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Introduction

INTRODUCTION

La gaine des crayons combustibles des réactewas soeis pression (REP) constitue la premiére
barriere contre la dissémination des produits gsidn. Il est donc primordial de garantir son
intégrité au cours de son utilisation en réactainsi qu’en aval du cycle combustible. La part
importante de I'électricité d’origine nucléaire dala production francaise impose que certains
réacteurs fonctionnent en « suivi de réseau ».doebaistible, introduit dans ces réacteurs, peut
alors subir des variations de puissance parfoisoitaptes. Suite a un sévére transitoire de
puissance du réacteur, la rupture de la gaineip&itzenir par un phénomeéne de corrosion sous
contrainte (CSC), sous l'action conjuguée desdatalions mécaniques et des produits de fission
gazeux engendrés par les pastilles de combushAfile.d’éviter ces ruptures, les variations de
puissance sont alors limitées de sorte que lesitimmsl propices a la fissuration par CSC ne
soient pas réunies. En effet, la surveillance dehlmie du fluide caloporteur est trés stricteaet |
rupture d’'une dizaine de crayons combustibles sar40 000 crayons d’un réacteur suffit a
conduire a son arrét. Les progrés dans la compsérede ces mécanismes de fissuration par
CSC de la gaine des crayons combustibles pernegitrailors une meilleure maitrise de
lintégrité de la gaine lors des sollicitations plgéveres liees aux nouvelles conditions de
fonctionnement des REP et ainsi d’accroitre lefopmances de ces réacteurs.

Depuis de nombreuses années, la CSC des alliagissdeium a donc fait I'objet de recherches
importantes, principalement orientées suivant dees :
- la détermination des sollicitations appliquées gdme en réacteur, dont la modélisation
est un probleme complexe ;
- I'étude des mécanismes physiques de la CSC, réaligartir d'expériences en laboratoire
visant a reproduire au mieux les conditions reméast en réacteur.

C’est dans ce cadre que s’insere notre travail d®riiut est d’étudier le réle de différents
parameétres sur le processus de fissuration par @&SQaines en Zircaloy-4. Notre démarche
comporte trois volets complémentaires :
- la modélisation des champs mécaniques locaux ajgdilprs de ces essais en laboratoire ;
- la réalisation d’essais spécifiques visant a sépbaetion des différents paramétres
mécaniques ;
- l'observation des mécanismes d’endommagement @&ssades différentes expériences.

Au travers de la synthése bibliographique préseatidepartie A de ce mémoire, regroupant les
chapitres | a IV, nous mettrons en évidence l'ieflce des différents parametres, notamment
meécaniques, sur le processus de fissuration pat CSC

Le chapitre | décrit les conditions complexes renices en réacteur et, en particulier, le
phénomene d’interaction pastille-gaine (IPG) qui &d4'origine des ruptures de gaine lors de
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Introduction

transitoires de puissance séveres. Ce phénomendterédu comblement, au cours de
lirradiation, du jeu initial existant entre lesgpéles et la gaine.

Le chapitre Il retrace I'historique de l'identifitan en réacteur de la CSC comme un des modes
principaux de rupture des gaines, identificati@s ttontroversée encore actuellement.

Au travers du chapitre Ill, nous aborderons I'étdee mécanismes de la CSC effectuée a partir
d’expériences en laboratoire, afin de mettre edenhge le réle des différents parametres.

Le chapitre IV présente, sans étre exhaustif, gieslqins des modeles macroscopiques de CSC
des alliages de zirconium disponibles dans laéittée.

La nécessité de modéliser les essais de CSC, abtedir des informations locales non
accessibles expérimentalement, nous a conduit @ajiper des lois de comportement adaptées
aux sollicitations complexes de ces essais. Laeptason de ces modeles et leur identification
sont exposées a la partie B correspondant au ohafit

La partie C, comprenant les chapitres VI et VIL réservée a la présentation et a la discussion
des nombreux résultats expérimentaux obtenus endtaire au cours de ce travalil.

Le chapitre VI décrit notre démarche expérimentgdécifique, couplée a une modélisation
numerique de nos expériences, ainsi que les premésultats obtenus.

L’observation des mécanismes d’endommagement gigime, mis en évidence au cours de notre
programme d’essais, est exposée au chapitre VII.

Enfin, nous conclurons ce travail en rappelant gests importants acquis et proposerons
différentes perspectives.

-12 -
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CHAPITREPREMIER Contexte de I'étude - Probléme industriel

CHAPITREPREMIER
CONTEXTE DE LETUDE - PROBLEME INDUSTRIEL

Dans ce chapitre, apres une présentation rapitlassemblage combustible et de ses matériaux
constitutifs, nous allons nous intéresser au phé&memd’interaction pastille-gaine (IPG),
phénomene lié a la conception du combustible étitlans les réacteurs a eau sous pression
(REP).

1 L E CRAYON COMBUSTIBLE

Le combustible des réacteurs REP se présente sous fle crayon (fig. I-1). Il est constitué
d’'un tube de gainage en alliage de zirconium dlongueur de 4 metres environ, d'un diametre
extérieur de 9,50 mm et d'une épaisseur de 0,57 Dans ce tube, sont placées les pastilles de
combustible (au nombre de 256), d’une hauteur d& 3 pour un diamétre de 8,19 mm. Ces
crayons sont regroupés ensuite en assemblagenfaéska figure I-2.

bouchon supérieur
(Zircaloy-4)

volume libre d’expansion
des gaz de fission

16,5 cm

ressort
(inconel)

| «— tube de gainage
385,2 cm (Zircaloy-4)

| pastilles d’oxyde d’uranium

365,8 cm ou d’oxyde mixte

bouchon inférieur
(Zircaloy-4)

FiG. I-1.Un crayon combustible. FIG. I-2.Un assemblage REP.

Un assemblage combustible (de conceptieRMATOME) est constitué de :

— 264 crayons combustibles,

— 24 tubes-guides pour les barres de contréle,

— 1 tube d’instrumentation.
A titre d’exemple, un cceur de réactewrE’une puissance de 900 MW électriques comprend
157 assemblages, soit 41 448 crayons, moins Igsrsaléfectueux qui ont été extraits du coeur.
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Les pastilles de combustiiailly et al. 1996]

Ces pastilles sont obtenues par métallurgie dedrpeyfrittage), a partir d’'une poudre d’oxyde
d'uranium (UQ), enrichie faiblement en uraniufffU (teneur inférieure & 5 %), ou d’un oxyde
mixte uranium-plutonium (MOX), afin de recyclerpiutonium issu du retraitement des crayons
combustibles. La pastille présente donc une pdramit fin de fabrication, due a la méthode
utilisée. Au début de sa vie en réacteur, la pasté continuer a se densifier sous l'effet de
l'irradiation.

Ces pastilles ont des caractéristiques procheedi@ramique fragile. Cette fragilité est mise en
evidence par la fragmentation des pastilles, iaest la figure 1-3. Celle-ci s’explique par la
présence d'un fort gradient thermique radial damgastille (fig. I-4), d0 a une mauvaise
conductivité calorifique de I'oxyde. Cette fragmetidn intervient des la premiére montée en
puissance subie par le combustible et il est dém&iglement admis que la pastille est fissurée

tout au long de son historique d’irradiation.

combustible

2280

2000

1850 °C
~ ~

S (420 Wem

température (°C)
Q
8
T
e

g

500

FIG. I-3. Fragmentation d’une pastille. ° T .
rayon (mm)
FIG. |-4. Gradient thermique radial
[Bailly et al.1996]

Les pastilles sont le siege des réactions de fisgies produits de fission engendrés sont sous
forme soit solide, soit gazeuse. llIs vont contribae gonflement de la pastille ; le gonflement

d’origine gazeuse est un phénomeéne activé thermmgoe(a puissance linéique élevée), ce qui
n’'est pas le cas du gonflement solide.

Le gainage des crayons combustijRailly et al. 1996]

Dans le systeme de slreté des réacteurs, la game fa premiere barriére de confinement des
matieres radioactives (la cuve du réacteur corredgoat & la deuxieme et le batiment du réacteur
a la troisieme). L'intégrité de la gaine doit égarantie dans les régimes de fonctionnement
normal de classe 1 (fonctionnement & puissancetames du réacteur, suivi de réseau et
téléréglage) et incidentel de classe 2 (trans#omle puissance incidentels pouvant survenir
plusieurs fois au cours de la vie d’'un réacteur).
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Le choix des alliages de zirconium comme matériaugdinage est motivé par les raisons
suivantes :

— leur tres bonne transparence aux neutrons thersiique

— un bon comportement mécanigue dans le domainenf@tature vu en réacteur,

— une bonne résistance a la corrosion par le fluadi@porteur.

Les tableaux I-& et I-1b présentent la composition chimique de ces aliagelon la norme
AsT™M B 350.90, dont la concentration en éléments dgdliet en impuretés est rigoureusement
contrblée pour des raisons neutroniques.

TABLEAU -1 a. Eléments d’addition des alliages de zirnsomipour le gainage des crayons
combustibles.

Nom usuel de l'alliage Zircaloy-2 Zircaloy-4
Référence ASTM R-60802 R-60804
Eléments d’alliage (% massique)
Etain 12-17 1,2-1,7
Fer 0,07-0,2 0,18-0,24
Chrome 0,05-0,15 0,07-0,13
Nickel 0,03-0,08 I
Oxygeéne A sgécjfier a la commande
En général, 1000 - 1400 ppm
Zirconium Complément a 100 %

TABLEAU I-1 b. Impuretés des alliages de zirconium pogiai@age des crayons combustibles.

Nom habituel de l'alliage Zircaloy-2 Zircaloy-4
Référence ASTM R-60802 R-60804
Impuretés (Valeur maximale en ppm)
Aluminium 75 75
Bore 0,5 0,5
Cadmium 0,5 0,5
Carbone 270 270
Cobalt 20 20
Cuivre 50 50
Hafnium 100 100
Hydrogéne 25 25
Magnésium 20 20
Manganese 50 50
Molybdéne 50 50
Nickel 1 70
Azote 65 65
Silicium 120 120
Titane 50 50
Uranium 3,5 3,5
Tungstene 100 100
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Les alliages de zirconium ont une structure clistlhexagonale pseudocompacte jusqu'a
860 °C, c’est-a-dire dans la gamme de températigels gaine correspondant au domaine de
fonctionnement du réacteur (300 a 420 °C envir@n). fait de l'anisotropie de la maille
cristalline et du procédé de laminage utilisé dabriquer les gaines, le tube de gainage présente
une anisotropie corrélée a sa texture (I'axe <le la maille hexagonale des cristaux est
préférentiellement orienté perpendiculairement didection de laminage). Cette anisotropie est
a prendre en compte dans certaines propriétés iméeardu matériau.
Les alliages d'une méme famille peuvent se présesutes plusieurs états métallurgiques, en
fonction du traitement thermique final de la fahtion :
— l'état « détendu », restaurant partiellement I'éssage du matériau (recuit de cingq heures
a 475 °C environ), dans lequel les grains sont atkmgées dans la direction axiale de
laminage ;
— l'état « recristallisé » (recuit de deux heures@ %C), dans lequel les grains sont équiaxes
et leur taille dépend de la durée et de la températe recuit.
Dans les réacteurs REP francais, l'alliage majoeitaent retenu est le Zircaloy-4 a I'état
détendu. Mais d’autres alliages sont égalemergtade.
Malgré leur bonne résistance a la corrosion, |kagals de zirconium réagissent avec I'eau du
circuit primaire (sous une pression de 155 bara eine température comprise entre 280 et
330 °C). Le zirconium s’oxyde suivant la réactiodr.+ 2 HO - ZrO,+ 2 H,. Le tube se
recouvre donc d’'une couche externe de zircone,aiBépur croissante au cours de la vie du
crayon en réacteur. Cette couche perturbe la tigeiemilu crayon (la zircone est une céramique
isolante) et diminue la résistance mécanique dgilae (en diminuant son épaisseur). C’est un
des facteurs limitant la durée de vie d’un crayoméacteur.
Une partie de I'hydrogene libéré par I'oxydationzitconium diffuse dans les parties froides de
la gaine et se combine avec le zirconium sous fodmelaquettes d’hydrures. A froid, ces
hydrures ont un comportement essentiellement &agjfil peuvent conduire a la rupture de la
gaine (notamment lors de la manutention d’'un askmgeh: c’'est la rupture différée par
hydrogéne. Dans les conditions de fonctionnementéacteur, la ductilité de ces hydrures
augmente, mais elle modifie également les progi@é&caniques de l'alliage de zirconium
(résilience et ductilité).

2 L E PHENOMENE D’ INTERACTION PASTILLE -GAINE

Il existe un jeu diamétral de fabrication entre pestilles et la gaine, nécessaire au montage du
crayon combustible. Ce jeu est initialement de @0 Il est rempli avec de I'hélium (a une
pression de 25 bars environ a la température amediab’hélium de remplissage a pour but
d’améliorer le coefficient de transfert thermiquend le jeu, qui évolue au cours du temps (les
produits de fission gazeux ayant une mauvaise atiilité thermique).

La pastille se densifie, puis gonfle sous I'effetlirradiation (a cause des produits de fission).
La gaine est, quant a elle, soumise en réacteumeddart, a la pression régnant a l'intérieur du
crayon combustible, comprise, en début d’irradmatientre 35 bars a froid et 70 bars a chaud
(pression pouvant étre beaucoup plus importanténede vie) et, d’autre part, a la pression
externe de 155 bars du fluide caloporteur. Le #udg la gaine, acceéléré par l'irradiation (fluage
dit d'irradiation, s’ajoutant au fluage thermiquéservé lors d’expériences hors réacteur) va
donc entrainer une diminution du diamétre de lagaDu fait de phénomenes antagonistes, la
pastille et la gaine vont entrer en contact : d'@steraction pastille-gaing¢lPG). Ce phénomeéne
intervient aprés environ un cycle d'irradiationréacteut (fin du premier ou début du deuxiéme
cycle de fonctionnement).

L un cycle d'irradiation en réacteur de puissances dunviron 11 mois. L'épuisement du combustible wsurcycle
est approximativement de 10 GWj/tU (fonction destarique de puissance vu par le crayon combustible
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Dans le but d'illustrer ce phénomene, un calculaiymétrique a été effectué a l'aide du code
de calcul DuTATIS, code par éléments finis développé aeaCSaclay pour étudier le
comportement du crayon combustible dans les régiladenctionnement de classes 1 et 2.

Le maillage axisymétrique d’une demi-pastille eta@@ortion de gaine en vis-a-vis est présenté
a la figure 1-5. La figure 1-6 reproduit I'histotig de puissance vu par le crayon (simulation de
deux cycles de fonctionnement en base dans urergdeir).

Puissance linéique (en Wicm}

Plan médian de la 250
pastille et de la gaine

200 - b

. . . 150 B 1
Jeu radial initial

de 85 um
100 | 1" eycle 2eycle .

S0 R
Plan interpastilles

Temps (en 1075)
0 1 2 3 4 5

0

FIG. I-5. Maillage axisymétrique utilisé FIG. 1-6. Historique simulé, vu par le crayon
pour la modélisation. en réacteur industriel.

Les déplacements radiaux d’un point de la surfatérieure de la pastille et du point de la gaine
en vis-a-vis sont représentés sur la figure I-Mmentrent bien le phénomene d’interaction
pastille-gaine. Une fois le contact établi, la plastend alors a imposer ses déplacements a la
gaine qui la contraint en retour. Du fait de I'é&isce d’'un gradient thermique dans la pastille,
cette derniere prend une forme dite en « diabdlibg» I-8a), ce qui crée alors des plis sur la
gaine au niveau des plans interpastilles (cellg-end alors une forme de « bambou »). Cet effet
« diabolo » est accentué par la fragmentation tadgiale du combustible (fig. 1-8b).

Déplacement radial {en pm
80 T T T T T T T T T

17 cycle 2eycle

Graine

Pastille

Temps (en 10 §)

0 1 1 1 1 1
0 1 2 3 4 5

FIG. I-7. Déplacement radial d’'un point du combustible esde vis-a-vis sur la gaine.
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Fissuration du combustible

|

[

|
I

|
Ebl | |

Maillage déformé

.
Maillage déformé amplifié 20 fois FiG. 1-88. Mise en diabolo et
FiG. 1-8a. Mise en diabolo. fragmentation du combustible.

La mise en diabolo de la pastille crée au niveasl glans interpastilles des concentrations
meécaniques locales dans la gaine. La présencesigds dans le combustible et du frottement a
l'interface pastille-gaine accentue cet effet dealsation des champs mécaniques, comme le
montrent les figures I-9a et 1-9b.

Déplacement circonférentiel de 'ensemble pasgli@ie (en m) Déformations plastiques dans la gaine

>-5A43E-07

—-4.64E-07 > 5.53E-03
8.25E-09 5 6IE-03
4.80E-07

9.53E-07 6.07E-03
1.42E-06 6.50E_03
1.90E-06 c
2.37E-06 6.938-03
2.84E-06 7.36E-03
3.31E-06 - BOE_03
3.79E-06

|| 4.26E-08 8.23E-03
4.73E-06 8.66E-03
5.20E-06

5.67E-06 909803
6.15E-06 9.52E-03
6.62E-06 9.95E_03
7.09E-06

7.56E-06 1.04E-02
8.04E-06 1.08E-02
8.51E-06 e oo
8.98E-06

9.45E—06 < 9.75E-03

< 9.53E-06

FIG. 1-9A. Champs de déplacement et de déformation plastique
(glissement parfait entre la pastille et la gaine).
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Déplacement circonférentiel de 'ensemble pastjiéie (en m) Déformations plastiques dans la gaine

>-1.69E-08
1.51E-09
1.12E-07

> 5.57E-03

2. 22E-07 5.64E-03
3.32E-07 6.07E_03
4.42E-07

5.52E-07 6.50E-03
6.63E-07 6.93E-03
7.73E-07

88307 7.36E-03
9.93E-07 7.80E-03
1.10E-06 8.29E03
1.21E-06

1.32E-06 8.66E-03
1.43E-06 9.09E-03
1.54E-06

1.65E-06 9.528-03
1.76E-06 9.95E-08
1.87E-06 1.04E-02
1.98E-06

2 09E_06 1.08E-02
2.21E-06 I 1.12E-02

2.32E-06
< 2.33E-06

< 1.48E-02

FiG. 1-98. Champs de déplacement et de déformation plastique
(le coefficient de frottement entre la pastilldaegaine vaut 0,7).

Une fois I'interaction pastille-gaine établie, lafs toute variation de puissance, la déformation
de la gaine est imposée par la pastille de contilasti’augmentation de température liée a la
montée en puissance entraine une augmentation bumeode la pastille, par dilatation
thermique, qui « pousse » alors sur la gaine. Qetssée de I'oxyde d’'uranium provoque, dans
les zones de concentrations précédemment citéss,vaéations importantes des champs
mécaniques. Les contraintes, subies par la gameglaxent ensuite par fluage, lorsque la
puissance est maintenue.

Reprenons I'exemple précédent. Le crayon, irradigxdcycles en réacteur de puissance, va
maintenant subir un transitoire de puissance eoteéaexpérimental, décrit a la figure 1-10,
dans le cadre d’'une irradiation analytique appeléempe ».

Puiszance linéique (en W/cm)

500 T T T T T
450 - Palier "haut"
400 (Mamtlen ala .
puissance maximale)
350 |- Rampe (100 W.cm Lmiti [)—| 1
300 -
250 = -
200 Palier de conditionnement -
{durée de 19 heures)
150 - b
100 -
50 s
Temps (en 107 s)
0 1 1 1 1 1
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1 12

FIG. 1-10. Transitoire de puissance en réacteur expérimental.

La poussée de la pastille sur la gaine est illasttg la figure 1-11. Les variations du champ de
contraintes dans la gaine suite a la montée esgnig sont montrées a la figure 1-12.
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Déplacement radial {en pm)
100 T T T T T T T
L-______
80 - Rampe de ]
puissance
60 .
L Montée au palier i .
40 =
de conditionnment Gaine
L 4 Pastille
— Temps (en 10 > g)
20 1 1 1 1 1

0 02 04 06 08 1 1,2

FIG. I-11.Poussée de la pastille sur la gaine
au cours d'un transitoire de puissance.

Contrainte circonférentielle (en MPa)

400 T T T T T T

350 -
Domaine de la
300 - cotrosion sous contrainte .
|
250 + ' —
200 — -
150 - Relaxations B
B a puissance—— |
100 constante

50 | i —

0 Palier de conditionnement. Paliet "haut"
'50 [ 5 —

Temps {(en 107 s)
0 0,2 0.4 0,6 0.8 1 1,2

FIG. I-12 Evolution de la contrainte circonférentielle Ideaur la face interne
de la gaine, au niveau du plan interpastilles, aurs du transitoire de puissance.

Lors de transitoires de puissance, l'interactiostifia-gaine augmente les grandeurs mécaniques
(contrainte et déformation), plus particulierementcertains points de la gaine. Ces zones de la
gaine sont situées au niveau des plans intergasétlen face des fissures du combustible.

Les transitoires de puissance entrainent des mtdahts de produits de fission gazeux dans le
jeu entre les pastilles et la gaine, pouvant @émgortants suivant la puissance atteinte. Ces gaz
de fission viennent des zones chaudes du combaisgtilarrivent, par les fissures du combustible,
sur la gaine au niveau des zones trés sollicitéda daine. La présence parmi ces gaz d’'agents
agressifs, tels que l'iode, provoque la corrosionsscontrainte pouvant conduire jusqu’a la
rupture de la gaine, qui fait I'objet de ce mémoire
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CHAPITREII.
LA RUPTURE DES CRAYONS COMBUSTIBLES
PAR CORROSION SOUS CONTRAINTE EN REACTEUR

La reconnaissance de la corrosion sous contraiomem® mode de rupture de la gaine en
réacteurs de puissance et expérimentaux a éténtdesa années 1970, trés controversée. Ce
chapitre dresse un historique de I'étude des raptpar interaction pastille-gaine des crayons
combustibles, étude menée en réacteur expérimeDédl.état des lieux ne nous parait pas
superflu, car il n'est pas sans conséquence swofmaissance profonde et la modélisation
actuelle du phénomene de corrosion sous contrainte.

1 L A DECOUVERTE DU PHENOMENE

Les premiéres ruptures attribuées a la Corrosions Soontrainte[Lyons 1963/1964]sont
intervenues en 1963 et 1964, dans le cadre d'ugrgmame Euratom-USAEC, dans le réacteur
expérimental GETRAa Vallecitos (Etats-Unis). L'objectif de ce progname était de déterminer le
taux de combustion maximal n’entrainant pas la ungptde la gaine. La projection de
combustible fondu sur la gaine était le mode prassie rupture de cette derniére. On souhaitait
atteindre a I'époque un épuisement de 10 GWj/tU !

Cette valeur correspond, aujourd’hui, au taux dakmgstion d’'un crayon combustible aprés son
premier cycle d’irradiation en réacteur de puissahes ruptures constatées faisaient suite a des
transitoires de puissance lors du redémarrageattiendr. Les fissures associées a ces ruptures ne
pouvaient étre créées que durant la derniére marigeuissance, car les crayons rompus ne
présentaient aucun défaut lors de leur examen gmétéette variation de puissance. La tres
faible augmentation de diameétre au niveau de laurapsuggérait une importante perte de
ductilité de la gaine en Zircaloy-2, mais les mesutde dureté effectuées étaient incohérentes
avec cette hypothése. De méme, l'analyse micrdsiiale ne montrait aucune présence
d’hydrures, qui aurait aussi pu expliquer cetteidirion de ductilité. L'observation d’'un crayon
défectueux, réalisée rapidement aprés la ruptur@san évidence des pics de concentration de
produits de fission, tels I'iode et le tellure, maweau des interpastilles, concentration d’autant
plus élevée que la puissance locale était impatdra région ou les fissures apparaissaient
correspondait également au domaine ou la puissataie localement la plus élevée (voir
fig. 1I-1). L’hypothese d’un rapport entre la cont&tion des produits de fission et les ruptures
constatées fut alors émise.

Rosenbaunret al. [1966 a et 1966 blont alors étudié, de maniere analytique, I'inteécacdu
Zircaloy-2 avec l'iode. La fissuration de I'alliagke zirconium apparait si une contrainte et un
environnement agressif sont simultanément présergtie fissuration pouvant étre désignée,
selon Rosenbaurfll966 b], par le terme de « corrosion sous contrainte »chax d'étudier
'iode comme agent corrosif fut motivé par la coseance de la formation d’iodures de
zirconium (volatils), formation utilisée lors dugmessus de purification du zirconium développé
par Van Arkel en 1925. Les facies de rupture, alesur du Zircaloy-2 non irradié, présentaient
un aspect de type mixte, fragile et ductile, tnéxpes de ceux observés dans le réacteur GETR.

1 GETR (General Electric Testing Reactor) : réacwmyrérimental de type REB (Réacteur a Eau Boudladtune
puissance de 5SMW électriques.
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A |_q Detmane de mphie

[

Paassance lorale

Profil amial d= puiszance
Eeacteur de pinssancs

Profil aszl de pnszance
Eézcteur GETE

Cote amals
FiG. 1I-1. Corrélation puissance - domaine de rupture.

2 L ES PREMIERES RUPTURES DE GAINE EN REACTEUR

Les premieres ruptures de gaine en réacteur indlustmt intervenues en Ameérique du Nord au
début des années 1970, d’'une part, dans les réaaeutype REB et, d’autre part, dans les
réacteurs de la filiére ANDU?. Les crayons combustibles présents en réacteett@ époque
commencaient a atteindre des taux de combustionlpsquels l'interaction pastille-gaine était
susceptible d’apparaitre.

Ces ruptures intervenaient toujours suite a desit@res de puissance. Dans le cas de la filiere
REB, les variations de puissance globales impoagesacteur peuvent impliquer localement
des montées en puissance trés importantes et sapdms les réacteursakbu, les ruptures
faisaient généralement suite au rechargement dibustible, rechargement s’effectuant alors
que le réacteur est en fonctionnement. L'introductiu le retrait d’'un assemblage combustible
est équivalent a un transitoire de puissance psuassemblages voisins. Les premiéres ruptures
de gaine dans le réacteur REP de Maine Yankees(BtE#s) en 1974, suite & un transitoire de
puissance tres sévere, ont montré I'aspect géredguces ruptures, liees a la conception du
crayon combustible (combustible sous forme de Ipastd’oxyde d’uranium et alliages de
zirconium pour la gaine). Ces ruptures ont pris plegportions « épidémiques[€ox 1990 b]
provoquant des pertes financieres importantes lgsuexploitants de ces réacteurs et limitant la
manceuvrabilité des centrales nuclédir€est pour cette raison que d’importants progr@sm
expérimentaux ont été mis en ceuvre, afin de détemhe ou les mécanismes de ces ruptures et
les remédes possibles.

Les défauts observés en réacteur possedent lesé&astiques suivantes.

- Le défaut s’est amorcé sur la face interne de laeg@e qui est visible lorsque le défaut
n'est pas traversant, comme le montre la figurgdl—

- Les ruptures se produisent au niveau des plangpastiles et, en général, en vis-a-vis de
fissures de la pastille de combustible (voir fig2b).

2 CANDU (CANadian Deuterium Uranium) : filiére de concepticanadienne, dont le fluide caloporteur est eiau’
lourde sous pression. Quelques particularités die ddiére sont la disposition horizontale des easblages
combustibles et le rechargement en continu desssm@blages au cours du fonctionnement du réacteur.

3 A titre indicatif : en 1977, aux Etats-Unis, afla limiter les ruptures par interaction pastilléagala disponibilité
des réacteurs REP a été réduite en moyenne det H&63e% pour les réacteurs de la filiere REB @giisqu'a 6 %
pour quelques-uns de ces réacteurs).
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- La gaine est peu déformée circonférentiellement’yl a pas de réduction notable de
I'épaisseur de la gaine au niveau de la ruptureguieest incompatible avec une rupture
complete de la gaine par déchirure ductile (cf. ig3).

- Les fissures sont axiales, s’ouvrant sous I'actleria contrainte circonférentielle, comme
le montre la figure 11-4.

- Les défauts pouvant étre observés montrent deésfataspect fragile, majoritairement
transgranulaires, précédés d'une zone de dévelapgemtergranulaire (voir fig. 11-5,
II-6 et 1I-7), zone qui n'est pas toujours observée

Figures obtenues apres polissage

Combusibee

I
s

— Gaine

AR YR
Fiszuration de la pastille dTTO,
Matériau de gainage : Zircaloy-2 recristallisé. el *
¥
l.i '*1& 1r'.§
Gaine irradiée en Zircaloy-4 détendu (voir fig.g)—
(b) [Fuhrmanet al.1977].

(a) [Davieset al.1977].

FIG. 1I-2. Exemples de défauts observés en réa¢BREB,(b) REP.

FiG. [I-3. Exemple de crayon rompu montrant la faible rédurcti'épaisseur de la gaine
au niveau de la fissure débouchafBeyer et al. 1994]

-25-



CHAPITREII. La rupture des crayons combustibles par CSCéacteur

a obtenue lors de ; i
i . i —_—
a préparation de o T BAL A B

léchantillon -~ e Fissuration interne par corrosion sous contrainte
R i, -

Rpture ductile B | : o P 47 4

Tube de gainage en Zircaloy-2 (recuit de détensiorent a 500 °C), irradié dans le réacteur REB
de Humboldt Bay (Etats-Unis) jusqu'a un taux de lwastion de 11,0 GWj/tU, puis soumis a un
transitoire de puissance en réacteur expérimental.

FIG. II-4. Fissure de corrosion sous contrainte issue d'wyen non romp{Davieset al. 1977]

(a) Développement intergranulaire. (b) Phase transgranulaire.

Gaine en Zircaloy-2 recristallisé (recuit a 650p&hdant 8 heures), irradié dans le réacteur REB
de Humboldt Bay jusqu'a un taux de combustion @e=8Vj/tU, puis soumis a un transitoire
de puissance dans le réacteur expérimental GETR.

FiG. 1I-5. Faciés d'un défaut observé dans un crayon rofDawieset al. 1977].
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Définition du gainage :

- diamétre extérieur de 11,18 mm,
- épaisseur de 0,986 mm,

- Zircaloy-4 détendu,

- taux de combustion de 13 GWj/tU.

: : =
v . &9,lum
FIG. 1I-6. Défaut d’un crayon REP non rompu — fig. [I-2[Buhrmanet al. 1977]
(A) Plans de quasi-clivage, (B) Déchirure ductidesl de la préparation de I'échantillon.

Face externe de la gaine

Défaut créé en réacteur

Déchirure ductile (zones blanches) générée
lors de la préparation de I'échantillon

AR\ s s

Plans de clivage et « fluting »

Matériau de gainage : Zircaloy-2 détendu, jeu dismh@astille-gaine initial de 0,19 mm,
taux de combustion de 6 GWj/tU.

FIG. II-7. Rupture d’une gaine issue du réacteur britanni§&HWR Winfrith
(Steam Generating Heavy Water ReacfBgnd et al. 1977}
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3 ETUDE EN REACTEUR EXPERIMENTAL DE L ’ORIGINE DES RUPTURES DE GAINE

Les travaux conduits a Vallecitos entre 1963 et6lfifent connus de peu de chercheurs de
I'époque jusqu’en 1972. Seuls quelques-uns d’enire(Davies pour General Electric aux Etats-
Unis, Wood au Canada, Garlick au Royaume-Uni, Lurete Norvege) percurent les
conséquences considérables que pourraient avoiupiges de gaine si elles se produisaient en
réacteur industriel. lls étaient, de plus, convainque les ruptures observées dans les réacteurs
expérimentaux (GETR aux Etats-Unis, SGHWR en Gram¢agne, Halden en Norvége)
étaient liées aux phénomenes d’interaction pagjdiee et de corrosion sous contrainte.

Lorsque les premiéres ruptures en service integmindivers programmes expérimentaux virent
le jour. Comme les ruptures suivent des transgode puissance, la simulation en réacteur
expérimental des conditions de fonctionnement anteéir de puissance consiste a faire subir au
crayon combustible un transitoire de puissance d&fimi, appelé « rampe ». Le crayon peut,
dans un premier temps, étre amené ou non a ungapois intermédiaire, aussi appelé palier de
« conditionnement ». Le crayon subit alors le ttaire de puissance, défini par les parameétres
suivants : la puissance maximalg,fla variation de puissan@d durant le transitoire, le temps
de maintien & la puissance maximale ou durée dalierphaut »w et la vitesse de montée en

puissanceP (figure 11-8).

."‘. =< Palier haut >>
®

Pmax

o AP

=

&)

5

L

o

g Falier mtermédiasre

= {peut ne pas Etre effectué) *

& P

=

Temps
FiG. 11-8. Définition d’un transitoire de puissance en réagctexpérimental.

Les dommages liés a l'irradiation sont-ils a I'oing des ruptures ?

De nombreux chercheurs étaient persuadés quejtdiefiabsence de déformation importante
de la gaine au niveau des ruptures, ces derniéasnd pour origine la fragilisation et la
diminution de la ductilité engendrées par lirrddia et/ou I'implantation par recul des produits
de fission dans le gainage des crayons.

Les travaux, entre autres, de Mac Donetldhl.[1973] et Davieset al.[1977] montrérent sans
équivoque que l'origine des ruptures n’était liéa ta perte de ductilité, ni a 'lendommagement
par implantation. Ces expériences se basaient asuabrication de crayons combustibles
expérimentaux qui utilisaient des pastilles neudesyde d’'uranium et du gainage irradié en
réacteur (alliages de zirconium issus soit de arayawmbustibles, donc soumis a l'irradiation et
aux produits de fissiofMac Donald et al.1973, Daviest al.1977], soit de barres de contrble
endommagées uniqguement suite aux effets de I'atidii [Davies et al.1977]). Ces crayons
subissaient une montée en puissance tres séveétaiait maintenus a une puissance maximale
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trés élevée pendant plusieurs jours (environ 80w [Mac Donaldet al. 1973]) sans rompre,
alors que des crayons irradiés avec le méme gaienagient tous rompus pour des puissances
maximales bien inférieures. Ces crayons « combastieuf - gaine irradiée » cassaient tous lors
de la seconde irradiation expérimentale a des nwda puissance inférieurs. Les ruptures furent
attribuées a la reconstitution d'un environnemaihmjue propice a la corrosion sous contrainte.

A contrarig des crayons contenant du i
combustible irradié et possédant un gainage neuf

[Davies et al.1977], dont on peut voir un Ressort —_ |

exemple sur la figure II-9 ci-contre, ou une \ Disque de
gaine irradiée ayant subi un recuit (afin de ;

supprimer les défauts liés a [lirradiation), dili Pastille en
rompaient a des niveaux de puissance L~ enriens

équivalents a ceux des crayons irradiés d’ou Gaine de 11—
provenait le combustible irradié. Ces expériences Zirealoy SN\ contenant du
avaient pour but de montrer I'aspect chimique ;;/-iimﬁséa
intervenant dans les ruptures pour des crayons ik haut faux de
ayant atteint un taux de combustion appréciable. ift

Lors de ces essais en réacteur, certains de ces I

crayons étaient « dopés », c’est-a-dire contenant Pactile i

des espéces simulant des produits de fission (I, Luranium il

Cs, Te, Csl). Seuls les crayons dopés avec de et ] Bouchon

I'iode rompaient, les autres crayons conservaient
leur intégrité, leur gaine présentant des

déformations permanentes importantes. FiG. 1-9. Crayon « combustible irradie -

gaine neuve pDavieset al. 1977].

Ces ruptures de gaine sont-elles des rupturesrdd&par I'’hydrogene ?

