, des essais d’oxydation haute température ont été réalisés sur des gaines
vierges et pré-oxydées en laboratoire afin d’étudier le phénoméne d’oxydation de maniére
découplée d’un chargement mécanique externe. Ils ont permis de collecter un grand nombre
de données sur les cinétiques d’oxydation a 750°C et 820°C, ceci en couplant plusieurs
moyens de mesures (permascope, microscope optique, microsonde de Castaing, analyseur
de la teneur en hydrogéne).

Les principaux résultats obtenus dans les conditions d’oxydation étudiées
(T € [750-820°C | et t < 3200s) sont résumés ci-dessous :

— Le pré-oxyde est protecteur vis-vis de I'oxydation. Aucune variation mesurable de
I’épaisseur du pré-oxyde n’a été observée apres le transitoire a haute température.

— L’environnement de l'essai (argon ou mélange argon+vapeur) n’a pas d’influence
sur 'oxydation d’une gaine pré-oxydée.

D’autre part, des essais semi-intégraux de fluage, sous conditions APRP (pressurisation
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interne & haute température) ont été réalisés sur des gaines en Zy-4 vierges et pré-oxydées
en laboratoire. Ces essais ont permis par analyse paramétrique, d’étudier 'influence de
I’épaisseur d’oxyde en surface externe de la gaine, de 'atmosphére de 'essai (argon ou
mélange argon-+oxygeéne) et du chargement mécanique (20, 30, 50bar). L’épaisseur d’oxyde
en surface interne est maintenue constante et égale & environ 10pm pour I’ensemble des
éprouvettes testées. L’étude a été limitée au domaine «, la température d’essai se situe
dans lintervalle [790-820]°C pour la totalité des essais. Les essais ont été analysés en
exploitant simultanément les mesures cinématiques et thermiques effectuées a la surface
externe de la région d’intérét des éprouvettes, ainsi que les coupes métallographiques
réalisées post-mortem.

Les principaux résultats obtenus pour les essais de fluage sont résumés
ci-dessous :

— Le pré-oxyde joue un réle prépondérant sur le comportement macroscopique au
fluage de la gaine. Tant qu’il n’est pas fissuré, il offre une résistance accrue au fluage.
La vitesse de fluage sur la gaine pré-oxydée peut-étre jusqu’a 10 fois inférieure a celle
prédite pour le matériau vierge soumis aux mémes conditions de sollicitation sous
environnement neutre.

— Aprés fissuration de la couche de pré-oxyde, une perte significative de I'effet renfort
initialement apporté par le pré-oxyde est observée. Toutefois un renfort résiduel est
constaté, du moins pour les faibles épaisseurs d’oxyde en surface externe (<35pm).
La vitesse de fluage de la gaine pré-oxydée reste inférieure a celle prédite pour le
matériau vierge jusqu’a un niveau de déformation de 5% de la gaine.

— L’état initial de la couche d’oxyde qui dépend de son épaisseur et des conditions
de pré-oxydation a un effet au premier ordre sur le renfort apporté par le pré-
oxyde. Deux domaines de comportement au fluage sont identifiés en fonction de
I’épaisseur de la couche de pré-oxyde. Dans les conditions de pré-oxydation de I’étude
et pour des couches de pré-oxyde d’épaisseurs comprises entre 0 et 35pum, le pré-
oxyde présente une structure initiale avec peu de fissures/porosités et 'effet renfort
augmente lorsque 'épaisseur d’oxyde augmente. Au dela de 60pm, le pré-oxyde
présente une structure avec de nombreuses fissures circonférentielles et radiales, ce
qui induit a l'inverse une perte significative de l'effet renfort lorsque 1’épaisseur
d’oxyde augmente.

— Lreffet renfort du pré-oxyde s’estompe lorsque la contrainte augmente. A 50bar, cette
résistance accrue au fluage est moins importante qu’a 20 et 30bar. La contrainte
influence également le mode de ruine de la structure pour des essais sous envi-
ronnement oxydant. A 20 et 30bar, la cinétique de fluage suffisamment lente pour
permettre un renouvellement de la couche d’oxyde sur les surfaces nouvellement
formées par le fluage du métal. On observe alors des fissures en forme de "V". L’en-
vironnement oxydant induit une pénétration des fissures dans le métal de base. A
50bar, la cinétique de fluage domine sur la cinétique d’oxydation. Les fissures n’ont
pas le temps de se ré-oxyder ce qui conduit & des fissures en forme de "U".

— Dans les conditions étudiées, bien que I’environnement oxydant de ’essai joue loca-
lement un role sur le mode de ruine, il semble ne pas avoir d’impact sur la cinétique
macroscopique de fluage de la gaine.

Dans une second temps, une plateforme numérique permettant de simuler simultané-
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Conclusion générale & perspectives

ment les phénoménes de fluage, fissuration, diffusion d’oxygéne et oxydation a été mise en
place. Les outils numériques pour simuler les discontinuités (fissuration, oxydation) sont
basés sur des approches en champ de phases. Cette plateforme a été utilisée pour simuler
les essais d’oxydation et les essais de fluage réalisés.

Concernant les essais d’oxydation, la plateforme numérique a permis I’identifi-
cation par FEMU des coefficients de diffusion de 'oxygéne dans les couches
de Zy-4 et ZrO, a 750°C et 820°C. Notons tout de méme que les coefficients de diffu-
sion de l'oxygéne identifiés dans la couche de ZrOy dépendent fortement de la teneur en
oxygene a l'interface Zy-4/7ZrOq coté ZrOs qui est trés difficile & mesurer avec précision.

Cette plateforme a également été utilisée pour simuler les essais de fluage réalisés. Le
processus de simulation des essais a été congu de maniére a tenir compte des spécificités
de chaque essai afin d’étre le plus représentatif possible de la situation expérimentale
modélisée. Les mesures expérimentales effectuées pour chaque essai (épaisseur initiale de la
couche de pré-oxyde, taille moyenne des fragments d’oxyde, température, pression interne)
sont utilisées en entrée des simulations. Ces simulations permettent alors de prédire le
renfort de 'oxyde (vitesse de déformation de la gaine pré-oxydée normalisée par celle de la
gaine vierge) qui est ensuite confronté au renfort mesuré. Les simulations reproduisent
de maniére satisfaisante les résultats d’essais sur des éprouvettes présentant
une épaisseur de couche d’oxyde en surface interne et externe d’environ 10pm
jusqu’a un niveau de déformation de 2%. Les simulations ont également permis
de quantifier ’influence de I’épaisseur d’oxyde, de la température et de la
densité de fissure sur le renfort de I'oxyde. Toutefois, ces simulations sont basées
sur des hypothéses assez fortes : homogénéisation du comportement de 'oxyde, phase de
pré-oxydation et densification de la fissuration non simulée, périodicité de la fissuration
de l'oxyde, adhérence parfaite entre les couches de Zy-4 et ZrO,, couplage mécanique-
oxydation négligé. Ces hypothéses nécessitent d’étre assouplies afin de pouvoir simuler
convenablement les essais pour des épaisseurs d’oxyde et niveau de déformation plus
importants. Notamment en ce qui concerne I’hypothése sur 1’état initial de la couche
d’oxyde et 'hypothése des petites déformations.

Perspectives

Plusieurs axes de recherche tant sur le plan expérimental que numérique peuvent
étre envisagés pour approfondir ce travail sur le comportement au fluage des gaines pré-
oxydées.

Sur le volet expérimental, les pistes de recherche suivantes peuvent étre envisagées :

— 1l serait intéressait d’essayer d’exploiter davantage la richesse des essais. Seules les
données au centre de la ROI ont été utilisées pour chaque essai. Une quantité im-
portante de mesures dans la ROI reste donc inexploitée.

— La plage d’épaisseurs d’oxyde en surface externe qui s’étend de 35-60pm n’a pas été
explorée. Il serait intéressant de réaliser des essais dans cette plage pour clairement
identifier la transition entre les deux domaines de comportement au fluage qui ont
été identifiés en fonction de 1’épaisseur de la couche de pré-oxyde.

— L’étude a été limitée a 3 niveaux de pression interne. Il serait intéressant d’étudier
d’autres conditions de chargement afin de clairement identifier la transition entre le
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Conclusion générale & perspectives

mode de ruine en "U" et celui en "V".

— 11 serait intéressant d’approfondir la caractérisation de ’état initial du pré-oxyde
(contraintes résiduelles, endommagement) qui joue au premier ordre sur la vitesse
de fluage.

Concernant le volet numérique, les améliorations suivantes hiérarchisées en fonction
de leur difficulté de réalisation peuvent étre envisagées :

— 11 est nécessaire de tenir compte de 1’état initial de I'oxyde pour simuler de maniére
convenable les essais pour des épaisseurs d’oxyde importantes. A court terme, cela
peut se faire a travers une approche phénoménologique qui permettrait de générer
un état d’endommagement initial représentatif en fonction de I’épaisseur d’oxyde. A
plus long terme, on pourrait envisager de simuler la phase de pré-oxydation. Pour
cela des améliorations considérables du modéle pourraient étre nécessaires (modé-
lisation a échelle de la microstructurz, prise en compte de couplages supplémen-
taires...). Dans ce cas en paralléle il faudrait aussi mettre en place des méthodes
d’expérimentation permettant de nourrir les modéles mis en oeuvre et d’en évaluer
la pertinence.