L’hydruration de la gaine a également été envisagétalement, comme mode de rupture.
Lorsque la rupture intervient en réacteur, de I'éfwide caloporteur) peut alors pénétrer a
I'intérieur du crayon combustible par la fissuredbdéchante. Cette eau provoque, d'une part,
I'oxydation des facies de fissuration, les rendias difficilement observables, et, d’autre paat, |
précipitation d’hydrures sur les lévres de cetssiufie. La visualisation de ces hydrures a alors
fait penser que I'hydruration était le meécanismepomsable de la rupture des crayons.
Malheureusement, les ruptures différées par hytlomrae sont généralisées dans les réacteurs
industriels, notamment dans les réacteurs deidadilCANDU (ruptures uniquement des tubes de
force en alliage Zr - 2,5 % NIpox 1990 a] a la méme période que les ruptures par interactio
pastille-gaine et corrosion sous contrainte. Cptures intervenaient également a la remontée en
puissance du réacteur, suite a son rechargemernair@echercheurs penserent alors que la
corrosion sous contrainte n’était qu'un cas paligcwde la fissuration liée a I'hydruration. Les
similitudes d'un point de vue chimique et métallgtge entre les alliages de titane et de
zirconium ont conduit a supposer l'identité de desx processus, comme cela avait été observé
sur un alliage de titane.

Les travaux de Coxl1978], rapportés dans sa synthg€mx 1990 a] montrent que les deux
processus sont différents, d'une part, par leurétzine et, d'autre part, par l'aspect
fractographique des facies obtenus. Dans le dontenempératures concerné par la corrosion
sous contrainte en réacteur, les plaquettes d’ngsiriont un comportement ductile. A
température ambiante, ces plaquettes deviennegileBa La propagation d’'une fissure par
hydruration ne se produit que si les hydrures smmpus.

Les cinétigues des deux phénomenes sont différeptesnierement, par les domaines de
température d’apparition des phénomenes, deuxiemtenpar les vitesses de propagation
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(comme le montre la figure 11-10) et, troisiememerar le temps d’'incubation trés élevé de la
fissuration par hydrogene (liée a la nécessairetation des hydrures).

Méthanol iodé
MeOH/T,

o~ 1> vapeur

Zircaloy-2
Eprouvette DCB
T=300K

Vitesse de propagation de fissure (en m.s™)

et | 50 ppm Hy Zr-2,5%Nb
= Eprouvette CB
| ~ |1=350%K
-

I -~
11 «” + Teneur en Hy

A

107 = |- - de fabrication
+4
x 'l
xt // I
101? }/ : ; ) 2
/ Fissuration par . »\‘.“’ F
1073 |  Rupture soui%f)onstlroari]nte . = : . . ,
des hydrures . ! Alliage : Zr - 2,5 % Nb recristallisé
0 10 20 30
Facteur d'intensité des contraintes K; (en MPaym) FIG Il—ll Rupture d,hydrures
FiG. II-10. Comparaison des vitesses de Structure de « marches[@ox 1978]

propagation en fonction de KCox 1978]

L’'analyse fractographiqgue menée par Ct¥78] montre que les deux processus possédent des
caractéristiques différentes. La présence de ifut est une caractéristique de la propagation
transgranulaire que I'on ne retrouve pas pour lgtune par hydruration. Les ruptures des
hydrures présentent une structure de « marchesiblevsur la figure 11-11, observable sur les
surfaces planes des hydrures intragranulaires reropusur les surfaces courbes des hydrures
intergranulaires rompus. Cette structure se situ@eaéchelle inférieure a celle du grain. Ces
« marches » sont, par ailleurs, observées quellessgient la taille ou la forme des grains. La
figure II-12 montre les différences de facies ertes deux processus, lorsque ceux-Ci se
produisent en méme temps.

Il a été rapidement admis que les ruptures de gpame interaction pastille-gaine et la
fragilisation par I'hnydrogene sont deux modes deute différents de la gaine, contre lesquels il
est nécessaire de lutter afin d’augmenter la rdiiéatles centrales nucléaires.

4 MISE EN PLACE DE REMEDES AUX RUPTURES DE GAINE

4.1 ETUDE DES REMEDES

Les expériences décrites au paragraphe précédimalyse de transitoires intervenus dans des
réacteurs industriels ont permis de définir lestbstechnologiques des crayons combustibles,
ainsi que des régles de conduite des réacteunsdafminimiser I'interaction pastille-gaine lors
de variations de puissance (une vitesse de moatée permet de limiter 'augmentation des
contraintes dans la gaine en favorisant leur réilaxaau cours de la montée). Ces limites
donnent le risque (de maniere probabiliste pouffillare CANDU [Penn et al.1977] ou
déterministe par & [Permezelet al.1994]) de rupture d’'un crayon suite a un transitoire de
puissance, tel que décrit sur la figure II-8, emcfn du taux de combustion, de la puissance
maximale Ry de I'écart de puissandd® et du tempso. Ces régles de conduite sont sans cesse
affinées et sont toujours appliquées actuellement.
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5um

FIG. 1I-12. Rupture d’'un alliage Zr - 2,5 % Nkox 1978]
(a) Zone de corrosion sous contraingk) rupture due a la fragilisation par I’hydrogene,
(c) plaquettes d’hydrures rompues, isolées dans la zZiencorrosion sous contrainte.

Parallélement a la mise en place de ces réglesodduite, I'étude de remeédes liés a la

conception du combustible fut entreprise. Afin idater la corrosion sous contrainte, deux types

de remédes furent envisagés : le premier consiatenmipécher I'acces des produits de fission a
la gaine ou diminuer leur action, le second dewdintinuer les effets mécaniques liés a

l'interaction pastille-gaine. Les méthodes étudigesdoivent pas modifier les caractéristiques
neutroniques et thermiques que le matériau de gaidait impérativement respecter.

Pour la filiere REB, la méthode retenue est I'idtrotion d’'une couche interne de zirconium sur
la gaine (couche de 70 um remplacant 10 % de Bépar de la gaine en Zircaloy-2
recristallis€). Ce choix du zirconium, choix regpet les critéres neutroniques, fut motivé par la
« plus grande » résistance a la corrosion sougaiote du zirconium. L'effet trés bénéfique de
cette barriére sur la corrosion sous contrainte aémontré en laboratoif€omalinet al.1979],
puis en réacteur (expérimental et de puissafizayies et al.1979]. Le cuivre fut également
envisagé (la couche étudiée avait une épaisseb ¢gem), mais il n'a pas été retenu pour des
raisons neutroniques (car le cuivre possede ungoseefficace d’absorption des neutrons
élevée). Dans le cas de la filieraNDu, une barriére lubrifiante, diteABLUB pour CANDU
LUBrification [Bain et al.1973], fut mise en place. Le matériau choisi fut le gisgp Son role
lubrifiant (diminution du frottement entre la pdistiet la gaine) a été démontré, mais I'évolution
de son comportement sous l'action de lirradiateindes produits de fission reste inconnue
(surtout pour de forts taux de combustion).

La démonstration en réacteur, pour des transitgiggsres, du bon comportement des solutions
envisagées pour les filieres REB &INDU ont conduit a leur adoption en réacteur industadel

qui conduisit a une diminution trés importante degtures de crayongCox 1990 b] et, par
conséqguent, a une augmentation importante de jponiisilité des réacteurs. Dans le cas de la
filiere REP, le nombre de ruptures était trés faibt le respect des regles de conduite du
réacteur, qui furent édictées, suffirent a résolelgrobleme.
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4.2 RUPTURES DE GAINES : UN PROBLEME RESOLU ?

Suite a l'adoption des barrieres et des regles aedte, les autorités de sdreté nucléaire
américaines, la Nuclear Regulatory Commission (NRIgridérent en 1982 que le probléme de
rupture par interaction pastille-gaine en réacétait résolu, les programmes de recherche sur la
corrosion sous contrainte engagés se terminéreistfyrent clos, méme s'il subsistait des zones
d’ombre dans la compréhension du phénoméne. De lplysart de I'énergie nucléaire dans la
production d’électricité de nombreux pays est Kmit(environ 20 % aux Etats-Unis et au
Canada, 30 % en Allemagne...). Les réacteurs nuek&inctionnent alors a des régimes de
puissance stables et constants, n'impliquant pasrésupeu de variations de puissance. Les
risques de rupture sont donc minimes et la rert@bies centrales suffisante pour que le
probléme de la corrosion sous contrainte en réaoggoit plus un obstacle.

Par contre, la part de I'énergie nucléaire, tréparante en France (environ 80 %), impose
gu’'une partie des réacteur®rEsoit mobilisée pour répondre, le plus rapidemerie anieux
possible, a la demande et ainsi optimiser la pribolictout en diminuant les codts. Cette
réponse a la demande implique des variations dssg@uoce, parfois importantes, au cours
desquelles l'intégrité de la gaine doit étre stnatnt respectée.

5 CONCLUSIONS

Nous avons pu voir au cours de ce chapitre quetl&afdifficulté de démontrer que la corrosion
sous contrainte était a l'origine des ruptures denay observées en réacteur, du fait de la
complexité des phénomenes mis en jeu dans un caayohustible.

La mise en place de remedes industriels satistgisaantrainé un déclin de la recherche dans ce
domaine, méme s’il subsiste encore des zones d®rmsilr le sujet, comme le reconnaissent
Cox[1990 b] et Sidky[1998] dans leur synthese respective.

En France, tout du moins, l'ajustement et/ou l'aptissement des regles de conduite en
vigueur, afin de permettre une optimisation de tadpction électrique en fonction de la
demande, supposent une modélisation du phénomeéeramsion sous contrainte la plus exacte
possible afin de garantir l'intégrité de la gainesen rble de premiere barriere contre la
dissémination des produits radioactifs.

Dans ce but, le prochain chapitre fait un étatlglesx des connaissances sur le phénomene et
montre la difficulté a transposer les résultats éexpentaux obtenus en laboratoire aux
conditions régnant en réacteur.
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CHAPITREIII.
ETUDE EN LABORATOIRE DE LA CORROSION
SOUS CONTRAINTE DES ALLIAGES DE ZIRCONIUM

Parallelement aux études conduites en réactewstededans le chapitre précédent, la corrosion
sous contrainte des alliages de zirconium a faljét de multiples recherches en laboratoire,
afin de déterminer les mécanismes de ce processus.

Par la suite, nous verrons que tous les alliageardenium sans distinction, sont susceptibles
d’étre soumis a la corrosion sous contraj@arlick et al.1971, Goryacheet al. 1992].

1 DESCRIPTION DU PHENOMENE

Le phénomene de corrosion sous contrainte peutdétrat par la succession des phénomenes
suivants :
— la période d’incubation du produit agressif surslaface du Zircaloy, durée pendant
laquelle les conditions chimiques de I'attaqueatissent ;
- la phase d’amorcage de la fissure, précedée deipture de la couche ou du film
protecteur de zircone (Zgp;
- le développement intergranulaire de la fissurei@nsrcée, qui correspond a I'attaque du
Zircaloy le long des joints de grains (voir figli-l) ;
— la phase de propagation transgranulaire de larGssaractérisée par la présence de plans
de clivage associés a des cannelures (ou « fluingomme le montre la figure I11-2 ;
— la rupture par déchirure ductile du reste du ligainfprésence de cupules, caractéristiques
de ce type de déchirure, sur les facies de rupture)
On notera les similitudes entre les figures Ill+1lle2 et les figures II-5 et 1I-7 du chapitre
précédent.

IR |

Fluting A}
: ,_r.}

FiG. Ill-2. Propagation transgranulaire.

- - i ) Zircaloy-4 recristallis§Schusteret al. 1992]
FiG. lll-1. Développement intergranulaire.

Zircaloy-4 recristallis§ Schusteret al. 1992]
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Cox [1990 b] utilise une description plus morphologiqgue du pimane en trois étapes,
description communément admise par tous les autkargpremiére étape, dite d’amorcage,
englobe les deux premiers stades du schéma préc&dbnsteet al.[1992] préferent parler de

« localisation de I'effet de l'iode ». La deuxier@@pe correspond a la phase de développement
intergranulaire et la troisieme, dite de propagsatia la phase transgranulaire (suivie de la
rupture ductile). La définition de 'amorcage desstires varie suivant les auteurs. Pour Videm et
Lunde[1979], I'amorcage est la phase de développement dadaré qui ne peut étre décrite
par la mécanique de la rupture. Nous retiendromgploche, plus expérimentale, de Jacques
[1994], & savoir : 'amorcage correspond a I'ouvertunend’ fissure ou d’une cavité de quelques
micrometres (taille minimale pouvant étre obsereéeérimentalement). Les études menées sur
'amorcage des fissures par Steinbetgal.[1983] et Bibilashvili et al.[1996 a] définissent
'amorcage de la méme maniére. Le passage de Eemedéveloppement intergranulaire a la
propagation transgranulaire (décrite par la méasnlmpéaire de la rupture) est déterminé, selon
tous les auteurs, par le franchissement, en forfcssiere, d’un facteur d’intensité des contraintes
seuil, noté Kcsc

2 ENVIRONNEMENT CHIMIQUE ET CORROSION SOUS CONTRAINTE

Dans ce paragraphe, nous allons aborder I'aspeuiqie de la corrosion sous contrainte. Nous
nous attarderons, dans un premier temps, sur l@ston engendrée par l'iode, car elle a fait
I'objet de presque toutes les études de corrosians sontrainte des alliages de zirconium. Nous
verrons ensuite la corrosion liée a d’autres pitsdie fission.

2.1 CORROSION SOUS CONTRAINTE PAR L' IODE

2.1.1 Attaque chimique par l'iode

Dans ce paragraphe, nous allons nous intéress&spedt chimique de la corrosion sous
contrainte par l'iode, qui a fait I'objet d’'une erte synthése par Sidki©98]. Cette analyse
permettra également de mettre en évidence le ®lpagdamétres mécaniques sur la corrosion
sous contrainte.

On peut retenir que I'établissement préalable dégnilibre chimique semble indispensable a
l'attaque des alliages de zirconium. La formatidiodiires de zirconium volatils (Zrkso),
suivant la réaction Zr + x4 Zrly , correspondrait a cette étappVéod 1972, Peehst

al. 1979]). Selon Sidkyf1998], la duréet d’action de I'iode sur des éprouvettes non contesi,
conduisant a I'apparition de fissures lors de llaggpion d’une contrainte, est comprise entre :
3 - 15<t< 30 - 60 minutes. On peut remarquer une grandesdigm des valeurs qui pourrait
étre liée a des conditions et protocoles expérimentdifférents. Les travaux de Peetis
al. [1979], menés sur des anneaux en fluage, montrent gppli€ation de l'iode avant le
chargement réduit le temps a rupture de I'éproavétbir fig. [lI-3). De méme, d'apres les
travaux de Cox et Haddd#laddad et al.1986, Coxet al.1987], I'action de I'iode vapeur (et
d’'un mélange gazeux Cs/Cd) sur des anneaux nomagust conduit a I'apparition de fissures,
lorsque ces anneaux sont soumis a une contraind@tdmoins de 10 s (un cycle triangulaire de
compression). Certains de ces sites d’amorcage sansgranulaires, mais Copd990 b]
reconnait que les fissures ne se développent pagiade ces sites. Ces expériences confirment,
selon Cox1990 b], que cette étape chimique n’est pas une étapeodegsus de corrosion sous
contrainte lors de transitoires de puissance eote@ég I'équilibre chimique étant déja établi
avant le début de ces variations ; ceci reste fimistan probleme ouvert a I'heure actuelle.
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Jacqueg1994] rapporte dans sa thése que des éprouvettes ntnaintes en méthanol iodé a
température ambiante (pour des concentrations dey 20 10° g d'iode par gramme d’alcool)
sont attaquées de maniére intergranulaire (certgaias pouvant étre déchaussés).

Lorsque I'équilibre chimique a été établi, I'iodimjtialement mis au début de I'expérience,

continue de réagir avec l'alliage de zirconi{@idky 1998]et également avec les éléments de
structure du dispositif expérimental (perturbans lesultats dans certains cas). Lors de
'application du chargement, un nouvel équilibrenulque favorable est a reconstituer, afin de
permettre le développement des fissures. Ceci sewlibutant plus vrai en réacteur, ou les
conditions chimiques évoluent sans cesse, compteda nombre d’especes impliquées et des
effets de lirradiation (radiolyse).

Ilse en charge 190H
zvant l'iode [ . L.
- Diareétre exterienr 13,75 mm
+ U - Lparssenr U, 25 nun
min

Tnarée entre - /ﬁ
l'application L . )
di chavpement o SII:I o 1 1‘.:D i
el le débnt de L } 00 Temps i mphore
I e L I L+
l'exposition i lode =
[ o
- 100 <
min |- \
Ataque de l10de |

-

avrant e chagreinent

FIG. 111-3. Influence sur le temps a rupture de la durée disimon
a I'iode avant ou pendant le chargem@¢ehset al. 1979]

Selon Ung[1984], la méthode utilisée pour créer I'atmosphere icageessive peut avoir des
conséguences sur les résultats. La premiere méthodeent utilisée pour des raisons pratiques,
consiste a placer une quantité définie d'iode slousie de cristaux solides dans I'enceinte
expérimentale (ou dans le tube pour I'essai despresation interne) a la température ambiante.
L’iode se vaporise lors de la montée en températan&prouvette. Le milieu corrosif est clos et
confiné. Dans la seconde méthqdae 1979, Atrengt al. 1984, Barocet al.1986, Goryacheet

al. 1992], la pression partielle de I'iode est maintenue ypadébit constant en mélange gazeux
(gaz inerte et iode). L'analyse des résultats disssonduits en milieu iodé confiné montre un
domaine de vitesse de déformation moyenne ou Isitski® a la corrosion sous contrainte est
maximale (fig. 11I-4 et 11I-5).

Par contre, les expériences de corrosion sousaotdrutilisant la seconde méthode pour créer
'environnement corrosif ne mettent pas en avantdoenaine de vitesses de déformation
intermédiaires, mais plutét une valeur supérieurel@maine de sensibilité a la CSC, comme le
montrent les figures IlI-6 et 111-7.

Dans le cas d’'un milieu clos, I'explication avang@e Une[1984], d’'un comportement proche
de celui en milieu inerte pour de faibles vitessesdéformation, est d’origine chimique plut6t
gue mécanique. Au cours du temps, I'environneméiique évolue et I'iode élémentaire,
introduit initialement, se transforme en iodureszaleonium qui sont de moins en moins volatils
(Zrl4 est une espece trés volatile, Zrl et,Adnt solides) et donc moins susceptibles de cerrod
l'alliage de zirconium (hypothése avancée par Fafh977] et Peehet al.[1979] - fig. [1I-3).
Ceci est d’autant plus vrai que les essais soptwtelongue durée.
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Tubes en Zircaloy-4 détendu - Conditions d'es8&0:< T < 450 °C et 15& 24 < 250 MPa
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Comparaison entre un milieu sous flux constaniele iet un milieu iodé confif@ne 1984]

Shann et Olandgd983] ont également étudié I'action sur les alliagezideonium d’iodures
métalliques tels que les iodures de fer et d’aliumn Ces études ont été motivées par le
comportement de liodure de césium décrit auparavansavoir qu’il ne provoque pas la
corrosion sous contrainte. Le fer et 'aluminiunmtsidss eux aussi des inhibiteurs en s’associant
avec l'iode ?

La corrosion sous contrainte du Zircaloy est obsemar Shann et Olander pour ces deux types
d’'iodures. Wood1972] connaissait déja le rble catalyseur du fer, gashtdonc que confirme.
Par contre, le r6le de I'aluminium dans la corrassmus contrainte est a noter, bien qu’il n’'ait
pas été étudié par d’autres auteurs. En effeyrfialium et I'alumine sont utilisés dans certains
tests d’expansion de mand{Woodet al.1975, Tomaliret al.1979]. Les iodures de zirconium
et de fer sont des especes volatiles, réagissertrfent avec l'air et I'humidité, ce qui les rend
difficiles a observer sur les facies de ruptureciGeest pas le cas avec I'aluminium, qui est
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présent sur les facies de rupture associés a lpagation de la fissure par corrosion sous
contrainte[Shann et Olander 1983fce qui traduirait une interaction au cours dédsuration
entre le composé Alutilisé comme agent gazeux corrosif) et le Ziogal

Cette analyse de I'environnement iodé régnant avsodes expériences nous a permis, d'une
part, de voir l'influence de la méthode de créatlerf'environnement agressif et, d'autre part, de
constater I'existence d’'une « vitesse de déformasgieuil », en dessous de laquelle la corrosion
sous contrainte est prépondérante. Pour des \stssgerieures, les comportements en milieux
inerte et agressif sont identiques, le comportememt fluage du matériau régissant le
comportement de I'éprouvette.

2.1.2 Existence de l'iode en réacteur

L’iode est un produit de fission abondant dans tayan combustible, il représente 1 % des
produits formés lors de la fission des atomes diura et de plutonium du combustible. C’est
une espéce volatile, que I'on retrouve sous forarmegse dans le jeu pastille-gaine.

La quantification de I'iode, qui serait disponiblers de transitoires de puissance en réacteur,
pour attaquer la gaine et conduire, dans certass & sa rupture, a été I'objet de nhombreuses
études, car de nombreux auteurs pensaient que lh@ait pas en quantité suffisafik@nashi

et al.1984]. En effet, I'iode constitue tres facilement avecésium, qui est le produit de fission
le plus abondant, I'iodure de césium Csl (Cs& Csl), corps trés stable, d'un point de vue
thermodynamique, trés volatil, et gu’il est possiblobserver sur la face interne de la gaine,
sous forme de cristaux blanfSubicciotti et al.1978]. Les expériences menées en laboratoire
[Hofmann et al.1981,1982,1983,1984¢t en réacteufDavies et al.1977] montraient que la
corrosion sous contrainte des alliages de zircorpamle Csl (gazeux) n’était pas possible. Par
contre, Coxet al. [1986] observaient le contraire ; il est a noter quedlite de césium se
présentait sous forme d’'une pate qui était appécgié la face interne des anneaux utilisés dans
leurs expériences.

Les premiers calculs thermodynamiques indiquaiaetlg pression partielle de I'iode disponible
en réacteur était de 1datm, valeur inférieure & la densité d'atomes déms« vide
interstellaire »[Konashi et al.1983 et 1984] Pour les expériences de laboratoire, des calculs
analogues montraient, en accord avec les réseftgérimentaux, que la quantité d’iode libérée
par le Csl, suivant la réaction chimique CsICs + |, était inférieure a la concentration ereiod
critique nécessaire pour engendrer la corrosios soatrainte. Cependant, la réalité n’est pas
aussi simple. L’environnement chimique dans un amagombustible est beaucoup plus
compliqué que celui créé en laboratoire. En eféetésium peut se combiner avec de nombreux
éléments présents dans la pastille (autres prodsitission, uranium et oxygéne), s’associant
moins avec l'iode. Des mesures de la températueetidation de la migration dans le
combustible et du relachement hors de la pastdlel'idde, inférieures a celle du césium,
soutiennent I'hypothese que de l'iode libre pouréaie présent dans la pastille puis relaché dans
le jeu pastille-gaine.

Hofmann et al. [1985] ont montré, qu'en présence d’oxyde d'uranium sechiométrique
(UO24x , x>0, la corrosion sous contrainte par le Csl étaitsapossible, le surplus d’oxygéne)JO
permettant alors la réduction du Csl et la formmatitiode libre (n Csl + m Q> n | + C$0p).

En réacteur, le combustible devient surstoechiamétr du fait de la fission des atomes
d’'uranium. L’'oxygene (ainsi disponible) est a lgirie de la formation de la couche irréguliere
de zircone, de faible épaisseur (quelques pum)asiace interne de la gaine. Malheureusement,
ces expériences de Hofmaen al. [1985] ont été menées a des températures supérieures a
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500 °C, c’est-a-dire supérieures aux températueesadgaine rencontrées en fonctionnement
normal en réacteur. Il est alors légitime de seeptasquestion de I'extrapolation de ces résultats
pour ces températures, comprises entre 350 et@50 °

L’hypothése la plus probable de la présence d’ldmte dans le jeu serait liée a la décomposition
par radiolyse de l'iodure de césium, mise en éwdepar Cubicciottiet al.[1976], et
sensiblement augmentée par la présence d’hélius épmuvettes sollicitées (anned@ox et

al. 1986), tubes en pressurisation intef@bilashvili et al.1986]) dans une atmosphere de Csl,
en présence d’'une source d’irradiation, rompentpeosion sous contrainte.

Selon Cox[1990 b], les transitoires effectués en réacteur par Dagteal.[1977] sur des
crayons combustibles contenant des pastilles neuvkpées au Csl » (voir chap. Il, 8 3) ne
créaient pas de fissures de corrosion sous coteraiar ils étaient conduits trop rapidement pour
permettre le relachement d’'une quantité suffisaet€sl, pouvant alors étre décomposé dans le
jeu. Les premiers calcdlsntégrant I'hypothése de radiolyse du Csl montraigue la pression
partielle de l'iode dans le jeu était beaucoup plaportante que lorsque I'on omettait la
décomposition radiolytique, mais restait, toutefaidérieure a la pression partielle critique
nécessaire pour corroder la gajkenashiet al.1984].

Fregones¢1997] a évalué la quantité d’iode qui serait disponitd@s le jeu pour la corrosion
sous contrainte, en prenant en compte tous lesopigmes connus et les hypotheses souvent
posées (une hypothése, généralement admise, estviqoh 10 % des produits de fission volatils
ou gazeux formés, dont l'iode, se retrouvent dangl). Le résultat de son étude montre que
I'iode relaché au cours d’'une rampe de puissanceluite en réacteur expérimental sur un
crayon, qui a été irradié pendant deux cycles aateéir de puissance, est localement (au niveau
des plans interpastilles) en quantité suffisantar gwovoquer la corrosion sous contrainte et
conduire a la rupture de la gaine, si les conditiorécaniques sont réunies. Le tableau Ill-1
regroupe les résultats de Fregond€97].

TABLEAU llI-1. Concentration d’'iode en réacteur et valaesils expérimentales.

Concentration locale en réacteur calculée Valeurs seuils établies en laboratoire
[Fregonese 1997] (valeurs disponibles dans la littérature)
0,005 & 0,5 mg.cth 0,001 & 2,5 mg.cth

Différentes hypothéses concernant la surface dmilee attaquée par l'iode sont a l'origine des
variations de concentration calculées par FregofE3@7]. Par contre, les dispersions des
valeurs seuils établies en laboratoire sont a rreliex protocoles expérimentaux utilisés et
notamment la durée au terme de laquelle la ruptest pas intervenue (de 20 a 1000 heures).

Dans un crayon combustible, la cinétique de reldem de l'iode est mal connue. On peut
penser, sans toutefois l'affirmer, que le relachemae liode est un processus activé
thermiquement. De plus, lorsqu'un niveau de pusamportant est maintenu, l'iode, comme
les produits de fission stables, serait relachés daneu de maniére continue (a limage des
expériences de laboratoire faites sous flux comstan iode). Une des difficultés de la
transposition laboratoire / réacteur concerneiVaétchimique de l'iode. En effet, I'iode relaché
serait issu des zones chaudes du combustible, aales températures élevées (supérieures a
1000 °C). Il est légitime de se demander si l'@#éichimique de l'iode ne serait pas plus
importante dans ce cas que dans les expériencdabdeatoire ou l'iode est porté a des
températures bien inférieures (entre 300 et 400 °C)

! Toutefois certains paramétres utilisés dans césilsarestent & vérifier, ces paramétres corresmuind une
ionisation par des électrons et non par des phdqtagennemeny). De plus, I'effet de recul des produits de fissio
n’'est pas pris en compte.
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2.1.3 Processus d’attaque chimique : I'adsorption de l'ide

Par quel moyen, I'iode permet-il la création paigptopagation d’'une fissure ?

L’iode diffuse-t-il dans le Zircaloy, comme I'hydgene ? La fissuration du Zircaloy serait-elle,
comme la rupture différée par hydrogene, un prasestendommagement : formation dans
l'alliage de composés iodés, analogue aux plagedtbydrures rompant sous l'effet du
chargement mécanique ?

La diffusion de l'iode dans les alliages de zireoniest un processus a exclure, comme l'ont
montré Woodet al.[1975], Cox et Haddad1987] et plus récemment Fregonef097].
Contrairement aux conclusions de Chetoal.[1987], qui expliquaient les résultats de leurs
essais par un processus de diffusion, qui sera@l@@e par la triaxialité des contraintes en fond
de fissure, les travaux de Cox et Hadfle@B7] indiquent que l'iode ne diffuse pas, méme dans
les zones trés fortement contraintes.

Selon Wood1975], la corrosion sous contrainte observée a températmbiante en méthanol
iodé ne peut s’expliquer par un phénomeéne actieéntlyguement, comme la diffusion, mais
plutét par un phénomene d’adsorption. L’iode amavteen pointe de fissure par un phénomene
de transport le long de la fissure. En fond deufissliode serait adsorbé et fragiliserait les
liaisons interatomiques Zr-Zr pour former des i@dude zirconium volatils, entrainant une
diminution de I'énergie de surface du zirconi{ffregonese 1997]D’apres I'étude théorique de
Hwang et al.[1989], cette réduction serait anisotrope, a I'image aanhille hexagonale du
zirconium. Dans I'état non fragilisé, I'énergie darface serait maximale pour le plan basal
(0001) et minimale pour le plan (1010) de la madifestalline. L’adsorption de l'iode réduirait
cette énergie de surface. Dans ce cas, c’esthebalsal qui posséderait la plus faible énergie de
surface ; cette derniére étant maximale pour laaspinclinés de 30-50° et 75° par rapport au
plan basal (plans pyramidaux). Des calalbsinitio permettraient de confirmer ces travaux de
Hwang.

L’adsorption de l'iode semble donc intervenir daosites les étapes de la corrosion sous
contrainte par I'iode. Cette adsorption est conditiée par la mise a nu du métal et I'émergence
des bandes de glissemgfAtegonese 1997]

2.1.4 Essais en méthanol iodé / iode vapeur

Les essais de corrosion sous contrainte sont mepién méthanol iodé a la température
ambiante, soit en iode vapeur au-dessus de 30C6&.et Wood[1977] ont, les premiers,
montré que le méthanol iodé corrodait les alliadeszirconium et que les facies de rupture
étaient identiques a ceux obtenus en iode vapéwrn(eéacteur). Le tableau IlI-2 ci-dessous
dresse quelques différences notables entre lesrdiigxix agressifs iodés.

TABLEAU llI-2. Comparaison milieux méthanol iodé / iodeear.

Méthanol iodé lode vapeur
— Milieu liquide - Milieu gazeux
— Température ambiante (20 °C) — Température de la gaine en réacteur (300-450 °C) :
- Peu de repassivation du matériau domaine de vieillissement dynamique des alliage&rde
- Repassivation du matériau autorisée par I'oxygene
résiduel

Le méthanol iodé, milieu plus facile a manipuleraetontréler, a largement été utilisé pour
étudier les mécanismes des différentes phasesatertzssion sous contrainte. Cependant, il n’est
pasa priori représentatif de I'état chimique de l'iode en téac De plus, les domaines de
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température couverts sont différents et impliquka# cinétiques et un comportement mécanique
du matériau différents. Toutefois, la compréhensbtiobservation des mécanismes sont plus
aisées en méthanol ioddacques 1994] car ce milieu supprime les effets de passivatian
Zircaloy, alors que, sous iode vapeur, il faut prendes précautions draconiennes afin d’éviter
I'oxydation des faciés par 'oxygene et la vapegad résiduels.

2.1.5 Conclusions partielles
Que pouvons-nous retenir de ce paragraphe 2.1 ?

Du point de vue des mécanismes, ce seraphénomene d’'adsorption de l'iodeouplé a un
transport de ce dernier vers la pointe de la fessqui serait a l'origine de la corrosion sous
contrainte des alliages de zirconium. La préserine deuil de vitesse de déformatjoan
dessous duquel la rupture s’effectue par corrostws contrainte et au-dessus duquel la rupture
se fait par déchirure ductile, tend a indiquer lqua, en pointe de fissure, une compétition entre
'adsorption de l'iode sur les surfaces créées ljganergence de bandes de glissement et le
comportement en fluage du matériau. La concentraioiode dans le jeu entre la pastille et la
gaine peut étre considérée, au vu des dernierauxaxcomme suffisante, apres un transitoire,
pour provoquer la corrosion sous contrainte dealaey

2.2 CORROSION SOUS CONTRAINTE PAR D' AUTRES ESPECES CHIMIQUES

La corrosion sous contrainte par d’autres prodyis I'iode a également fait 'objet d’études en
laboratoire. Parmi les especes étudiées, on ptartlei césium, qui est le produit de fission le
plus abondant, le cadmium (0,1 % des produitss$ioin créés) et le tellure.

Pour ces produits, les auteurs préferent parles fdagilisation par un métal liquide » plutét que
de « corrosion sous contrainte », car lors des tstlaboratoire, ces corps sont généralement
présents sous forme liquide. Comme pour I'étudéadmrrosion sous contrainte par I'iode, des
conditions expérimentales et un environnement ami (pollution) différents sont
probablement a l'origine de divergences au nivesurdsultats.

2.2.1 Césium

Woodet al.[1975] ont montré que des éprouvettes en Zircaloy-2 gsefées (de type DCB) et
sollicitées dynamiquement sont fragilisées par ésiuim dans le domaine de température 30-
225 °C ; au-dessus de 225 °C, la rupture se pratduitnaniere ductile. Par contre, les essais
d’expansion de mandrin (a 20, 200 et 300 °C) montdes ruptures ductiles indiscernables de
celles obtenues en milieu inerte. Des essais sgudsan’ont pas rompu aprés 1000 heures
d’attaque par du césium liquide. Syrettal.[1977] ont obtenu la fragilisation par du césium
liquide en présence de fer (Cs désoxygéné et camt€nl % de Fe). Il n’est donc pas a exclure
gue la contamination par du fer, provenant des raflpautilisés, soit a I'origine des résultats de
Wood et al.[1975]. Les travaux conduits par Grubb et MordaA79] a 300 °C, Sharkawsgt

al. [1984] a 340 °C, Barcet al. [Dannhauseret al.1984, Baroet al.1986] et Coffin [1979]
montrent I'absence de fragilisation des alliagezideonium par du césium liquide. Une forte
dispersion des résultats obtenus est a noter. Qeselgas de rupture de type fragile (fissures
intergranulaires) sont observés, mais ils restaniefois marginaux et difficilement explicables.
On peut noter que le césium réagit tres fortemeat doxygéne, ce qui implique que les tests
doivent étre menés avec beaucoup de précajwonod et al. 1975]. Cette réaction pourrait étre
la source de nombreuses incertitudes.

Par son abondance en réacteur, le césium a étgéagavcomme agent agressif, mais les rares
travaux effectués montrent que cette possibilitéaesxclure. Cependant, son affinité chimique
avec de nombreux corps présents dans le combusdiblgu’il joue un réle important dans la
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chimie du combustible et notamment sur la conceatral’iode libre qui serait présent dans le
jeu pastille-gaine et disponible pour corroderding.

2.2.2 Cadmium

Le cadmium représente environ 0,1 % des produifssden. La fragilisation par le cadmium a
ete demontrée et elle présente des caractéristiqeesques a celles des ruptures par corrosion
sous contrainte par I'iode en laboratoire et dpsunes par interaction pastille-gaine en réacteur.