— Pour simuler les essais sur les temps longs, il serait aussi intéressant d’étendre la for-
mulation aux grandes déformations. Des techniques de remaillage [249] pourraient
étre mises en oeuvre pour améliorer ’évaluation des déformations locales aprés fis-
suration de 1'oxyde.

— Il peut aussi étre intéressant d’approfondir les simulations en exploitant davantage
les possibilités de couplages qu’offre la plateforme multi-physique. Pour cela, des
essais complémentaires pourraient étre nécessaires pour calibrer les différents para-
meétres de couplages intégrés dans le modele.

Par rapport a la plupart des études précédentes sur le comportement au fluage des
gaines lors d’'un APRP, les travaux réalisés dans cette thése permettent de se rapprocher
un peu plus des conditions réelles avec la prise en compte des couches d’oxyde initiales et
d’un environnement oxydant en cours de fluage. Toutefois, ’écart de représentativité par
rapport aux conditions réelles reste important. Notamment en ce qui concerne 1’état initial
du pré-oxyde, l'effet de I'hydruration secondaire induite par une oxydation sous vapeur
d’eau et le transitoire thermomécanique réellement subi par la gaine lors d'un APRP. Des
améliorations dans ce sens des moyens expérimentaux utilisés dans cette thése sont en
cours.
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Annexe A

Formulation éléments finis du modéle

Les formes fortes des quatre problémes couplés (déplacement, diffusion, changement
de phase, fissuration) a résoudre sont résumées comme suit :

V.-o—-f =0,
| %))
V. 0,
o ( 2 (80 (A.1)
—ochﬁ—i-i—l—g—:iO
?c(d ~2Ad) = 2(1 — d)H.

La méthode Newton-Raphson est utilisée pour résoudre le probléme multi-physique
de maniére itérative :

Kuw Kuy 0 0] [Aupyq] r
Kou Koo Koo 0 | [Adnp T
; (A.2)
0 Ky K. 0 Acyiq re
| 0 0 0 Kui| [Adyy) K
les vecteurs de résidus correspondants sont définis comme suit :
T —/(B O Nijfvj) av /Nmt ds (A.3)
v
c . oY —
ré = N;N;¢; — L(¢)By; |V %e dV + [ N; (J-n)dsS, (A.4)
v J v
¢ 0y
""Z)—/{M (M‘i‘% —aB;(Ve); pdV, (A.5)
v
rd = / {Ni (?—d 2(1— d)H) —l—gcchij(Vd)j} av. (A.6)
v &
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Annexe A - Formulation éléments finis du modéle

Dans 'Equation A.4, J est le flux chimique externe. La matrice des fonctions de forme
et ses dérivés utilisées pour la discrétisation des quantités scalaires (N, B) et vectorielles

(N, B) sont données par :

N=[N, Ny ... N,]
N — Ny, 0 Ny, 0 ... N, 0
= i 0 Nl 0 NQ . 0 Nn
N oY, o,
ox Ox = Ox
B pu—
oN 0N, N,
Ldy dy Oy
[ON, ON, ON,, i
W 0 W O .. 61. O
ON, ON, ON,
= 0 —_— 0 —_— ... 0
B Ay dy Ay
ON;, ON, ON, ON, ON, ON,,
| 0y Ox Oy Ox = Oy  Ov |

Dans ’Equation A.2, les matrices tangentes sont calculées comme suit :

_ v (0%
iy = [ 185 (5) B}
v
B a2wel

(A7)

(A.10)

(A.11)

(A.12)

(A.13)

(A.14)

(A.15)
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[Kadl;; / { ( + 2%) - gcchZ;Bkj} dv (A.16)
14

[ch]ijz/{AitNiNj+L(¢)BiT,€ [(?;f) (Ve)eN; + (%) (Vo)iN; +‘§qu H

' (A.17)

Il est important de noter que la matrice de rigidité globale n’est pas symétrique. Le
probléme est résolu avec un solveur non symétrique.
Les dérivées de la densité d’énergie libre de Helmholtz (1)) nécessaires pour le calcul
des résidus et de la matrice de rigidité sont données ci-dessous :
8277/1 8€el

/ .o el
M = : a¢ h ((b) ((Ca - Cb) L€, (Alg)

a_¢ - awel N a¢ch
op — 0 | 06 (A.19)

0 et MO (g ey s e W)+ O - ),

96 2

8277/) B 82¢el a2¢ch
062~ 94 02

82 el ) ) el . .
:(322 :Czeel+2h(¢);¢3((Ca—Cb)2€l (A.20)
) el o el L

+ ;¢> © ae¢> *%’j)sd {(Co — Cy) e+ Wa" () + R'(9) (WS — g5,
82
acg’ib = W(@)kalc = ca) = W (P)ko(c — cv), (A.21)
O WOkl = x) ~ H(Ohsle = ) (A2
9cdp? al€ = Ca GOk :
Py
0c20p W(9)(ka = k), (A.23)

ou C est la matrice de rigidité.
Les dérivées de la déformation élastique (), nécessaires pour le calcul des dérivées
de I'énergie libre de Helmholtz, sont données ci-dessous :

aeel

() (e + e — e~ (A21)

82661 " * v * v

a¢2 =h ((b) (Eb + €bp — &, — €ap) (A25>
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Annexe B

Quelques exemples d’application du
modéle mis en place

L objectif de cette annexe est d’illustrer a travers des
exemples de complexité croissance, les possibilités qu’offre le
modele développé dans ce travail au dela de application a la

problématique de la thése. Ces exemples ont également
contribués a la validation de ['tmplémentation et permettent
de mettre en évidence la robustesse du modele.
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Annexe B - Quelques exemples d’application du modéle mis en place

B.1 Procédure d’adimensionnement

Compte ténu du caractére multi-physique du modéle mis en place dans ce travail, un
adimensionnement est nécessaire pour simplifier la représentation paramétrique du pro-
bléme multi-physique et permettre de s’affranchir du choix des unités qui peut induire
des problémes de convergence numérique. De plus, 'utilisation des paramétres sans di-
mensions pour les simulations offre la possibilité d’extrapoler les résultats a d’autres jeux
de parameétres. Les échelles de longueur, de temps et d’énergie sont définies respective-
ment par la taille du systéme L, le temps caractéristique de diffusion 7 = L?/max(D;) et
la densité d’énergie libre chimique E; = rmin(k;). 7 est une constante positive pouvant
étre choisie arbitrairement sans avoir d’impact sur les résultats. Les concentrations sont
également adimensionnées par la différence de concentrations d’équilibre des deux phases
(ca—0p) [220]. Les paramétres a adimensionner indiqués par le signe "tilde" !, sont résumés
dans le Tableau B.1 ci-dessous.

Physique Sans dimension
-
Longueur : [[m] [ = 7
~ 1
Temps : t[s] t=—
-

Propriétés mécanique (n est 'exposant de Norton)

N )
Module de Young : E|[Pal] E = I
~ d
Constante de Norton : A[J™" - m?" - s7!] A=A-E}-1
Energie de surface de fissure : g.[.J - m™2] Ge = Egc 7
-
~ l,
Longueur caractéristique de la fissure : I.[m] le. = T
Propriétés chimiques
: i c
concentration : ¢ c=
Cq a Cp
Energie de linterface : w[J - m™2] 0=
Epaisseur de l'interface : 4[m) 0= T
Mobilité de l'interface : M[J~' - m? - s7!] M=M-E; -7
. D.
Coefficient de diffusion : D[m? - s7!] D= LzT
~ k
Courbure de la densité d’énergie libre : k[J -m™3] k= i
d

Tableau B.1 : Définitions des paramétres sans dimension.

1. T est la grandeur adimensionnée correspondante a la grandeur physique x
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B.2 Stratégie de test du modéle multi-physique mis en place

Tous les résultats présentés dans la suite sont adimensionnés, mais par souci de clarté,
le symbole "tilde" est omis. Les simulations sont effectuées en déformation plane.

B.2 Stratégie de test du modéle multi-physique mis en
place

Le modéle mis en ceuvre est testé en examinant des quantités qui décrivent la réponse
d’une structure jusqu’a la rupture. Comme illustré en Figure B.1, la contrainte critique
(0¢) est définie comme étant la contrainte maximale de traction que peut supporter une
structure avant sa rupture. La densité d’énergie de déformation emmagasinée jusqu’a la
rupture (U;) donne une indication sur la ténacité de la structure. U; représente la zone
située sous la courbe contrainte-déformation :

ef

U, = /ada, (B.1)

0

ou ¢f est la déformation & rupture. Une réponse fragile (RF) correspond & un compor-
tement caractérisé par une valeur élevée de o¢ et une faible valeur de U, tandis qu’une
réponse ductile (RD) est un comportement caractérisé par une faible valeur de o¢ et une
valeur élevée de U,.