Les essais démontrant cette fragilisation ont ét&dgits avec du cadmium liquide, soit seul
[Hofmann et al.1981, Dannhauseet al.1984, Sharkawyet al.1984, Baroet al.1986], soit
additionné a du césium liquid€offin 1979, Grubbet al.1979, Sharkawyt al.1984, Baroet

al. 1986]. De rares essais ont été conduits avec du cadmaus forme gazeug&hann et
Olander 1983, Haddackt al.1986]. Cet effet de fragilisation des alliages de ziraom est
attribué a la formation d’un composé,@d, intermétallique, qui formerait une couche sur le
Zircaloy, couche dite « de réaction » observéeGraibb et Morgarj1979], Hofmann et Spino
[1981] et Sharkawyet al.[1984]. Cette couche, difficile a 6ter, serait associéle éines fissures
radiales (observées aprés polissggfearkawyet al.1984]). Les tests menés avec un mélange
liquide Cs/Cd montrent une bonne reproductibilés désultats. L’hypothése avancée serait que
le césium augmenterait la mouillabilité du cadmiuméme lorsque celui-ci n'est qu’en tres
faible quantité dans le césiy@rubb et al 1979] Ceci expliquerait également pourquoi les tests
effectués avec du cadmium seul en faible quantésemtent une certaine dispersion, due au
faible étalement du cadmium, qui interagirait damoins avec le ZircaloySharkawy et

al. 1984]. Comme pour l'iode, la présence d’oxygene lorsasssis est un frein a la fragilisation
par le cadmium. D'une part, 'oxygéne repassivdlidige de zirconium et, d’autre part, le
cadmium forme avec I'oxygéne un compose relativaretable (CdQ). Les essais conduits par
Hofmann et Sping1981] semblent soutenir cette hypothése (le cadmiursé@tdvait une forte
teneur en oxygene de 2,7 %).

Pour Sharkawet al.[1984], la comparaison de tests effectués en iode vagteen cadmium
liquide (avec ou sans césium) montre deux doma(figslil-8) : pour des temps a rupture
faibles (< 50 heures), la contrainte conduisarat @pture est plus faible en milieu cadmié gqu’en
milieu iodé. Béarcet al.[1986] sont arrivés a des conclusions comparables. Igdiation par le
cadmium est donc aussi importante que la corrosoms contrainte par I'iode, mais, selon les
auteurs, elle peut étre exclue comme cause dereugtis crayons combustibles, car il n’a jamais
été observé de Cs et de Cd liquide en fonctionnenm@mal ou aprés rupture de crayons.

600
o Tubes en Zircaloy-2 détendu
% Contrainte T=340+3°C
= d'éclatement
e = = . Atmosphére iodée (1,5 mg.cm™)
= 500 |
*g [Sharkawy et al. 1989 Meélange liquide Cs / Cd
5 B o . (235/12 ou 470/ 23 mg/ mg)
k= ~o
o -
: ..
§ 400 | ~a.
£ [Sharkawy et al. 1984] =T -
dE L -
=
[

300 L 1 1

0,1 1 10 100 103

Temps a rupture t;(en heures)

FIG. 11I-8. Comparaison des tests en milieux iodé et cafiBtiarkawyet al. 1984, 1989]
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L’'autre argument avancé par certains auteurs peclue le cadmium comme agent corrosif
expliquant les ruptures en réacteur est lié a fardw@tion obtenue a lissue des tests, a savoir
gue celle-ci est beaucoup plus grande en présemaadmium liquide qu’'en milieu iodé. La
déformation plastique est plus importante et incatibpe avec les faibles déformations associées
aux ruptures de crayons combustibles. Par contsar Shann et Olandgi983], c’'est un
concurrent important de I'iode pour expliquer lesgtures en réacteur. Davies al.[1977]
étaient arrivés a la méme conclusion, car ils adabservé la présence de cadmium sur la face
interne des gaines au niveau des interpastillegrlée fait que le cadmium n’ait pas été étudié
en réacteur, comme l'iode (utilisation de crayortogés »), les chercheurs de General Electric,
dont Davies, ont toujours effectué, par la sugeys tests en milieu agressif contenant de I'iode
ou du cadmiunmjTomalin et al.1979]. Ceci dans le but, en particulier, de valider auolatoire

les remédes a la corrosion sous contrainte (basjier

Nous pouvons constater que le cadmium a été swgtodié sous forme liquide, associé ou non a
du césium. Cependant, nous ne savons pas sous fpratle est présent le cadmium en réacteur,
si ce dernier est bien présent avec I'iode dafesulecomme I'ont observé Daviesal.[1977] et

si sa cinétique de relachement hors du combustgileomparable a celle de l'iode.

2.2.3 Tellure

Lors des analyses spectrogammameétriques conditeliegitos[Rosenbaunet al. 1966 a] des
concentrations importantes de tellure avaient déigewvées dans le domaine de fissuration
(comme pour l'iode). Les travaux de Hofmann et 8pir®81, 1982, 1983, 1984hdiquent que

la corrosion sous contrainte par des composes liuet€Te, CsTe, ...) n'est pas possible au-
dessus de 500 °C. On peut donc penser qu’il endeen@@me dans le domaine de température vu
par la gaine en réacteur, bien que I'extrapolasion difficile. De plus, I'étude en réacteur sur
des crayons « dopés » en tell{Pavies et al.1977] a montré qu’aucune attaque de la gaine ne
s’était produite (voir paragraphe 11.3.).

Nous pouvons donc conclure, malgré le manque deém que le tellure n'est pas candidat
pour étre un agent corrosif. Cependant, sa paaticip a la chimie complexe du jeu peut-elle

avoir une influence sur la corrosion sous conteai@h réacteur par ses combinaisons avec
d’autres espéeces augmentant alors l'iode libre tajes ? La question reste ouverte.

2.2.4 Conclusions

Il parait raisonnable de considérer le cadmium cemam agent corrosif potentiel, dont I'action
se superposerait a celle prépondérante de l'iodmpbssibilité de distinguer les facies de
rupture par I'iode et le cadmium, tant en réaci{garagraphe Il.3[Davies et al.1977]) qu’en
laboratoire, indique que le processus d’attaqueatiegyes de zirconium est identique pour ces
deux especes. Cependant, la cinétique de la comrgsir le cadmium ainsi que son adsorption
semblent plus faibles que pour I'iode. Ceci potrrexipliquer les déformations a rupture plus
grandes observées en milieu cadmié. Ne disposasit dea données pour quantifier ces
différences, nous nous intéresserons uniquemeéiatd&,| sachant que la concentration en agents
corrosifs serait plus grande si I'on incluait lelcaum.

Quant aux autres produits de fission, leur role ro@magent corrosif semble exclu. Excepté le
césium, du fait de son abondance, leur influencéascorrosion sous contrainte sera considérée
comme nulle.
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2.3 |INFLUENCE DE L'OXYGENE

Les alliages de zirconium sont avides d’oxygersesd recouvrent toujours d’'un film protecteur
de zircone de quelques nanometres et ce quellsajuka température considérée. Cette couche
est un frein a la corrosion sous contrainte, castl nécessaire qu’elle soit rompue pour que
I'agent corrosif puisse accéder au métal, notamipeunt 'amorcage des fissures. L'influence de
'oxygéne n’est pas a négliger, car il est tresficdié de I'éliminer de I'environnement
expérimental, méme en effectuant un vide pousse.

La présence d'oxygene empécherait la corrosion smudrainte, car il s’engagerait une
compétition entre la repassivation du matériaunf{ftal mis a nu se recouvre alors d'un film
protecteur) et I'adsorption de l'iode sur les scef nouvellement mises a nu. Ainsi, dans le cas
d’alliages de zirconium non irradiés et non oxydésmode opératoire a une influence sur les
résultats. En effet, lorsque le milieu est closxygéne présent initialement va réagir rapidement
avec le Zircaloy durant la montée en températurbétpe d’amorcage, a condition que la
pression partielle en oxygene soit peu éldizéade 1980]

Une[1979] a mis en évidence l'effet de la pression partieleoxygéne (et de la vapeur d’eau) ;
lorsque cette derniére augmente, la sensibilité éofrosion sous contrainte diminue, comme
nous pouvons le constater sur les figures 11149-e10.

700 p——-\r— T 700 VT T
QO Zy-2 détendu Q Zy-2 détendu
600 = A Zy-2 recristallisé Q 600 A Zy-2 recrietallisd O
o _ ya
~ 500 O - 3; soof O .
% A 5 o O///
)
< s - 2 100F Q""" 4
g 0 / g © .
5 A0 __ AN DL A g a
'E 300 = - E 300 -
.g E
£ =
O 200 = - S 200 -
]
100 = - 100 |- -
0 1 1 1 0 1 Al 1
0 4 1 10 100 0 M 10 100
Pression partielle en oxygéne (en Torr) Pression partielle en eau (en Torr)
FiG. I1I-9. Influence de la pression partielle FiG. IlI-10. Influence de la pression partielle
en oxygene sur la contrainte a rupture en vapeur d’eau sur la contrainte a rupture
du Zircaloy-2[Une 1979] du Zircaloy-2[Une 1979]

Ces travaux de Unfl979] mettent en évidence une pression partielle ceticau-dessus de
laquelle la sensibilité a la corrosion sous conteaest fortement diminuée. Ces essais sont des
essais de traction a vitesse imposée sous délstasanen iode et en oxygene. Cette pression
partielle critique apparait donc comme la pressionimale en oxygene inhibant I'attaque de
I'iode. En dessous de cette pression, I'oxygenpatible ne suffirait pas a repassiver toutes les
surfaces mises a nu, en supposant que la réaatiOnsdit plus rapide que I'adsorption de 'iode
(hypothese raisonnable compte tenu de la forteisdfdu zirconium pour I'oxygéene). Toutefois,
les problemes posés par 'oxygene « libre » n'ertspas en réacteur et ne doivent étre pris en
compte que lors des essais en laboratoires cas,ldgau d’un crayon combustible, la pression
partielle d’'oxygene qui a été calculée est infifae.réacteur, une couche irréguliere de zircone
d’épaisseur variable se forme sur la face intedadgaine. Elle résulte du contact entre la
pastille et la gaine, 'oxygene diffusant du comntiils vers la gaine.
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Quelle est donc l'influence d’une couche de zirc@ne

Lunde et al. [1980] ont montré que, lors d’essais de pressurisatiterne avec du Zircaloy
oxydé, I'oxygene présent dans le milieu clos auai¢ influence sur les résultats, alors que ce
n’était pas le cas pour du Zircaloy non oxydé. Densas des tubes non oxydés, I'oxygeéne
réagirait avec l'alliage au début de I'essai, alqtsen présence d'une couche de zircone,
I'oxygéne résiduel ne réagirait pas tant que leain@ serait pas mis a nu suite la rupture de la
couche de Zr@ Les travaux conduits par Sharkaetyal.[1989] montrent que la présence d’'une
couche de zircone n’est pas une barriere a 'ad®iiode. En effet, certains tubes utilisés lors
de ces essais de pressurisation interne sur matéxigdé furent d’abord soumis a l'action de
'iode durant 24 ou 48 heures, couplée ou non daetion d’'une contrainte circonférentielle
inférieure a la contrainte limite, contrainte esst®us de laquelle la corrosion sous contrainte ne
se déclencherait pas. Ces tubes subissent ensugsticlassique de pressurisation interne. Les
résultats obtenus sont reportés sur la figure 11-1

580
Contrainte Couche Précontrainte Durée
s40 | d'éclatement Tubes en Zircaloy-2 détendu o 05umZrQ; 160MPa  24h
Atmosphére iodée (1,5 mg.cm™) A 05pmZr0;  0MPa 24h
T=340+ 3 °C v lijZI"Og 160 MPa 24h
5 - 0  1pmZro; 0 MPa 24h
E 300 = 5 pm graphite 160 MPa 24 h
g 5 pm graphite 0 MPa 24h
~ -—X—- / 0 MPa 1h
2 460 | ™~ x ) / 160 MPa  24h
= ~ n / 160 MP2  12h
=
5 ~ 4 / 160 MPa  72h
S 420 | ~ A / 0 MPa 24 h
E ~ v / 320MPa  24h
= e —= MR Essais non rompus
o 380 ~
.E Vo o x —— ——
5 340 v 3 NR—
[
= NE @—wé™ ITR
300 L L N
0,1 1 10 100 10°

Temps a rupture (en h)

FIG. lll-11. Influence d'une précontrainte et d'une couchequiice
(zircone ou graphite)Sharkawyet al. 1989]

Ces essais montrent que l'iode agit sur le Zirca@me en présence d’'une couche de zircone.
L’iode pourrait donc attaquer des couches de zeamquelques micrométres d’épaisseur, mais
cette action serait lente. La contrainte, mémedaihssiste cette action suivant des mécanismes
qui restent a établir. La formation de composés@rpar réaction de I'iode et de la zircone a été
observée par Jacqug®994], l'attaque par l'iode vapeur pouvant, en certandroits, conduire

a une desquamation de la couche de zircone. $i®188] rapporte I'observation de composés
Zr-1-O sur des gaines rompues en réacteur. Ces aséspétaient difficiles a 6ter, méme par
attaque chimique, semblant indiquer une forte aton gaine-iode-zircone.

Les fissures formées dans la couche de zirconel'sfies du chargement mécanique pourraient-
elles constituer des sites préférentiels facilitaticés de I'iode au métal ? Aucun travail n'a été
publié a ce jour.

Une couche de zircone ne semble donc pas une rea&riBattaque chimique de I'iode. Cette
couche est trés irréguliere en réacteur. Son réles da corrosion sous contrainte est donc
minime, et, comme nous le verrons au paragraplie Beut étre intégré dans la phase
d’amorcage des fissures. Par la suite, nous négtigda présence de cette couche d’oxyde en
réacteur.
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2.4 CONCLUSIONS SUR L’INFLUENCE DE L 'ENVIRONNEMENT

Nous avons pu voir au cours de ce paragraphe quenidle draconien de I'environnement
chimique lors des expériences en laboratoire estaomdition indispensable pour permettre
I'étude de la corrosion sous contrainte. Les eggailisés dans les divers laboratoires conduisent
a des résultats analogues, mais les valeurs exgétaies exploitables peuvent parfois diverger
d’un laboratoire & un autre (voir par exemple gsres 10 et 11 de la référen@harkawyet

al. 1989)). Lundeet al.[1980] exprimaient déja I'importance des conditions expéntales et la
nécessité d'un essai normalisé. La synthese de[1984] des données disponibles sur la
corrosion sous contrainte confirme cet état de faitamment lorsque les effets de I'irradiation
sont comparés entre les essais de différents labhas

3  AMORCAGE DES FISSURES

Dans ce paragraphe, nous allons étudier I'amordagefissures de corrosion sous contrainte,
phase qui, selon certains auteurs, constitue lagppegdominante. Elle reste cependant encore
mal connue.

Les premiers modéles de corrosion sous contraimipasaient que les fissures ne s’amorcaient
et se développaient que si la contrainte circonfée dépassait une contrainte limite.
Cependant, les travaux de Sharkastyal.[1989] (fig. IlI-11 et I11l-12) montrent que, si I'on
appligue avant I'essai une contrainte inférieurgetie contrainte limite en présence d’iode, les
temps a rupture obtenus sont diminués. Ce résudtdtedit I'hypothése suivant laquelle seule la
contrainte pilote 'amorcage des fissures.

Les travaux de Coffifil979], Peehst al.[1983], Jacque§l1994], Bibilashvili et al.[1996 b] et
Fregones§l997] montrent que les fissures s’amorcent si la déftiomaplastique locale
(mesurée apres essai) dépasse une déformation ISétulde de la densité de fissures montre
gue plus la déformation plastique locale est ingiad, plus le nombre de fissures est important.
Par exemple, Bibilashvilet al. [1996 b]ont corrélé la densité de sites d’amorcage)|a la
déformation suivant une loi puissance(eu= A.(€ - &q) ", Si € = g4, et 0 sinon. Les travaux de
Jones et Cubicciottj1978], qualitatifs, effectués sur des tubes en prestiois sous iode
vapeur, montraient déja que des fissures de corr@gius contrainte s’amorcaient dans une zone
déformée localement a 'aide d’'un poingon. Pesthed.[1983] ont montré que la distribution de
la taille des fissures suit une loi identique tautlong de I'essai (de pressurisation interne), la
valeur moyenne augmentant avec le temps et la défamn, la dispersion de la distribution
restant constante. Cependant, expérimentalemengstil extrémement difficile d’éviter la
présence d'une couche d'oxyde. On peut donc ser pasguestion de savoir si I'effet de la
déformation est intrinséque aux meécanismes de G&dieéou s'il résulte d'un couplage avec
'endommagement de la couche d’oxyde.

Nous avons vu au paragraphe précédent que I'atiatprgranulaire des alliages de zirconium
était possible dans un milieu iodé pour des éprbewenon contraintegJacques 1994]
éprouvettes ayant été ou non écrouies. Mais cettgue se limite en surface et la profondeur de
ces sites est inférieure a la taille du grain diidige attaqué.
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FIG. 111-12. Influence d'une précontrainte appliquée duranh2dreqgSharkawyet al. 1989]

Quels sont donc les paramétres influencant 'amgeca

La condition de franchissement d’'une déformatiaunilsest une condition nécessaire, mais non
suffisante pour que les défauts amorcés le longaileis de grain ou des points triples puissent
ensuite se développer et devenir des défauts iasrtCe seuil de déformation (évalué a 0,4 %
de déformation totalfv/erhaeghe 1997] correspond a la déformation nécessaire pour rempr
mécaniquement la couche protectrice de zircone.

L’étude cristallographique de I'amorcage des fissumenée par Kubet al.[1985 a] a montré
que la contrainte assistait cet amorcage. Touslééguts se développant sont ceux orientés
perpendiculairement a la contrainte appliquée. ttagux de Jacqudg$994] ont quantifié ces
résultats. Il a également montré que l'incompatéitde déformation, ainsi que la différence
d’orientation cristallographique entre grains vesssont des parametres du second ordre, ce qui
va a l'encontre des travaux de Kudial [1985 a].

La contrainte joue un réle sur le développementatedéfauts. En sollicitant plus les joints de
grains orientés perpendiculairement a la contrapigiquée, celle-ci permet a 'iode d'accéder
plus facilement en profondeur. Selon Bibilashetlial. [1996 b] seuls les défauts soumis a une
contrainte locale supérieure a une contrainte dimitéfinie par des essais de pressurisation
[Bibilashvili et al.1995 et 1996 g]sont susceptibles de se développer le long diuplasieurs
joints de grain, en accord avec les observationkdes et CubicciotfiL978].

Quel est le rdle des éléments d’alliage des Zirg&lo

Les travaux de Jones et Cubicci¢pit®78] indiquaient que les fissures s’amorcaient tou;juirs
des précipités (phase de Laves) du Zircaloy. Csslteds ont été confirmés a I'époque par
d’autres chercheurs travaillant également poupHRiEMattas et al.1979]. Par la suite, le rble
des précipités comme sites d’amorcage a été déepammtiaddad et Cop986], Kubo[1985 b]

et, plus récemment, par Jacq{E394] et Fregonesg 997].

Les précipités intragranulaires ne joueraient auélmdirect sur 'amorgage des fissufsibo
1985 b] Les précipités intergranulaires ne constituetadgralement pas des sites préférentiels
pour I'amorcage. Leur influence apparaitrait loesges derniers seraient présents dans les joints
de grains favorablement orientés, ces sites d’aagerge développeraient plus, du fait du fer
présent dans ces precipités, le fer étant connu pammouvoir la corrosion sous contrainte
[Wood 1972/1973]L’augmentation de la concentration en fer ddiéige accroitrait le nombre
de précipités tant intragranulaires, que intergiares, et donc la probabilité de présence de ces
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précipités dans les joints favorablement orientgpar la suite, la sensibilité a la corrosion sous
contrainte, comme l'ont observé Kubbal.[1985 b].

Quels sont les autres parametres susceptiblesluéin€er cette phase d’amorcage ?

La déformation plastique joue un role prépondémamt 'amorcage. Un accroissement de la
température, dans le domaine de températures conmeptie 300 et 488 °C, augmente la
plasticité du métal et favorise donc I'émergence dandes de glissement, facilitant ainsi la
rupture du film passif et donc I'amorcage des fissyCoffin 1979, Fregonese 1997]
L'irradiation crée dans la matiere des défauts, anti pour conséquence de durcir le matériau
irradié, ce durcissement pouvant engendrer unelidatan de la déformation. La zone de
striction associée a cette localisation devientsalme zone privilégiée pour 'amorcage des
fissuredFregonese 1997]

Conclusions partielles

L’amorcage se produit lorsqu’'une déformation mirlenest atteinte, déformation correspondant
a la rupture mécanique du film passif. Lors d'uansitoire de puissance, la poussée du
combustible sur la gaine, du fait de la fragmeatatie la pastille, crée en face interne de la
gaine, en vis-a-vis des fissures du combustible, ztmes ou la déformation locale peut étre
importante (voir fig. -9 a et I-9b). Ces zonesvidenent alors des sites préférentiels
d'amorcage des fissures de corrosion sous cormya@mt accord avec les observations des
expériences conduites en réacteur.

4  DEVELOPPEMENT ET PROPAGATION D 'UNE FISSURE DE CORROSION SOUS
CONTRAINTE

Une fois la fissure amorcée suivant le schéma dégrparagraphe précédent, elle va continuer a
se propager le long des joints de grain de I'aflidg zirconium : c’est la phase de propagation
intergranulaire de la fissuration par corrosionssoantrainte. Lorsque certaines conditions sont
atteintes, la fissure continue sa propagation rdaisnaniere transgranulaire (plans de clivage
associés a des zones de fluting). La fissure vérmmr a croitre pour conduire & la rupture
ductile du ligament restant.

Pour beaucoup d'auteurs, la phase intergranulareeaut étre décrite par la mécanique de la
rupture, alors que la phase transgranulaire pétre|’ mais ce schéma n’est pas suivi par tous les
auteurs. En particulier, Videm et LunfE979], Norring et al.[1982] ne considerent qu’'une
phase de propagation de la fissure, décrite pardeanique linéaire de la rupture. Cette phase
regroupe les étapes intergranulaire (« amorcagétrnsgranulaire (« propagation »).

Videm et Lundg1979] constatent que les deux modes de développemdatfdsure peuvent
étre décrits par la méme loi de vitesse en fonatiorfacteur d’intensité des contrainteg K
savoir da/dt = C.K", a profondeur de la fissure, la constante C &pbsant n étant déterminés a
partir des résultats expérimentaux (fig. lll-13)olservation des facies de rupture permet de
mettre en évidence trois domaines de vitesses. Rmurfaibles vitesses de propagation
(< 10® m.sY), ce qui correspond & des valeurs dénkérieures & 7 MPa.5, la propagation est
purement intergranulaire. Ensuite, apparait une zlentransition ou les facies de rupture sont un
mélange transgranulaire et intergranulaire (7,<R,5 MPa.m{?). Au-deld, la rupture est
essentiellement transgranulaire.

Les travaux de Norringt al.[1982] montrent également que la mécanique linéaire depkare
peut décrire la propagation de la fissure. Parreold lissage des résultats indique une transition
(K, =8 MPa.nf?) pour la vitesse de propagation correspondant langement de mode

-48 -



CHAPITREIII.

Etude en laboratoire de la CSC des alliageszirconium

bY

(fig. I-14). 1 est a noter que le lissage desing® expérimentaux (da/dt=f(K ou

K, = f(da/dt) ) retenu influence les valeurs des tamtges C et n de la loi (droite en pointillés sur
la figure 1ll-14 b). Ces travaux montrent égalemgun la taille de grain (entre 4 et 10 um) n'a
pas d’'influence sur les vitesses obtenues.
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Les tailles de grain ont été obtenues par reditstibn pendant 15 minutes a différentes tempégataupérieures a 600 °C.

FIG. llI-14. Vitesse de propagation d’'une fissure de CSC ectitomde K[Norring et al. 1982]

Quels sont les parametres influencant la phasegné@ulaire ?

La phase intergranulaire est la poursuite de Ia@liéamorcage. Du fait que I'adsorption n’agit
gue sur une faible distance, la plasticité assigter développement intergranulaire de la fissure
[Fregonese 1997]Des traces de plasticité ont été observées sdates des grains en vis-a-vis
de la fissuration intergranulaifgerhaeghe 1997]Le role de la contrainte devient important, car
les fissures intergranulaires atteignant des pddars de quelques grains (effets de volume), la
contrainte permet d’ouvrir ces fissures et ainautbriser I'accés de I'iode en fond de fissure.
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Quelles sont les conditions du passage de la pHdasdéveloppement intergranulaire a la
propagation transgranulaire ?

Les conditions locales en pointe de fissure sortodgine du changement de mode de
propagation. Il est conditionné par le franchissaimun facteur d’intensité des contraintes
critique K cscou d’une contrainte critique en pointe de fisq@ex 1990 b]

La phase transgranulaire est caractérisée parldes pe quasi-clivage sur le plan basal de la
maille hexagonale. Le « fluting » observé correspanla déchirure ductile le long des plans
prismatiques de cette maille. Robestsal.[1979] et Smithet al.[1979] pensaient qu’en pointe
de fissure, les grains orientés convenablement a@np de maniére fragile (quasi-clivage),
créant localement une zone de décohésion partiglla contrainte ne s’appliquait plus que sur
les autres grains, conduisant a leur rupture pahidée. Sur la figure llI-15, ce schéma
correspondrait au clivage des plans C1 et C2,¢wiia déchirure de la zone F. Mais, ce schéma
semble erroné, comme le proposent Leech et GajliéB4]. La fissure se propagerait en
rompant successivement les grains rencontres (Zoheslis F puis C2).

Direction de
propagation
de la fissure

FIG. lI-15. Schéma de propagation transgranulaire d'une fisgueechet al. 1984]

Quels sont les parametres influencant la propagatransgranulaire ?

Contrairement a la phase intergranulaire, aucufieeimce de la plasticité n’a pu étre mise en
evidence sur la propagation transgranul@iReuillon et al.1997]. Ces auteurs ont également
observé que la vitesse de propagation dans le dend® température compris entre 350 et
488 °C est constante, environ 2 pmpeur du Zircaloy-4 détendu non irradié.

L’effet de texture, mis en évidence par Pegthal.[1979], puis confirmé par de multiples études
[Schusteret al.1992], montre que plus cette derniére est tangentiplles la sensibilité a la
corrosion sous contrainte est grande (fig. 11I-16).

Orientation du plan basal

Dengité relative des fissures

FiG. IlI-16. Distribution angulaire de fissures de corrosiorus@ontrainte
en fonction de la texture (tube non « classiqugPeehset al. 1979]
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L'influence de la texture s’explique trés bien pes travaux de Hwangt al.[1989] sur la
fragilisation par I'iode des liaisons Zr—Zr, traatestant toutefois a valider par des calabs
initio. Le plan basal et les plans pyramidaux sont lessples plus fragilisés par I'adsorption de
l'iode. Lorsque la texture est radiale, les comdis déclenchant la propagation transgranulaire
sont plus difficiles a atteindre, la phase intengitaire est, dans ce cas, plus importante.

Un mécanisme unique pour décrire les phases indeungaire et transgranulaire ?

Comme pour I'amorcage des fissures, I'adsorptiofiidde semble étre le mécanisme qui régit
les stades intergranulaif@Villiford 1985] et transgranulaire de la propagation. Les conustio
meécaniques seraient seules a l'origine des dift@®rractographiques entre ces deux stades.
Dans le cas de la phase transgranulaire, la ciretitadsorption de l'iode expliguerait pourquoi
les vitesses de propagation sont si faibles (envitoum.8 [Rouillon et al.1997]), en
comparaison des vitesses de propagation d'un prenede clivage pur.

Les travaux de Wooeét al.[1975] (essais d’expansion de mandrin) et Rouil&inal.[1997]
(essais de pressurisation interne) montrent quengportement en déformation de I'éprouvette
lors de ces essais est le méme en milieu iodé quikeu inerte, a savoir un comportement en
fluage (les courbes tracant la contrainte ou lae€oappliguée en fonction de la vitesse de
déformation moyenne sont identiques pour les dgp&st de milieu). Le fluage de l'alliage de
zirconium assisterait donc la corrosion sous camtgaSeules des conditions locales difféerentes
sont a l'origine des faciés pouvant étre obserWifliford [1984 et 1985]s’est basé sur cette
hypothése pour construire son modele de corrosios sontrainte.

Ryu et al.[1988] ont cependant observé une influence de la corateniren iode sur les
vitesses de fluage primaire et secondaire avecffeh @e saturation pour les concentrations
élevées en iode. La méthodologie utilisée par &yal.[1988] pour tracer ces courbes de fluage
en présence d’iode pourrait étre a l'origine desultats obtenus. En effet, ces essais de
pressurisation interne sont conduits sur des tlloeghés, contenant initialement la quantité
d’'iode souhaitée et la pression d’argon nécesgaive engendrer I'état de contrainte désiré a la
température de I'essai (340 °C). A différents inttala mesure de la variation de diamétre est
effectuée manuellement a la température ambianite, &u refroidissement de I'’échantillon, qui
est ensuite réchauffé a la température de I'essguja la prochaine mesure. L’échantillon voit
donc au cours de l'essai un cyclage en températtiren pression, dont les effets sur
I'environnement chimique sont difficilement évalilgegeta priori non négligeables (I'iode peut
agir lors des phases de baisse et de montée egrianme).

Il apparait que les phases intergranulaire et gramsilaire pourraient étre régies par le méme
mécanisme chimique, l'adsorption de I'iode, etsiées par la déformation (visco)plastique du
matériau, qui mettrait a nu le métal.

5 CONCLUSIONS

A lissue de cette revue, il ressort que la fissomapar corrosion sous contrainte pourrait étre
décrite par l'association entre la mise a nu duahpr déformation plastique et I'adsorption
chimique de I'iode en pointe de fissure. Mais cu@lrrait donc étre le paramétre mécanique qui
gouverne le développement et la propagation diedarke (en supposant qu'il y ait toujours assez
d’iode en pointe de fissure) ?

L'existence d'une contrainte minimale de fissuratim'est pas clairement établie

expérimentalement, puisque la valeur de cette amtér est fonction de la durée maximale des
essais (les durées requises sont incompatiblesdmseétudes de laboratoire). La contrainte est
un parametre adapté pour interpréter les essat®m@sion sous contrainte a charge imposée,
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sachant que la contrainte appliquée durant I'ggsabque, outre la déformation plastique due a
la mise en charge, une déformation par fluage.

Les essais de traction lente, effectués a vitesstbrmation imposée, permettent d'obtenir des
informations sur les roles respectifs de la conteaet de la vitesse de déformation. En effet, ces
essais montrent que la fissuration ne se produdt lgusque la vitesse de déformation est
inférieure & une valeur seuil (fig. lll-6 et lll=7Au-dessus de cette valeur, la cinétique
d’adsorption de l'iode serait plus lente que lezamismes de plasticité.

L'influence de la vitesse de déformation tend ddqondr que ce paramétre mécanique joue un
réle important dans les mécanismes de fissuratian @SC des alliages de zirconium.
Cependant, l'existence d'une corrélation absoltre émrésistance a la corrosion sous contrainte
et la vitesse de déformation viscoplastique n'ast@gemontrée. Ceci suggere également que ce
n'est pas la vitesse de déformation macroscopiqudait étre prise en compte, mais la vitesse
de déformation viscoplastique locale.

De nombreux auteurs ont montré que la sensibiliéécarrosion sous contrainte augmentait avec
la triaxialité des contraintg&airman 1977, Une 1979, Nakatsukéal.1982 a et 1982 b, Choo

et al. 1987]. Cet effet de la triaxialité pourrait s’expliquégalement en terme de vitesse de
déformation, et non pas en terme de diffusioniddd’ (a I''mage de I'hydrogene qui diffuse dans
le Zircaloy vers les zones fortement contraintesynme le pensaient Chost al. [1987].
Cependant, seule I'évaluation des champs mécanaqupsinte de fissure au cours de ces essais,
dont le champ des vitesses de déformation, poueraibntrer.

Le rble des paramétres mécaniqgues sur les mécanigdmecorrosion sous contrainte reste
cependant une question ouverte. En effet, les urade Verhaegh§l997] montrent que les
différents modéles physiques de la littérature embdent pas s'appliquer la corrosion sous
contrainte des alliages de zirconium (les signatdractographiques de chacun des modéles
n'‘ont pas été observées).
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CHAPITREIV.
MODELES MACROSCOPIQUES DE CORROSION SOUS
CONTRAINTE DES ALLIAGES DE ZIRCONIUM

L'objectif de ce chapitre est de présenter lesédifits modéles macroscopiques de corrosion
sous contrainte des alliages de zirconium dispesildlans la littérature, modéles pouvant étre
intégrés dans des codes de calculs thermomécardgueayon combustible.

1  QUELQUES GENERALITES

Tous les modeles de corrosion sous contrainte dislgs dans la littérature sont de nature
phénomeénologique et calés sur des expériencesedsypisation interne meneées sur des tubes de
gainage en alliages de zirconium. En effet, cesi®sont considérés comme les mieux controlés
et représentatifs de la situation d’interactiontiiasgaine. L'état de contrainte global dans ces
tubes minces est connu analytiquement ; de pluspmedes essais relativement aisés a effectuer.

Les essais d’expansion de mandfdood 1975, Coffin 1979, Tomaliet al.1979] sont, en
revanche, plus représentatifs, mais leur dépoudigmeécessite un calcul complémentaire pour
déterminer les contraintes dans la gaine, cartli@&canique du systéme n’est pas simple. lls
n'ont été utilisés qu'a titre purement comparatdnijparaison entre milieux inerte et corrosif),
comme le sont également les essais de tracticansi@aux.

Afin de déterminer les vitesses de propagatiorrgnéaulaire et transgranulaire, ces essais sont
conduits soit sur des tubes sains, soit sur desstptesentant une préfissure. Cette préfissure est
créée soit mécaniquement par usinage (essais el [Ioneset al.1978, 1979 et 1980] soit

par fatigue (essais due@ GrenoblgLemaignan 1984).

Lors d’essais sur tubes préfissurés, la fissureod®sion sous contrainte se propage uniquement
de maniere transgranulaire, la rupture intervepantdéchirement ductile. Ces essais permettent
donc de déterminer la loi de vitesse transgrarailay. Elle est toujours écrite sous la forme :
vie = f(K)) si K| >Kcsc, le facteur seuil kesc d'intensité des contraintes étant évalué par
extrapolation de ces mémes essais. Les essaisb®s $ains, pour lesquels la fissure se propage
intergranulairement puis transgranulairement, s#nz déterminer, a l'aide d’'un traitement
mathématique, soit la vitesse de propagation iraerdaire \ [Delette 1994] soit la duréed

de cette phase non décrite par la mécanique deupture [Videm et al.1979] (phase
d’amorcage). Cette étape est régie par des loenpamt phénomeénologiques et n’integre pas les
mémes ingrédients suivant les auteurs (au conulaita propagation transgranulaire).

La période d’incubation est soit intégrée dansHasp d’amorcage, soit négligée. La rupture
ductile, sauf exception, est considérée comme ritestée. La corrosion sous contrainte est
provoquée par le dépassement d’'une contraintegljrdnt la définition varie suivant les auteurs.
En général, il s’agit de la contrainte en dessautaduelle la rupture n'a pas été observée apres
une durée donnée (100 heures par exemple). &aab. [Baro et al.1986, Atrenset al.1984,
Dannhauseet al.1984] utilisent une autre définition plus adaptée adezssais ; il s'agit de la
valeur limite de la contrainte d’éclatement lorsdaeitesse de montée en pression tend vers 0
(fig. IV=1). La définition d’'une contrainte limitapparait donc comme arbitraire. Nous avions
déja mis ce point en avant au chapitre 1ll, panalges3. (fig. 111-12).
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FIG. IV-1. Définition de la contrainte limite selon Baed al.[1986].

Parmi les modéles qui suivent les quelques priscg®ncés ci-dessus, nous allons présenter le
modele de Delettfl994], EPRI[Miller et al.1981 et 1988t ABB [Jenkvist 1995]D’autres
modeles, proches de celui de Delette, furent dépélsiVidemet al.1979, Mattaset al.1979],

mais nous ne les exposerons pas ici.

2 PRESENTATION DE QUELQUES MODELES

2.1 MODELE DE SCHUSTER-DELETTE (CEA GRENOBLE) [1994]

Les trois parameétres mécaniques qui caractérigemiociéle sont les suivants :
— la contrainte limitex;,, contrainte a dépasser pour déclencher la conm@sias contrainte
et la propagation intergranulaire ;
- le facteur d’intensité des contraintes critiquecds, son franchissement déclenchant la
propagation transgranulaire ;
— le parametre D, caractérisant la vitesse de prajeg@ansgranulaire.
Toutes ces grandeurs ont été identifiees sur demisede pressurisation interne conduits sur
matériau neuf ou irradié a différentes fluences.

Seuil de déclenchement de la corrosion sous corigrai

La contrainte circonférentiellEgg doit franchir la contrainte limit&;y,, dépendant de la fluence
@ et de la température T. L'évolution @g, retenue est la suivant@ én neutrons.ify T en
Kelvins, Zjim en MPa) :

Pour@< 1,1.16° neutrons.nf Pour@= 1,1.1G° neutrons.nf
_ Q _ Q
Sim = [279-1,32 (T-623,15)] - [84-1,32(T-623,1E{)11T025j Sim = 195 - 13% 81025)

Loi de développement intergranulaire
La vitesse de développement intergranulaire n’éast accessible directement, la formulation
suivante a été retenueg—"t’E%(Zee—an), a longueur de la fissure intergranulaireQetonction
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empirique des parameétrgs, et de Kcsc Les auteurs ont supposé, lors de la déterminagon
cette fonction, qu'il existait une proportionnaligétre la contrainte limit&;, et la limite
d’élasticité. Cependant, I'effet de la fluence ses deux contraintes est oppo&g,(diminue
avec lirradiation, alors que le matériau se djircit

Transition intergranulaire/transgranulaire

Le facteur d’intensité des contraintes critiquergewzircaloy-4 détendu (standard) suit la loi :
K, csc= 1,247 + 2,158xp(-@/10%) , K, csc en MPa.ni? et en neutrons.f

Ce facteur ne dépend pas de la température, résoitdirmé par la suite, par Rouillogt

al. [1997], dans le domaine de températures [350, 488 °Q] gh@umnatériau non irradié.

Loi de propagation transgranulaire
La loi de propagation recalée sur les essais astiVante :

da . 0 <1 i
m = c[1+ D(K, - chsc)] ,SsiK > K cscetC=10"m.s par convention.

Le paramétre D (en (MPaXf)™) a pour expression(pour du Zircaloy-4 standard) :
D = 3,86.10°.[0,289 + 0,711.exp@10)].exp8723/T) , T en Kgpen neutrons.ifi
Le facteur d'intensité des contraintesdsét calculé par K= 0,895 go.(Ta)">.

Critére de rupture de la gaine
La rupture a lieu lorsque la longueur de la fissuest égale a I'épaisseur de la gaine.

2.2 MODELE DE L’EPRI[MILLER ET AL. 1981ET 198§

Les fissures de corrosion sous contrainte étardlesiet se propageant radialement dans
I'épaisseur, Milleret al.[1981 et 1988]ont développé pour I'BRi un modéle unidimensionnel
pour simuler leur propagation. L'utilisation d’'ude par éléments finis a été écartée pour des
raisons de facilité d'utilisation et de colts d&uabs.

Géométrie du modele

L’épaisseumw de la gaine est découpéere@lémentsrf = 50) de longueuAL,;.

On ne s’intéresse qu’aux valeurs locales de lard&ftion circonférentielle dg, de la contrainte
circonférentiellezgg et de la concentration en iode | au milieu de okagément repéré par la
grandeumn; = R - Ry (fig. IV-2).

Fissure
1 / Net i n
N7 K, N N
7N 2 PAN PAN
- > >
Vet > Vi
F\)moy
|

R
FiG. IV-2. Géométrie du modéle de PRI
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Profils de déformation et contrainte liés a la fiss

Afin de tenir compte de la présence de la fisstideeson influence sur les champs de contrainte
et de déformation dans le ligament, les profilsdééormation et de contrainte sont postulés
comme suit :

g =A+ B[exp(—kzvi )—1] (n équations)

2
g, =0"(g) +20, [1— exp(—ksB)](Mj (n équations)
V —

CT n
&, 0; respectivement déformation et contrainte au mitielw'élément noté i.
0" (g;) contrainte donnée par la courbe de traction (essake).
Le second terme intervenant dans I'équation deofdrainte est un terme qui permet de rendre
compte de la triaxialité croissante des contraiantefur et a mesure que la fissure se propage (B
augmentant)gy est la limite d’élasticité du matériau. La forme champ de déformation, ainsi
gue la valeur du parametrg nt été déterminées par lissage du champ derdéfion issu d’un
calcul par éléments finis d’un tube fissuré.

L’équilibre de la section s’écrit suivant :

WO, = D OAL; et .ZViOi AL, =0 (2 équations)

i=ncr 1=Ner

Nous avons donc (2n+2) inconnugs g;, A et B pour (2n+2) équations. Comme données
d’entrée, un code de calcul d’assemblage donnecoaws du temps, les variations de la
contrainte moyenne circonferentietigoy ou du déplacement circonférentiel global de ldisec

La loi de comportement utilisée pour le matériaanétune loi élastoplastique bilinéaire, la
résolution de ce systeme devient aidddler et al.1988].

Concentration d’iode | au premier élément non rompu

Le mécanisme important de la corrosion sous cargast I'attaque chimique de I'iode en fond
de fissure. Le processus, retenu par les auteunsodi¢le, qui limite 'adsorption de I'iode est sa
diffusion de la face interne de la gaine vers lafgode fissure.

La concentration en iode en fond de fissure (élémegeré par l'indicer sur la figure IV-2) est
régie par I'équation :

dl _ 1, Q Ky

— =l exp=)| I, expc—=) -1

dt W p( RT)|: eff p( gke)

£ est la déformation totale en pointe en pointeissufe. |, =min(l, 10 gcm™) traduit un

effet de saturation en iode, ou | est la concaptrat’iode a l'intérieur de la gaine;, IQ, k et ks
sont des constantes du modéle.

La grandeur mécanique gouvernant I'acces de lI'emdpointe de fissure est la déformation en ce
point. En effet, plus la fissure est ouverte (défation importante), plus I'iode est susceptible
d’accéder en pointe de fissure, la températurel@ecd ce mécanisme.

Critéres locaux de propagation

La concentration en iode en pointe de fissureaegtdndeur choisie pour gouverner le mode de
propagation de la fissure sous I'attaque chimiqué&idcaloy par I'iode.

La propagation est intergranulaire, si la conceioimalct atteint, pour des contraintegr en
pointe de fissure, la valeur seuik E I = 10° g.cm?.
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La propagation est transgranulaire si la conceotradtteint une valeur seuil dépendant de la
contrainte en fond de fissure :

4
O-0,C+F :
Izlle( n SI0 2 Op c+r

La contrainteog c+rest a relier au facteur d’intensité des contraibtesc, elle est fonction de la
texture du matériau. La forme de I'équation retergkea corréler avec la loi de propagation
déterminée par Kreyret al.[1976] : da/dt = C.K, si K, = K, csg, C constante.

La rupture ductile de la gaine intervient lorsqaeléformation en pointe de fissuxg dépasse

la déformation a rupture, :%s;[ﬂ 2exp(—ksB)], dépendant de la triaxialité engendrée par la

propagation de la fissureg étant la déformation a rupture obtenue lors d'ssaeuniaxial.

Lorsque les conditions de rupture intergranulametransgranulaire sont atteintes en pointe de
fissure, la déformation et la contrainte de I'él@massocié sont mises a zéro, ainsi que la
concentration en iode au milieu de I'élément suiv(out I'iode arrivant en pointe de fissure est

suppose réagir avec le Zircaloy et n’est alors glaponible par la suite). L’état mécanique de la
section est réactualisé, lorsque le chargementabkdt modifié (application a un transitoire de

puissance, par exemple) et/ou lorsqu'un élémembegiu (propagation de la fissure).

Distribution initiale de taille de défauts

Afin d’expliquer la dispersion des résultats observd’'une part, lors des expériences de
pressurisation interne et, d’autre part, lors degitoires de puissance conduits sur des crayons
en réacteur expeérimental (dans ce cas, la disperslitenue est plus importante qu’en
laboratoire), Milleret al.[1981] ont introduit la présence possible d’'un défautahilLa taille de

ce défaut est aléatoire, mais reste cependantidnférau dixieme de I'épaisseur de la gaine
(taille maximale tolérée a l'issue de la fabricatie la gaine).

La loi de distribution de la taille de ces défantgsurée expérimentalement, est la suivante :

0(C,) =1-exg- kA (1/,/c,)"].

@(co) est la probabilité qu'un défaut ait une taillétiale supérieure aocles parameétres k et p
sont obtenus par lissage des résultats expérimerndalest la surface concernée par l'attaque
chimique de l'iode. Pour un assemblage combustitleine éprouvette de laboratoire, ces
surfaces sont différentes. Ceci pourrait expliqe®ipn les auteurs, que des ruptures soient
observées en réacteur dans des conditions idestigueelles simulées lors d’expériences en
laboratoire ou la rupture n’est pas obtenue (umutéhitial plus grand en réacteur étant alors
plus probable).

Remarques

L’EPRI a développé une formulation simplifiée de ce mediiller et al.1981 et 1988] qui
consiste en I'écriture d’'une formulation explicite la vitesse de propagation de la fissure da/dt
en fonction de la contrainte moyenogoey et de la concentration ken iode en face interne
(équation obtenue par lissage des résultats foparide modeéle présenté dans ce paragraphe).
La présence d’'une barriere de zirconium (remédecadrosion sous contrainte - voir chapitre Il)
peut étre prise en compte avec ce mofidider et al.1988]. Ce modele a été implanté dans des
codes de calcul de crayon combustipf@aung et al.1985]. Il a été retenu par des chercheurs
roumains [Ciocan et al.1998], qui l'ont amélioré, en tenant compte, par exempule
'adsorption anisotrope de liodfHwang et al.1989] et de la plasticité en fond de fissure
(modifiant la contraintey c+au cours de la propagation).
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2.3 MODELE DE JENKVIST (ABB ATOM) [1995]

Ce modele de corrosion sous contrainte a été daép@lpar Jenkvidl995]. Il a été intégré dans
le code de calcul par éléments finis bidimensioniésé par A8 Atom (Suéde) pour modéliser
le comportement du combustiljdassihet al.1995].

La longueur de la fissure créée dans la gaineatéera.

Existence d’'un défaut initial

La propagation intergranulaire étant lente, Jenke@ansidére, afin d’expliquer des temps a
rupture trés courts observés lors de transitoieepulssance, que la gaine présente un défaut
initial, dont les dimensions sont telles que lapagation de ce défaut débute de maniére
transgranulaire ou ductile.

La profondeur initiale @de la fissure de corrosion sous contrainte swatlande distribution. La

loi retenue par Jenkvi$l995] est celle utilisée par [®RI dans son modele (voir le paragraphe
précédent).

Loi de propagation transgranulaire

La propagation transgranulaire débute si le tauxedétution d’énergie J dépasse une valeur
seuil, notée ke Rappelons que, dans le cadre de la mécaniquarkndée la rupture, le taux de
restitution d’énergie J et le facteur d’'intensigs @ontraintes Ksont reliés par :
K, 2 Kk valant 1 en contraintes planes et’len déformations planes,
J=—=K, I . - ,
E v coefficient de Poisson du matériau et E son modiYeung.
Jesc peut donc étre relié au facteurdéc, déterminé expérimentalement. Ce parametre dépend
de la fluence et de la température.
Les expériences réalisées par Nagfaal.[1985] montraient qu'il était possible de décrire la
propagation d’'une fissure de corrosion sous cantia I'aide de ce paramétre J.
Jenkvist a intégré dans sa loi les effets de la@aination en iode sur la vitesse de propagation
de la fissure, valeurs obtenues par Ryal.[1988], méme si ces travaux sont sujets a discussion
(voir paragraphe 111.)
La loi de propagation transgranulaire utilisée jenkvist est la suivante :
0 S <Jcsc
da _

N
—= J Q .
Cf(l))|— | exp—=| sUd=J
“ (2)(%3(;) F( RTJ

f(l,) traduit I'effet de la concentration en iode (fig—3),

Jescfonction de la fluence et de la température Tritmi donnée),

1,35< N < 1,50, coefficient supposé identique pour touslkages de zirconium,
Q énergie d’activation et C constante, fonctionsrdériau de gainage,

R constante des gaz parfaits.

Loi de propagation ductile

Contrairement aux autres modeles, Jenkvist coresigiée la rupture par déchirure ductile de la
gaine n’est pas instantanée. Il tient compte, dansmodele, du fait que la ténacité du matériau
évolue avec la profondeur de la partie ductilealédsure. On notegda longueur de la fissure
s’étant propagée de maniere ductile.

Jr(ag) est la courbe de ténacité du matériau (fig. IV-€Btte courbe n’étant pas disponible dans
la littérature ouverte pour du matériau irradié) stlure a été postulée. La température modifie
la valeur & (= k(ag=0)), mais pas l'allure de la courbe.

L’accroissement ductilAa de la fissure durant un intervalle de teypsst donné par :

{ Na=0 si J@) <J, @)

. , ou J(a) est le taux de restitution calculé.
J; (@4 +Aa) = J@) sinon
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FiG. IV=3. Effet de la concentration en iode. FIG. IV-4. Courbe de ténacité(hy).

Calcul de la concentration en iode

La loi de propagation transgranulaire incluantféefde la concentration d’'iode, il est donc
nécessaire de calculer I'iode disponible dans lege cours du temps. Pour cela, un modéle
simple de relachement d’iode, prenant en comppedaence des isotopes a vie courte de l'iode,
a été développé. L’iode produit et présent danglen’attaquerait qu'une surface égale au
dixieme de la surface interne de la gaine ; cattéase correspondant aux plans interpastilles.
Cet iode serait totalement disponible en pointdéisteire (son transport le long de la fissure est
instantané, de méme que les réactions chimiqueodeisant en pointe de fissure).

Intégration du modele

Dans le code de calcul ou est implanté ce modéle,mméthode de relachement de nceuds est
utilisée pour simuler la propagation de la fissane cours du temps et ainsi prendre en
considération l'influence de cette derniére sutatémécanique de la gaine. La figure IV-5
montre un exemple de maillage. La fissure de cmnosous contrainte est positionnée en vis-a-
vis d’une fissure de la pastille, ou le maillagét@ raffiné.

Conditions aux limites
A Déplacements ux ef uy bloqués

Py Déplacement normal
i la surface bloqué

FIG. IV-5. Exemple de maillage utilisé.

Exemple d’application

Afin d'illustrer les possibilités du modéle, nouoas reproduire ici I'exemple présenté par
Jenkvist (fig. IV—6 et IV-7). Nous pouvons voimfluence du coefficient de frottemdngntre la
pastille et la gaine sur la propagation de la fissu
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FIG. IV-6. Transitoire de puissance modélisé. FIG. IV=7. Propagation de la fissure.

3  ANALYSE DES MODELES ET CONCLUSIONS
Analysons les différents modeles qui viennent @'ptésenteés.

Le modele de Schuster-Delette considere que I'egtetoujours en quantité suffisante pour
engendrer la corrosion sous contrainte, contraintragx deux autres modeles. Afin de rendre
compte des ruptures rapides en réacteur suite &ansitoire de puissance, les auteurs des
modéles de I'BRiI et d’ABB ont intégré I'hypothése d'un défaut initial, hypste apparaissant
comme contestable ; la propagation d'une fissuparfir de ce défaut se faisant de maniere
transgranulaire. Ceci permet de ne pas modéliggndae intergranulaire beaucoup plus lente en
regard des temps a rupture observés en rampe.lémodele d'AB, l'intégration d'une loi de
propagation ductile parait surprenante, car, daarg il est observé peu de déchirure ductile sur
les crayons rompus en réacteur (fig. 11-3) et, tdeapart, les vitesses de propagation ductile sont
trés rapides comparées aux vitesses du processusrdsion sous contrainte. Il est a noter que,
dans l'exemple dapplication rapporté au paragra@ieon ne connait pas la part de la
propagation ductile (et sa durée) sur la propagdtitale de la fissure.

L'intérét des modeles d'®s et de I'E°RI réside dans la modélisation au cours du tempsde |
propagation de la fissure et de son influence ssrdhamps mécaniques. Le calcul de la
concentration en iode dans le jeu proposé par eteal’ABB est également intéressant. Dans le
cas du modele de Delette, la propagation trans@gizalest indépendante de la température, ce
qui est confirmé par des expériences de laboratoirgrairement aux autres modeles.

Tous les modeles présentés ici utilisent les mépaametres mécaniques pour décrire la
fissuration par corrosion sous contrainte et, siiyiits n'integrent pas le comportement en fluage
du matériau, qui ne peut étre négligé dans le dwmende températures que voit la gaine en
réacteur (relaxation des contraintes suite a ursitt@re de puissance — chapitre | — et l'influence
de la vitesse de montée en puissance qui n‘esepexduite dans le cas ou le comportement est
purement élastoplastique).

Au chapitre précédent, nous avons mis en avantegparamétre mécanique qui gouvernerait la
fissuration par corrosion sous contrainte pourgaie la vitesse de déformation en pointe de
fissure. Nous pouvons constater qu’aucun des mededeconsidére ce paramétre. L'analyse
d'essais de corrosion sous contrainte permet agndiéer I'influence de différents parametres

sur la vitesse de propagation de la fissure et dendisposer d'informations sur la formulation

de la loi de propagation.

-60 -



PARTIE B

COMPORTEMENT MECANIQUE DU ZIRCALOY-4
A L'ETAT METALLURGIQUE DETENDU

-61 -



-62 -



CHAPITREV. Comportement élastoviscoplastique du Zircal@étendu

CHAPITREV.
COMPORTEMENT ELASTOVISCOPLASTIQUE BIRCALOY4 DETENDU

Ce chapitre est consacré a la modélisation du cdgerpent mécanique du Zircaloy-4 a I'état
détendu a la température de 350 °C pour deux mive@auadiation. L'objectif est de disposer de
lois de comportement qui nous permettront de meeekvec confiance les essais de corrosion
sous contrainte en pressurisation interne domtrd guestion dans les prochains chapitres.

1 INTRODUCTION

Les alliages de zirconium présentent, du moinsétat’non irradi€, une forte anisotropie de
comportement mécanique qu’il est nécessaire dectéasiser. En effet, la modélisation par
éléments finis (EF) des phénomeéenes complexes amnant en réacteur nécessite des modeéles
élastoviscoplastiques tridimensionnels robustesr poauvrir des domaines importants de
contrainte et de vitesse de déformation. C’espagticulier, le cas lors de I'étude de la corrosion
sous contrainte des gaines, ou les champs mécarsgné complexes, notamment en pointe de
fissure.

Les capacités prédictives d’'un modele de componteme
macroscopique phénoménologique sont directemesd Bé

la base expérimentale utilisée pour identifier ledéale.

Ainsi, est-il nécessaire d’introduire de nombreusesnées Y

dans le but de décrire le comportement mécaniqueirsu

large domaine. Cependant, de par la géométriecphétie «
des gaines de crayons combustibles et, notammenéeud

faible épaisseur, certaines composantes, pouvarg F&-V-1. Sollicitations mécaniques
sollicittes au voisinage dune fissure (fig. V-1), €n pointe de fissure de CSC
caractérisant I'anisotropie du matériau, ne sons pa (deformee amplifice)
accessibles expérimentalement.

Néanmoins, connaissant les mécanismes physiquesgine de la déformation plastique, une
approche micromécanique, incluant la microstructdra texture cristallographique du matériau
étudié, peut étre mise en ceuvre afin d’obtenir description correcte du comportement
meécanique ; une échelle plus fine est alors initedpar comparaison avec l'approche
macroscopique classique. La confiance accordée &pee de modélisation est fonction des
éléments physiques introduits et de leur interfi@iaexpérimentale ; le caractere prévisionnel
de cette classe de modéles reste supérieur a adgi modeles macroscopiques
phénomeénologiques. Dans ce chapitre, aprés avoguelques rappels sur l'alliage étudié, nous
montrerons comment il est possible d'utiliser leusture hiérarchique existant entre les deux
approches décrites ci-dessus pour obtenir une idésor correcte du comportement
élastoviscoplastique du Zircaloy-4 détendu. Notamtmel'utilisation d'un modeéle
micromécanique permet d’enrichir la base expérialentavec des essais « numeriques »,
difficilement réalisables technologiquement ; laacterisation complete de I'anisotropie de
I'alliage est alors possible. La figure V-2 syntkétla démarche mise en place.

Zone plastique

2 DESCRIPTION DU MATERIAU ETUDIE

L’'objet de ce paragraphe est de présenter sucaomectequelques éléments sur les alliages de
zirconium qui nous aideront dans notre modélisaibnotre compréhension du comportement
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élastoviscoplastique de notre matériau d’étuder Beuwlus amples informations, de multiples
références sont disponiblg3ouglass 1971, Lemaignan et Motta 1994]

| BASE EXPERIMENTALE |
Identification Identification
Modéles ISOTROPE ou Modélisation
ANISOTROPE (incomplet) POLYCRISTALLINE
+ / sT
| , / Simulation
| P 4
| , 4 Bask D'ESSAIS « NUBMERIQUES » !
| s - Essais supplémentaires
¥ ¥ difficilement réalizsables
Comparaison entre modeles — Introduction de données
Importance de I’ anisotropie complémentaires sur les
* essais disponibles
I
I
| > Identification
I
| Y
L Modéle macroscopique

ANISOTROPE {complet)

FIG. V-2. Démarche hiérarchique de caractérisation du congrment mécanique anisotrope.

2.1 STRUCTURE CRISTALLINE

Les mécanismes de déformation et les propriétésigumys d’'un matériau sont fortement liés a
'arrangement spatial des atomes le constituansj gu’a la nature de ses atomes.

Le zirconium pur présente a I'état solide deuxctmes cristallines différentes. En dessous de
862 °C, temperature de transformation allotropiduep, la phase stable du zirconium, dite
phasex, correspond a la maille hexagonale compaete), (définie par deux parameétres
cristallinsa etc. Au-dessus de 862 °C, et jusqu’a la températureiglen de 1850 °C, la maille
cristallographique de la phaBedu zirconium a une structure cubique centc&s, (de paramétre
de maillea. La figure V-3 représente ces différentes streduristallines.

Etat
liquide
Phasex (HC) PhaseB (co) _ Température
273 862 1850 (€n°C)

FIG. V-3. Structure cristalline du zirconium en fonctionldéempérature.
Afin de mieux en appréhender les symétries, laésartation de la maillec de la figure V-3,

dont le volume est le triple de celui de la madllémentaire, est couramment utilisée, ainsi que la
notation de Miller a quatre indices pour repérsrdians et directions cristallographiques.
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A la température ambiante (25 °C), les parameéteasaille du zirconium pur ont pour valeurs :
c=0,5147 nm eh = 0,3232 nm, soit/a = 1,593.

Ces parametres évoluent avec la température, commentre la figure V-4, le rappoda
augmentant avec la température. lls sont égalesssibles aux teneurs en différents éléments
d’alliage. La figure V-4 illustre l'influence de keneur en hafniufet les valeurs reportées dans
le tableau V-1 montrent I'influence d’un apportgleslques €léments chimiques.

1 I I I I

5,178 |—

Teneur en hafnium
| % Zr-Hf (< 0,005 % at.)

O Zr-Hf(12 % at)

5,174 |—

5,170

5,166

5,162

5,158 3,246

Paramétre de maille ¢ (en A)

5,154 3,242

5,150 3,238

Paramétre de maille a (an A)

/
5,146 3,234

s1a2f—

I R =3

300 400 500 600 700
Température (en °C)

FIG. V-4. Evolution des paramétres cristalliogta du zirconiuma en fonction
de la température pour deux teneurs en hafrjlumstman et Kerze 1955]

TABLEAU V-1. Effet de I'apport de 1 % atomique de difféeBléments d’alliage et impuretés
sur les parametres de maille du zirconium ploagaonnées issues fleustman et Kerze 1955]

£y Variation en % Variation en % Variation en %
Elément N N
du paramétre du parametrea du rapportc/a
Oxygene +0,040 +0,031 +0,007
Etain +0,012 -0,086 +0,099
Hafnium -0,032 -0,077 -0,021
Titane -0,089 -0,093 +0,004

Le modéele des sphéres dures, ou la distance entsdds atomes du réseau est égalerus
conduit au rapport idéal suivantc/d)igga = \/% ~ 1,633. L'écart avec cette valeur idéale permet

de classer les métaux a structure hexagonale coengalassement toutefois arbitraire) et
détermine les plans cristallographiques les plusee dans le matériau étudié.

Le zirconium, ainsi que ses alliages, présentecant @égatif a la compacité idéale. Quelles que
soient la température dans le domainet les teneurs en éléments d’addition ou impuyeigs
rapportc/a reste inférieur a la valeur idéale. Dans ce @gpldn prismatique est le plan le plus
dense ; les directions denses sont les directiars(au nombre de trois) incluses dans le plan de
base, qui est un plan compact.

1 A I'état naturel, le hafnium est fortement présdans le minerai dont est extrait le zirconiumddit en étre

séparé, car, contrairement au zirconium, il possede grande section efficace d'absorption des aestr
(neutrophage).
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Pour notre modélisation polycristalline, nous madins les valeurs suivantes :
c=0,5147 nm e4 = 0,3232 nm, soit/a= 1,593 .

2.2 COMPOSITION CHIMIQUE

Le matériau, dont nous allons modéliser le compuwete mécanique et étudier par la suite la
sensibilité a la corrosion sous contrainte pardiipest I'alliage de zirconium majoritairement
utilisé, a I'heure actuelle, comme matériau de @géndes crayons de combustible des REP
francais. Il s’agit du Zircaloy-4 a basse teneurtin, dont nous avons reporté la composition
chimique au tableau V-2 (composition en accord daegorme ASTM B350.90). Le matériau
étudié se présente sous forme tubulaire et c’eptantuit de gainage de finition industrielle.

TABLEAU V-2. Composition chimique du Zircaloy-4 « bas @taiétudié.

Elément Zr Fe Cr Fe+Cr Sn o
Teneur (% massique) complément 0,21 0,10 0,31 1,32 0,120

Dans la matrice de zirconium ces éléments d’addition et les impuretés soitr@event en
position substitutionnelle (cas de Fe, Cr, Sn,Hi,.), soit occupent les sites interstitiels de la
maille hexagonale (comme pour O, C, H, N...). Le ¢ahlV-3 permet d’apprécier la taille
atomique de ces éléments par comparaison avemiatie zirconium.

TABLEAU V-3. Rayons atomique et de covalence de queldéeseé@ts chimiques.

Insertion Substitution
Elément Zr H C o) N Sn Fe Cr [

Rayon atomique

0,155 | 0,025 0,070 0,060 0,065 0,145 0,140 0,140 320,01
(en nm)

Rayon de covalence

0,148 | 0,037 0,077 0,073 0,075 0,241 0,125 0,127 330,01
(en nm)

On distingue les éléments dits alphagénes en solstlide (O, C, Hf et Sn) dans la matrice de
zirconiuma, augmentant la température de transitigngl et les élément bétagenes (Fe, Cr, Nb
et H), stabilisant la phafe ou ils sont solubles alors qu’ils sont tres peluldes dans la
phasex (limite de solubilité inférieure a 120 ppm pourfée et 200 ppm pour le chrome et le
nickel). Ces éléments bétagenes se retrouvent ldamstrice de zirconiura sous forme de
précipités de seconde phase. Le rapport des coatiens en Fe et Cr de ces précipités de Laves
Zr(Fe,Cr} est identique a celui de la composition de I'giialLa taille et la distribution de ces
précipités, jouant un role important dans la lwtatre la corrosion, sont contrdlées lors du
processus de mise en forme du matériau par ditetexitements de recuit intermédiaires.

Nous allons maintenant rappeler rapidement le ®elinfluence sur le comportement
meécanique de ces éléments d’addition.

Oxygene :Cet élément interstitiel est important puisquent@rement a beaucoup d’autres
alliages metalliques, il s’agit d'un éléement d’adsh ajouté volontairement au cours de
I'élaboration du matériau et non d’une impuretéxygene a un effet durcissant sur 'alliage en
augmentant la limite d’écoulement et la charge maie ; par contre, I'addition de cet élément
entraine une baisse de la ductilité du matériami(dition des allongements réparti et a rupture).
La mobilité importante de cet élément, dans le doenales températures « moyennes », qui
recouvre le domaine des températures vues pairla ga réacteur, est a I'origine du phénomeéne
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de «vieillissement dynamique » des alliages deomium [Prioul 1995], sur lequel nous
reviendrons. De plus, le zirconium possede une faifinité pour 'oxygene a toute température
en formant une couche passive de zircone f¢n@otectrice d'une dizaine de nanométres
d’épaisseur.

Etain : Cet élément a été introduit pour compenser I'efféfaste de I'azote (impureté) sur la

tenue a la corrosion. Des améliorations du procedsufabrication ont permis de diminuer la

teneur en azote et donc de baisser la teneur envéta la valeur inférieure définie par la norme

(d’ou I'appellation « bas étain » de l'alliage ét)d Toutefois, une baisse de concentration en
étain entraine une augmentation de la vitesseudgdldu matériau.

Fer: Cet élément a peu dinfluence sur les caractguss mecaniques des alliages de
zirconium. Par contre, la taille des grains, amg I'énergie de faute d’empilement, diminuent
avec une augmentation de la concentration en fer.

Chrome :Il contribue a améliorer la tenue a la corrosierl’dlliage. Il est présent sous forme de
précipités, associé au fer.

Hydrogéne :Bien qu’étant une impureté de fabrication, cetn@at a un effet important sur le
comportement viscoplastique du matéfiRupa 2000] En effet, au cours de sa vie en réacteur,
la gaine va se charger en hydrogene suite a lasiorr de celle-ci par le fluide caloporteur. Cet
hydrogene est en solution solide dans la matricerécipite sous forme d’hydrures (la solubilité
de I'hydrogéne étant fortement dépendante de |gpdeature). Le comportement mécanique
fragilisant de ces hydrures est particulieremerpartant a étudier lors de I'entreposage des
crayons combustibles, ou les conditions thermoméuas sont différentes de celles régnant en
réacteur.

2.3 MICROSTRUCTURE ET TEXTURE CRISTALLOGRAPHIQUE

Présentation de la texture

Suite a l'élaboration des tubes de gainage, leagak de zirconium présentent une texture
cristallographique anisotrope, tres marquée, comenmeontre la figure V-5 pour notre matériau
d’étude.

Direction de laminage Direction de laminage

Direction
circonférentielle

Niveaux :
1.8 1.4 1.8

FIG. V-5. Texture cristallographique du Zircaloy-4 détendu.
Figures de poleg) plan prismatiqug101 0), (b) plan de bas¢0002)[Béchade 1999]

Les axes &> de la maille hexagonale sont perpendiculaires direction de laminage (axe du
tube) et sont orientés majoritairement a £35° ddlilection radiale des tubes. Les plans
prismatiques (1Q0) sont perpendiculaires a la direction de lamin@gequi est caractéristique
d’une texture d’'un matériau détendu (un traitenaentecristallisation impliquant une rotation de
30° de ces plans autour de la direction radiale)slpposant que les directions d’anisotropie du
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matériau sont définies par la texture, les alliadeszirconium auront donc un comportement
orthotrope dont les directions sont respectiveniestdirections radiale, circonférentielle et
axiale des tubes.

Evolution de la texture avec I'irradiation

Il est légitime de se poser la question sur unentéedle corrélation entre une évolution de la
texture cristallographique et les modifications clamportement mécanique des alliages de
zirconium avec l'irradiation. ExpérimentalemgB&chade 1999]il n’a pu étre mis en évidence
une évolution significative de la texture aveadutiation. Dans la suite de ce chapitre, la texture
cristallographique sera la méme quel que soit\eau d’irradiation étudié et elle ne sera donc
pas a l'origine des modifications du comportemdataplastique du matériau au cours de son
irradiation. Une évolution de la texture n'est gawisageable dans les conditions normales de
fonctionnement, sauf suite a une recristallisafertielle) du matériau due a des températures
élevées, liées a la présence d’'une forte couclzactme.

Description de la microstructure

La microstructure de la matrice de zirconium esewhdinée par le traitement thermique final du
processus de fabrication. Les alliages de zircorpugsentent un état métallurgique soit détendu,
soit recristallisé (voir le chapitre ). Nous necdeons ici que les caractéristiques de la
microstructure obtenue pour I'état détendu. Ledraent de détensionnement, dont le but est de
relaxer les contraintes internes, ne restaure qugellement I'écrouissage du matériau. La
microstructure est donc proche de celle obtenieeldomise en forme de l'alliage. Aucune zone
recristallisée n'a été observée dans le matdBa@chade 1999] Les grains sont tres allongés
suivant la direction de laminage du tube (DL). dé®mensions moyennes de ces grains sont les
suivantes : 20 um de longueur suivant DL et 2 piwasti les deux directions transversales
(fig. V-6). Nous assimilerons les grains de la mstructure a des ellipsoides de révolution de
dimensions constantes (données ci-dessus). Leimag@l’état détendu conserve une structure
fortement écrouie qui présente une densité initialdislocations trés élevée.

FIG. V-6. Microstructure du Zircaloy-4 détend(a) direction de laminaggb) directions transverses.

2.4 MODES DE DEFORMATION DES ALLIAGES DE ZIRCONIUM

Les modes de déformation dans les métaux a steubewagonale compacte sont peu nombreux
et complexes. De plus, ces modes de déformaticomepas symétriques du fait de I'anisotropie

de la malille cristalline. Ces mécanismes de défoomaont au nombre de trois : le glissement

cristallographique, le maclage et la formation dades de pliagd enckhoff 1988]

Le maclage est observé a basse température emagal@our des déformations importantes
(supérieures a 3 %). Ce mécanisme de déformatiomgbed’accommoder les déformations
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suivant I'axeC€ de la maille hexagonale, lorsque le glissemerstaltographique seul n’est pas
suffisant. L’'augmentation de la température et tdspnce d’éléments interstitiels, tels que
'oxygeéne, favorisent la disparition du maclage mofit du glissement cristallographique. Ce
mécanisme, bien que mal connu, doit pourtant étréélisé lors de I'étude de la mise a froid en
forme des alliages de zirconium (laminage de plagi¢ubes).

Le mode de déformation par formation de bandeslidgen’a été observé dans le zirconium
gu’'a haute température (540 °C) et dans des gpassedant des orientations particulieres.

Par la suite, toutes nos études et modélisatiomscamduites a la température de 350 °C ou le
glissement cristallographique sera considéré coteraeul mode de déformation plastique.

Modes de glissement dans les métaux a structuaggbeale compacte

Le nombre de familles de glissement est importaais chacune de ces familles possede peu de
systemes de glissement. Il a été recensé cinglésnue glissement susceptibles d’étre activées
dans les métaux a structure hexagonale compactmaj@rité des systemes de glissement ont
pour direction cristallographiquea>. Peu de systemes, dont le vecteur de Burgerscest>,
permettent d’accommoder la déformation suivantd’az>. Ces différents modes de glissement
sont représentés a la figure V-7 et regroupés katableau V-4.