1:1,
RF : Réponse Fragile
Y
T RD: Réponse Ductile
2 . . .
contrainte critique o°¢
N\
1.5¢
g} . .
o 1} densité d'énergie
a rupture - U,
0.5
0
0 0.01 0.02 0.03 0.04
8?!1/

Figure B.1 : Courbes de contrainte-déformation illustrant une Réponse Fragile (RF) et
une Réponse Ductile (RD).

Les effets de la viscoplasticité et du changement de phase sur la contrainte critique
p g p q
(09), la densité d’énergie a rupture (U;) et la topologie de fissure sont analysés a travers
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Annexe B - Quelques exemples d’application du modéle mis en place

des exemples de complexité croissante. Les sections B.3 et B.4 traitent respectivement
de l'effet de la viscoplasticité et du changement de phase sur o¢ et U;. La section B.5
quant-a elle porte sur l'effet du changement de phase sur la topologie de la fissure. Pour
tous les exemples présentés dans cet annexe la fissuration est supposé isotrope : ag = 0
(cf. Equation 2.24)

B.3 Compétition entre les phénoménes de fissuration
et de viscoplasticité

Le modé¢le champ de phase proposé ne prévoit pas explicitement un couplage entre la
fissuration et la viscoplasticité. Cependant, ces deux phénomeénes sont indirectement liés
par I’énergie de déformation élastique qui peut étre dissipée soit par la fissuration, soit
par la viscoplasticité. Cette partie porte sur I'impact de cette interaction sur la réponse
d’une structure.

B.3.1 Solution homogéne

Dans un premier temps nous proposons d’étudier le cas d’un élément 2D homogeéne.
Cette exemple simple est intéressant car posséde une solution analytique simple qui permet
de bien comprendre I'interaction entre la fissuration et la viscoplasticité dans le modéle
proposé. Une plaque carrée de dimensions 1 X 1 est soumise a un cisaillement simple en
déplacant son coté supérieur dans la direction z tandis que son coté inférieur est fixé dans
les directions z et y. Le module d’Young est fixé & £ = 210 avec v = 0,3 g. = 2 x 1073
et [, = 2 x 107%. Le paramétre de controle du pas de temps est fixé a n = 1%. Seules la
fissuration et la viscoplasticité sont considérées dans cet exemple.

Indépendamment de la fissuration, le probléme viscoplastique peut étre résolu analyti-
quement. Pour un cisaillement simple a vitesse constante (7,,), le probléme viscoplastique
se traduit par 1’équation différentielle suivante :

Fuy = 1 (B = AV 178 ) (B.2)
ou i = m est le module de cisaillement. La contrainte de cisaillement en régime
v
permanent (7.7) décrite par 7, = 0 peut étre déduite de I'Equation B.2 par :
1
n+1 ' =
00 - Ya n

I'énergie de déformation élastique (stockée) en traction lorsque le régime permanent est
établi (¢°°) est donnée par :

. ()
V> = o (B.4)

I’Equation B.3 montre que le comportement viscoplastique ne dépend que du ratio
[Yzy/A] , et non des valeurs absolues. Cela reste le cas méme lorsque la fissuration est
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B.3 Compétition entre les phénomeénes de fissuration et de viscoplasticité

prise en compte, quelles que soient les conditions de chargement. Pour initier la fissu-
ration de 1’élément, I’énergie de déformation élastique en régime permanent (¢*°) doit
étre supérieure au seuil de fissuration (1).). Par conséquent, le ratio critique ([¥.,/A|°)
nécessaire pour atteindre ce seuil de fissuration est donné par :

n

U > e = [ay/ Al = V3 (6“90)5 . (B.5)

le

Pour n = 1, la solution globale de I'Equation B.2 est triviale et la composante de
traction (wgf ) de I'énergie élastique peut étre calculée comme suit :

2
Vol = > [1 — exp (—%)] : (B.6)

Ty

* numeérique
(avec fissuration)

— analytique
(viscoplasticité seul)
2 - - — o
1,3 [Vay [AT] °> 1he
seuil de
L5 ¢ rupture 1
O . c
= \ oy /X] V7=
~ 1 F-=---
k.
< 0,7[Yay /A Y>< 2
075 o o e e e Nl A T A T N A T A A Tl N A T M A T A A T A A TS
* - rupture
0 KA KK KKK KK KK
0 1 2 3 4 5
Yy

Figure B.2 : Densité d’énergie de déformation élastique en traction (normalisée) en fonc-
tion du ratio [f,,/A]°. L'exposant de Norton a été fixé & n = 1 pour la comparaison avec
la solution analytique donnée par I’Equation B.6.

En Figure B.2, on peut voir que pour [y, /A] < [Y4y/A]°, la solution analytique pure-
ment viscoplastique (ligne continue rouge) donnée par 'Equation B.6 est cohérente avec
la solution numérique (champ de phase). L’énergie élastique de traction en régime per-
manent ne dépasse pas le seuil de rupture (¢.). La vitesse de dissipation viscoplastique
est suffisamment élevée pour maintenir 1’énergie élastique de traction en dessous du seuil
de fissuration. Pour [y,,/A] = 1, 3[4, /A]°, la vitesse de dissipation viscoplastique n’est
plus suffisante. L’¢lément rompt deés que le seuil de fissuration est atteint (¢ /¢, = 1) et
I’énergie de déformation élastique est totalement dissipée. Ces résultats mettent en évi-
dence le role du seuil de fissuration (1) introduit dans le modeéle. Deux échelles de temps
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Annexe B - Quelques exemples d’application du modéle mis en place

peuvent étre observées pour la cinétique de dissipation de I'énergie de déformation élas-
tique. L’endommagement se produit & une échelle de temps trés courte, conduisant a la
dissipation totale de ’énergie élastique ( frl — 0), tandis que la viscoplasticité se produit
a une échelle de temps plus longue, conduisant a une énergie de déformation élastique
non nulle a équilibre (¢¢ — ).

Une procédure de recherche dichotomique est utilisée pour déterminer numériquement
les ratios critiques en cisaillement [4,,/A]° et en traction [¢,,/A|® nécessaires pour at-
teindre le seuil de rupture de 1’élément. On change le ratio en faisant varier la vitesse de
déformation appliquée tout en laissant la constante de Norton (A) inchangée.

La Figure B.3(a) et la Figure B.3(b) montrent respectivement ’évolution des ratios
critique en cisaillement ([4,,/A]°) et en traction [¢,,/A]¢) en fonction de l'exposant de
Norton (n). Dans le cas d'un chargement en cisaillement simple, la solution analytique

* numerique — analytique

(a) cisaillement
3 r)./xy )

rupture

réponse fragile

[Yay /A

pas de rupture-

réponse ductile

7T 71T
ax*

& & rupture *
= i Y e o
= réponse fraglle
.ﬁb 105 r y -
- L _ % \ pas de rupture
%
T réponse ductile
100 1 L L L 1 1 1 1 1 1 1 1 1 I 1 1 TR 1

1 2 3 4 )

Norton exponent-n

Figure B.3 : Transition entre une réponse fragile et ductile en fonction de I'exposant de
Norton (n). Dans le cas d’un chargement en cisaillement simple (a), la solution numé-
rique est comparée a la solution analytique donnée par ’Equation B.5. Dans le cas d'un
chargement en traction (b), seule la solution numérique est présentée car il n’existe pas
de solution analytique explicite.

(ligne continue rouge) donnée par 'Equation B.5 est cohérente avec la solution numérique
correspondante. Les ratios critiques de cisaillement et de traction augmentent exponen-
tiellement avec ’exposant de Norton. Pour un ratio inférieur & la valeur critique, la vi-
scoplasticité domine le comportement de 1’élément et la rupture n’est pas observée. En
augmentant le ratio, la réponse de 1’élément devient de plus en plus fragile et la rupture
se produit lorsque le ratio critique est atteint.
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B.3 Compétition entre les phénomeénes de fissuration et de viscoplasticité

B.3.2 Mode I : Ouverture de fissure en traction

Le probléme d’ouverture de fissure par traction (mode I) est utilisé pour analyser I'effet
de la viscoplasticité sur la rupture d’une structure. La Figure B.4(a) illustre le probléme.
Le matériau est homogene et seules la fissuration et la viscoplasticité sont considérées.
Comme illustré en Figure B.4(b), les conditions aux limites de symétrie permettent de
réduire le probléme au quart de la géométrie globale. La surface initiale de la fissure est
définie par une condition aux limites de type Dirichlet (d = 1) et est laissée libre de
se déplacer. Le module d’Young est fixé & £ = 210 avec v = 0,3; g, = 2 x 1073 et
l. = 2 x 107*. La région proche de la fissure pré-existante est maillée finement avec une
taille d’élément maximale de h = [./10 afin de réduire effet du maillage spatial sur les

résultats [219]. n = 50% est suffisant pour assurer une bonne convergence de la simulation.