-

(b) Plan de basBas

N

(c) Plans pyramidaux de premiéere espéce (d) Plans pyramidaux de deuxiéme espgace
FIG. V-7. Principales familles de glissement observées temmétaux a structure hexagonale.

(a) Plans de glissement prismatidee.

TABLEAU V-4. Recensement des principaux systemes de glesede la maille hexagonale.

Plan cristallographiqu Direction de Nombre d systémes de glissem
Non Symbol glissement total indépendan
Prismatiqu Pri <a> 3 2
Basa Bas <a> 3 2
Pyramidal de <a> 6 4
1 espéce E <c+a> 12 10
Pyr;amidgl de o <ct+a> 6 5
2° espéc
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Glissement principal dans les alliages de zirconium

Dans le cas des métaux a structure cubique a tecdees, les trois regles suivantes permettent
de prévoir les systemes de glissement potentietieaxivables :
1. Les directions de glissement sont les directiomseég, c’est-a-dire avec le plus petit vecteur

de BurgersB. Dans le cas du zirconium, il s’agit des directien>.

2. Les plans de glissement sont les plans denses. €ommuns I'avons vu précédemment, il
s’agit des plans prismatiques pour le zirconiumppgdons que ces plans sont des plans
rugueux.

3. Sous un chargement connu, les systémes actifs ;ant ayant une cission effective
supérieure a une cission critique : c’est la loi Sishmid et Boas, le systéme principal
possédant la cission critique la moins élevée.

Conformément aux regles énoncées ci-dessus, lekatésexpérimentaux, disponibles dans la
littérature (voir par exemplgRegnard et Lemaignan 1995, Geyer 1999 ontrent que, pour les
alliages de zirconium non irradiés, le glissemeirtgipal ou facile est le glissement prismatique
Pri<a> a toute température et des les faibles niveawdéétemation.

Notons toutefois que le regle 2 n’est pas vérifiéar le béryllium qui possede pourtant, parmi
les métaux a structure hexagonale, le plus petfiadc/a. Pour ce métal, le mode de glissement
principal est le glissement basal Bas, comme pour les matériaux ayant un rappdat
supérieur a la valeur idéale. Legrdi885] a proposé un critéere simple (et vérifié) permettsn
prédire le systéme de glissement facile dans leuréa structure hexagonale : il s’agit du
systeme ayant la plus petite énergie de faute dlempnt (EFE).

La cission critique d’écoulement sur le plan prisqee diminue avec la température, mais
augmente avec la concentration en oxygene (effeisbant) comme le montre la figure V-8.

Alliages Zr - O

Teneur en oxygéne
(% massique)
+ 2000
x 1200 (A)
1200 (B)
980

X
o 905
* 655
150 - \ o 135 -
+

100 |

S s
=] (=]
T T
/+
1

n
=]
T

Cission critique - glissement prismatique (en MPa)

100 200 300 400 500
Température (en K)

FiG. V-8. Evolution de la cission critique d’écoulement endtion
de la température et de la teneur en oxyd&oeet al. 1968]

Le vieillissement dynamique des alliages de zingonicorrespond a l'ancrage/désancrage des
dislocations mobiles par la diffusion des atomeaxxygjene en solution solig€rioul 1995]. Ce
phénomeéne se traduit par la présence, sur I'éwaniude la contrainte d’écoulement en fonction
de la température, d’'un palier, qualifié par abeslahgage d'« athermique », et qui résulte
d’effets opposés que sont 'augmentation de la htéldes dislocations et de I'ancrage de ces
dernieres par les atomes d’oxygene. Dans le domaénéempératures associé a ce palier
athermique, sur les alliages de zirconium rectliséd, une sensibilité a la vitesse de sollicitatio
nulle, voire négative, est observée ; la contradiéezoulement diminue lorsque la vitesse de
déformation augmente dans une certaine gamme @ssed (voir par exempl@erep et
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al. 1980]). Le domaine de températures associé au vieiliss¢ dynamique est fonction de la

composition chimique du matériau et de la vitessesallicitation en déformation, ce qui rend

tres difficiles les comparaisons de résultats erpEmtaux (caractérisation mécanique, sensibilité
a la corrosion sous contrainte) entre différenliagds de zirconium. Le volume d’activation du

glissement prismatique augmente avec la températaes diminue avec la concentration en
oxygene, et présente un pic dans le domaine dd#issement dynamique. Nous verrons au
paragraphe 5, que le Zircaloy-4 détendu ne prégeade a 350 °C, de sensibilité a la vitesse
anormale.

D’autres particularités sont a noter :

- Une différence de mobilité entre les dislocationgcet vis est observée, différence qui
serait corrélée a la structure complexe du coeudidéscations. La déformation plastique
est contrdlée principalement par le mouvement dgeddtions vis (nous ne distinguerons
toutefois pas les dislocations vis et coin dansenapproche micromécanique).

- Des écarts a la loi de Schmid ont été observésténipérature ambiante mais ces écarts
disparaitraient avec la température (résultatsnoistesur un alliage de titane). Sans plus
d’'informations, nous avons utilisé cette loi, mésnelle est parfois mise en défaut pour les
métaux a structure hexagonale.

Glissements secondaires dans les alliages de Zinoon

Bien que les informations dans la littérature sactivation des systémes secondaires soient
beaucoup moins nombreuses que sur I'étude du gleseprismatique, des observations ont été
réalisées et conduisent aux tendances suivantes.

- Le glissement basal Baax= n’est faiblement observé qu’a haute températtire 800 K)
[Akhtar 1973] ou pour des déformations importantes a 20 °Cérseyres a 1 % a 350 °C
dans le Zircaloy-4 recristalligé&seyer 1999] Par contre, Régnaret al. [1995] n'ont pas
observé de glissement basal dans les mémes carsdifiee Geyer.

- Le glissement pyramidah<a> est le systeme secondaire le plus actif malge2aission
critique élevée, son activation augmentant aveertgpérature.

- Le glissement pyramidaiy<c+a> est activé quelle que soit la température, deis eat
nécessaire d’accommoder la déformation plastiqueasu 'axe <c> de la maille
hexagonale.

En terme de cission critique, nous pouvons retenir le classement suivant :

Te(Prica>) < 1¢(Th<a>) < 1¢(Basa>) < T¢(Thp<c+a>) .
Par contre, nous n'avons pas de classement sieilnec les volumes d’activation,y
Toutefois, le volume d’activation du glissementspratique est le plus élevé et celui du
glissement pyramidalm<c+a> est le plus faible. D’aprés la littérature (par repde
[Geyer 1999), les glissements secondaires sont plus sensiblés vitesse de vitesse de
déformation que le glissement prismatique.

Impact de I'irradiation sur les modes de déformatio

Le bombardement neutronique que subit la gaine2aateur n’est pas sans conséquence sur le

comportement mécanique du matériau, ainsi que auwésistance a la corrosion (l'irradiation

modifie la composition des précipités, le fer seoevant dissout dans la matrice). L’irradiation

neutronique crée deux types de défauts.

- Des boucles prismatiques, de type coin et de vedeBurgers &>, sont engendrées des

le début de l'irradiation et se situent dans lemplprismatiques ou proches de ces derniers.
Ces boucles sont soit lacunaires, soit interdégel(leur proportion dépendant de la
température a laquelle le matériau est bombart&)r; taille est d’environ 10 nm. La
densité de ces bouclesa< sature aprés une irradiation équivalente a dewkes de
fonctionnement en REP.
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- D’autres défauts sont créés. Il s'agit de boueles fautées, lacunaires, situées dans le
plan de base, ou elles engendrent des fautes demgit. Leur apparition intervient aprés
un demi-cycle d’irradiation en réacteur. Leur wikst supérieure a celle des boucles
prismatiques (environ 100 nm), mais leur densitdeaucoup plus faible.

Ces défauts peuvent étre éliminés par recuit démaatfNorthwood 1977] La présence de ces
défauts est a 'origine d’'un changement de modglideement principal et d’un durcissement du
matériau[Lefebvreet al.1998]. En effet, les rares observations réalisées suériaa irradié
(état recristallisé et faible niveau d’irradiatiompntrent que le glissement basal est le systéme
activé des les faibles niveaux de sollicitatiomralqu’il est trés peu actif sur le matériau non
irradié. Le glissement pyramidaj<a> est toujours le systéme secondaire le plus pefebvre

et al.1998].

On peut également not@Prioul 1995] que l'irradiation supprime les effets du vieilessent
dynamique (plus la teneur en oxygene est élevés,ljilradiation doit étre importante), rendant
ainsi le comportement viscoplastique du matériaumab (sensibilité a la vitesse positive).
L’argument avancé pour expliquer cette dispariserait li€ au piégeage des atomes d'oxygene
par les lacunes.

3  MODELISATION MICROMECANIQUE DU COMPORTEMENT DU ZIRCALOY -4

L’objectif d’'une modélisation polycristalline este ddéterminer le comportement mécanique
macroscopique en prenant en compte la microstiaddur matériau étudié et les mécanismes
physiques a I'origine de la déformation plastiqeeceé matériau, par I'introduction de variables
dont la signification physique est claire. Ces afales, qualifiées de « microscopiques », sont
définies a I'échelle des hétérogénéités du volulameéntaire représentatif (VER), défini, quant
a lui, au niveau macroscopique dans le cadre d@tamnique des milieux continus (MMC).

Dans le cas des métaux purs et alliages métalliquagcristallins, le grain constitue
actuellement I'hétérogénéité « microscopique ».différentes variables définies au niveau d’un
grain correspondent alors a des grandeurs moyempuésgjue I'on ne tient pas compte des
structures intragranulaires. Un schéma autocohé&shtgénéralement utilisé pour estimer le
comportement mécanique recherché d’'un agrégat npstigitin.

3.1 PRINCIPE DE L’ APPROCHE POLYCRISTALLINE

La construction d’'un modéle polycristallin consiste la réalisation des trois étapes suivantes,
résumeée sur la figure V{2aoui 2001]:

- Etape de représentation. Cette étape consiste, tapsemier temps, a la définition des
« phases » constitutives d'un agrégat polycristaht, dans un second temps, a la
description du comportement intragranulaire ou traphase ». Plusieurs choix sont
possibles suivant le cadre de I'étude. On distingliane part, les lois plastiques et
viscoplastiques (avec ou sans seuil), souventséé afin de décrire les évolutions de
texture et de microstructure lors de chargementsotomes (mise en forme...) pour
lesquelles la déformation élastique est négligée dtautre part, les lois
élasto(visco)plastiques.

- Etape de concentration (ou de localisation) quieris grandeurs macroscopiques aux
grandeurs microscopiques, définies au niveau dwphase », a l'aide d’un changement
d’échelle macro-micro.

- Etape d’homogénéisation conduisant a la déternoinatiy comportement macroscopique
recherché par un passage de I'échelle microscopidéehelle macroscopique.
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Comportement recherché
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FIG. V-9. Principe de I'approche polycristalline en élastesdplasticité (EVP).

Nous allons décrire succinctement, dans la suiteedparagraphe, chacune de ces trois étapes
avant de présenter plus en détail, dans les paaggasuivants, les modeles retenus pour décrire
le comportement élastoviscoplastique du Zircalogédendu a 350 °C. Les notations utilisées
dans la suite de ce chapitre sont présentées agrpphe 3.1.4.

3.1.1 Etape de représentation

Pour I'étude des agrégats polycristallins métadigjule grain est la plus petite hétérogénéité
considérée. Cependant, le VER contient un trésdgremmbre de grains (plusieurs milliers). |I
n‘est donc pas souvent possible (et raisonnablepr®dre en compte le comportement
meécanique et la position géométrique de chacumyidéss de I'agrégat.

Dans le cas d'un polycristal, une description inptate est utilisée, comprenant la fonction de
distribution des orientations cristallines (FDO@§crivant I'orientation initiale des grains par
rapport & un repére lié a I'échantillon (repéreériati) et quelques éléments sur la morphologie
moyenne des grains ; cependant, la notion de tddleggrain n’est pas introduite de maniére
explicite. Lorsque le matériau présente une textustallographique trés marquée (comme c’est
le cas pour le Zircaloy-4), un comportement fortatranisotrope peut alors étre modélisé.
Derriere ce choix, se cachent les hypothéses diogttices suivantes.

— Un «grain » désigne en réalité 'ensemble desngrdie I'agrégat polycristallin ayant la
méme orientation cristalline. Par abus de langages confondrons par la suite les notions
de grain et de « phase ».

— Le voisinage hétérogéne et différent pour chagaégrest donc pas modélisé tant d’'un
point de vue géométrigue que meécanique, puisquettavaille sur une famille de grains
distribuésa priori dans tout I'agrégat et que I'on ne tient pas cem@ggalement des
positions relatives de chaque phase.

— En général, compte tenu du grand nombre de phaséagiégat, les effets de voisinage
sur un unigue grain peuvent étre vus (en moyenae)me équivalents aux interactions
mécaniques que subirait ce méme grain plongé damsilieu macroscopique homogene
dont le comportement est celui de tous les grambagrégat (comportement recherché).
L'utilisation d’un schéma autocohérent d’homogéatm est alors possible.

L’étape de représentation se poursuit par la dasani du comportement mécanique non linéaire

intragranulaire. En général, la déformation plastiglu matériau étudié a pour seule origine le
glissement cristallographique des dislocations.
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3.1.2 Etape de concentration (ou de localisation)

On parle de concentration (respectivement de Ileatidin) lorsque I'on relie les grandeurs
macroscopiques (contrainte, déformation...) a la reamtie (respectivement la déformation)
microscopique définie au niveau d’un grain, congdéomogene a l'intérieur de ce grain.

En effet, cette étape correspond a la résolution grobléme de calcul de structure qui consiste
a déterminer les champs mécaniques locamxe( €, €*,&€") en tout point M du VER
connaissant les conditions aux limites s’appliquantle VER, données pak,(E, E), ce qui
s’écrit formellement par :

oM)=A(M,g.)Z et¢M)=B(M,g..)E ,
A etB respectivement tenseurs de concentration et @déidation, qu’il s’agit de déterminer.

Différents modéles (on parle aussi de regles doidgont été développés ; leur choix dépend de
I'application et du but recherchés.

Les premiers modeles avaient pour but de modél&myulement plastique d’un polycristal et la
déformation élastique n’était pas prise en comipgemodele de Sacli$928] considere que les
contraintes microscopiques sont proportionnelles @ntraintes macroscopiques = k2, le
facteur ly étant fonction du grain g. Le modele statique @tdorf-Budiansky]1949]
correspond au cas ou les contraintes sont unifodaas le polycristal ¢« 1). Le modéle de
Taylor[1938], toujours couramment utilisé, est simple et pestuiniformité de la déformation
plastique (ou du gradient des vitesses de défoomatiastique) dans le polycristad®(M) = EP

ou (ép(M) = E”). Le succés de ce modele tient dans ses prévisjoaktatives correctes de
I'évolution de textures. Il existe un certain nombde variantes a ce modéle également
couramment utilisées. Cependant, ce modeéle esifiquaé « trop raide », car il surestime les
contraintes par rapport a I'expérience. On peulefgent citer le modéle de Lin-Taylor qui
généralise le modéle de Taylor en prenant en coniglasticité du matériau, supposée
homogeéne et isotrope, et en écrivant 'uniformigdal (vitesse de) déformation totalgM) = E,

ce qui conduit a la loi de localisation suivante:3 =2ug’-EP), u est le module de
cisaillement du matériau. Notons que les modeleBagtor et Batdorf-Budiansky ont chacun un
caractere extrémal et ainsi encadrent le comporterfpairement plastique) d’'un polycristal ;
toutefois, ces bornes sont assez éloignées l'unéudiee et ne suffisent pas, a elles seules, a
décrire le comportement mécanique du matériau.

La seconde génération de modeles permettant déreldes interactions entre grains d’'un
polycristal a vu le jour suite a la résolution amigue du probléeme de [linclusion
d’Eshelby[1957], dont nous allons rappeler brievement les principg&sultats.

Considérons un domaire (« la matrice ») infini, homogenélastique dont le tenseur d’élasticité

estC®y, qui n'est soumis a aucun chargement a l'infinan® ce milieu, il existe un domaine |

(« linclusion ») fermé, soumis a une déformatidbrd €', (déformations thermique, résiduelle,

gonflement sous irradiation...) nulle en dehors d2ainsQ, o =%, € et dan\l, 6 = €%, (¢ - €").

Les conclusions d’Eshelby sont :
Si | est urellipsoideet &', estuniformedans |, alors la déformation (totak)estuniformedans
I'inclusion etg, =S €', ous est letenseur d’Eshelbygui ne dépend que du tenseur d’élasticité du
milieu (€°y), de la forme et du rapport d’élancement de liisan (mais pas explicitement de
chacune de ses dimensions). Bt=C% (g -€)=C% (I-S%) g =-C*¢. Le tenseur
¢* = 0% (S - 1) est appelé tenseur d'influence de Hill ; il caésise la réaction quexerce le
milieu infini Q sur I'inclusion I.

Ce résultat peut étre étendu. Le domaine irffird un comportemerinéaire et est soumis a l'infini

a un champ de contraintesiforme Z,, le champ de déformation uniforme associé est Bgté

(Zo =C°(Ey)). L'inclusion I, a un comportememjuelconque (o, =F'(g) ). La loi d’interaction est
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alors la suivanteag, - Z, = - C* (g - Eo) , ouC* désigne toujours le tenseur d’influence (dépendan
o).

Dans les agrégats polycristallins, chaque phasey(@n) joue le méme rble. Il n’est alors pas
possible de distinguer une matrice (au sens degasites). Compte tenu de la description
incompléte de la microstructure de VER (et notantrderia distribution spatiale des phases), les
interactions intergranulaires (entre phases) paudea modélisées en considérant que chacune
des phases (représentée par une « inclusion tguest tour plongée dans une « matrice » infinie
dont le comportement mécanique est celui du miiemogéne équivalent (MHE) que I'on
cherche justement a évaluer. La loi de localisaish alors obtenue par la résolution du
probléme mécanique « équivalent » (sur le prindpd’inclusion d’Eshelby). La figure V-10
résume I'approche autocohérente telle que nousngede la décrire.

FIG. V-10. Principe de I'approche autocohérerjteeyer 1999]

Placons-nous dans le cadre de I'élasticité linéaire

Selon le schéma autocohérent, nous avfQs+ MHE) Z, = 0%, Eo et (- g og= ce'g &g

En utilisant la loi de localisation décrite aupamaw/lors de la résolution du probleme d’Eshelby, le
passage a la moyenRg= <0g>.x NOUS conduit & I'équatiomplicite suivante :

Qe = <C®: (C+ 00 (% + O)> €10 = C®c (ST - ).

Bien que la résolution de cette équation soit cexgl le modele autocohérent est le mieux
adapté a la morphologie des polycristaux. C'estagre qui a ouvert la voie a la seconde
génération de modeéles polycristallins afin de décte comportement non linéaire de ces
agrégats.

Kroner[1961] a étendu l'approche autocohérente a I'élastopitéstien considérant chaque
phase comme une inclusion sphérique, uniformémdéadtifiée, plongée dans une matrice
(polycristal) également uniformément plastifiéegldsticité étant isotrope et homogéne.
Toutefois, ce modele souffre d'un grave défautsgue qu'il traite les interactions entre la
matrice et I'inclusion comme purement élastiquesesprend pas en compte la plastification de
la matrice au cours de la déformation. Hi965] a résolu le probléme soulevé par le modele de
Kroner en linéarisant les comportements local eibal dans le cadre de la plasticité
incrémentale (formulation en vitesses) :

6,=L, ¢, et 3= LE, Ly etl désignant respectivement les modules tangentsoplastiques

d’'une phase (g) et du MHE, tenseurs dépendantétia fnécanique actuel. Nous sommes alors
ramenés a traiter de maniére formelle le probléamtiél) comme en élasticité linéaire. La loi de

localisation (actuelle) estd, —S=-L* (&, -E), * est le tenseur d'influence élastoplastique
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de Hill, fonction de4 etl. La détermination du comportement global du MHEsasialors pas a
pas par la résolution d’'un probleme intégral (conamelasticité).

Le modéele de Hill a ouvert la voie a de nombrewggsoches autocohérentes du polycristal dans
le cadre de I'élastoplasticité, de la viscoplastiet de I'élastoviscoplasticité, afin de prendne e
compte les hétérogénéités mécaniques régnant gribor des phases (en linéarisant le
comportement local de maniére différente). Soulngngu’il est possible d’établir théoriquement
des bornes (comportement extrémal) dans le cadféldstoplasticité et de la viscoplasticité et
ainsi de déterminer le domaine de validité d'un aledC’est un probleme toujours ouvert pour
un comportement viscoélastiqgue ou élastoviscopjasticadre ou se place notre modélisation
meécanique du Zircaloy-4 détendu.

3.1.3 Etape d’homogénéisation

Les méthodes classiques d’homogénéisation sorg atdisées pour permettre la détermination
du comportement macroscopique recherché connaidgsangrandeurs microscopiques. Ces
meéthodes consistent en des opérations de moyetidehalle du VER, via l'utilisation de la
fonction de distribution des orientations crista# dans le cadre du schéma autocohérent.

3.1.4 Notations

1. Par la suite G désignera I'ensemble des phases de I'agrégatspesecompte dans la
fonction de distribution des orientations crista (FDOC). L'indice « g » sera utilisé
pour indexer indifferemment les grandeurs (micrpspees) définies a I'échelle d’'un grain
(90 G).

2. S désigne l'ensemble des systemes de glissemenglloggaphiques (généralement
regroupés par familles de systémes) susceptibétsedactivés au cours de la déformation
plastique. L’exposant « (s) » désignera une grandeucroscopique) définie pour un
systeme de glissement particulier §] S.

3. Le tableau suivant répertorie les notations ugsépour quelques grandeurs
macroscopiques et leur équivalent microscopique.

TABLEAU V-5. Grandeurs mécaniques microscopiques et mampagues. Notations.

Grandeur mécanique Echelle macroscopiquie Echelteamtopique
Contrainte p2 (o)
Déformation (totale) E &g
Déformation élastique E® £
Déformation viscoplastique E'P E‘ép
Vitesse de déformation viscoplastique EW €y
Autre grandeur A ag

3.2 ETAPE D'HOMOGENEISATION

L’homogénéisation a pour but de déterminer, par apération de moyenne, la grandeur
macroscopiqué\ connaissant, pour chacune des phases du maté@rigmandeur microscopique

correspondanteag. Pour la contrainteX et la déeformation totalde, ce passage grandeur
microscopique- grandeur macroscopique correspanglsment au calcul de la moyenne :

() e = v LERon , SOt = <Gg>VER =>'f,0, etE= <89>VER =>f¢g, .
guG g0G
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Dans le cadre d’'un schéma autocohérent, le passage-macro se fait grace a l'utilisation de
la FDOC. Chaque phasd G est définie par son orientation, donnée patrtes angles d’Euler
(91, @ ¢2)g et sa fraction volumique,.fOn supposera, par la suite, que les fractiongmigjues

sont normées %fg =1. La moyenne spatiale se calcule alors {@ay_. = %fgo.
g g

Il est important de noter qu’en général une grandecroscopique n’est pas égale a la moyenne
spatiale de la grandeur microscopique correspordant’exception de la contrainte et de la
déformation). De plus, sauf cas particuliefs, +bg>VER ¢<ag>VER +<b9>VER' Cette non-égalité

est notamment vérifiée pour les parties élastiqueastique de la déformatiag= sg'+s;".

Cependant, pour les alliages de zirconium, I'éé#stia I'échelle des grains peut étre considérée
comme isotrope (du moins en premiére approchefaknles alliages de zirconium présentent
une faible anisotropie qu’il est courant de negrasdre ne compte.

Dans ce cas, la déformation élastique macroscopifl@st la moyenne des déformations

élastiques dans chaque ph:ase

Eel = <83|>VER - (Ce|)—1z,

avec C® tenseur d’élasticité isotrope du matériau, carsgéépar le module d’Young E du
matériau et son coefficient de Poisson

La déformation et la vitesse de déformation visastjues sont alors données simplement par la
moyenne des grandeurs microscopiques respectives :

7 = (67) o = X 1o 87 E” = (67 =3,

3.3 CHANGEMENT D 'ECHELLE : ETAPE DE CONCENTRATION

Ce changement d’échelle consiste a relier les @unsd macroscopiques,(E, E'P) aux
grandeurs locales au niveau du grain (ici, la @onte og). Nous allons décrire ici les lois
utilisées, premiérement, dans notre modélisatidycpetalline et, deuxiemement, pour conduire
I'identification de ce modele.

Loi B-Z

Ce modéle a été développé par Berveiller et ZH®19] et constitue une version simplifiée de
I'approche de Hill (décrits au paragraphe 3.1.R$!dgit d'un modéle autocohérent intégrant un
comportement élastoplastique de la « matrice » (MiBmportement de type Hencky-Mises,
soumise a une déformation plastique unifoE€a I'infini).
Les hypotheses associées a ce modele sont lest@sva

- chargement radial et monotone,

- grains (ou phases) équiaxes (spheres),

- texture du matériau isotrope.
La loi d'interaction phase/MHE s'écritog = £ + 2(1- Sgz) dez (E”- €) .
Le terme S, =242 est lié au tenseur d’Eshelby d'une inclusion sphé etagz est un
coefficient d’accommodation plastique qui décraie (1 vers 18) lorsque la déformation
plastique cumulé¢E®| augmente Yo, =1+3p|E°|/I,(T)).

Ce modele est limité a I'élastoplasticité pour deargements radiaux monotones. Dans le cas de
I'élastoviscoplasticité et/ou pour des sollicitasocycliques, il est nécessaire d'utiliser uneeutr
regle de localisation.
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Loieng

La regle dite 4oi en £ », utilisée pour décrire les interactions mécaesgantre le MHE et les
différentes phases, a été développée par Hil@80, 1996] et est dérivée du modeéle de
Kroner[1961]. Afin d’améliorer la description de I'évolution deaccommodation non linéaire
entre chaque phase et le MHE au cours du chargemetgmment pour des sollicitations
cycliques, des variables internes microscopiquésesfl, ont été introduites, variables donnant
son nom a la régle.

La regle de concentration est alors la suivante :

0,=2+C"( -S)(B-B,) avecB:<|3g>VER =>f.B, .
g0G

S est le tenseur d’Eshelby, tel que décrit au paggr 3.1.2, qui permet de prendre en compte la
forme des grains (ellipsoidale dans le cas du Kiye4 détendu).

Nous retrouvons bien que = <09>VER = ng g, , puisque I'élasticite est homogene et isotrope.
g0G

L’évolution de la variable d’accommodatidsy (tenseur déviatorique) est controlée par la
deformation viscoplastique microscopigg et par un terme de rappel tendant a homogeénéiser

la contrainteoy au fur et a mesure que les déformations croissent

B, =£y - Dy (Bg —655"), By (t=0) = 0, avecp, = =\3&; €],

p, estla vitesse de déformation intragranulaireopsastique équivalente.

\p
&

Dans cette loi heuristique, deux nouveaux coefiitsi€D,d) ont été introduits. La détermination
de leurs valeurs s’effectue au cours de l'iderdifin des paramétres du modele polycristallin,
afin d’assurer I'autocohérence du schéma utilisanégle erf3. Notons que le modele de Kroner

correspond au cas£0 (Bg = &)

Conditions d’autocohérence

Pour approcher I'autocohérence de la démarche digéneisation, on ajuste les coefficients D
et dde la loi d’évolution des variablgy,. Il serait nécessaire en toute rigueur de modeélkse
comportement mécanique dehacune des phases plongées dans le MHE (démarche
autocohérente) a lI'aide d’'une modélisation par élisnfinis et de comparer les résultats ainsi
obtenus avec ceux déduits de la loiferCette démarche reste, a I'heure actuelle, trapdem a
mettre en ceuvre. Toutefois, elle peut étre utilisée quelques orientations, pour valider les
coefficients D ed obtenus par la démarche simplifiée décrite ci4ess

Pour identifier ces coefficients, une autre démamhmeérique plus souple a été adoptée afin
d’assurer au mieux lI'autocohérence du schffoaest 1996, Vogel 1996Pour cela, il suffit, au
cours de l'identification, de comparer les réssltabtenus par la loi eff et par le modele
autocohérent B-Z, en se placant dans les hypottdses dernier modéle. D’'un point de vue
pratique, pour un polycristal possédant une textotope et composé de grains sphériques, les
réponses locales (contrainte et déformation), sunaembre fixé d’orientations du polycristal,
issues de la simulation d’'un essai de traction rtwre pour chacun des deux modeéles sont
comparées et fournissent un critére de respectaeditions d’autocohérence, qu’il s'agit de
minimiser au cours de la détermination des coeffits.

Pour notre étude, nous simulons un essai de tractidale (axe du tube) a une vitesse de
déformation macroscopique axiale de '8 en limitant la déformation £a 2 % (hypothése
des petites déformations). Nous analysons ensestegdponses obtenues pdalix orientations
particuliéres de la texture isotrope (qui en con8s@) et comparons alors la composante axiale
de la déformationgf ;,) et de la contrainteog ;) pour chaque modeéle.

-78 -



CHAPITREV. Comportement élastoviscoplastique du Zircal@étendu

Les conditions d’autocohérence se traduisent par :
A tout instant, pour chaque orientatiano®? = o® etel® 2 =¢®

wzz wzz wzz wzz *
Ceci nous permet également d’évaluer les hétéragérie déformation et contrainte régnant au
sein du polycristal.

3.4 COMPORTEMENT INTRAGRANULAIRE DES ALLIAGES DE ZIRCONIUM

Dans ce paragraphe, nous présentons la modélisagéganique que nous avons retenue pour
décrire le comportement élastoviscoplastique d'taing(phase) en introduisant les mécanismes
physiques a l'origine de I'écoulement viscoplastigle ce grain. Nous nous placerons, dans la
suite, a l'intérieur d’'un grain g, en oubliant teon@irement que ce dernier est au sein d’'un
agrégat polycristallin. C’est pourquoi nous ometsrdindice g. Rappelons toutefois que, dans la
représentation que nous avons choisie, un grailgren réalité tout grain du VER ayant la
méme orientation donnée par la FDOC.

Déformation intragranulaire

Dans le cadre des petites déformations, la défammamicroscopique est décomposée en une
partie élastique et une partie viscoplastique :

gg= € + & etog=0"¢’.
Dans le cadre de notre étude, a la températursd€Q seul le glissement cristallographique
est a l'origine de la déformation plastique au aivede chaque grain. Le mouvement des
dislocations ne s’effectue que par glissement assplans cristallographiques particuliers (s)
de la maille cristalline, définis par leur normalmitaire i, et suivant des directions
cristallographiques bien définies par leur vectanitaire 1), orthogonal an® et relié au

vecteur de Burgers du systéme ) = b® 1©). L'orientation de chaque systéme de glissement

(s) par rapport au repeére cristallographique deddle cristalline, est caractérisée par le tenseur

d’orientatiorf, tenseur symétrique, défini pam® = (I 0 AC+A®0 1),

La vitesse de déformation viscoplastique microspapi(moyenne dans le grain) est donnée par

la contribution des vitesses de glissemvﬁt (scalaire) de chacun des systémes potentiellement

activables ($19) :
2 = N M ©
& _Zyg Mg
9IS

Critére de plasticité

Comme nous l'avons rappelé au paragraphe 2.4, ldanalliages de zirconium, les modes de
déformation pouvant étre activés sont au nombi24deegroupés en quatre familles :
- glissements prismatiques Rai>, basals Basa> et pyramidaux delespécean<a>, dont
le vecteur de Burgers est inclus dans le plan de bade norme identiqu&t= a ;
- glissementsmy<c+a> activables pour accommoder les déformations plass suivant
'axe <c> de la maille hexagonale.
Le critere de plasticité définit I'activation duiggement d’'un systeme. Nous avons retenu la loi
de Schmid et Boas. Bien que cette loi soit discdt#es le cas des métaux a structure hexagonale
compacte (Ti, Zr), nous l'utiliserons a défaut, dan’existe pas a notre connaissance d’autres
criteres satisfaisants.
Selon cette loi, un systéme (s) est considéré atctié cission réduite® sur ce systéme est
supérieure & une cission critiqué : [1®| = 1O

%2 Le tenseur d'orientation du systéme (s) peut &aasporté dans le repére d'étude, en tenant comigte
I'orientation du grain donnée par la FDOC, ce gyiligjue que ce tenseur est parfois indicé aveditia g.
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La cission réduite correspond a la projection decdatrainte microscopique sur le plan de
glissement du systeme (s) considéré, suivant kctilin de glissement, projection s’exprimant
simplement & I'aide du tenseur d’orientation derSich:

9= (g,.1). T® = g4: m©,
Afin de tenir compte des hétérogénéités intragireg qui peuvent apparaitre et évoluer au
cours de la déformation plastique, nous avonsdnuitaine contrainte interne (tensorielde) qui
correspond aux interactions a longue distance s'sgut au mouvement des dislocations. La
cission réduite s’exprime alors pa? = (gg- Xg) : m®.
De par la microstructure initiale du Zircaloy-4 elédlu, la prise en compte de cet écrouissage
intragranulaire s’avere indispensable.

Loi d’écoulement viscoplastique intragranulaire

Il s'agit ici de relier la vitesse de glissemait’ & la cission réduite s’exercant sur ce systéme (s)
Il existe diverses formulations pour décrire cdtie d’écoulement. Pour notre étude, nous
utiliserons une formulation viscoplastique basée lauthéorie des processus thermiquement
activés[Geyer 1996]; quelques rappels sur cette théorie sont dispemid I'annexe V-A. On
parle alors plutdt de cission effective que deiaisséduite {e® = 1¢)

La loi d’écoulement sur un systeme (s) s’écrit :

©) © N/
q.[ eff

k'F - signe(reﬁ(s))si
B

—-T
®)

v® =2yY sin >190, sinony® = Q

Teff

V.® désigne le volume d'activation du systéme (s) queis écrirons sous la forme
VL= Vo® b3 Le termey® est en toute rigueur dépendant de la températorstante dans

notre étude, et de la densité de dislocations sl (voir annexe V-A). Nous le supposerons,
par manque d’informations sur I'évolution @g, constant. Toutefois, compte tenu de la forte
densité initiale de dislocations du matériau déteth peut supposer que les variationpgau
cours de la déformation seront peu importantesguiene serait pas le cas des alliages de
zirconium recristallisés.

La loi d’écoulement viscoplastique integre les étiohs de I'écrouissage intragranulaire via la
contrainte intern&y et au travers de la cission critique.

Ecrouissage intragranulaire

Il est nécessaire de tenir compte, au cours déflarmation, de I'évolution de I'écrouissage du
matériau liée, d’'une part, a la multiplication dslocations et de leurs interactions (contribution
at®) et, d'autre part, aux modifications de la microsture (contrainte interng,)

Contrainte interne et écrouissage

Nous avons choisi une loi phénoménologique de tyrenstrong-Frederick, utilisée
classiqguement pour modéliser I'écrouissage cin@muati dans de nombreux modéles
macroscopiques, afin de décrire les évolutionsadmhtrainte interne :

‘JZ(Xg):|ma .

M

Nous avons intégré un terme de restauration stafmpuvant modéliser la restauration de la
microstructure et la relaxation des contraintesrimgs.