(a) Mode I : ouverture en traction (b) Modele éléments finis

£, Loa o yA u, (z=0) =0 /—uy(yzl):w)

vy

1
< x
2ay

[
ki ¥
. >

Eyyy Y Y v d=1 .\— u, (y=0) =0
e S
o 1

Figure B.4 : Ouverture de fissure en traction (mode I) : (a) probléme schématique; (b)
modele éléments finis. Seule la partie horizontale intacte a été bloquée suivant ’axe y sur
la surface inférieure. Les faces de la fissure pré-existante sont laissées libres de se déplacer.

La Figure B.5 montre la courbe contrainte-déformation jusqu’a la rupture pour un
ratio de [¢,,/A] = 3 x 10% et [¢,,/A] = 4 x 10%. L’exposant de Norton et la taille de la
fissure pré-existante ont été fixés respectivement a n = 3 et ag = [..

Pour [¢,,/A] = 3 x 10, on observe une réponse fragile (RF) caractérisée par une
contrainte critique élevée (02’;) et une densité d’énergie a rupture (U;) faible, tandis que
pour [£,,/A] = 4 x 10%, on observe une réponse ductile (RD) caractérisée par une faible
valeur de o} et une forte valeur de U .

La Figure B.7(a) et la Figure B.7(b) montrent respectivement I'évolution de o) et U,
en fonction du ration [¢,,/A] pour ap = [. et n = {1, 3}.

En augmentant le ratio [¢,,/A], o0 augmente mais U; diminue. Ce résultat est cohé-
rent avec les observations expérimentales [250]. Pour un ratio [¢,,/A] élevé, o}:¢ converge
vers la contrainte critique (0£,%¢) et Uy vers la densité d’énergie a rupture (Uy') dans le
cas d'un matériau élastique fragile. Ces résultats montrent que lorsque la vitesse de défor-
mation viscoplastique (€"P(A)) est comparable & la vitesse de chargement (¢,,), une RD
est observée car le matériau subit une déformation viscoplastique et absorbe une énergie
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Annexe B - Quelques exemples d’application du modéle mis en place
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Figure B.5 : Courbes contrainte-déformation pour une réponse fragile (RF) et une réponse

ductile (RD) dans le cas d'une ouverture de fissure en traction (mode I). Les simulations
ont été effectuées avec ag = [.,n = 3.
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Figure B.6 : Contrainte critique (a) et densité d’énergie jusqu’a rupture (b) en fonction
du ratio [¢,,/A]. La contrainte critique (0£5%¢) et la densité d’énergie jusqu’a la rupture
(UF') dans le cas d'un matériau élastique fragile sont également représentées. La direction
de 'augmentation de la déformation viscoplastique (£"?) en pointe de fissure est illustrée.
Pour toutes les simulations, la longueur de la fissure pré-existante a été fixée a ag = [..

importante avant la rupture. Cependant, si la vitesse de déformation viscoplastique est
faible par rapport a la vitesse de chargement, une RF est observée. Le matériau n’a pas
assez de temps pour dissiper I'énergie par déformation viscoplastique.

La corrélation entre 02; et U, est illustrée en Figure B.7. Pour un exposant de Norton
donné (n), JS;JC augmente lorsque U; diminue. Il est intéressant de constater qu’en agissant
simultanément sur I’exposant de Norton (n) et sur la constante de Norton (A), on peut
améliorer a la fois ng’f et U;.

L’évolution de la contrainte critique en fonction de la taille de la fissure pré-existante
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B.3 Compétition entre les phénomeénes de fissuration et de viscoplasticité
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Figure B.7 : Corrélation entre la contrainte critique et la densité d’énergie de déformation
a rupture. Les simulations sont effectuées avec ag = [..

normalisée par la longueur caractéristique (I.) est illustrée en Figure B.8. Les cas élastique

o élastique (A—0) * viscoplastique
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Figure B.8 : contrainte critique en fonction de la taille de la fissure pré-existante (ag)
normalisée par [.; 'exposant de Norton a été fixé a n = 3 pour les cas viscoplastiques.

(cercle rouge) et viscoplastique (étoile noire) sont représentés. Dans le cas élastique (A =
0), pour ag > I, 025 varie linéairement avec ag (en échelle logarithmique). Ce résultat
est cohérent avec la solution analytique de probléme de Griffith [219]. 11 démontre par
ailleurs que la longueur caractéristique (I.) introduite dans ’approche du champ de phase
pour la fissuration n’altére pas la description initiale de Griffith. Lorsque ag < I, 02;
converge vers un plateau. Ce résultat similaire a celui de [219], est cohérent avec effet
de taille observé expérimentalement [251]. Dans les cas viscoplastiques, en augmentant le
ratio [¢,,/A], la solution viscoplastique converge vers le cas élastique. En réduisant le ratio
[€4y/A], la viscoplasticité domine le comportement du matériau et l'effet de la fissure pré-
existante tend a disparaitre. L’activité viscoplastique en pointe de fissure atténue l'effet

de la fissure pré-existante.
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Annexe B - Quelques exemples d’application du modéle mis en place

B.4 Effet des contraintes résiduelles sur l'interaction
entre la rupture et le changement de phase

B.4.1 Solution homogéne

Lors de la croissance d'une couche d’oxyde dans un alliage, des contraintes résiduelles
peuvent étre induites par la déformation de croissance de la couche d’oxyde. Cette défor-
mation de croissance peut étre due a I'incompatibilité des volumes molaires entre la phase
nouvellement formée et la phase mére [252]. La déformation de croissance est modélisée
par une déformation propre supplémentaire (¢*). Le probléme homogeéne avec un élément
est intéressant pour comprendre 'effet de cette déformation propre sur le comportement
a rupture. Un élément carrée de dimensions 1 X 1 est soumise & une traction simple dans
la direction verticale. Le module d’Young est fixé & E = 210 avec v = 0.3, g. = 2 x 1073,
l. =2x 1072 et n = 1%. Une déformation propre plane défini par un tenseur d’ordre 2
est incorporée dans I’élément : €* = €%0;;, ou d;; est le tenseur d’identité d’ordre 2.

La Figure B.9(a) et la Figure B.9(b) montrent respectivement 1’évolution de I’énergie
de déformation élastique de traction (¢¢') normalisée par I'énergie seuil de rupture (¢.)
et la contrainte supportée par I’élément en fonction de la déformation appliquée (g, ). Le
cas de référence (¢* = 0) et le cas élastique (¢* = 0,01) sont représentés. Dans ce dernier

1,2

(a)

1 L

0,871

0,6}

LORT
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0,2t

o

2/ *amélioration de U,

0 0,02 0,04 0,06 0,08
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Figure B.9 : (a) Energie de déformation élastique de traction normalisée et (b) contrainte
correspondante en fonction de la déformation €,,. Le cas de référence (¢* = 0) et le cas
élastique (¢* = 0,01) sont représenteés.
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B.4 Effet des contraintes résiduelles sur 'interaction entre la rupture et le changement
de phase

cas, on constate que le matériau reste en compression tant que €, < €* et I'énergie de
déformation élastique de traction correspondante qui est la force motrice de la rupture
reste a zéro. Lorsque g, > ¥, la contrainte passe en traction et I'énergie de déformation
élastique de traction commence & augmenter. €* ne change pas la contrainte critique par
rapport au cas de référence, mais induit un décalage sur la déformation critique. En
utilisant le critére de rupture et la relation contrainte-déformation, la contrainte critique

(Ug’yh"mo) pour ce cas homogéne peut étre obtenue par I’équation suivante :
2Ap Y
c,homo c
’ = 2 B.7
Ty (/\ +2u + N) 2112 n ’ (B.7)
GRS
. Ev E . ) i
ou A= ,  j = ——— sont les paramétres de Lame. Comme illustré en
(1+v)(1-2v) 2(1+v)

Figure B.9(b), par rapport au cas de référence, le cas élastique induit une amélioration
de U, correspondant a la densité d’énergie absorbé en compression ne contribuant pas a
la rupture.