XQ= 2|J.C|gag, dg =8;p _dig pgag _|:

Ecrouissage et cission critique

Il est nécessaire d’expliciter les lois d’évolutides cissions critiques traduisant I'écrouissage du
matériau. Il existe multiples démarches s’attaclpdu ou moins a la physique des phénomeénes
impliqués.
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- Les approches purement phénoménologiques (par déxep@ailletaud 1987) ou
I'écrouissage est décrit comme pour les modelesanaapiques, la cission critique d’un
systéme dépendant du (ou des) glissement(s) cushafddes autres systémes.

- Les approches introduisant les densités de distosattomme variables d’écrouissage
[Mecking et Kocks 1981, Tabourot 1998 est alors possible d’intégrer des informations
guantitatives obtenues par observations microscegigMET).

Ces dernieres approches ont été (et sont toujdargement étudiées et confrontées a
I'expérience dans le cas des matériaux a structistalline cubique centrée ou cubique a faces
centrées. Par contre, elles sont a I'heure actypelie nombreuses pour les matériaux a maille
hexagonale. Ainsi, les lois que nous avons utiigéstent a valider dans le cas des matériaux a
structure hexagonale.

L’écrouissage d’'un matériau a pour origine la nplitation des dislocations au cours de la
déformation et leurs interactions avec I'environeammeécanique : autres dislocations dans le
méme plan de glissement, dislocations percantde pe glissement (« arbres de la forét »),
défauts, précipités... Afin de nous rapprocher dphgsique des phénomeénes impliqués, nous
avons introduit la densité de dislocatiop® de chaque systéme de glissement (grandeurs
moyennes par phase), afin de décrire I'évolutiofadgssion critique.®.

La encore, un nombre de lois important est disperpbur prendre en compte I'autoécrouissage
et I'écrouissage latent (durcissement par des mysténon activés). Ces interactions entre
dislocations sont, en général, modélisées a I'didee matrice d’écrouissage.

Nous avons retenu une formulation simple, dite dgoFaqui relie la cission critique’® & la
densité de dislocations totg¥" (ce qui correspondrait & la cission critique desgiment d’une
dislocation parmi les « arbres de la forét ») :

Tc(S) :TO(S) +A0(S)|.lb(s) ’Zp(U) :TO(S) +A0(S)|.lb(s) /ptot ’
uds

ol 1o® est la contrainte de friction du réseau (& necoagondre avec la cission critique initiale
TeinY), Ao® est un coefficient compris entre 0 et 1.

Dans cette formulation, les interactions entresigstemes sont traitées de maniére identique. Il
est possible d’introduire une matrice d’écrouisspger tenir compte d’interactions différentes
entre les systemes (s) et (r) :

1.9 =1, +A, 7 pub® D THOpO  avecH®®=1 etH®2 1 si (s¥(u).
ras

Dans le cas des alliages de zirconium, des teetafour introduire une matrice d’écrouissage
ont été effectuées par :
- Renouard1999] pour le Zircaloy-4 détendu a 20 #¥®=1 etH®W=1-1 o<q<x

- Geyer[1999] pour le Zircaloy-4 recristallisé a 20 °C. La meerH“® comprend trois
termesHa, Hac €t Hee qui traduisent les interactions entre les systédeeglissement de
vecteur de Burgers respectitsaf et<a>), (<a> et<c+a>) et (Kc+a> et<c+a>).

Mais ne disposant que de peu d’informations darngeromaine d’étude, nous avons préféré
nous contenter d’'une formulation simple, afin depas multiplier les paramétres a identifier,
dont nous ne pourrions dailleurs pas évaluer |kdié, surtout dans le cas des matériaux
irradiés.

Il nous reste maintenant a écrire I'évolution desnsités de dislocations au cours de la
déformation :

.6
(s y 1 (s) S S
b :LT(F‘GO b(’p()j’ Pe0)= P,

po® est la densité initiale de dislocations du systéshe
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Cette loi[Tabourot 1992, Estrin 1996]possédant des justifications physiques, compdanck
termes. Le premier terme traduit la production d@odations au cours de la déformation

(\y@ >0) suivant la loi d’Orowan et dépendant du librecpars moyen £ d'une dislocation.

Le second terme, quant a lui, décrit le processummique d’annihilation de dislocations au
cours de leur mouvement ;&b représente la distance critique d’annihilation.

Remarques :
1. Cette loi permet de décrire la saturation de lssiiénle dislocations sur un systeme et ainsi delle

I'écrouissage avec la déformation plastique. Eetefbrsquel/p® =L9G,"b®, p©® =0 et

s)

cela quelle que soit la valeur

2. Il est possible également d'introduire un termendihilation « statique » (- Rf)), afin de
modeéliser différents phénomenes physiques tels lgueestauration statique (par montée des
dislocations...) ou les interactions dynamiques erntigocations et éléments en insertion
(vieillissement dynamique). Dans notre étude, raoums intégré les phénomenes de restauration et
d’évolution de la microstructure a I'aide de laighte interneXy. De plus, comme nous le verrons,
notre matériau possede une sensibilité a la vitdesdéformation, qui pourrait étre qualifiée de
«normale », ce qui signifie que les effets delligsement dynamique sont moins marqués
(contrairement au cas des alliages de zirconiumistallisés).

Il existe différentes formulations pour décrireviéution du libre parcours moyerL

- N t .
- L® dépend du glissement cumul® sur le systéme (s), aveﬁ(s)zjo ‘y(s)

L® = Ao+ (No-Aw) exp(-k 6®) et L tend vers\,, quandd® tendoo [Geyer 1999]
- Dans le cas d'interactions dislocations/« arbresladdorét », le libre parcours moyen
s'exprime par .L® = K/ > p"“, Kestun paramétre du matériau.
ulS ,uzs
La microstructure initiale, fortement écrouie detraomatériau, et également la présence de
nombreux précipités répartis uniformément dans &rioe, nous conduisent a I'hypothese

ra}i)sonn(a)bl(e) gue le libre parcours moyen eshstant (que nous écrirons sous la forme
L® =L b™).

3.5 CONCLUSION

Nous venons de présenter le modele polycristallia gous allons utiliser pour obtenir une
description complete de I'anisotropie macroscopidueircaloy-4 détendu. Rappelons que dans
une approche microscopique, I'anisotropie viscdfjas est prise en compte naturellement par
I'utilisation de la FDOC du matériau et par unawation différente des systemes de glissement.
Pour mener a bien l'identification de notre modéjai est un probléme délicat, nous avons
réalisé un certain nombre d’hypotheses :
- Elasticité isotrope du matériau (B, que nous n’identifierons pas ;
- La densité de dislocations initiale est identiqoargous les systemes de glissemegi
- De plus, nous allons supposer que les coeffici¢mtS Vo™, 10, A, L, G
décrivant I'écoulement viscoplastique d'un systedee glissement sont constants par
famille de glissement.
Dans ce cas, le nombre maximal de coefficienteatifier est de 31. Nous serons amenés a faire
d’autres hypothéses, que nous préciserons en temjis, afin de réduire ce nombre.
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4 M ODELISATION MACROSCOPIQUE DU COMPORTEMENT DU ZIRCALOY -4

L'utilisation d’'un modéle polycristallin, tel queédrit au paragraphe précédent, reste délicate, a
I'heure actuelle, dans le domaine du calcul decatres. Les modélisations phénoménologiques
macroscopiques, a I'échelle du VER, sont toujolis dsage courant. Dans ce paragraphe, nous
allons nous attacher a décrire le modele tridineems| de comportement mécanique anisotrope
du Zircaloy-4 détendu que nous utiliserons danspleshains chapitres lors de l'analyse par
éléments finis des essais de corrosion sous cotaranodele que nous identifierons au prochain
paragraphe suivant la démarche explicitée au paphgrl. Ce modeéle a initialement été
développé par Delobel[@993] pour décrire le comportement élastoviscoplastigagope d’'un
acier inoxydable. Puis il a été adapté par Rolji#25] aux alliages de zirconium en
introduisant I'anisotropie viscoplastique de cestémaux (identification du comportement
anisotherme du Zircaloy-4 non irradié dans lessétattallurgigues détendu et recristallisé) ; les
effets de I'irradiation sur le comportement vis@gtique du Zircaloy-4 détendu ont ensuite été
pris en compte par Schaffl[gr997]. Partant de ces travaux, nous avons développ&ensen
simplifiée de ce modéle, que nous désignerons IEmrenyme DRS (du nom des auteurs cités
ci-dessus), ainsi qu’une autre approche thermodimempour décrire le comportement
anisotherme de notre alliage de zirconium.

4.1 QUELQUES RAPPELS DE THERMODYNAMIQUE DES MILIEUX CONTINUS

La thermodynamique des milieux continus nous fdwnicadre théorique permettant de décrire
lirréversibilité des processus subis par un matéau cours de sollicitations thermomécaniques
et d’étudier les couplages entre les difféerentesirces de dissipation d’énergie. Plus
d’'informations sur cette théorie sont disponibleansl [Lemaitre et Chaboche 1985,
Coussy 1991]

Dans ce formalisme, ou nous nous placons a I'éehmelicroscopique, I'état thermomécanique
actuel du matériau est décrit a l'aide dariables d'état indépendanteséparties en deux
groupes : les variablesbservablesmesurables expérimentalement, telles que la héfiion E

et la température absolue T, et les variablesriegefou cachées), qui décrivent I'état interne
actuel du matériau et qui integrent I'histoire themécanique subie par le matériau. Nous
n’introduirons pas, dans notre exposé, les effgis & [lirradiation, qui est une variable
observable. Ces dernieres variables, notgedésignent des variables pouvant étre tensorjelles
vectorielles ou scalaires. Le choix de ces vargblétat n’est pas unique. Suivant les auteurs,
les déformations élastiquE® et (visco)plastiqu&'? sont soit assimilées a des variables internes,
soit uniguement des variables auxiliaires s’expnit@partir des variables d’états. Nous faisons
le choix de ne pas prendre la déformation (visestue comme variable interne'f =f(V))) ;

en ce qui concerne la déformation élastifffenous reviendrons sur ce point ultérieurement. Le
raisonnement est également valable si les défaomsamon réversibles ne sont pas décrites par
un seul tenseur, mais par plusieurs tenseurs dendéfion (modeles a viscoplasticité « non
unifiée »).

Dans ce cadre, appelée « méthode de I'état lodalest possible de définir, en chaque point
matériel, correspondant ici au VER supposé homqgéeex fonctions d'état dépendant
uniquement des variables d’ét&, (T, V)) : 'énergie interne massiqueg et I'entropie massique

S.

% Les durées de calculs et les quantités importateedonnées a gérer et a stocker sont considéfabdesu calcul

d’'une structure complete avec un modele polyctistalel que ceux que nous présenterons dans leshains

chapitres. Mais gageons que ces difficultés ne oemogit pas de disparaitre a I'avenir.

* D'un point de vue mathématique, ces fonctions sestdifférentielles totales exactes. Leurs vamiatientre deux
états quelconques s’expriment uniquement commeifferehce des valeurs prises dans ces deux étageret
indépendantes de la transformation choisie poar dlun état a I'autre.
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La forme locale du premier principe de la thermadgigue, traduisant la conservation de
'énergie, et du deuxieme principe, définissant temnsformations thermodynamiquement
admissibles pour un systéme, conduit a I'inégal@élausius-Duhem suivante.

en petites déformation®,= -p(2 u,-T 45)+3: E - 1ggradT) >0,
ou q est le vecteur flux de chaleur, correspondant @éhanges locaux de chaleur entre le
volume élémentaire considéré et son environnemneéptia masse volumique.

Cette inégalité traduit que la dissipation volungigquest une grandeur toujours positive au cours

d’une transformation (ou nulle si cette derniérnerégersible). Nous supposerons que les sources
de dissipation intrinseque&y) et thermique @) sont découplées, ce qui n'implique pas que les

phénomenes soient eux-mémes découplés ; l'inégitélausius-Duhem s’écrit alors :

=Py -TL9+ZE>0 etcgh=-%6|.gr—a({T) >0.

On introduit souvent I'énergie libre massique ddnt®ltz F=u,-Ts qui est également une
fonction d’état et dont les variations corresporidaix quantités d’énergie échangées au cours
d'une transformation. La connaissance d€E,T,V|) permet de définir les forces
thermodynamiques, variables duales des variablsatd(ces relations définissent les équations
d’état) :

OF _ _OF __OF d__ : e :

3T ,Z—paE , L —pavI etpth— pST+X:E+L, 0V, .
L'inégalité de Clausius-Duhem se réduit 4LV, > 0.
La dissipation intrinseque ne s’exprime alors gutarction des variables intern¥s
La stabilité thermodynamique d’'un matériau, défimee I'existence d’états d’équilibre stables et
de leur unicité, implique que I'énergie libreest fonction concave de la température T et
convexe par rapport a toutes les autres variabéatdDe plus, il existe un état de référence
(équilibre non contraint) pour lequel cette fonotiest minimale. En général la fonctierest
identifiée avec une forme quadratique, définie tpasi des variables d'état (assurant la
« convexité » de la fonction), résultant d’'un dépglement de Taylor (a I'ordre 2) de la fonction
F autour de la position d'équilibre de référencehylpothése d’'un découplage des effets
dissipatifs liés a la thermoélasticité et a la hafvisco)plasticité conduit a partitionner la
fonction F en deux termes® et FP, vérifiant chacun les hypothéses de « convexitée».
potentiel thermoélastique® n’est fonction que de la partie réversible desodgétionsE, le
potentiel thermo(visco)plastique™ ne dépendant que des variables interdgset de la
température T.

S=

Avec I'hypothése des petites perturbations, il @sirant de partitionner la déformati@en
parties élastique®, (visco)plastiqu€"? et thermiqu&E™ :E = E® + E'P(V)) + EM(T).
Nous voyons alors que les deux variattiesu E® ne sont pas indépendantes.

Revenons sur le choix des variables d'état. Desxsoat possibles :
1. Les variables d'état sonE{, T, V), avecE = E® + E"(V,) + E™(T). L’énergie libre s'exprime par

el

. , . oF
FE®TV) =F(E® T)+FP(V,,T). Les équations d'état s'écrivent =p o c®mE*?,
E

el —

oF _ oF® oF" oF®" : : :
-—— = , L, =p et I'inégalité de Clausius-Duhep=2:E" -L oV, > 0.
or a1  aT oV,
2. Les variables d'état sonE( T, V,) et E¥=E - E"(V)) - E"(T). L’énergie libre s’exprime par
FE,T.V) =F(E,TV) +FP(V,,T). Les équations d'état s'écrivent
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Fe oF  oF® oF" aFe  aF"
Z=p— =c*m(E-E®-EM, s=-—=- L, =p—+p

ot or or v,  av,

et la

dissipation intrinseque = -L oV, .
Suivant le choix des variables d’état, le calcu$ derces thermodynamiques se résume a un jeu
d’écriture mathématique plus ou moins périlleuxutefois, nous voyons apparaitre une dépendance
de I'énergie libre thermoélastique (associée awdnpmenes réversibles) avec les variables internes
introduites pour décrire les processus irréversibies par le matériau. De plus, certaines méthodes
expérimentales (diffraction par rayons X, par exkenhpous permettent d’évaluer la partie élastique
des déformations. Nous préférons alors retenirdenjer choix.

Dans la suite de notre exposé, les variables dsé&tamt les suivante€®, T, V, ; les variables
internes seront définies ultérieurement. Nous nesniotéresserons, dans le prochain paragraphe,
qu'a décrire la thermoviscoplasticité des alliagds zirconium via le potentieF”, la
thermoélasticité étant décrite de maniére classique

Dans le formalisme que nous venons brievement plgetar, la description du comportement
n'est pas complete, puisque nous ne connaissonsopament évolue I'état interne du matériau
lors de diverses sollicitations thermomécaniquésyolution des variables internes devant
vérifier I'inégalité de Clausius-Duhenp¥® 0). Plusieurs approches sont alors possibles.

1. Bon nombre de comportements sont définis dansdiasse des matériaux standards
généralisés » a I'aide d’'un formalisme trés permmL’évolution des variables internes
se déduit de la connaissance d'un pseudopotengietlissipation viscoplastiqu@"?
dépendant des forces thermodynamiq@es (, grad(T) :

gw 2097, 007 G__ 90"
ox oL, T Jgrad(T)

La convexité de pseudopotentiel, qui est minimahsdl'état de référence, assure que
I'inégalité de Clausius-Duhem est toujours vérifié@est-a-dire que la dissipation
intrinséque est toujours positive (ou nulle). Ledele DRS a été développé dans ce
formalisme[Robinet 1995, Schaffler 1997mais les équations décrivant les évolutions
anisothermes du matériau sont compliquées (qu'ibkess nécessaire de simplifier avec
différentes hypothéses).

2. Le second type d’approche ne postule pas l'existede ce pseudopotentiel de
dissipation. Les lois d’évolution des variablesmes sont poséespriori et il convient
alors de vérifiem posteriorique l'inégalité de Clausius-Duhem n’est pas vi@aecours
des différentes sollicitations subies par le matériNotre approche thermodynamique
anisotherme rentre dans ce schéma ; sachant quedpsievolutions isothermes, nous
retrouverons les équations du modéle DRS.

4.2 DESCRIPTION THERMODYNAMIQUE ANISOTHERME DU MODELE DRS SIMPLIFIE

Nous allons présenter notre approche thermodynamigoisotherme du comportement
thermomécanique macroscopique du Zircaloy-4 atl'dtgendu en mettent l'accent sur les
différentes hypothéses retenues, en comparaisancalies utilisées par Delobelle, Robinet et
Schaffler.

Définissons tout d’abord les variables d’état dérenonodéele. Outre les variables observables
que sont la partie élastique de la déformafiShet la température T, nous ne retenons que les
deux autres variables intern¥set X; (variables déviatoriques) servant a décrire I'agsage
cinématique du matériau ; on noterset a; les variables d’écrouissage duales. Le tableau V-6
résume les différentes variables du modele DRSIdiép
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TABLEAU V-6. Variables d’état et forces thermodynamiquesrebdele macroscopique.

\ /7 \ /7
Variables d'état E® T X X1 S X \Y,’
v v
Variables duales )3 S a a, //0(\2\\ AR\
V4 \

Faisons plusieurs remargques importantes.

- Nous n’avons pas considéré, comme pour le model&,Dihe troisieme variable
d’écrouissage cinématiqu& (ay). Celle-ci devient importante lorsque I'on consaldes
niveaux de déformation importants. Comme nous nldugons a des déformations
inférieures a 0,02, les deux variabl¥egt X; suffisent a décrire I'écrouissage.

- Nous n’avons pas introduit de variable interne baissage isotrope Y, décrivant
'adoucissement du matériau lors d'essais cycliguesur le Zircaloy-4 détendu, les
résultats de Robingt995] montrent que cet adoucissement est tres faible.
Schaffler[1997] n’a également pas modélisé cet écrouissage (leffiatents retenus
n'entrainent pas d’évolution de la variable Y awrsodes diverses sollicitations). On
noteraYy(T) le parameétre du modéle a identifier, modélisah&ceouissage isotrope.

Afin de décrire I'anisotropie viscoplastique du grédu, notre modele simplifié ne contient que
les trois tenseurs d’anisotropie N etR, décrivant respectivement I'anisotropie de I'éenuént
viscoplastique (forme de la surface de charge), édeouissage et de la restauration statique.
Comme le suggérait Schaffldr997] suite a ses travaux, nous avons SUpPpPOSE quetdanason
dynamique de I'écrouissage s’effectue suivant |émes directions que cet écrouissage (choix
Q=N). Rappelons que notre matériau peut étre considg@¥mme orthotrope (voir
paragraphe 2.3). Dans ce repére d’orthotropie, teaseurs sont diagonaux ; lI'annexe V-B
montre le passage de la description (matricied&nue par Robinet et Schaffler & la description
de l'anisotropie par un tenseur diagonal dans jp&ne d’orthotropie, représentation que nous
utiliserons par la suite.

Explicitons maintenant I'énergie libre de Helmhaisociée & notre modete
PF(E® T X, X1) = pr(E®, T) + pF™P(X,X1,T) = pr(E®, T) + 2 Y o()[ P(T) J(X) %+ Py(T) B(X1) °]
ol P(T) etPy(T) sont des coefficients liés & I'évolution de I'égissage cinématigfie
Nous avons alorsa = 2 Yq(T) P(T) X etas = £ Yo(T) Py(T) X1. Sans information particuliére, ces

différentes variables sont nulles a I'etat initi@l; = o) = 01 ¢=0)= 0 €tX¢=0)= X1 ¢=0)=0.

Il ne nous reste maintenant plus qu’a décrire I'étion des différentes variables internes.

L’écoulement viscoplastique est régi par la loindemalité, ou KZ,a) est la fonction de charge
dépendant de la partie visqueuse de la contraByte J) (Z—a) prenant en compte
'anisotropie (tenseuM) suivant la forme du critere élastoplastique ddl. Hia vitesse de

0F.(Z,a)

déformation viscoplastique est alors donnée Eléf’r:/\p , N\p(Zy) joue le rble du

multiplicateur viscoplastique. Dans le cas du med2RS, le critere retenu ne présente pas de
seuil, F(Z,a)=%,, et la loi donnantA\, doit assurer que pour les faibles contraintes le
comportement est (quasi)élastique et traduire, teuad®maine des fortes contraintes, une non-
linéarité trés importante du comportement viscdfjas du Zircaloy-4 détendu.

5 On rappelle que la notatiod;, (°) désigne la grandeur équivalente suivaqééod (H %), o' désignant le

tenseur déviateur. Dans le castboest le tenseur identitéla notation g(0) est utilisée.
® Contrairement & Robinet et Schéffler, nous n’avmas de condition sur ces deux coefficients. Poplifier les
équations décrivant les évolutions anisothermespiaition R << P était posée par ces deux auteurs.
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Nous faisons le choix de décrire les évolutions dasables d’écrouissage par le systeme
d’équations différentielles suivant, ces lois newdét pas d’un pseudopotentiel de dissipation :
X =[N[E” -A, PmX -RmX,))] -RX) et X, =[NE® -A Pmx, )

la fonction R(X) permet de décrire la restauration statique duénzat, ce terme peut
eventuellement dériver d’un potentiel si I'on féitypothése d’'un découplage des sources de
dissipation liées a I'écrouissage et a la restanratatique.

4.3 SYNTHESE DU MODELE DRSISOTHERME

Bien que nous nous soyons intéressés a une déstriiermodynamique anisotherme du
modéle, nous ne lidentifierons qu’'a une tempématdonnée (350 °C) ; nous omettrons, afin
d’alléger I'écriture des équations, la dépendareeabefficients avec la température (T).

A température constante, nous avoagy= 2YoPu) X Soit & 1) = 2 YoPuy X (1),

Nous ne tiendrons pas compte des déformations giteri thermiqueE™, puisque nous
considérons que les déformatidasont mesurées a partir de cet état de référence.

Dressons maintenant un bilan des équations du md#herme :
E=E+E"
Elasticitéz = E®

d _ ~|d M _ n
Ecoulement viscoplastiqui*” =%Ap[|v|$z—a)] N\, =€ sinr{‘]z (z “)J
J; (Z-a) 0

Ecrouissage cinématique (av@g- o) =y t=0)=0)

a= P[N (%YOEVp —-N\,(a —0(1))]d - rmo[sin}{

ay ‘J; (a)

% (a)ﬂmc’ [NR ]’

a, = Pl[N (%YOEVp _Apal)]d

Les coefficients du modele sont (B,pour I'élasticité isotrope &, No, n, P, R, Yo, fmo, 0o, Mo)

pour le comportement non linéaire auquel on daititgr les trois tenseurs d’anisotropieh et

R, définis chacun par six coefficients (en réalitéus n’en identifions que cing sur les six, le
dernier étant fixé). Nous avons au total 24 cogffits & déterminer pour décrire le
comportement viscoplastique du matériau.

Robinet[1995] et Schaffle[1997] ont décrit la restauration statique avec des fonst
différentes de celle que nous avons retenue (Emtique a celle définissant le multiplicateur
plastiquei).

5 MODELISATION DU COMPORTEMENT MECANIQUE DU ZIRCALOY -4 DETENDU

Nous allons maintenant exposer les résultats dee natentification du comportement
viscoplastique anisotrope du Zircaloy-4 a I'étattaii@rgiqgue détendu pour la température de
350 °C, température représentative des conditiégeant en réacteur et correspondant a la
température de nos essais de corrosion sous auetrdont nous parlerons dans les prochains
chapitres.

5.1 PREAMBULE
Faisons tout d’abord quelques remarques prélingsalfordre général.
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Elasticité du Zircaloy-4 détendu

L’élasticité des alliages de zirconium est congdécomme homogéne et isotrope. Nous avons
fait le choix de ne pas identifier les coefficiedfglasticité du matériau, & savoir son module
d’Young E et son coefficient de Poissan Les valeurs retenues, valables aussi bien pour la
modélisation micromécanique que pour 'approcherosopique phénoménologique, sont les
suivante§:

A 350 °C,E = 83500 MPa et = 0,37.
Le bombardement neutronique ne modifie que la pissbicité du matériau. Les coefficients
d’élasticité ne sont pas fonction de lirradiatiomais seulement de la température (seul le
module d’Young varie, le coefficient de Poissortaasconstant).

Principe des essais mécaniques

Du fait de la géométrie tubulaire des gaines, atetgent de la disponibilité en matiére issue de
crayons combustibles irradiés en REP, les essaiscatactérisation du comportement
thermomécanique des alliages de zirconium sonisésabur des trongcons de tubes. L'essai de
pressurisation interne est I'essai le plus utiles#, considéré comme représentatif des conditions
mécaniques vues par la gaine en réacteur, a I'ércepes effets locaux liés a I'PG (cf.
chapitre 1).

Il est courant, lors du dépouillement des résubagsgrimentaux, d’utiliser I'hypothése des tubes
minces compte tenu des dimensions des gaines ;noes permet d’accéder aux champs

mécaniques moyens (contrainte et déformation) régmasein du tufe
R. : ] R?
Zh=-5P, Zee = P— , Zzz =0 Zgp (0 iIMpPOSE) O, = pRZ—'RZ (effet de fond),
€ e N
) . ; . AR AL
Et les déformations mesurées au cours de |'eseaiEsg = R <, E,, = C .

e z

Re et R désignent respectivement les diametres extértentéieur du tube, d’épaisseur e et de
longueur axiale L Dans le cas des essais suivant la direction evdal tube, les champs
mécaniques sont homogenes dans le tube et déaritsspformules classiques.

Composition chimique et état mécanique initial oegériaux étudiés

Tous les essais ont, évidemment, été réalisésesutubbes en Zircaloy-4 (a basse teneur en étain)
dans I'état métallurgiqgue détendu. Cependant, iagea non irradié, la base expérimentale
résulte de la compilation d’essais réalisés, dpaet, a ©EF Renardiéres et, d’autre part, aBaC
Saclay. Les compositions chimiques des deux coultiestes, bien qu’en accord avec la norme
ASTM, different |égérement, notamment pour la teneo oxygéne. Toutefois, au vu des
résultats expérimentaux assez proches pour cesridgunces, nous conviendrons d’identifier le
comportement mécanique de notre alliage sur cate bnifiée.

Rappelons que les gaines irradiées en REP ont enilglus du bombardement neutronique, un
chargement thermomécanique, ont été corrodéeg laiide caloporteur et hydrurées (la teneur
en hydrogéne restant toutefois faible jusqu’a deyotes d'irradiation). Ces conditions varient

" Par comparaison, les valeurs retenues & 350 °Qqizinet{1995] (resp. Schafflef1997]) sontE = 73000 MPa et

v = 0,42 (respE = 80000 MPa et = 0,32).

81l est également possible d’affiner la méthodelépouillement en prenant en compte la faible inhgénéité des
champs mécaniques suivant I'épaisseur de la gaiféxiéure a 7 % sur la contrainte circonférengieBur le calcul

des champs mécaniques moyfBsyer 1999, Fandeur et Pilvin 2002hais nous ne I'avons pas fait ici.

% |l existe des programmes d’expérimentation ottri@scons de gaine sont mis dans des capsuleseplae@s des
dispositifs d'irradiation en réacteur expérimentdles troncons ne subissent alors aucun chargement
thermomécanique, ni corrosion, ni hydruration ;Isdas effets du bombardement neutronique sontparsle
matériau. Mais ces conditions sont trés éloignéescalles régnant en REP (probléme de représeiéatii
comportement observé).
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le long du crayon combustible et sont alors diffiées suivant la position des éprouvettes
extraites. L’état thermomécanique des troncons iendirradiation REP, sur lesquels sont
réalisés les essais, n’est donc pas identique., Maismanque d’'informations, nous ne prendrons
pas en compte ces différences et choisirons cet@tame I'état de référence de notre approche
thermodynamique décrite au paragraphe précédeunt, mpener a bien notre identification du
comportement viscoplastique du Zircaloy-4 irradigasht deux cycles REP.

5.2 DESCRIPTION ET ANALYSE DE LA BASE EXPERIMENTALE SUR ZIRCALOY -4 NON IRRADIE
ET IRRADIE DEUX CYCLES

Nous allons maintenant présenter 'ensemble dade lexpérimentale dont nous disposons pour
conduire a bien notre identification du comportetrédastoviscoplastique du Zircaloy-4 détendu
dans I'état non irradié et apres irradiation durdeax cycles de fonctionnement en REP. Les
tableaux V-7 et V-8 décrivent les différents esshsponibles. Lors de I'analyse des essais, la
plus grande déformation mesurée est limitée a &fid2de respecter le cadre de I'hypothése des
petites perturbations.

TABLEAU V-7. Base expérimentale utilisée pour identifeecomportement du Zircaloy-4 a I'état
détendu non irradié pour la température de 350 °C.

Nombre d’essais Origine

Description de ['essai (sollicitations imposées) | de 'essai

4 essais
dE,/dt = 2.10°, 2.10°, EDF
2.10%, 2.10%s?

Essais de traction uniaxée suivant I'axe du tube a
vitesse de déformation axiale gHt imposée.

. s : . 7 essais doublés
Essais de fluage axial & force constante imposée.

: : . . >,,=140,175, 200, EDF
(En petites perturbations, la contrainte axialeaémis constante.) 275 350,380 . 400 MP4
Essais d’éclatement en pressurisation internecaset de 6 essais
déformation circonférentielle ggdt constante (2.10s%) a=-0,471,-0,243,0, EDF
pour différents rapports de biaxialtié= % ,,/Z gp. 0,233, 0, 448, 0,710
Essais de fluage en pressurisation interne (pregsimposée) 5 essais
ge enp PIEFSIMp oo =300, 314,339 , CEA

avec effet de fond. La durée de mise en chargeeetb s. 366 et 417 MPa

Essai de relaxation en pressurisation interne affetde fond. 1 essai

Déformation circonférentielledgimposée. Mise en charge de 15s. Egg = 0,0064 CEA

TABLEAU V-8. Essais de caractérisation pour la températiere850 °C du comportement du
Zircaloy-4 a I'état détendu irradié durant deuxlegae fonctionnement en REP.

Nombre d’essais Origine

Description de 'essai A : . ; .
(sollicitations imposées) | de 'essai

Essais de traction uniaxée suivant I'axe du tubkedse de

traverse imposée (gidt variable au cours de I'essai). 2 essais doublés CEA

Essais d’éclatement en pressurisation interne effecde fond 3 essais doubles

— 5
a différentes vitesses de déformation circonféediatdEy/dt. dEgy/dt = 5'106_'1 2.10 CEA
et2.10's
Essais de fluage en pressurisation interne (pregsimposee) 5 essais
) { o ot Zep =310, 361,413, CEA

avec effet de fond. La durée de mise en chargaeetb s. 462 ot 508 MPa
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Malgré un nombre d’études expérimentales en augtient la base de données disponibles sur
matériau irradié est beaucoup moins étoffée quensatériau non irradié. Contrairement a
Schéffler[1997], nous avons intégré, dans la base expérimentalérsaloy-4 irradié, les essais
de traction axiale réalisés sur éprouvettes bilatiga afin de disposer d’une base conséquente.
Le dépouillement de ces essais est effectué suimgmbcédure utilisée au CEA.

Il est possible de déterminer la surface de chargiale du Zircaloy-4 détendu non irradié a
l'aide de la base expérimentale disponible, notanmnies essais d'éclatement realisés pour
différents rapports de biaxialité = Z,,/>g9. Par contre, ceci n'est pas possible pour le raatér
irradié deux cycles: seules deux directions damsplan E,,2g) sont sollicitées. La
connaissance de cette surface de charge permst ddocaractériser I'anisotropie initiale du
matériau. Nous avons utilisé un critere de Hill poeprésenter cette surface dont I'expression
est la suivante :

z;;” (EZP) = \/F(zzz _266)2 + G(zee _zrr)z + H(Zzz _zrr)z ’

q
avec F+H=1 (équivalence avec la traction axiale).
Le tableau V-9 reporte les valeurs identifiées pme déformation plastique équivaleriig au
sens de von Mises de 2:1@t 10°. Par manque d'informations, nous avons décriuléase de
charge du Zircaloy-4 détendu irradié deux cycles pacritére isotrope de von Mises ; nous
verrons par la suite que ce choix n’est pas erroné.

TABLEAU V-9. Détermination de la surface de charge etal@dotropie initiales du Zircaloy-4
détendu a 350 °C. Identification du critére de Hipartir des données expérimentales.

_ ) Déformation plastique
Zircaloy-4 détendu équivalenteEZz F G H=1-F
o 2.10* 0,28 0,27 0,72
Nonirradié =~ |r---mmmmmmmme oo
10° 0,39 0,31 0,61
Irradié deux cycles RER Non identifié 0,5 0,5 0,5

Nous n’avons pas acces expérimentalement aux tetéwewant I'anisotropie de cisaillement du
matériau. Il est important de noter que la déteatndm des parametres F, G et H est entachée de
nombreuses imprécisions. L'identification de cdece n'a été effectuée que pour prendre en
compte l'anisotropie du comportement viscoplastigde matériau lors de [I'évaluation
expérimentale du volume d’activation apparent.

L’annexe V-A présente le principe de déterminatidun volume d’activation ainsi que les
résultats obtenus pour I'ensemble de la base erpétale décrite aux tableaux V-7 et V-8.
Nous avons reporté dans le tableau V-10 les valestimmées du volume d’activation apparent
Vapp (Valeurs stabilisées) pour les différents typessshi réalisés. Notons que la détermination
expérimentale de ), reste un exercice difficile du fait de nombreusegrécisions, notamment
sur I'évaluation des vitesses de déformation ; GEy@#99] estime qu’une incertitude de 10 MPa
peut introduire un facteur 2 sur la valeur du vaduwliactivation. De plus, I'activation de
multiples systémes de glissement, dépendant destidins de sollicitation, rend difficile le
passage du volume d’activation apparent au volutaetidation d'un systéme de glissement :
qguelle valeur doit étre retenue pour effectuer bangement d’échelle ? Ge\@P99] et
Renouard1999] montrent qu’'un facteur de changement d'échelle2de semble une valeur
raisonnable pour obtenir une estimation du volufaetivation du systeme de glissement le plus
actif (pour le chargement considéré).
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Il est surtout important de retenir 'ordre de gtaar du volume d’activation apparent que nous
avons obtenu, plutét que les différentes valeuiméss et de tenter d’expliquer leurs écarts.

TABLEAU V-10. Estimation (expérimentale) du volume d’aation apparent ¥, Zircaloy-4 a
I'état détendu non irradié et irradié deux cyclé&PrRa la température de 350 °C.