B.4.2 Cas hétérogéne

Cette section porte sur I'influence de la croissance d’une couche d’oxyde sur son com-
portement a rupture. Nous procédons en deux étapes. (i) tout d’abord, une couche d’oxyde
est générée dans une matrice sans chargement mécanique externe. Malgré cela, en raison
de la déformation de croissance de la couche d’oxyde, les contraintes locales dans la couche
d’oxyde et dans la matrice ne sont pas nulles pendant cette étape de croissance. (ii) Deuxié-
mement, un chargement mécanique externe est appliquée avec une vitesse élevée jusqu’a
la rupture de la couche d’oxyde précédemment formée (étape de chargement). L’effet des
contraintes internes sur la cinétique de croissance a déja été étudié par [213,220]. Cet ef-
fet est négligé ici. Les propriétés chimiques sont donc choisies de maniére a avoir un effet
négligeable des contraintes internes sur la cinétique de croissance de la couche d’oxyde.
L’illustration du probléme mécanique combiné au probléme chimique est représentée en
Figure B.10. Une fonction de type tangente hyperbolique est utilisée pour définir la struc-
ture initiale :

bt = 0) = % {1 _ tanh (L}”)] | (B.8)

0 ~ 2.94, ) est 'épaisseur de l'interface et f, = 2 x J est la fraction initiale de la couche
d’oxyde (¢ = 1). La matrice est initialement en équilibre chimique (¢ = ¢,, = 0) et un
gradient linéaire est prescrit au sein de la couche d’oxyde. La croissance de la couche
d’oxyde est donc due a la sursaturation prescrite par la condition aux limites de type
Diriclet (¢ = 1,6; notons que c est la concentration normalisée, sa valeur peut de ce fait
étre supérieure a 1) sur le coté gauche. Le chargement mécanique est appliquée a I'aide
d’une condition aux limites de type "Multi-Point Constraint" (MPC) tel que représenté en
Figure B.10. La contrainte moyenne correspondant a la force appliquée a la face supérieure
est donnée par :
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Annexe B - Quelques exemples d’application du modéle mis en place

ALF (i) étape de croissance (oyy) = 0

point de controle Oyyp oo™

~._(ii) étape de chargement (oy,) # 0
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Figure B.10 : Croissance d’une couche d’oxyde rigide dans une matrice souple. Les surfaces
supérieure et gauche restent planes. Les simulations sont effectuées en deux étapes. (i)
Premiérement, la couche d’oxyde croit sans chargement externe (F' = 0). (ii) Ensuite,
une chargement mécanique est appliquée (F' # 0). La concentration initiale est illustré en
rouge.

{oyy) = %/Uyydw- (B.9)

L =1 est la taille du systéme, (o,,) est appliqué avec une une vitesss suffisamment élevée
par rapport a la vitesse de déformation viscoplastique et & la cinétique de croissance de
la couche d’oxyde. Cela permet d’éviter une croissance significative de la couche d’oxyde
et une déformation viscoplastique importante pendant 1’étape de chargement. Les para-
métres utilisés pour le calcul sont résumés dans le Tableau B.2. On suppose que la matrice
est largement plus tenace que la couche d’oxyde.

Elasticité : E,, 58

E,, 210

Up = Vp =V 0,3

e* 0,01
Viscoplasticité :  n, = n, 3
Fissuration : gm =900 X gor 1

le 2 x 1072
Chimie : w 2 x 10!

) 0,01

M 109

D,, = D,, 1

Cm 0

Cox 1

kp, = kou 10°

Tableau B.2 : Parameétres utilisés pour simuler la croissance d’une couche d’oxyde dans
une matrice. Les indices ox, m font référence respectivement a la couche d’oxyde (¢ = 1)
et & la matrice (¢ = 0).

Le domaine est maillé avec 1000 éléments quadrangulaires & interpolation linéaire dans
la direction x et 1 élément dans la direction y. Dix éléments dans l'interface sont suffisants
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B.4 Effet des contraintes résiduelles sur 'interaction entre la rupture et le changement
de phase

pour résoudre le probléme [220]. En ce qui concerne le pas de temps, n = 1% est nécessaire
pendant 1’étape de chargement pour assurer une bonne précision des simulations.

La Figure B.11 présente le profil de contrainte pendant 1’étape de croissance de la
couche d’oxyde pour les cas de référence (¢* = A,, = A,, = 0), élastique (¢* = 0,01;
Ay = A, = 0) et viscoplastique (¢* = 0,01; A, = Ay, = 1). L’interface oxyde/matrice
est indiquée par la ligne verticale (en trait interrompu). Dans le cas élastique, la contrainte

1 : T :I T T
P =10 i 1=0,15
I e e 5
2 ﬁ
) cas de référence
-1¢ cas élastique ]
cas viscoplastique
2 - J
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1

Figure B.11 : Profil de contrainte associé a la croissance de la couche d’oxyde a t = 10~*
(a) et t = 0,15 (b). Les cas de référence (¢* = A, = A, = 0), élastique (¢* = 0,01;
A,e = Ay = 0) et viscoplastique (¢* = 0,01; A, = A,, = 1) sont représentés. L'interface
matrice/oxyde est indiquée par la ligne verticale en pointillés noirs.

reste homogeéne dans la matrice et dans la couche d’oxyde, tandis qu'un gradient avec de
fortes contraintes de compression a l'interface est observé dans la couche d’oxyde dans le
cas viscoplastique. Ce gradient de contrainte obtenu par simulation est cohérent avec les
observations expérimentales [253] . Il est di & l'interaction entre les effets de relaxation
des contraintes et la croissance de la couche d’oxyde. La couche d’oxyde qui est présente
depuis plus longtemps a eu plus de temps que la couche d’oxyde nouvellement formée pour
relaxer les contraintes. Dans le cas de référence, il n’y a évidemment aucune contrainte
générée pendant I’étape de croissance. La position de I'interface matrice /oxyde dans les cas
élastique et viscoplastique coincide, indiquant comme souhaité, aucun effet des contraintes
internes sur la cinétique de croissance.

La Figure B.12(a) illustre la cinétique de croissance de la couche d’oxyde (en échelle
semi-logarithmique) pendant 1’étape de croissance. Comme prévu pour un processus de
croissance controlé par diffusion, la cinétique suit une loi de la forme : f = VKt. K = 1,02
correspond au meilleur ajustement par la méthode des moindres carrés. La cinétique est
la méme dans les cas de référence, élastique et viscoplastique, puisque les paramétres ont
été choisis de telle maniére que les contraintes internes n’impactent pas sur la cinétique
de croissance.

L’évolution de la contrainte résiduelle (o7, ) dans la couche d’oxyde (extraite au point
de controle indiqué en Figure B.10) en fonction de la durée de 1'étape de croissance est
illustrée en Figure B.12(b) pour les cas de référence, élastique et viscoplastique. Dans
le cas élastique, pendant la croissance de la couche d’oxyde, la contrainte résiduelle de
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Figure B.12 : (a) Cinétique de croissance de la couche d’oxyde. (b) Contrainte résiduelle
(agy) au point de controle apres ’étape de croissance de la couche d’oxyde pour les cas de
référence (e = 0; A, = A,,, = 0), élastique (¢* = 0,01; A, = A,, = 0) et viscoplastique
(e*=0,01; A, = A, = 1). (c) et (d) montrent respectivement la charge critique ({oy,))
et Uy a la rupture de la couche d’oxyde.

compression dans la couche d’oxyde se relaxe progressivement et tend vers zéro lorsque la
matrice est entiérement transformée (f = 1). Dans le cas viscoplastique, la relaxation de
la contrainte est accélérée par la déformation viscoplastique. Il n’y a évidemment aucune
contrainte résiduelle dans le cas de référence.

La Figure B.12(c) compare la contrainte critique ({oy,)) en fonction de la durée de
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B.4 Effet des contraintes résiduelles sur 'interaction entre la rupture et le changement
de phase

I’étape de croissance pour les trois cas étudiés. La contrainte critique présentée ici est liée
a la rupture de la couche d’oxyde. Dans tous les cas, on constate que la contrainte critique
augmente au fur et a mesure de la croissance de la couche d’oxyde. La couche d’oxyde
rigidifie I'alliage ce qui induit une amélioration de la contrainte critique. Lorsque f = 1,
La contrainte critique homogéne (voir 'Equation B.7) est atteinte.

Pour une fraction de couche d’oxyde donnée, la contrainte critique est maximale dans
le cas élastique et minimale dans le cas de référence. Ceci montre un effet bénéfique des
contraintes de compression induites dans la couche d’oxyde pendant sa croissance. Dans
le cas viscoplastique, la courbe de contrainte critique se déplace progressivement du cas
élastique vers le cas de référence. Ceci est di a la relaxation progressive de la contrainte
résiduelle dans la couche d’oxyde (a;y) durant ’étape de croissance. Par rapport au cas de
référence, 'amélioration de la contrainte critique dans le cas élastique ou viscoplastique
correspond a la contrainte nécessaire pour compenser la contrainte résiduelle de com-
pression générée par ’étape de croissance dans la couche d’oxyde. Comme le montre la
Figure B.12(d), les observations faites pour la contrainte critique sont également valables
pour U;.

Des simulations similaires ont été réalisées en appliquant une chargement mécanique
monotone pendant 1’étape de croissance. Le chargement est appliquée avec une faible
vitesse afin de laisser suffisamment de temps a la couche d’oxyde de croitre avant sa
rupture. La contrainte imposée varie linéairement de (o,,) = 0at =10 a (o,,) = 16 a
t=1.

La Figure B.13 montre la courbe contrainte-déformation au point de controle dans
les cas élastique et viscoplastique. Dans le cas élastique, le rigidification induit par la

3l cas ¢élastique 051/
cas viscoplastique

P "
< 2f '
~—

1 o -

0 1 1 1

0 0,01 0,02 0,03 0,04

(&)

Figure B.13 : Effet d’'un chargement mécanique monotone a faible vitesse durant la
croissance d’une couche d’oxyde. Courbe contrainte-déformation dans le cas élastique
(e*=0,01; Ay = Ay = 0) et viscoplastique (¢* =0,01; A, = A,,, = 0,01).

croissance de la couche d’oxyde améliore la contrainte critique. Dans le cas viscoplastique,
une rigidification est observé au début de la courbe. Ensuite, ’écrouissage induit par la
déformation viscoplastique prend progressivement le dessus. La déformation critique est
donc améliorée au détriment de la contrainte critique. La dépendance temporelle de la
croissance de la couche d’oxyde est donnée par une loi de la forme : f = VKt tandis
que celle de la déformation viscoplastique est donnée par une loi de puissance : &P =
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Annexe B - Quelques exemples d’application du modéle mis en place

Qt"; n > 1. C’est pourquoi l'effet d’écrouissage de la déformation viscoplastique, devient
nécessairement dominant par rapport a l'effet rididifiant de la croissance de la couche
d’oxyde.

B.5 Effet du changement de phase sur la topologie de
fissuration

B.5.1 Inclusion unique

Dans cette section, nous étudions l'interaction entre la fissuration et les évolutions
morphologiques au cours d'un processus de croissance d'une inclusion. Comme dans la
section précédente, nous procédons en deux étapes. Premiérement, I'inclusion évolue jus-
qu’a une fraction de f = 0.1 sans chargement mécanique externe. Ensuite, une charge
mécanique macroscopique est appliquée jusqu’a la rupture de la structure.

Le probléme est représenté en Figure B.14. Des Conditions aux Limites Périodiques

étape de croissance étape de chargement
Au=0 Au=u,

‘S
av

I
t __ s matrice

t'“’”d} = {Ud) )05
uy-suy:Au

1 &
Y
inclusion

c(t=0)=c¢;

p ! Uy Uy, d}: ! Ugy Uy, d}‘—' q

t T

1

Figure B.14 : Volume Elémentaire Représentatif (VER) d’une structure binaire périodique
utilisée pour étudier la fissuration durant la croissance d’une inclusion. Nous procédons
en deux étapes. Premiérement, Uinclusion saturée (c¢(t = 0) = ¢;) croit a cause de la
sursaturation de la matrice (c(t = 0) = ¢, + 0,5) sans chargement mécanique externe
(Au = 0) jusqu’a ce que sa fraction atteigne f = 0, 1. Ensuite, une déformation moyenne
verticale macroscopique a vitesse élevée est appliquée (Au = ug) jusqu’a la rupture.

(CLP) sont imposées sur les bords (0V') afin de traiter le probléme uniquement sur un Vo-
lume Elémentaire Représentatif (VER). Les CLP sont appliquées en contraignant tous les
degrés de liberté a prendre la méme valeur en deux points opposés du bord (0V'). Pendant
I’étape de chargement, une déformation moyenne verticale est appliquée en imposant la
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B.5 Effet du changement de phase sur la topologie de fissuration

différence de déplacement (Au) le long de la direction y entre deux points opposés situés
respectivement sur les faces inférieure et supérieure. Les CLP appliqués sont résumés par :

(uy(x,y =1,1) —uy(x,y =0 t) = Au,

uz(x =0,v, t) uz(x =1 y,t) O, (B.10)
d({E,y—]_t) (x7y:()at):07

(d(z =0,y,1) —d(z = 1,y,1) = 0.

La déformation moyenne est appliquée a une vitesse relativement élevée par rapport a
la cinétique de changement de phase. Cela permet d’éviter un changement morphologique
de l'inclusion pendant 1’étape de chargement. Une inclusion circulaire de rayon initial
ro = 2 x 1072 est placée au centre de la matrice. Initialement, l'inclusion est saturée
(¢ = ¢;) et évolue a cause de la sursaturation de la matrice (¢ = ¢, +0,5). Les paramétres
mécanique et chimiques utilisés pour le calcul sont résumés dans le Tableau B.3. Pour
des raisons de simplicité, I'inclusion et la matrice sont supposées avoir le méme g.. Les
autres parameétres sont spécifiés pour chaque cas étudié. Un maillage régulier de 250 x 250
éléments quadrangulaires a interpolation linéaire est utilisé. Pour le contréle du pas de
temps, n = 1% est utilisée.

Elastique : Um = Vj 0,3
Fissuration : ¢, = g 2% 1073
l. 8 x 1073
Chimique : w 5x 1072
) 0,04
M 10°
D,=D;=D 1
Cm 1,33
Ci 1,75
km = ki 100
Tableau B.3 : Paramétres adimensionnels utilisés pour la simulation de la croissance d'une
inclusion. Les indices i, m désignent respectivement l'inclusion (¢ = 1) et la matrice
(6= 0).

La Figure B.15 montre la topologie de fissure obtenue dans le cas de référence (¢* =
0; A, = A; = 0) selon que l'inclusion soit plus rigide ou plus souple que la matrice.
Lorsque l'inclusion est plus rigide que la matrice (F; > E,, ; Figure B.15(a)), l'initiation
de la fissure se produit aux poles de l'inclusion. Alors que lorsque l'inclusion est moins
rigide que la matrice (F; < E,,; Figure B.15(b)), I'initiation de la fissure se produit a
I'équateur de l'inclusion. Ceci reste vrai dans les cas élastique (¢* = 0.05; A,, = A; = 0)
et viscoplastique (¢* = 0.05; A, = A; = 100). L’activité viscoplastique et les contraintes
résiduelles induites par la déformation de croissance de I'inclusion n’ont aucune influence
sur la topologie de la fissure dans cet exemple.

Cependant, un effet de la viscoplasticité et des contraintes résiduelles est constaté en
examinant oy, ) et U; comme illustré dans le Tableau B.4. On constate que les valeurs de
(agy) et Ut dans le cas viscoplastique sont toujours comprises entre les valeurs du cas de
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Annexe B - Quelques exemples d’application du modéle mis en place

intiation

(a) E~210, E,—58 (a) E=58, E,=210

Figure B.15 : Fracture topology during the growth of a single inclusion for the reference
case (¢* =0, A; = A,, =0). In (a) the inclusion is stiffer than the matrix. In (b) the
inclusion is softer than the matrix. The arrows indicate the propagation direction from
crack initiation.

référence et celles du cas élastique. La relaxation des contraintes induite par la déforma-
tion viscoplastique introduit un comportement intermédiaire entre le comportement de
référence et le comportement élastique.

inclusion rigide
(E; = 210, E,,, = 58)
référence viscoplastique elastique

(og,) : 3,57 3,64 3,81
U x 1072 : 743 7,95 8,85
inclusion souple
(E; = 58, E,, = 210)
référence viscoplastique élastique
(o) : 5,59 5,03 3,25
U x 1072 : 6,47 5,81 2,49

Tableau B.4 : Densité d’énergie jusqu’a rupture (Ut) et contrainte critique ({oy,)) apres la

croissance d’une inclusion dans le cas de référence (¢* = 0;4,, = A; = 0), le cas élastique
(e*=0,05; A,, = A; = 0) et le cas viscoplastique (¢* = 0,05; A, = A; = 100). Dans tous
les cas, I’étape de croissance est arrétée lorsque la fraction d’inclusion atteint f = 0, 1.
Ensuite, le chargement est appliqué jusqu’a la rupture.

B.5.2 Plusieurs inclusions

Ici, le modeéle de I'exemple précédent est analysé en considérant plusieurs inclusions
rigides qui évoluent dans une matrice moins rigide. Ce probléme, connu sous le nom de
phénoméne de mirissement d’Ostwald, est un processus qui peut étre observé dans des
solides hétérogénes. Au cours d’un tel processus, les petites inclusions dispersées dans une
matrice évoluent pour minimiser I’énergie libre totale du systéme [254,255]. L’évolution se
fait principalement par la coalescence d’inclusions voisines ou par la croissance de grandes

170

Cette thése est accessible a I'adresse : https://theses.insa-lyon.fr/publication/2022LY SEI036/these.pdf
© [E.-B. Djeumen Nkwechen], [2022], INSA Lyon, tous droits réservés



B.5 Effet du changement de phase sur la topologie de fissuration

inclusions aux détriment des plus petites [213]. L’objectif de cette section est d’étudier
I'effet d’un tel processus sur la topologie de la fissure.

Une analyse en deux étapes est effectuée. Tout d’abord, les inclusions évoluent sans
chargement mécanique externe (étape de mirissement d’Ostwald). Ensuite, une défor-
mation moyenne verticale est appliquée jusqu’a la rupture (étape de chargement). Le
probléme est illustré en Figure B.16. Plusieurs inclusions circulaires de rayon initial

étape de croissance étape de chargement

Au=0 Au=1,
S
L matrice
ov c(t=0)=c,,+0.5
Hu,d}= *{u,d} —
tuy-suy:Au.
»;
1 . .
¢ ~ inclusion
. c(t=0)=c,
O ¢ °
p P Uy Uy d}: ! Uy Uy djL_' q
e
1

Figure B.16 : Volume Elémentaire Représentatif (VER) d’une structure binaire pério-
dique utilisée pour étudier la fissuration induit par un chargement mécanique pendant
le processus de murissement d’Ostwald. Nous procédons en deux étapes. Premiérement,
les inclusions saturées (c(t = 0) = ¢;) croissent a cause de la sursaturation de la matrice
(c(t =0) = ¢, + 0,5) sans chargement mécanique externe (Au = 0). Ensuite, une défor-
mation moyenne verticale macroscopique a vitesse élevé est appliquée (Au = ug) jusqu’a
la rupture.

ro = 2 - 1072 sont distribuées aléatoirement dans la matrice. Initialement, les inclusions
sont saturées (¢ = ¢;) et évoluent a cause de la sursaturation de la matrice (¢ = ¢,, +0,5).
Les paramétres utilisés pour le calcul sont résumés dans le Tableau B.5. Dans cet exemple,
les propriétés chimiques sont choisies de maniére a ce que les contraintes internes puissent
impacter sur la morphologie de croissance des inclusions.