Description de I'essai ¥p
S 5 % Essais de traction uniaxée suivant I'axe du tube. 941
3 o Essais de fluage axial. 13a
,§ § .é Essais de fluage en pressurisation interne avet ddffond. 11%
NS Essai de relaxation en pressurisation interne effet de fond. 10%
S 5 § & Essais de traction axiale. 16 a
5% S %f, Essais d’éclatement en pressurisation interne effecde fond. 14%
_§ g }'E § Essais de fluage en pressurisation interne avet ddffond. 7%
NoED Essais de fluage en pressurisation interne (T =880 63

5.3 |IDENTIFICATION DU COMPORTEMENT EN FONCTION DE L 'IRRADIATION

Afin de ne pas alourdir notre exposé, nous nousrsesriimités a présenter, dans ce paragraphe,
les coefficients des différents modéles obtenusaus de notre travail d’identification et les
difficultés rencontrées. L’adéquation entre lesvmiéns des différents modeéles et les résultats
expérimentaux est présentée dans les annexes WHDetu travers de publications réalisées sur
ce travail.

Modélisation du comportement polycristallin du Ailay-4 détendu a la température de
350 °C pour les états non irradié et irradié deyxles de fonctionnement en REP

Pour mener a bien l'identification, tout en limitde nombre de parametres du modeéle, nous
avons été amenés a effectuer quelques hypothésphlfisatrices, qui pourront étre levées par
'apport d’observations supplémentaires, notamrsaninatériaux irradiés.
- La densité de dislocations initiale est identiqoarous les systémes de glissemegk (
- Les coefficients {& V., 1%, A, L, G décrivant I'écoulement viscoplastique
d’'un systéme de glissement sont constants parléadelglissement.
- De plus, nous avons supposé que le libre parcoayemdes dislocation® est identique
pour tous les systemes de glissement ayant le méateur de Burgersa> ou<c+a>).
- Pour le matériau irradié, nous avons introduit égant d’autres hypotheses afin de
diminuer le nombre de coefficients, du fait d’'urese expérimentale moins étoffée.

Malgré ces différentes simplifications, I'identditon du comportement reste un probleme
délicat a traiter. La connaissance des mécanismeefdrmation (cf. paragraphe 2.4) aide notre
démarche d’identification. Toutefois, des inforroas supplémentaires issues d’observations
microstructurales (activité relative des systemesglissement en fonction de la sollicitation
mécanique imposeée,...) pourraient alors guider ltifieation et/ou permettre de choisir parmi
les multiples jeux de coefficients obtenus.

Les coefficients obtenus pour les deux niveaux ratiiation étudiés sont reportés aux

tableaux V-11 et V-12. Nous avons également intédeds ces tableaux, la cission critique
initiale Tcin® (= 1 + A p B9(24p0)) et le rayon d’'annihilation des dislocatior® 3 Go® b®)2.
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TABLEAU V-11. Identification du modeéle polycristallin dé@nt le comportement viscoplastique
du Zircaloy-4 détendu a I'état non irradié poutdmpérature de 350 °C.

Changement d’échelle - étape de concentrationrd e
D 1190 | 5 0,43
Ecrouissage intragranulaire (variabDgg)
Cq 0,27 d, 778
M (en MPa.§™ 539 m 2,05
Ecoulement viscoplastique intragranulaire par fdmile systémes de glissement
Coefficient Pri<a> T <a> Bas<a> T, <c+a>
13 (en MPa) 30,0 110 100 100
VL (enb®? 54,5 53,3 10,1 6,3
v (en &Y 4,5.10° 1,5.10" 3,1.10 4,9.10°
A 0,310 4.1¢ 2.10° 0,076
L® (enb®) 61(0,02 um) 347(0,21 pm)
Go® 1 50 | 2 50
Po (en nY) 4,8.10"
Teini® (€N MPa) 40,3 110 100 105
y® (en nm) 0,2 8 0,3 15

TABLEAU V-12. Coefficients obtenus pour le modéle polyatisr décrivant le comportement
viscoplastique, a la température de 350 °C, duakisc4 détendu irradié durant deux cycles de
fonctionnement en REP.

Changement d’échelle - étape de concentrationddd e
D 291 | 5 0,54
Ecrouissage intragranulaire (variabbé,)
G 0,27 d, 613
M (en MPa.d™) 171 m 4,67
Ecoulement viscoplastique intragranulaire par fdmie systémes de glissement
Coefficient Pri<a> T <a> Bas<a> T, <c+a>
10 (en MPa) 153 153 94,0 228
VLS (enb®? 47,2 40,0 12,0 8,8
v (en s 2,7.10° 1,5.10° 1,4.10° 1,1.10°
A 0,056 0,072
L® (enb®) 1760(0,57 um) 1040(0,63 um)
Go® 41,9 | 20,4 29,7
o (en nv) 3,0.10°
Teini® (€N MPa) 168 168 109 264
y® (en nm) 7 3 9

Nous retrouvons que le mode de glissement prépanté&ur matériau non irradié est le
glissement prismatique, alors qu’il s’'agit du syste basal sur matériau irradié (cf.
paragraphe 2.4). Il est important de noter queefitdication n’est pas possible si I'on ne
considére qu'une seule famille de systemes deegtieat actifs. Dans le cas du matériau non
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irradié, sur la base expérimentale constituée wmnt des essais réalisés suivant I'axe du tube,
I'identification obtenue est correcte si le glissgmnprismatique est le seul mode de déformation
actif. Par contre, il est important de tenir com@éel'activation de systémes secondaires pour
obtenir une identification correcte du comportemant 'ensemble de la base. Sur le matériau
irradié, si on suppose que les systemes actifslssmhémes que sur matériau non irradié, il est
possible d'obtenir un jeu de coefficients avec wm laccord modéle/expériences, mais les

coefficients obtenus ne sont pas physiquement aibtés (la cission critique des systemes

actifs est tres faible, par exemple 5 MPa poursketémes de glissement prismatiques). Il est
donc impératif, pour obtenir une identification remte, en accord avec les observations, de tenir
compte de l'activation des systemes de glissemant de plan de base, ainsi que celle de
systemes secondaires.

La cission critique du glissement basal n’évolus ga maniere significative avec l'irradiation,
contrairement aux autres systemes de glissemenwajant leur cission critique fortement
augmenter. Ceci traduit bien I'effet observé decthsement induit par I'irradiation. Cet effet est
a corréler avec la présence des défauts engenalrds pombardement neutronique, ces défauts
se situant dans les plans prismatiques ou prochesed plans (cf. § 2.4) entravant ainsi le
glissement des dislocations dans les plans cogtaphiques autres que le plan de base

Le volume d’activation des différents systémes olég pas de maniére importante avec
lirradiation. Au vu des nombreuses imprécisions laudétermination expérimentale du volume
d’activation apparent effectuée a I'annexe V-A, :igetiendrons que les valeurs du volume
d’activation identifiées sont cohérentes avec lstmations du volume d’activation apparent
(tableau V-10), en prenant un facteur de changentiénhelle de 2,5. En toute rigueur, il serait
nécessaire de simuler a I'aide du modéle polydiiistees essais de la base expérimentale, puis
de les dépouiller de la méme maniére que celleségilpour déterminer expérimentalement le
volume d’activation apparent. On peut égalemerémgue le volume d’activation du glissement
principal (basal) dans le matériau irradié est ghible que celui du glissement prismatique,
mode de déformation principal des alliages de mitom non irradiés. Ceci traduit bien
'augmentation, observée expérimentalement, demsibilité a la vitesse de déformation avec
lirradiation.

Les densités de dislocations initiales obtenues$ sohérentes avec celles attendues pour un
alliage fortement écroui a I'état initial. L'augniation de cette densité avec lirradiation
correspond a la création et a la présence de nomhiéfauts créés par le bombardement
neutronique du matériau. Les distances d’annibitatibtenues sont correctes (quelques dizaines
de nm), méme si certaines valeurs semblent trdgeefapour le matériau non irradié. Du fait de
la structure fortement écrouie du matériau, il mstmal de trouver un libre parcours moyen
inférieur a la plus petite taille d'un grain (2 pur®ar contre, par manque d’informations, nous ne
pouvons pas corréler les valeurs obtenues avedingsnsions de structures intragranulaires de
dislocations, notamment sur matériau irradié. Ont pegalement noter que la restauration
intragranulaire du materiau (liee a la grandégrest faible.

Identification du modele DRS pour le Zircaloy-4atétu a la température de 350 °C

En utilisant la démarche présentée en introdudfignV-1), une base d’essais « numériques »,
décrite au tableau V-13, a pu étre constituée dfn pouvoir caractériser complétement
I'anisotropie viscoplastique du matériau. Rappelgue ces essais sont difficilement réalisables
sur la géométrie particuliere des tubes de gainage.

Les tableaux V-14 et V-15 présentent les coefftsiedentifiés pour le matériau non irradié et

ceux obtenus pour le matériau irradié deux cychstons que ces identifications ont été
conduites indépendamment I'une de l'autre, cordragnt a Schafflgd997] qui avait supposé
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les tenseurs d’anisotropie constants, indépendknta température et de l'irradiation. De plus,
nous avons pu estimer les composantes d’anisotli@gie aux cisaillements dans I'épaisseur du
tube, composantes qui restaient indéterminées aditgentification du comportement conduite

par Schafflef1997].

Nous pouvons constater une évolution significatieel’anisotropie viscoplastique du matériau
avec lirradiation. Les différents tenseuys N et R tendent chacun vers le tenseur identité

traduisant un comportement viscoplastique du neaiédievenant isotrope lorsque lirradiation
augmente. Ceci est en accord avec les quelquelatésexpérimentaux disponibles dans la
littérature (par exemplg¢Nakatsuka et Nagai 1987, Murty et Mahmood 1991]

TABLEAU V-13. Description des essais « numeériques » ssnalléaide du modele polycristallin
venant compléter les bases expérimentales existanke température de 350 °C sur Zircaloy-4
détendu non irradié et irradié deux cycles en REP.

. , . - Matériau non | Matériau irradié
Description de I'essai « numérique » : s
irradié deux cycles
Essai en cisaillement simple comportant un cyct¢ & de
déformation & la vitesse de déformation constaatedi s*, ou oui
suivi d’une relaxation de 200 s a 1 % de défornmatio
Un essai pour chacune des directiops [E,, Eq,.
Essai de fluage incrémental en cisaillement, maintie 7200 s pour oui oui
chacun des deux niveaux de contrafjet, imposés. >, =160 MPa, >, =175 MPa,
Un essai pour chacune des directiBps,,, Zq,. ¥, =185 MPa >, =250 MPa
Essai de fluage incrémental uniaxal, maintien d#g072pour chacun oui
des deux niveaux de contrairiget, imposés. non 3, =300 MPa,
Un essai pour chacune des directiipsZ,,, Zgs. ¥, =450 MPa
Essais de traction uniaxé a vitesse de déformatiostante
(10° s-1 jusqu’a 1 % de déformation, puis 10°Jusqu’a 1,4 %), ou oui
suivi d’'une relaxation de 200 s (a 1,4 % de défoiond
Un essai suivant chacune des directiopsts, Eg.
Les données expérimentales disponibles pour legsads
traction axiale sont complétées par I'ajout d’'uee deux non oui
déformations transversales (non mesurées loredsal).

TABLEAU V-14. Identification du modele DRS pour le Zircgld détendu non irradié a la
température (d’essai) de 350 °C.

€, (ens) 7,9.10" No (en MPa) 14,9 n(en -) 1,5
P(en-) 2690 R (en-) 310 Y, (en MPa) 179,4
fmo (€N MPa.8) 2,43.10° ao (en MPa) 35,5 m (en -) 1,92
Tenseur Composante du tenseur
d'anisotropie rrer 6666 2777 rao 626z rzrz
M 0,55 -0,12 1,152 0,19 0,22 0,20
N 0,41 -0,17 1,433 0,24 0,48 0,54
R 0,05 0,24 g 0,89 0,02 0,02

Le symbole* indique une valeur fixée pour faciliter la compsoa avec les travaux de Schaff|@®97].
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TABLEAU V-15. Identification du modéle DRS pour le Zircgld détendu irradié deux cycles en
REP a la température d’essai de 350 °C.

€, (ens) 8,8.10" N, (en MPa) 44,4 n(en -) 1,9
P(en-) 14490 R(en-) 700 Y, (en MPa) 103,0
f'mo (€N MPa.8) 0 o (en MPa) 1) my (en -) (1)
Tenseur Composante du tenseur
d'anisotropie rrer 6666 2277 ra&o 626z rzrz
M 0,75 1,29 1,152 0,93 0,88 0,86
N 0,96 0,33 1,433 0,52 0,08 0,13
R 1) 1) 1* 1) (1) (1)

Les valeurs entre parenthéses correspondent atiesqu’il n’est pas nécessaire d'identifier.
Le symbole* indique une valeur fixée pour faciliter la compsoa avec les travaux de Schaff|@®97].

Au travers des valeurs des coefficients,(No, n), on retrouve bien que l'irradiation entraime u

durcissement du matériau et une diminution impaoetaes vitesses de fluage.

L’annexe V-D montre qu'il est possible de décriogrectement la base expérimentale disponible
sur Zircaloy-4 détendu irradié deux cycles aveanotéle macroscopique isotrope, mais qu'il
existe des écarts non négligeables entre les asgisle ce modéle isotrope et certains essais
« numeériques » de cisaillement.

De plus, conformément aux résultats obtenus paéf8eh[1997], nous retrouvons que la
restauration statique du matériau irradié est taéisle ; notre travail d’identification nous a
conduit a prendre une valeur nulle pour le coedfitiro.

5.4 SyYNTHESE

Dans paragraphe 5, nous avons appliqué la démarérachique, présentée en introduction, a
la caractérisation du comportement élastoviscaglastdu Zircaloy-4 détendu.
Il a ainsi été possible d’identifier une modélieatipolycristalline du comportement de cet
alliage de zirconium a I'état non irradié et apimeadiation deux cycles REP. De plus, nous
avons pu caractériser completement I'anisotropiendiériau et montrer que cette derniére
diminue avec l'irradiation.
Parallelement a ces travaux d’identification, ur@mdrche d’implémentation de ces deux
modéles dans des codes de calcul par élémentafétés développée.
- Les modeles polycristallin et DRS sont disponillass le code de calculBAQus™, via
la procédure WAT. Les calculs éléments finis, que nous présenteatans la partie C, ont
éte réalisés uniguement avec le modele DRS ; d#teme cependant difficiles a conduire
(problémes numériques). C’est pourquoi I'efficaciimérique de notre démarche
d'implémentation a été améliorée grace a une esmde la matrice tangente associée au
schéma explicite d’'intégration utili§andeuret al. 1999].
- Le modele DRS a également été intégré dans undomnede développement de
CAsTEM 2000, afin de pouvoir simuler, a l'aide du codecdkeul TOUuTATIS, le phénomeéne
d’interaction pastille-gaine (cf. chapitre ).
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6 CONCLUSION

Une modélisation plus fine du comportement élastmplastique anisotrope des alliages de
zirconium et de son évolution avec lirradiatiora\g@re nécessaire afin de pouvoir décrire la
complexité des sollicitations thermomécaniquesesipiar la gaine en réacteur ou lors d’essais
de laboratoire spécifiques.

Nous avons ainsi réalisé l'identification d’'une rébslation polycristalline du comportement du
Zircaloy-4 détendu a la température de 350 °C diétest non irradié et apres irradiation deux
cycles REP. Nous avons vu qu’il était impératiftdair compte de I'activation du glissement
basal pour une description correcte du comporteaentlliages de zirconium irradiés. De plus,
la prise en compte de l'activation de systemesrsigices quel que soit le niveau d’irradiation
est nécessaire. Les résultats obtenus sont cobérest les observations microstructurales de la
littérature ; I'introduction de nouvelles obsereats, notamment sur alliages irradiés, permettra
de compléter ces travaux. Ce modéle de viscopiEstidstalline est également disponible pour
réaliser des simulations numeériques par élémemitsdil’échelle des grains.

Grace a la démarche hiérarchique, présentée epdimtion, la caractérisation complete de

I'anisotropie viscoplastique du Zircaloy-4 détenaeté obtenue. Le principal résultat est la

diminution de cette anisotropie avec l'irradiatidRappelons que les sollicitations mécaniques
engendrées par I'lPG et en pointe d’une fissur€8€ nécessitent la détermination de toutes les
composantes anisotropes associées aux termesaiéeient, composantes inaccessibles par
des essais mécaniques.

A lissue de ce chapitre, nous disposons d’un autihérique fiable nous permettant de décrire
les champs mécaniques locaux au voisinage d’'userésréeée par CSC.
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CHAPITREV - ANNEXEA.
RAPPELS SUR LA THEORIE DES PROCESSUS THERMIQUEMENTVAS
DETERMINATION EXPERIMENTALE DU VOLUME ACTIVATION

L’objet de cette annexe est de montrer comment temmpte de I'anisotropie du matériau dans
I'évaluation expérimentale du volume d’activatiohuparavant, nous ferons quelques brefs
rappels sur la théorie des processus thermiquentbégrie utilisée pour décrire la loi
d’écoulement viscoplastique dans notre modélisationomportement du Zircaloy-4 détendu.

1 THEORIE DE L’ ACTIVATION THERMIQUE [CAGNON 1979]

1.1 MECANISMES MICROSCOPIQUES DE LA PLASTICITE

L’origine de la déformation plastique d’'un matéresi, d’'un point de vue microscopique, liée au
déplacement des dislocations, mouvement pouvaat tBermiquement activé. Les obstacles
présents dans le matériau sous difféerentes fornoesrédent leur mouvement. Les forces
s’exercant sur une dislocation ont deux origines :

— Les forces a courte distance liées a I'obstacle lgudislocation doit franchir (friction de
réseau, interaction avec des dislocations traversamplan de glissement, précipités...).
L’agitation thermique peut fournir une partie dénérgie nécessaire au franchissement de
ces obstacles et au mouvement des dislocations.

— Les forces a longue distance associées a I'hétééitgéde déformation plastique (telle que
les empilements, les murs de dislocations, lesilesl| les joints de grain...). Ces forces sont
dites polarisées, car elles freinent les dislocatie’approchant de I'obstacle qui leur est
associé eh contrarioacceélérent leur mouvement lorsqu’elles s’en élegn

— Toutefois, certaines interactions ne peuvent étassées dans l'une ou l'autre de ces
catégories. C’est notamment le cas du vieillissérdgnamique qui traduit une interaction
entre éléments interstitiels mobiles et dislocati¢atomes d’oxygene dans les alliages de
zirconium).

A chacune de ces forces, il est possible d’assaciercontrainte microscopique :

— La contrainte effectivaey, sensible aux variations de la température T efadatesse de
déformation, rend compte des interactions local@stite contrainte est, en général,
décomposée en deux termesg =T, +T,(T), T, partie athermique et,(T) contrainte
visqueuse correspondant a la partie thermiquemetihtéa, sensible a la température de
sollicitation.

— La contrainte interne jx athermique, est liée aux interactions a longustadce entre
dislocations et son évolution traduit des changdés@ans la microstructure du matériau.

La partie athermiquet( + x) traduit la présence d'obstacles existants quelie soit la

température de sollicitation.

La contrainte microscopique appliquéedoit étre supérieure ou égale a la somme de ces
différentes  contributions  pour permettre le  mouwveime d'une  dislocation :
T=Terr + % =Ty(T) + (Tx + X). L'agitation thermique augmentant avec la temipeea elle peut
alors fournir partiellement ou entiérement I'énergiécessaire pour franchir les obstacles, a
condition toutefois que la contrainte appliquéet saipérieure a la contrainte athermique
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(tu + x). La contrainte visqueuse(T) est alors décroissante avec la températurgucese
traduit par l'existence d'une température seuil) (Au-dessus de laquelle(T) devient
négligeable (fig. V-Al).

300

® Zr-0 (0,09 % at.)
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/

Composante thermiquement activée
de la contrainte d'écoulement (en MPa)

200 400 600
Température (en K)

FiG. V-Al. Evolution de la composante visqueungsde la contrainte
d’écoulement avec la températiias Guptaet al. 1968]

1.2 DEFINITION DES GRANDEURS D’ ACTIVATION THERMIQUE

La théorie de la dynamique des dislocations seeptians le cadre de la thermodynamique
classique (thermochimie) et de la cinétique chimidLes dislocations sont considérées comme
étant en équilibre avec le milieu ambiant (équdilstable avant et apres le franchissement et
instable lors du franchissement) ; le franchisseéndenl’obstacle est traité comme une réaction
chimique. Il est alors possible de définir difféiesigrandeurs d’activation thermique.

Dans ce cadre, au franchissement activé des obstadrrespond une vitesse moyenne de
_AG(Teff)

B

déplacement des dislocations,yégale av,(T) exy{ j oUAG(ter) est I'énergie libre

nécessaire au franchissement de l'obstacle (fohfé&rentes suivant I'obstacle) &ty est la
contrainte effective microscopique s’exercant autislocation.

A l'aide de la formule d’Orowan, nous pouvons rel vitesse de glissement des dislocations
y" & la vitesse moyennegy :
_AG(1 )J

v =p_bv__ =(p_bv,(T))ex
y pm moy (pm O( )) { kBT

avec pm, densité de dislocations mobiles et b norme dueusctle Burgers du systeme de
glissement considére.

Il est courant de choisir la forme suivantAG(terr) = AGo - Teff Vact » Vact €St le volume
d’activation.

Vact correspond au volume élémentaire dans lequeles®fé le franchissement activé de
l'obstacle. En fait, W;:=b S¢t, o St est I'aire d’activation, soit la surface balayéa pa
dislocation dans son plan de glissement lors duwchissement de I'obstacle.

AG,-T 4V TV
Et v* = (p,bv,(T))exp ——2—= 2 | =y (T,p,,) exp -2 |
V" = (pnbv,(T)) r{ T j Vo (T,Pm) r{ T j
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Lorsque l'agitation thermique n’est pas négligealileest envisageable que, pour de faibles
cissions effectives, certaines dislocations frassdmt en sens inverse I'obstacle qu’elles venaient
de surmonter (« sauts en retour »), aidées enpeeléa température. Dans ce cas, la vitesse de
glissement peut s’écrire :

. TV
P — 2 T, Slnh eff act .
y yo( pm) ( kBT j

1.3 CHANGEMENT D 'ECHELLE

Les contraintes microscopiques, définies précédemnpeuvent étre reliées a la contrainte
macroscopique & I'aide d’un facteur de changeméchelle M, & I'image du facteur de Taylpr

a savoirZes = M T €12 = M T . De méme, la vitesse de déformation plastiquerosaopique
EP est reliée a la vitesse de glissemghiselon la relation/® = E?/M .

Il est alors possible de définir un volume d’adiiva apparent Y, par Vapp= Vact/ M.
D’ou E° =E,(T.p, )exy{Tk\_/l_ j E,(T.p,, )exy{(—j (siZ = X)).
B

Ce volume d'activation apparent ) est la grandeur que nous pouvons déterminer
expérimentalement lors d’essais de relaxation,luEgé ou d’essais de traction avec sauts de
vitesse.

dIn(EP /E,)
6 Z Tetmicrostrudure .

constantes

Nous avons la relation important¢/;,, = k T{

La condition « microstructure constante » sousrehtgue la déformation plastique’ et la
contrainte interneX; évoluent peu. Cela suppose également que ledivasale la densité de
dislocations mobiles sont faibles au cours de lizcgation.

Soit, a température et microstructure constantes,
. . 2-X,)V Vv
In(E®) =In(E,) + ( Vapo = "5 + constante
kgT kT

2  EVALUATION EXPERIMENTALE DE  V ,pp

Nous allons voir maintenant comment évaluer le mawd’activation lorsque le matériau étudié
est anisotrope.

2.1 ETUDE THEORIQUE PRELIMINAIRE

Supposons que I'on puisse décrire le comportemembatériau en petites déformations a l'aide
d’'un modeéle viscoplastique, ou la loi d’écoulemesit décrite a I'aide d’une fonction de charge
F avec ou sans seuil,Rsupposé constant. La vitesse de déformation piastique suit la loi de

normalité.
FE) =3 () -R = VZUH I R,
aHm [H=e]

=@ (@) —- )

=300; X))

! e facteur de Taylor Mdécoule de I'approche polycristalline de Tayb®38] et relie la déformation plastique
macroscopique aux vitesses de glissements desrasctifs.
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L’anisotropie est prise en compte dans la loi didement par le critere de Hill qui introduit le
tenseur d’ordre quat#e diagonal dans le repere d’orthotropie du matériau

Faisons I'hypothese d’'un chargement radial.
A tout instant t, le tenseur des contrainfesest proportionnel & un tenseur const@pt
Z(t) = A(t) Zo , A(t) fonction scalaire. Dans ce cas, le tensBfirest également proportionnel &
Vo.

qld
AY) |HZ,

AW 3 (=) =g (03 () Vs .

3 (2) =AM B (%) et EP =300; (X))
Vo est un tenseur constant déviatorique.

Prenons la loi d’écoulement thermiquement activaag e multiplicateur viscoplastique :
2t )=, exf 2 O Ve
? ° keT )
Pour chaque composante,
: : 37 (Z,)
In(E?s) = In(olat () + In(v,, )= In(Eq (1)) + M) =202, + In(Vs, ).

B

. . V, H(x .
Or A(t) =—-, d’ou In(E"ij)z w I (Xo) ) +|n(E MV ) .
k T y ij 0 0jj
0“ B OIJ termeconstant

— an
termeprenantencompte (lorsque Testfixée)
I'anisotropiedu matériau

Cette derniére relation nous permet alors d’évaleerolume d’activation apparentap si les
coefficients d'anisotropie plastique du matériamn§eut/) sont connus.

2.2 APPLICATION AUX ALLIAGES DE ZIRCONIUM

Traitons maintenant quelques exemples corresporaddes essais réalisés sur tubes. L'élasticité
est isotrope, E désignant le module d’Young du neaiéetv son coefficient de Poisson.

Lors des essais de traction et en pressurisati@nnim réalisés sur tubes, seules les directions
radiale, circonférentielle et axiale sont sollieé&é les contraintes de cisaillement et les
déformations associées sont nulles.
Les différents tenseurs se réduisent a :
E = diag(Er,Ege,Ez2) , E'P = diag(E"",EPe6,E"";), Z = diag(Zm,Ze6,227)
avecE" = E - (223X - Lyrace(Z) 1 ).

La notation suivante sera utilisées TtracqX) = Z+Zgp+2,; .

Seuls les coefficients,H Hg et H, du tenseu# interviennent :
3 (@) =y2H, (£, ~T)? +Hy (e ~T;)? +H,(Z,, - T.)?).
Les coefficients du critére de Hill sont rassemialégableau V-9 (chap. V).

Le volume d’activation apparentay) est relié a la penteyf de la droite donnarin(E*) en
fonction de la contrainte associge la déformation viscoplastiqueEétant fixée. Il est alors
possible d’étudier I'évolution de ce volume d’aetion avec la déformation viscoplastique.
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Y

Ce volume d’activation apparent est évalué a paes données expérimentales. Mais nous
avons également lissé ces résultats, afin d’aneglicette évaluation. Sur les exemples présentés
ci-dessous (fig. V-A2 a V-A4), nous avons montré éearts obtenus sur I'évaluation dg,
Cependant, la détermination de ce volume d’activasipparent reste un exercice difficile. Il est
important de retenir I'ordre de grandeur obtenurpmivolume apparent. Une évaluation plus
fine nécessite de mettre en place des essaisisp@sif(voir par exemplgeyer 1999).

Essais de traction et d’écrouissage

100 pormme s P P g g Pt Pt Pt :
0 e e e e e o o :
. — — T L
: : : Essais de traction axiale (CEA)
< : : | Zarcaloy-4 détendu wracie 2 cycles REP - T=350°C :
§ 70 f s e e e e P P Froveerre e |
§ i ; ; ‘ ‘ ; ; ; ;
2 : : : : : : : : :
§ 60 -t  REREEEEEEEE  REREEEEEEEE boroonaesenooias boroossesizooziens Boeeroocoeeeooooe Boeereocoeieoooo Boseoooooeiooooo :
H] i | | : : H
g ---m--- Tous les essas
& ‘ ; ; ‘ : :
g B bosomoomoomeeees bosomoomoomeeees boommoneoneonsenee [REREEEEE IENEES ®w--- Egsas trac_ala, trac_alb ettrac_ada |------------ '
z L 1 1 | |
E " : : : : Essais trac_alh et trac_a2a
g
=
:
ic
e

0,00 0,01 0,01 0,02 0,02 0,03 0,03 0,04 0,04

Déformation viscoplastique axiale EF_, (en -)

FiG. V-A2. Détermination du volume d’activation apparent atjppades essais de traction
axiale réalisés a la température de 350 °C sur tloadoy-4 détendu irradié deux cycles REP.

Essais de fluage

14 poeemsemeemmn e oo ooosoiaiasssiossssessseessseeseseesesssoses

Fludage en pressurisation interne avec effet de fond (CEA)
Zircaloy-4 détendu irradié 2 cycles - T= 350 °C

Volume d'activation apparent V.;, {en as)

+* \\.,_..--l"-“- : : - - = Tous les essais
3 | ®-- Egsais 4 361, 413 et 462 MPa| ¢
--B - Egszaiz 4 462 et 508 MPa
o } i i i
0,000 0,005 0,010 0,015 0,020

Déformation viscoplastique axiale E, {en -}

FIG. V-A3. Détermination du volume d’activation apparent atppales essais de fluage en
pressurisation interne réalisés a la température886 °C sur du Zircaloy-4 détendu irradié deux egcl
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(In) Vitesse de déformation plastique circonférentielle {en /s)

Essai de relaxation

150

Contrainte circonférentielle (en MPa)

200 250 300 350 400 450 500

5]

Expétience [0, 36000 2]

—=—Ligsage [0, 20000 5]
+  Eupérience - Dérivation num. [0, 36000 £]
------ Détermination de Vapp : Lissage [0, 20000 5]

------ Détermination de VWact : Expérience [0, 36000 5] :»---------------------4:--------- g - A -’-------------------'»---------------------<:

------ Détermination ¥Wact : Expérience - Dérivation [0, 36000 5]

Essai de relaxation en pressurisation interne (CEA)
Zircaloy-4 détendu non wradié - T =350 °C

Kyt
........ B . o X 25 Ot S S
Ly - - .
2 e . : oy =10,0303x - 24,0783 ¥ = 0,010z - 24,2324 v =0,0320x% - 24,6292
+ R* = 10,0053 R = 10,9708 R2 =0,9380
+ H H T 0 T
’,

FIG. V-A4. Détermination du volume d’activation apparent atpale I'essai de relaxation en
pressurisation interne réalisés a la température886 °C sur du Zircaloy-4 détendu non irradié.
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CHAPITREV - ANNEXEB.
EXPRESSIONS DES TENSEURARISOTROPIE DU MODELDRS

L’objectif de cette annexe est de montrer qu'il pessible d’écrire les matrices d’anisotropie
décrites par Delobelld993], Robinef1995] et Schéafflef1997] sous forme de matrices
diagonales dans le repére d’orthotropie lié augations radiale, circonférentielle et axiale des
tubes de gainage en alliages de zirconium.

Considérons un tenselird'ordre 2, symétriquel® désigne son déviateur® =T —LtracgT)|

, oul est le tenseur identité.
L’'opérateur déviateur sera ndtgopérateur isotrope et symétriqde=(D"), etT =DT.

Ecrivons la relation matricielle entre les tense'DretTd, tenseurs mis sous forme de vecteurs
notés respectivement {T} et {}:

TS 2 -1 -1 0 0 0YTy,
Ts, -1 2 -1 0 0 0 |T,
TS -1 -1 2 0 0 0T
{rel=| 3 |=4 *=[of}
TS 0 0 0 3 0 0T,
TS 0 0 0 0 3 0T,
TS 0 0 0 0 0 3Ty

[D] est la matrice associée & 'opérateur dévidtarsymétriqudD] =[D]".

Suivant les notations introduites par DelobellebiRet et Schéaffler, un tenseur d’anisotrofie
(d'ordre 4) est défini par la matrid#] suivante :

Mll M12 M13 O
M 21 M 22 M 23 O
M 31 M 32 M 33 0

0 0 0o 2M, M, +M,, + M, =0

0 0 0 0 2Mg et [M] est symetrique :

0 0 0 0 0 2M,) Mw2=Ma, Mi3=Ma1, Ma3 = Mao.

avec les relations d’'incompressibilité :
M11+M12 +M13 =O
M21+M22+M23:O ’

o O O o
O O O o o

La grandeur équivalente associée au tenseur dtemps® M est définie par:

J5 (o) =4/20% :M o, pour un tenseur de contraintes.

En tenant compte des relations d'incompressikiliggosées au tenseMdy nous avons :
B M= 1T T =TT (=t = )

_ 2 2 2 2 2 2
- \/% (M 1111 T Mgl + Mgy + Z(M aaT12 T MggTos + Mgl + MypTyiToy + MyaTy T + M 23T22T33))

Montrons qu'’il est équivalent de remplacer le tems#anisotropieM par un tenseud dont la
matrice[H] est diagonale dans le repéere d’anisotropﬁ}e] =diag(H,,H,,H,;,2H, 2H, 2H) .

Nous devons avoir qud (o) =J} o (,)soit
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OT) XM =LT:MT=3(T)={2T*:HT? =/2(TD'):H(DT) = /2T :[D'HDT .

Dol Matriciellement,[M] = [D]'[H][D] = [D][H][D].

M, =3H,+1H, +1H, M, =M, =-2H,-2H,+1H, M, =H,
Soit {M, =3H, +2H, +3H, My =My =—2H, +1H, ~2H, My, =H.
My =gH t5H, +5H, My =My, =+5H, —§H, —§H; Mg =H,

Les condltlons d’'incompressibilité sont bien véns.

Les coefficients de la matridei] s’expriment alors par.

H, =2M; + M, H, =My,
H,=2M,,+M,, et H, =M
H; =2M;; + My, He =Mgg

La grandeur équivalente (associée au terggast par; (T) = 2T :HT.
X o a3 _,HTY" _.DHDT
La regle de dérivation est alors la suivante=—— =3 =s—

oT 3z (T) 3z (T)

(loi de normalité).

! Les relations d’incompressibilité ont été utilisémur simplifier les expressions des coefficidhisH, et H;.
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Modélisation du comportement mécanique du Zircaloy-4
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Résumé : Les capacités prédictives d’un modéle phénoménologique macroscopique sont limitées par la
base expérimentale utilisée pour identifier le modéle. Ainsi, pour améliorer la description du comportement
mécanique des tubes de gainage en alliages de zirconium, il est nécessaire d’introduire de nouvelles données
pour identifier complétement 1'anisotropie de ces matériaux. En effet, certaines sollicitations, importantes
en corrosion sous contrainte, ne sont pas accessibles expérimentalement sur cette géométrie spécifique. Avec
une bonne connaissance des mécanismes de déformation plastique, le comportement mécanique peut étre
mieux appréhendé a I’aide d’une approche micromécanique. Les résultats obtenus par le modéle polycristallin
sont alors utilisés pour étendre le domaine de validité de modéles macroscopiques en enrichissant la base
expérimentale avec des essais numériques complémentaires.

1 Introduction

Dans les réacteurs & eau sous pression (REP), les opérations de controle de la puissance du réacteur sont
effectuées de maniére & garantir l'intégrité des gaines des crayons combustibles qui constituent la premiere
barriére contre la dissémination des produits de fission radioactifs. En effet, lors de transitoires de puissance
séveres, la fragmentation des pastilles d’oxyde d’uranium et une forte interaction entre les pastilles et la gaine
(IPG) peuvent conduire a la rupture de cette derniére par un processus de corrosion sous contrainte (CSC)
suite a P’action de produits de fission agressifs (tels que I'iode). Une meilleure compréhension et prévision
de 'endommagement de la gaine créé par CSC permettraient alors d’assurer I'intégrité de la gaine lors des
sollicitations plus sévéres liées aux nouvelles conditions de fonctionnement des REP.