La Figure B.17 montre les topologies de fissures obtenues a différentes étapes du
processus de mirissement d’Ostwald dans le cas de référence (¢* = 0,4; = A, = 0).
On constate que les fissures s’initient toujours dans la matrice entre les inclusions les
plus proches alignées dans la direction de chargement (Figure B.17(a)-(c)). Les fissures se
propagent ensuite en contournant les inclusions rencontrées sur leur chemin de propagation
(Figure B.17(d)-(i)). Lorsque 'inclusion rencontrée est petite, une bifurcation est observée
(Figure B.17(d) et (g)), mais si I'inclusion est grande, la fissure la contourne sans bifurquer
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Annexe B - Quelques exemples d’application du modéle mis en place

élasticité : E,. 58

E; 210

Un=v;=v 0,3
fissuration : g, = g; 2 x 1073

l. 8 x 1073
chimique : w 5x 1074

) 0,04

M 108

D,, = D; 1

Cm 1,33

G 1,75

km = k; 1

Tableau B.5 : Parameétres adimensionnels utilisés pour la simulation du processus de
murissement d’Ostwald. Les indices i, m désignent respectivement l'inclusion (¢ = 1) et
la matrice (¢ = 0).

(Figure B.17(e),(f),(h) et (i)). D’'un point de vue énergétique, le contournement de la
fissure a I’approche d’une inclusion augmente la quantité d’énergie dissipée par la fissure
par rapport au cas homogeéne ou la fissure se propagerait en ligne droite.

La Figure B.18 compare les topologies de fissures obtenues entre le cas de référence
(e*=0; A, = A; =0), le cas élastique (¢* = 0,01; A,, = A; = 0) et le cas viscoplastique
(e*=0,01; A,, = A; = 1) aprés la méme durée du processus de mirissement d’Ostwald
(t = 0,5). Un défaut (d = 1) a été ajouté aux nceuds centraux des cotés gauche et droit
du domaine. Les morphologies finales et donc les topologies des fissures sont significati-
vement différentes dans les trois cas, ce qui montre I'importance de prendre en compte
les contraintes internes générées pendant le processus de croissance. Nous observons que
malgré le défaut initial, la fissuration s’initier entre deux particules lorsqu’elles sont tres
proches 'une de l'autre.

Ce dernier exemple met en évidence la robustesse du modéle proposé qui permet de
simuler des évolutions morphologiques et des topologies de fissures complexes.
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B.5 Effet du changement de phase sur la topologie de fissuration

propagation de la fissure

”10,3

0,06

(a)
b

90uesSS0I0 ap ade),| Op eImp

<)

Figure B.17 : Initiation et propagation de la fissure a travers un réseau de matrice-inclusion
pour différentes stade du processus de mirissement d’Ostwald. (a)-(c) montrent l'initia-
tion tandis que (d)-(i) décrivent la propagation pendant le processus de mirissement

d’Ostwald.

(a) cas de référence (b) cas élastique

Figure B.18 : Topologie des fissures aprés le processus de maturation d’Ostwald pour le
cas de référence (¢* =0,; A, = A; =0), le cas élastique (¢* =0,01; A,, = A; =0) et le
cas viscoplastique (¢* =0,01; A,, = A; = 1). La durée de I’étape de croissance a été fixée
at = 0,5 La charge a été appliquée dans la direction verticale. Les fléches indiquent la
direction de la propagation de la fissure.
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Annexe C

Examen de I'état d’endommagement de
I’'oxyde au microscope optique

La Figure C.1, ci-dessous, illustre ’état d’endommagement de 'oxyde externe et in-
terne aprés un essai de fluage par pressurisation interne sur le dispositif ELLIE a 50 bar et
800°C sous argon. On observe une multi-fissuration axiale et radiale de 1'oxyde avec une
distance inter-fissure globalement uniforme en faces interne et externe. Quelques fissures
transversales sont observées au voisinage immédiat de la zone d’éclatement.

zone sablée
éclatement

-présence fissures transverales—

5000pm

Figure C.1 : Examen au microscope optique d’une éprouvette pré-oxydée de type Pox10/10
aprés un essai de fluage réalisé a 50bar et 800°C. (a) fissuration de 'oxyde externe; (b)
fissuration de I'oxyde interne.
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Annexe D

Analyse du résidu de corrélation
d’image

Cette annexe porte sur l'analyse du résidu de corrélation
d’image dans le cas d’un essai réalisé sur une éprouvette
pré-oxydée. Cette analyse permet par seuillage du résidu,
d’identifier le réseau de fissure qui se forme en surface
externe en cours de ballonnement. Cela permet aussi
d’évaluer ’effet de la fissuration sur détermination de la
température par thermographie PIR.

Les Figure D.1(a) et Figure D.1(b) présentent respectivement l'image initiale et défor-
mée pour un essai réalisé a 30bar et 800°C sous argon. Le résidu de corrélation est défini
par :

R(z) = f(z) — g(z — u()). (D.1)

Le champ de résidu de corrélation donné par I'Equation D.1 est illustré en Figure D.1
dans la configuration de référence. L’erreur de corrélation étant plus importante au niveau
des pixels fissurés, le champ de résidu révéle le réseau de fissures qui se forme dans la ROI.

En seuillant convenablement le résidu, il est possible de distinguer les pixels correspon-
dant a des zones fissurées de ceux correspondant a des zones non fissurées. La Figure D.2
présente le résultat de l'identification des fissures dans la ROI par seuillage du résidu de
corrélation.

Une fois les "pixels fissurés" identifiés, il est possible d’évaluer leurs effets sur le champ
thermique. La Figure D.3 présente le champ thermique déterminé par thermographie PIR
avec et sans les pixels fissurés. On constate que la prise en compte ou non des pixels
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Annexe D - Analyse du résidu de corrélation d’image

flx) 9(x)

(a) f(z) (b) g(x)

(c) f(x)-g(z-u(x))

Figure D.1 : (a) Image de référence; (b) image a I'état déformé; (c) champ de résidu de
corrélation dans la configuration de référence

fissurés dans la détermination de la température par thermographie PIR n’a pas d’effet
significatif. La fissuration induit une erreur maximale de 2,5°C.

La Figure D.4 compare 1’évolution temporelle de la déformation obtenue par 2D-CIN
(cf. Equation 4.4) et 3D-CIN (cf. Equation 4.5) au centre de la ROI. On constate que la
2D-CIN et la 3D-CIN se comparent relativement bien. On note toutefois un bruit plus
important sur la 3D-CIN, raison pour laquelle la 2D-CIN a été retenue pour post-traiter
I’ensemble des essais.
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du résidu de corrélation
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Figure D.2 : (a) ROI déformée; (b) Identification des fissures dans la ROI par seuillage
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Figure D.3 : (a) Thermographie PIR avec suppression des pixels fissurés; (b) Thermogra-
phie PIR sans suppression des pixels fissurés; (c) Ecart de température entre thermogra-
phie PIR avec et sans pixels fissurés.
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Annexe D - Analyse du résidu de corrélation d’image

0,1
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3D-CIN
0

0 200 400 600 800
Temps (s)

Figure D.4 : Comparaison de I’évolution temporelle de la déformation au centre de la ROI
obtenue par 2D-CIN et 3D-CIN dans le cas d'une gaine pré-oxydée de type Pox10/10.
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Annexe E

effet des hypothéses de modélisation
des essalis

Cette anneze porte sur 'analyse de Ueffet des ’hypothéses
faites pour la simulation des essais. Notamment, [’hypothése
des déformations planes et la non prise en compte de la
courbure de la gaine qui permet de réduire de moitié le
domaine a simuler.

Les essais réalisés dans ce travail sont simulés moyennant une certains nombre d’hy-
pothéses. Le modéle numérique utilisé pour simuler les essais a été implémenté en 2D
sous I’hypothése des déformations planes. La courbure de la gaine a été négligé, ce qui
permet de réduire la taille du modéle par symétrie. Il est donc important d’étudier 'effet
de ces hypothéses sur le comportement au fluage macroscopique de la gaine. Trois modéles
illustrés en Figure E.1 sont alors considérés :

— modéle 1 : comme illustré en Figure E.1(a), il s’agit d’une modélisation axi-symétrique
d’une gaine pré-oxydée de type Pox10/10 dans le plan (e, e,), en considérant uni-
quement la longueur utile de I’éprouvette (L, = 58mm). L’extrémité supérieure est
bloquée (u, = u, = 0) pour traduire I’encastrement sur le mors fixe supérieur tandis
que l'extrémité inférieure est fixée dans la direction radiale (u, = 0), mais libre de
se déplacer dans la direction axiale, ce qui permet de représenter la liaison avec le
mors inférieure mobile. Un profil de température représentatif des essais est imposé
durant le calcul. Ce profil est définie a ’aide de la fonction ci-dessous :

T(z) = 776 cos (%) +24. (E.1)

Le profil de température définie par I’'Equation E.1 est présenté en Figure E.2. Une
pression interne de P, = 30bar est appliquée en surface interne de la gaine. La
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Annexe E - effet des hypothéses de modélisation des essais

déformation macroscopique de fluage est définie a partir du déplacement radiale en
peau externe de la gaine :
Uy

€= R (E.2)

modele 2 : illustré en Figure E.1(b), il s’agit d’'une modélisation d’une gaine pré-
oxydée de type Pox10/10 en déformation plane (e, eg) en considérant uniquement
la section transversale médiane. Des conditions aux limites de périodicité sont ap-
pliquées sur les extrémités du secteur angulaire modélisé. La température est ho-
mogéne dans le domaine et fixée & T" = 800°C. La pression interne est également
fixée a P, = 30bar. La définition de la déformation macroscopique reste la méme
que précédemment (cf. Equation E.2).

modeéle 3 : présenté en Figure E.1(c), il s’agit d’une modélisation d’une gaine pré-
oxydée de type Pox10/10 en déformation plane dans un repére cartésien (e, e,) en
considérant uniquement la section transversale médiane. La courbure de la gaine est
négligée ce qui permet de réduire de moitié le domaine modélisé par symétrie. la
surface du bas est bloquée suivant e, tandis que celle de gauche est bloquée suivant
ey. Une condition de type "Multi-Point Constraint" est appliquée sur la surface de
droite afin de garantir qu’elle reste plane. Cette condition au limite permet également
d’appliquer un effort de fluage de résultante F suivant 'axe e,. L’effort de fluage
appliquée correspond & la résultante des efforts induit par la pression interne et
défini par :
PR; L,

F=—== (E.3)

La température est homogéne dans le domaine et fixée a T' = 800°C. La déformation
macroscopique de fluage est définie & partir du déplacement horizontale (u,) de la
surface de droite :

Uy

c=le (E.4)

Les simulations sont effectuées & 'aide du code de calcul Abaqus avec ses lois de

comportement de base intégrée. Pour les trois modéles, le domaine est maillé de maniére
a avoir 5 éléments dans les couches de ZrO, interne et externe d’épaisseur 10pm. La
couche de ZrO, est supposée élastique tandis que la couche de Zy-4 a un comportement
visco-plastique. La fissuration n’étant pas simulée, I’étude se limite a la phase ot la couche
de ZrO, n’est pas encore fissurée. Les propriétés élastique des couches de Zy-4 et ZrO,
sont rappelés ci-dessous :

Ezy4(MPa) = 116.1.10° — 59T (K) (E.5)

Vzy-4 = 0, 35 (E6)

—480
Ez.0,(MPa) = 0,5 (1, 637.10° — 37, 7T + (243200 — 20, 2exp (T))) (E.7)
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58mm

hror=20mm
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(c) modéle 3

(b) modele 2

Hi

Figure E.1 : Simulation du fluage d'une gaine pré-oxydée avec différents modéles : (a)
modeéle axi-symétrique qui est le modéle le plus représentatif des essais; (b) Modéle avec
hypothése des déformations; (¢) modeéle avec hypothése de déformations planes et cour-
bure de la gaine négligées. Le code couleur permet de représenter la température.

(a) modele 1

1,5

1F

0,5

2/hrot 0F ROI >

Figure E.2 : Le profil thermique utilisé pour le modéle axi-symétrique (cf. Figure E.1(a)).

V70, = 0,3 (E.8)

La loi de fluage du régime dislocation proposée par Campello [236] est utilisé pour la
couche de Zy-4 :

€oq = exp(12,2)02% exp (%) (E.9)
ou R = 8,314 est la constante des gaz parfaits et T' la température en Kelvin.

La Figure E.3 compare les résultats des trois modéles en terme de déformation dans
le cas d’une gaine vierge. Avec '’hypothése des déformations plane (modéle 2) et la non
prise en compte de la courbure de la gaine (modéle 3), la déformation obtenue différe de
maniére significative de celle obtenue avec le modeéle axi-symétrique (modéle 1) que ce
soit pour une gaine vierge ou pré-oxydée.
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Annexe E - effet des hypothéses de modélisation des essais

X107

9| modéle 1
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modéle 3
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Figure E.3 : (a) Evolution temporelle de la déformation pour les trois modéles étudiés
dans le cas d’un gaine vierge.

La Figure E.3 compare les résultats des trois modeéles en terme de vitesse déformation
de la gaine pré-oxydée normalisée par celle de la gaine vierge. On constate que les écarts

0,5

0,4
modéle 1
0.3k modéle 2
& modéle 3

o

0,2

0,1

0

0 20 40 60 80 100
Temps (s)

Figure E.4 : Evolution temporelle de la vitesse de déformation d’une gaine pré-oxydée
de type Pox10/10, normalisée par celle de la gaine vierge correspondante. La fissuration
n’est pas prise en compte. Seule la phase ou I'oxyde n’est pas fissurée est simulée.

entre les résultats des différents modéles sont faibles. Les hypothéses de déformations
planes et la non prise en compte de la courbure induisent des écarts significatifs par
rapport au cas axi-symétrique, si I’on regarde les vitesses en valeur absolu. Toutefois, si
I'on regarde plutot la vitesse de la gaine pré-oxydée normalisée par celle de la gaine vierge
correspondante, les écarts entre les trois modéles deviennent négligeables. Rappelons tout
de méme que cette analyse ne tient pas compte de la fissuration de la couche de ZrO,.
Toutefois, la fissuration de la couche de ZrO, qui a un comportement plutot fragile est a
priori peu sensible & la triaxialité des contraintes. Une analyse plus fine serait cependant
nécessaire pour une validation plus rigoureuse.
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Annexe F

Données sur la fissuration de la couche
de ZI‘OQ

Cette annexe fournies les données collectées post-mortem sur
les coupes métallographiques pour analyser la fissuration de la
couche de ZrQO,.

185

Cette thése est accessible a I'adresse : https://theses.insa-lyon.fr/publication/2022LY SEI036/these.pdf
© [E.-B. Djeumen Nkwechen], [2022], INSA Lyon, tous droits réservés



Annexe F - Données sur la fissuration de la couche de ZrO,

ID. Ech  €z:0,p510¢ Emaz A (pm) ouv (pm) p (pm) Env
Pox10/10-2 9,3+0,4 0,10 89,6432 13,3+3,5 -
Pox10/30-1*  32,64+0,3 0,12 923,1£393 77,1£50,6 38,3£18,4
Pox10/10-4 9,7£0,6  0,0078 312,2+£238 2,9£ 0,8 -

Pox10/10-5 10,5+0,3 0,02 243,44+-132 10,24+2,6 -
Pox10/10-6 94402 004  441,74246,5  24,7+14,3 11,4461
Pox10/10-7*  10,140,6 0,62 167+£39,2 49,4+23.8  20,3£4,8

Ar+0,

Pox10/30-2 25,7407 0,02 1224447004 2774114 132+19
Pox10/30-3 29,9+1,2 0,05  2521,841693,7 110,7+£56,5 41,1£15,5
Pox10/30-4  24,4+15 0,08  34524211,2 18,4496 ;
Pox10/30-5* 30,610,7 0,16 243,9+£164.,9 48,94+27,1  23,9+£6,2
Pox10/60-2* 63,6£2,7 0,85 51,6+£34,4 4,7+2.3 -
Pox10/10-8* 10,0£0,6 0,36 356,6+179,7  132,24+93,8 -
Pox10/60-3* 51,5+3,9 0,395 95,1+48,5 42,5426 -
Pox10/10-9* 9,940,4 0,32 185,3484,6 88,21+56,3 -
Pox10/30-6*  29,941,3 0,09 4604+ 388,8  48,1424,7 ;
Pox10/60-4* 70,4+£1,3 0,12 361,2+208,7  216,3£116 -
Pox10/10-10 9,4 0,01 342,3+207,3 6,3£1,5 - Ar
Pox10/10-11 9.8 0,07 92921497 98,347.5 ;
Pox10/10-12 9.8 0,11 171,14 83,5  30+11,6 ]
Pox10/10-13* 9,0 0,51 150,7£72 96,9+£73,1

Pox10/30-8* 29,4+1,0 0,06 83+56,4 7,843.7 -

Tableau F.1 : Taille moyenne des fragments de ZrOz (\), ouverture (ouv) et profondeur de
pénétration des fissures dans le métal (p).L’écart type représente la dispersion circonféren-
tielle dans la ROIL. Pour plus d’informations (durée d’essai,pression interne,température)
sur les essais présentés le lecteur pourra consulter la matrice d’essai (cf. Tableau 4.1)
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