Une connaissance plus fine du comportement mécanique des alliages de zirconium a permis de proposer
récemment de nouveaux modeéles élastoviscoplastiques de comportement de la gaine des crayons combus-
tibles [1]. En effet, la modélisation par éléments finis (EF) des phénoménes complexes intervenant en réac-
teur nécessite des modeéles tridimensionnels robustes pour couvrir des domaines importants de contrainte et
de vitesse de déformation. C’est, en particulier, le cas lors de I’étude de la CSC des gaines, ol les champs
mécaniques sont complexes en pointe de fissure.

Le caractére prédictif d'un modeéle de comportement macroscopique phénoménologique est directement
lié a la base expérimentale utilisée pour l'identification de ce modéle. Ainsi, il est nécessaire d’introduire
de nombreuses données dans le but de décrire au mieux le comportement mécanique. Cependant, de par la
géométrie particuliére des tubes de gainage, certains parameétres caractérisant I’anisotropie du matériau ne
sont pas accessibles expérimentalement, ces composantes pouvant étre sollicitées au voisinage d’une fissure.
Néanmoins, connaissant les mécanismes physiques & l'origine de la déformation plastique, une approche
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micromécanique, incluant la microstructure et la texture cristallographique du matériau étudié, peut &tre
mise en ceuvre afin d’obtenir une description correcte du comportement mécanique; une échelle plus fine
supplémentaire est alors introduite par comparaison avec 'approche macroscopique classique. La conﬁ@ce
accordée a ce type de modélisation est fonction des éléments physiques introduits et de leur interprétiatlon
expérimentale. Toutefois, le caractére prévisionnel de cette classe de modeéles reste supérieur & celui des
modéles macroscopiques phénoménologiques. A

Le présent travail a pour but de montrer comment il est possible d’utiliser la structure hiérarchique qui
existe entre les deux approches décrites ci-dessus pour obtenir une description correcte du comportement mé-
canique des alliages de zirconium utilisés comme matériau de gainage des crayons combustibles. Notamment,
'utilisation d’un modéle micromécanique permet d’enrichir la base expérimentale avec des essais numériques,
difficilement réalisables technologiquement, et la caractérisation compléte de 1’anisotropie macroscopique du
matériau est alors accessible. La figure 1 synthétise la démarche mise en place.

[ BASE EXPERIMENTALE ]
Identification Identification
Modeéles ISOTROPE ou Modélisation
ANISTROPE (incomplet) POLYCRISTALLINE
Simulation

BASE D’ESSAIS « NUMERIQUES » :
- Essais supplémentaires

RUI——

difficilement réalisables
Comparaison entre modéles - Introduction de données
Importance de |l'anisc»t.mpie complémentaires sur les

| essais disponibles

3 i 5
P ation

Y
Modéle macroscopique
ANISOTROPE (complet)

|
!
1
t
|
1
1
|
'
1

FIG. 1 ~ Démarche de la caractérisation compléte du comportement mécanique.

2 Description du matériau étudié

Le matériau étudié est un alliage de zirconium utilisé dans les tubes de gainage des crayons combustibles des
réacteurs & eau sous pression. Il s’agit du Zircaloy-4 & basse teneur en étain dont la gamme de fabrication
lui confére un état métallurgique détendu. Ses éléments d’alliage, en accord avec la norme ASTM B350.90,
ont pour teneur (% massique) : étain 1,32 %, fer 0,21 %, chrome 0,10 %, oxygéne 0,12 %.

La géométrie des tubes est définie, pour I’état neuf ou non irradié, qui désignera I’état de référence, par
un diamétre extérieur de 9,50 mm et une épaisseur de 0,57 mm. Les éprouvettes en Zircaloy-4 irradié ont
été prélevées dans des gaines de crayon combustible qui ont séjourné durant deux cycles de fonctionnement
d'un REP frangais.

Compte tenu de son processus de fabrication, le Zircaloy-4 détendu présente une texture cristallogra-
phique trés prononcée, comme le montre la figure 2. Cette texture ne semble pas étre modifiée de facon
significative par l'irradiation [2]. Elle ne sera donc pas a lorigine des modifications du comportement méca-
nique du matériau avec lirradiation, puisque les textures pour les deux niveaux d’irradiation étudiés dans le
présent travail sont alors considérées comme identiques.

Le traitement de détensionnement, lors de la derniére étape de fabrication, confere également aux
tubes une microstructure particuliére, fortement écrouie et caractérisée par des grains trés allongés dans
la direction de laminage (DL), qui correspond & la direction axiale des tubes; aucune zone recristallisée n'a
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Direction de laminage Divection de taminage

FI1G. 2 — Figures de poles (gauche) plan prismatique (1010}, (droite) plan de base (0002) [2].

été observée [2]. Les dimensions des grains sont les suivantes : 20 um de longueur suivant DL et 2 pym de
largeur dans les autres directions transversales.

La texture fortement prononcée, une microstructure particuliére et une maille hexagonale compacte
anisotrope conduisent & penser que le matériau présentera une forte anisotropie de comportement mécanique.
En supposant que les directions d’anisotropie sont définies par la texture, le Zircaloy-4 détendu aura donc un
comportement orthotrope dont les directions sont respectivement les directions radiale, circonférentielle et
axiale des tubes. Malgré une anisotropie plastique trés marquée, 1’élasticité est considérée isotrope (le tenseur
de Hooke sera noté C?) et les constantes élastiques (le module d'Young F et le coefficient de Poisson v) sont
uniquement fonctions de la température et non de I'irradiation qui ne modifie que la plasticité du matériau.

3 Modélisation du comportement mécanique des alliages de zirconium

3.1 Comportement macroscopique : une approche phénoménologique

Le cadre de la thermodynamique des processus irréversibles [3] permet de modéliser et de décrire, a 1’échelle
macroscopique, le comportement non linéaire du matériau. L’effet d’histoire du chargement thermomeécanique
sur le comportement actuel du matériau est pris en compte par 'introduction de variables internes, via un
potentiel de dissipation qui doit intégrer la viscosité du matériau si cette derniére est importante.

Le modéle, décrit par la suite, est une version simplifiéee du modéle qui a initialement été développé
pour décrire le comportement élastoviscoplastique isotrope de I’acier 316L [4] puis adapté pour V'étude du
Zircaloy-4 en incluant I'anisotropie de ce matériau [5]. Cette anisotropie est introduite 4 1’aide de plusieurs
tenseurs d’ordre quatre notés M, N et R ; ces tenseurs sont supposés constants et diagonaux dans le repére
d’anisotropie.

Dans le cadre des petites déformations, la déformation E est la somme d’une contribution élastique E®
et d’une seule variable de déformation viscoplastique E* (modele unifié).

E = E¢+ EP avec ¥ = C°E® (1)

La contrainte ¥ peut également étre décomposée en deux termes : une contrainte interne o déviatorique

et une contrainte d’origine visqueuse X,. Ce modéle ne présente pas de seuil de viscoplasticité.
L’écoulement viscoplastique suit la loi de normalité (2). La fonction sinh, servant & décrire I’évolution
de la vitesse de déformation viscoplastique en fonction de la contrainte visqueuse, assure que pour les faibles
contraintes le comportement du matériau est quasi-élastique, mais traduit une non-linéarité trés importante

du comportement viscoplastique du matériau dans le domaine des fortes contraintes.
d d
e = I ME A g [sinh (&)]" et T, = IM(Z - a) 2)
2 Xy N

Dans la suite du texte, la notation J§(Z) désigne la grandeur équivalente %Zd :KZ4, ou Z¢ est
le déviateur de Z. L’évolution de 1'écrouissage cinématique est décrite a l'aide de deux variables internes
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déviatoriques « et a3 (4) qui prennent en compte, d'une part, la restauration dynamique et, d’autre part, la
restauration d’origine statique du matériau.

&= [N(%P(Yo +Y)E" — PAgla — 1] — Tmo [sinh (J;Z(:) )]m‘)%)]d (3)
By = By [N(g(yo +Y)E - Aoal)]d (4)

L’écrouissage isotrope, qui permet de prendre en compte I'adoucissement du matériau lors d’essais
cycliques, est également modélisé 4 ’aide d’une variable scalaire Y, dont la valeur asymptotique Y, est une

constante dans le cas du Zircaloy-4 : )
Y =b(Yee — Y) (5)

La viscoplasticité du matériau est définie 4 'aide des quatre variables internes E"?, a, a; et Y, nulles 3
Uinstant initial, des 11 coefficients g, N, n, P, Pi, Tmo, Mg, 00, Yo, b, Ysaz et des trois tenseurs M, N et R
(définis chacun par cinq coefficients). Le cas o0 M = N = R = T (tenseur identité) correspond au modéle
isotrope initialement écrit par Delobelle [4].

3.2 Une approche micromécanique du comportement

L’objectif d’une modélisation polycristalline est de déterminer le comportement macroscopique du matériau &
'échelle d’un volume élémentaire représentatif (VER) en tenant compte des mécanismes physiques & I’origine
de la déformation plastique du matériau et de sa microstructure.

Pour I'étude des agrégats polycristallins métalliques, un niveau d’hétérogénéité supplémentaire est in-
troduit par rapport & I'approche macroscopique décrite au paragraphe précédent : il s’agit du grain. Compte
tenu du nombre important de grains inclus dans le VER (plusieurs milliers), il n’est pas possible de prendre
en compte le comportement mécanique et la position de chaque grain de 'agrégat. Un certain nombre d’hy-
pothéses simplificatrices sont alors posées; pour un polycristal, une description incompléte est utilisée. Un
« grain »(ou phase) rassemble, en réalité, tous les grains du VER ayant la méme orientation cristalline.
Dans cette représentation, la définition d’une phase se limite & la donnée de la fonction de distribution des
orientations cristallines (FDOC) et quelques éléments sur la morphologie moyenne des grains, puisque la
distribution spatiale et le voisinage de chaque grain ne sont pas pris en compte. G désigne I’ensemble des
phases décrites par la FDOC.

Le passage échelle macroscopique-échelle microscopique, qui consiste & relier les variables macroscopiques
(B, E, X) et les variables microscopiques définies pour chaque grain (e, €g7, 04), s'effectue & P'aide d’une
approche autocohérente permettant une bonne description des interactions mécaniques existant entre les
phases. Dans le cadre des petites déformations, la déformation macroscopique F se décompose en déformation
élastique E*°, reliée a la contrainte macroscopique T par la loi d’élasticité, et en déformation viscoplastique
E'P - équation 1. En supposant Pélasticité isotrope et homogéne dans tout P’agrégat, hypothése raisonnable
dans le cas du Zircaloy-4, la vitesse de déformation viscoplastique macroscopique est la somme des vitesses
viscoplastiques de chaque grain pondérées par leur fraction volumique fg respective :

B =" fewr (6)

geG

La regle de changement d’échelle, dite loi en B, reliant la contrainte macroscopique ¥ & la contrainte
microscopique 0,4, permet de prendre en compte la forme ellipsoidale des grains par l’introduction du tenseur
d’Eshelby S.

ag=E+Ce(I—S)(B—,Bg),B=ngﬁget2=2fgag (7
9€G 9€G

La variable f,, définie pour chaque grain, schématise I’accommodation inélastique des incompatibili-

tés intergranulaires qui apparait lors de sollicitations cycliques [6]. Sa loi d’évolution, qui dépend de deux
paramétres D et §, est donnée par :

: . 2 .
By =€ —D gelg"’ > (Bg — 563") (8)
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Au niveau de chaque grain, seul le glissement cristallographique accommode la déformation plastique.
Le mouvement des dislocations s’effectue par glissement dans des plans cristallographiques (s) particuliers,
définis par leur normale unitaire 7i{*), et suivant des directions bien définies par le vecteur unitaire ¥ qui
est relié au vecteur de Burgers du systéme 5 = b)), L'orientation de chaque systéme de glissement
est caractérisée par son tenseur d’orientation m(), La vitesse de déformation plastique €;° est construite a
partir de la vitesse de glissement 4(#) de chaque systéme (s) (S désigne ensemble des systémes pouvant étre

activés) :
ew = 3 40m® avec m®) = %(ms) & 1) 4 [19) @ 7)) 9)

seS

Dans le Zircaloy-4, les modes de déformation pouvant étre activés sont les systémes de glissement basals,
prismatiques et pyramidaux de premiére espéce 7 {7]. Tous ces systémes ont un vecteur de Burgers paralléle
au plan de base de la maille hexagonale compacte, de norme b's) identique et égale & <a>. Le glissement
pyramidal m de vecteur de Burgers <c+a> peut aussi étre activé pour accommoder la déformation suivant
I’axe ¢ de la maille cristallographique. Au total, 24 systémes de glissement regroupés en quatre familles
peuvent étre activés. Suivant la loi de Schmid et Boas, un systéme de glissement est actif si sa cission
effective Té})f est supérieure a4 une cission critique 'rc(s). La cission effective sur le systéme de glissement

s'exprime par l'intermédiaire du tenseur m!®) et de la contrainte og:
Te(;)f = (og—Xg): m®) (10)

Dans la relation (10), la contrainte interne X, sert & décrire les hétérogénéités intragranulaires générées
au cours de la déformation plastique et correspond aux interactions & longue distance s’opposant au mou-
vements des dislocations. Son évolution est décrite par une loi classique de type Armstrong-Frederick qui
intégre un terme de restauration lié & une modification des structures de dislocations (i est le module de
Coulomb du matériau).

. . 2 (X )\
Xy = 2ucig0y , g = £57 — d,-g( 553" - ezp)ag - (—Z%li)) a, (11)
La loi régissant I’écoulement viscoplastique sur un systéme de glissement particulier (s) est la suivante,
ou Vo(s) est le volume d’activation du systéme (s) :
O] (Shy ()
1 (s) — 91(8) s “Teff, —7c Vg . (5)\ .+ 1(5) () o (5) _
¥ 245" sinh (—~———-——kBT ) 51gne('reff) s |Tgp| > 7%, sinon 48 =0 (12)

11 est nécessaire de tenir compte, au cours de la déformation, de 'évolution de lr’écrouissage du matériau
qui est liée & la multiplication des dislocations. L’introduction de variables internes, telle que la densité de

dislocations p(®) sur chaque systéme de glissement, permet de modéliser ’évolution Tc(s) (13) de la cission
critique.

7 = 78 1 AW 4 3 ot (13)
ues

N s v 35 —_ - 3 g i % , . .
ol Té ) est la cission critique initiale. Les densités de dislocations évoluent au cours de I’écrouissage suivant la

loi (14) comprenant deux termes. Le premier terme traduit la production de dislocations suivant la relation
d’Orowan et le second décrit 'annihilation des dislocations au cours de leur mouvement.

2 (s)
P = %s)—l ( L%s) - Gf)s)b(s)p(s)) et p®) gy = ot (14)
Dans (14), pgs) désigne la densité initiale de dislocations, L() le libre parcours moyen des dislocations et
Ggs)b(“’) la distance d’annihilation.

Les coefficients du modéle polycristallin sont D, §, Cig, dig, M, m et, pour chaque famille de systémes
de glissement, 7\, Vo(s), 'rés), LG, G(()s), p((f). Par la suite, la densité initiale de dislocations p,(f) est supposée
identique quel que soit le systéme de glissement et, ainsi, sera notée po- Au total, 27 coefficients sont a
identifier, soit autant que pour le modéle macroscopique anisotrope présenté précédemment. Malgré ses

fondements physiques mieux établis, 'identification du modéle polycristallin reste un probléme délicat a
traiter [7].
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4 Description de la base expérimentale

Ce paragraphe décrit successivement les essais disponibles pour caractériser le comportement mécanique du
Zircaloy-4 détendu & 1’état respectivement neuf (tableau 1) et irradié durant deux cycles de fonctionnement
en REP (tableau 2). Tous ces essais ont été réalisés sur une méme géométrie, a savoir un trongon de tube de
gainage, et  la température de 350 °C, représentative des conditions régnant en réacteur. Lors des essais en
pressurisation interne, le rapport o entre les contraintes axiale et circonférentielle (o = £.,/Zqg) est égal 2
0,5, sauf indication contraire. Seules les données expérimentales pour lesquelles la déformation est inférieure
4 0,02 sont prises en compte afin d’étre cohérent avec I'hypothése des petites déformations retenue pour
l’écriture des modéles décrits précedemment.

Tableau 1. Base expérimentale disponible sur le Zircaloy-4 détendu & I’état neuf non irradié.

Essais d’éclatement en pressurisation interne & vitesse de déformation circonférentielle
constante dEgg/dt = 2.10~* s~ pour différents rapports « variant de -0,47 & 0,71.
Essais de fluage en pressurisation interne (@=0,5) a différents niveaux de contrainte
circonférentielle : Xgg varie de 300 & 420 MPa.

Un essai de relaxation en pressurisation interne (@=0,5) pour une déformation totale
circonférentielle Fgg de 0,0064.

Essais de traction selon 'axe du tube pour différentes vitesses de déformation axiale :
dE,,/dt = 2.107%,2.1075 2.107% et 2.1073 s~ 1.

Essais de fluage selon l'axe du tube & différents niveaux de contrainte axiale :

3,, varie de 140 3 400 MPa.

Malgré un nombre d’études expérimentales en augmentation, la base de données disponibles sur matérian
irradié est moins compléte (voir tableau 2). Ce fait rend encore plus délicate la phase d’identification des
modéles purement phénoménologiques. L’interét d’un modéle polycristallin apparait plus nettement dans
cette situation, car certains choix peuvent s’appuyer sur des observations microstructurales pour guider la
démarche d’identification. Néanmoins, les premiers résultats obtenus dans ce travail doivent encore étre
validés par de nouvelles investigations expérimentales.

Tableau 2. Essais réalisés sur le Zircaloy-4 détendu irradié.

Essais d’éclatement en pressurisation interne (@=0,5) pour différentes vitesses de
déformation circonférentielle : dEgp/dt = 5.107%, 2.107% et 2.10~% s~1.

Essais de fluage en pressurisation interne (=0,5) a différents niveaux de contrainte
circonférentielle : Xigg varie de 300 a 510 MPa (la durée des essais est limitée a 2 heures).
Essais de traction suivant ’axe du tube :

la vitesse de déformation axiale est variable au cours de P’essai.

5 Reésultats de I’'identification

L’identification du modéle polycristallin a été conduite indépendamment pour les materiaux non irradié
et irradié, présentés précédemment, sur toute la base expérimentale associée. Le tableau 3 regroupe, pour
chaque dose d’irradiation étudiée, les valeurs obtenues pour certains paramétres gouvernant ’activation et
I’écoulement viscoplastique d’un systéme de glissement, 4 savoir respectivement la cission critique 7, C( zzn définie
par (15) et le volume d’activation VD(S).

B4 Al [ ()4 ) )
u€eS

Tableau 3. Paramétres du modéle polycristallin pour le Zircaloy-4 détendu non irradié et ( irradié).

Famille basal prismatique | m <a> | m <cta>
| 7 (en MPa) | 100 (109) | 40 (168) | 110 (168) | 105 (264)
V) (en 0) | 10 (12) 55 (47) 53 (40) 6 (9)
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Les résultats obtenus sont en cohérence avec les observations microscopiques effectuées sur des alliages
de zirconium non irradiés [7] et irradiés [8,9] et, notamment, la modification par l'irradiation du mode de
glissement principal. En effet, le glissement prismatique est le mode de déformation prépondérant dans les
alliages de zirconium non irradiés et cela quelle que soit la direction de sollicitation; le glissement basal
n’est pas (ou trés rarement) observé [7]. Par contre, le glissement basal devient le mode de déformation
principal dans un alliage de zirconium irradié [8,9]. Les défauts créés lors de Virradiation sont & Porigine de
ce changement et du durcissement du matériau (augmentation des cissions critiques). Quel que soit le niveau
d'irradiation, le Zircaloy-4 détendu présente, 4 350°C, une sensibilité importante & la vitesse de déformation
dans le domaine de vitesses de déformations étudié. On note une faible évolution des volumes d’activation
qﬁi doit pouvoir étre reliée a la distribution spatiale des défauts d’irradiation. Le bombardement neutronique
engendre des boucles lacunaires de vecteur de Burgers <a> qui sont majoritairement situées dans les plans
prismatiques de la maille hexagonale, entravant ainsi le mouvement des dislocations suivant ces plans. Il est &
noter que l'identification conduit & des résultats médiocres si une seule famille de systémes de glissement est
considérée active. Il est alors indispensable de prendre en compte la possibilité d’activer d’autres systémes
de glissement afin d’obtenir une description correcte du comportement pour les différentes directions de
sollicitation de la base expérimentale.

En utilisant le démarche exposée dans l'introduction, une base d’essais « numériques »peut étre consti-
tuée pour identifier certaines composantes liées aux cisaillements dans 1'épaisseur du tube ; une détermination
expérimentale compléte des tenseurs d’anisotropie M, N et R a été réalisée. Les résultats obtenus pour M
sont reportés dans le tableau 4 ot 'on remarque une évolution significative des valeurs avec D’irradiation.
Celle-ci est en relation directe avec le changement de systéme de glissement principal. On notera que, dans
Iidentification proposée par [1], les composantes associées aux cisaillements sont indéterminées et que les
tenseurs M, A et R sont supposés indépendants de la dose d'irradiation.

Tableau 4. Tenseur d’anisotropie M identifié pour le Zircaloy-4 détendu non irradié et irradié.

Mrrr'r M9868 Mzzzz Mr0r0 M()zﬂz M;ysrs
Neuf 0,55 -0,12 1,15 0,19 0,22 0,20

Irradié 2 cycles | 0,75 1,29 1,15 0,93 0,88 0,86

Les figures 3 & 6 illustrent, pour certains essais, les prévisions des modeles retenus dans ce travail en
regard des résultats expérimentaux. Un bon accord est constaté sur ’ensemble de la base expérimentale.
La spécificité de la démarche hiérarchique est mise en évidence sur les figures 7 et 8, ot sont confrontées
les prévisions du modeéle phénoménologique macroscopique (noté AniEvp sur les figures) avec des essais
« numériques »en cisaillement dans 1’épaisseur obtenus avec le modéle polycristallin (noté Polycristal). On
rappelle que ce type d’essais n’est pas réalisable pratiquement compte tenu de la géométrie spécifique des
tubes de gainage.
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F1G. 3 — Essais d’écrouissage en pressurisation interne - Zircaloy-4 détendu non irradié.
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FIG. 4 — Essais d’écrouissage en pressurisation interne - Zircaloy-4 détendu irradié durant 2 cycles.
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Zircaloy-4 détendu non irradié.

0.008

Temps {en s)

0.004 .
Zga = 310 MPa Polycristal
AniEvp -----
0 L 1 1
0 1800 3600 5400 7200

F1G. 6 — Essais de fluage en pressurisation interne - Zircaloy-4 détendu irradié¢ durant 2 cycles.
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Fic. 8 — Essai cyclique « numérique » en cisaillement - Zircaloy-4 détendu irradié durant 2 cycles.
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ABSTRACT

The predictive capacity of a phenomenological macroscopic model is limited by the exper-
imental database used to identify this model. Then, to improve the Zircaloy-4 mechanical
behavior description, it should be necessary to introduce new data to better identify the
model used, but some results cannot be technically obtained. Nevertheless, knowing the
metal plasticity mechanisms, a good mechanical behavior description is possible by intro-
ducing a micromechanical approach. The results of such a model can therefore be used to
improve the predictive capacity of phenomenological models by adding new informations.
By this way, the evolution of the Zircaloy-4 anisotropy upon irradiation has been studied.

KEYWORDS

Zirconium alloys, anisotropy, viscoplasticity, polycrystalline model, crystallographic slip

INTRODUCTION

In Pressurized Water Reactor (PWR), power control operations are designed to avoid clad
failure. Indeed, during severe power transients, fuel pellet fragmentation and the Pellet
Cladding Interaction (PCI) can induce Stress Corrosion Cracking (SCC) of the cladding
tube. A better understanding and forecast of the clad damage accumulation could then
allow to improve nuclear power plant performances. Studying Stress Corrosion Cracking
of the cladding tube requires a correct description of stress and strain fields and therefore
a good knowledge of the material constitutive equations. The study of cracked structures
needs to take into account the material anisotropy, particularly in the crack vicinity. A
phenomenological elastoviscoplastic anisotropic model can be used but a complete mechan-
ical behavior description is not possible because of the clad geometry. This paper shows
how this description can be improved by introducing a micromechanical approach. The
identification of a polycrystalline model allows to enrich the experimental database with
simulated results that could not be obtained, especially on irradiated material. Therefore
a complete identification of the material anisotropy is possible and a correct description of
irradiated Zircaloy-4 cladding tube mechanical behavior is obtained.
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MATERIAL DESCRIPTION

The material studied is Cold-Worked Stress-Relieved (CWSR) low-tin content Zircaloy-4,
which is commonly used for fuel claddings in PWR. Its chemical composition in weight
percent is 1.32% Sn, 0.21% Fe, 0.10% Cr, 0.12% O, Zr balance, in agreement with the
ASTM B 350.90 specification. The cladding tube geometry is defined by a 9.5-mm outside
diameter and a 0.57-mm thickness. The irradiated specimens were cut from a fuel rod
which had been irradiated during two operating cycles in a French PWR. Due to its fab-
rication processing, CWSR Zircaloy-4 shows a very pronounced crystallographic texture
as seen on Fig. 1. This texture does not seem to be significantly modified by irradiation
under neutronic flux [1]. The microstructure of the stress-relieved metallurgical state is
characterized by elongated grains along the rolling direction, which corresponds to the
cladding tubes axial direction. The grain size is 20um long in the rolling direction and
2um wide in the transverse direction.

Rolling direction Rolling direction

Figure 1: Tube pole figures (1010) prismatic plane (left), (0002) basal plane (right) [1].

The texture and the hexagonal close-packed lattice imply a strong anisotropic mechanical
behavior. Assuming that anisotropic and texture axis are identical, Zircaloy-4 tubes then
have an orthotropic behavior whose directions correspond respectively to the radial, hoop,
and axial directions. In spite of this pronounced anisotropy, the elastic behavior can be con-
sidered to be isotropic. According to the observations [1], the elastic parameters (Young’s
modulus E and Poisson’s ratio v) are considered to be only function of temperature and
not of irradiation parameters.

MECHANICAL TESTS DESCRIPTION

Table 1 gathers the different mechanical tests achieved on irradiated material. All these
tests have been performed at the same temperature of 350°C. In the internal pressurization
tests, the sample tube is closed and then the ratio a between the axial and hoop stresses
(v = 0,./00g) is equal to 0.5. The total strain upper limit considered (hoop strain for
internal pressurization tests, axial strain in other cases) is 0.02, which satisfies the small
deformations hypothesis. For creep tests, only the first two hours have been taken into
account even if the test duration is longer. At 350°C Zircaloy-4 presents a viscoplastic
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behavior and, more particularly, an high viscosity for the studied strain rate range.

Table 1. Experimental database on irradiated material cladding

- Internal pressure tensile tests (@=0.5) for different imposed hoop strain rates:
dego/dt = 5.1075, 2.10~5 and 2.10~4 s~1.
- Internal pressure creep tests («=0.5) for different hoop stress levels:
ogp is ranging from 300 to 510 MPa.
- Monotonic axial tensile tests:
the axial strain rate is variable during the test.

MICROSCOPIC MODELLING: A POLYCRYSTALLINE APPROACH

This section deals with the polycrystalline model used to describe the mechanical behavior
of irradiated Zircaloy-4. This micromechanical approach has already been used for recrys-
tallized non-irradiated Zircaloy-4 [2] and consists in evaluating the macroscopic behavior
of a Representative Elementary Volume (some thousand grains) knowing the crystalline
plasticity at the grain scale. A "phase" collects all the grains which have the same orien-
tation. Then the three Euler’s angles and the volume fraction f; are sufficient to define a
phase. In this representation, the spatial distribution and the neighbourhood of each grain
are not considered. The relations between macroscopic state variables (E, E*P, ¥) and the
microscopic variables defined for each grain (¢, €}?, o), are, assuming that elasticity (given

by the stiffness tensor C’e) is isotropic and homogeneous, in the case of small deformations:

J (1) £=Ce: (E-E") (3)
Eve — ngé’g’l' (2) og =X+ C’e : (f — 5’)(2 fgﬁg - ,Bg) (4)

The ellipsoidal grain shape is integrated in the localisation rule (called § rule) through
the Eshelby’s tensor S. The heuristic "grain accommodation variable" 3, models the
incompatibilities between phases [3]. Its evolution is given by:

ﬁ.y =g = D\/W(ﬂg - 55?) (5)

Inside a grain (or a phase), the inelastic deformation g7 is only the consequence of the
crystallographic slip. The slip systems that can be activated in Zircaloy-4 at 350°C are
the basal, prismatic and pyramidal slip modes. All these systems have the same Burgers
vector b®)]1®) equal to <a>. To account for deformation along the c-axis, the pyramidal slip
modes whose Burgers vector is <c+a> can be activated. The Schmid’s orientation tensor
is defined by m® = (i ® 19 4+ 1) @ 7)), where #(®) is the normal to the slip plane
(s). Kinematic hardening X, = 2uc;,0, (p shear modulus) helps to represent intergranular
heterogeneity via an Armstrong-Frederick’s law.

2 m
. S 2 :vp , VP £X ZXg
Gy =EP — dig( ey Ly )ag - (@) ay (6)

On a particular slip system (s), the effective shear stress 7(*), the critical shear stress 7
and the slip rate () are linked by the following viscoplastic law according to a generalized
Schmid’s law:
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) = (0, — X,) : m® (7)

STENCNHE N _ ) .
4% = 2489 sinh (WT}WO—)szgn(r(s)) if |7(5)| > 7¢,y » 7° = 0 otherwise (8)

where V,*) is the activation volume. Dislocation densities p() are introduced to take into
account the physical origin of hardening and to model the evolution of the critical shear
stress.

i
L®

()
rO = 9 4 AL [ (g) 40 = M(

0 = GEW ), 9 oy = o (10)

U

Tés) is the initial critical shear stress, p((f) the initial density and L{*) the mean free path of
mobile dislocations on the system (s). Gés) is linked to dislocations annihilation.

The viscoplastic coefficients are D, §, ¢;q, dig, M, m, and, for each slip system mode, '((,3),
‘V}](s), 'rés), Le), G[()s), o). In the following, p((f) is assumed to be identical whatever the slip
system is.

MACROSCOPIC SCALE: A PHENOMENOLOGICAL APPROACH

The macroscopic phenomenological models described below have been used to model the
316L-steel mechanical behavior [4] and adapted to the case of Zircaloy-4 [5]. In the small
deformations case, the total strain ¢ is the sum of an elastic strain e, (considered to be
isotropic) and a viscoplastic strain &,,. The stress o is also splitted into two parts: a viscous
stress g, and an internal stress . The kinematic hardening is described by two deviatoric
internal stresses o and «; which integrate, on the one hand, the dynamic recovery and, on
the other hand, the static recovery of the material. Isotropic hardening Y is also modelled.
The anisotropy is introduced by the three fourth-order tensors M, N, and R, which are
supposed to be constant and diagonal in the anisotropic axis.

3 N
Oy = (0 — 0)eg = \/idev(o —a): M :dev(oc — a) , dev(z) is the deviator of z (11)

3, de(M(o=0) . . . o\
By 5 568(1_7 where &., = Eo[smh (N)] (12)
) . . . a mN.R:a
a = dev (pN - (-?;Y Evp — Eeglt — 1)) — Trig [smh (a—c:)] - ) , Q=0) = 0 (13)
eq

) < 2. ; /3 ~
Oy = dev(plN : (§Y Evp — seqoq)) ) g = |/ 50 R:a, 0= =0 (14)

Y*=Yo+Y ,Y =b(Yer = Y), Yoy = 0 (15)

The material viscoplasticity is defined by 11 coeflicients €q, N, n, p, p1, T'mo, Mo, o, Yo, b,
Yot and three tensors (defined each by 6 coefficients). For the isotropic model, these three
tensors are equal to the identity I.
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IDENTIFICATION RESULTS AND SIMULATIONS

The isotropic model (labelled as IsoEVP) has been identified with the internal pressure
tests only, whereas the whole experimental database has been used for the polycrystalline
model identification (labelled as Poly). In agreement with the observations [6], a correct
polycrystalline model identification shows that the basal slip system is the most activated
slip system in irradiated clad material, whereas the prismatic slip system is usually ob-
served as the primary slip mode in non-irradiated material and no (or a few) basal slip
is seen. Figures 2 to 4 show that few differences appear between both models and the
available experimental results. At the opposite, for the axial tests, the transverse deforma-
tion evolution (obtained by simulation) is quite different between the polycrystalline and
isotropic phenomenological models (Fig. 5).

600 t - Stress of SIOMPa o e
= FE
=l i
™
400 r Exp 2.E-4/s # Stress of 410MPa PRPSRTRTORNLY
Exp SEP((;I/; + 0.005 BT
/ ISOEVP ----- . 0 O N 0 PRRIDTITS o
200 |
' Stress of 310MPa Poly —
: IsoEVP -~
1 , I ; 0 y i ;
0 0.005 0.01 0.015 0.02 0 1800 3600 5400 7200
Hoop stress (MPa) versus hoop strain Hoop strain versus time (s)

Figure 2: Hoop stress/strain evolution dur- Figure 3: Influence of hoop stress on creep
ing internal pressure tests at two strain under internal pressure. Comparison be-
rates. Comparison between models and ex- tween models and experience.

perience.

600

400 ¢ -0.005 |

L PolyExp -
250 AnEVP
-0.01 } ISoEVP -----
0 . i
0 0.01 0.02 0 0.01 0.02
Axial stress (MPa) versus axial strain Transverse strain versus axial strain

Figure 4: Axial stress/strain evolution dur- Figure 5: Transverse strain versus axial
ing axial tensile tests. Comparison between strain evolution during axial tensile test.
models and experience. Comparison between models.

The experimental database can be enriched with new results obtained by the identified
polycrystalline model in order to carry out a complete identification of the anisotropic
model (labelled as AniEVP). Creep tests (at two stress levels) and cyclic loading followed
by a relaxation tests have been simulated for each shear direction and introduced in this
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new "experimental" database. Figure 6 presents a comparison between the two macroscopic
models and a simulated shear creep curve obtained through the polycristalline model (la-
belled as PolyExp). This figure shows that, in that case, a large difference exists between
the results of both macroscopic models. On the other hand, no difference can be revealed
on Fig. 7 between models and "experimental" data for a cyclic loading-relaxation test in
an other shear direction than before (Fig. 6). A decrease of the material anisotropy upon
irradiation is evidenced by comparing the anisotropic model identification results obtained
here and by [5].

0.01 : 400

200 |

5 e | Stress of 200MPa Stress of 275MPa | il
PolyExp ° -200
AmEVP
ISOEVP ------
0 : : ‘ -400 .
0 3600 7200 10800 14400 -0.01 -0.005 0 0.005 0.01
Shear strain (along rt) versus time (s) Shear stress (MPa) versus shear strain (rz direction)

Figure 6: Simulated shear creep test along Figure 7: Simulated cyclic load followed by
the rfl direction. Comparison between mod-  a relaxation test in the rz direction. Com-
els and "experience". parison between models and "experience".

CONCLUSION

This study shows that an enriched database can be built by introducing the results given
by a polycrystalline model. This allows to point out that isotropic constitutive equations
are not able to describe the whole mechanical behavior of irradiated Zircaloy-4, even if a
decrease of the material anisotropy upon irradiation is evidenced. Anisotropic constitutive
equations must therefore be considered especially when shear strains cannot be neglected.
Furthermore, a correct polycrystalline model identification shows that the basal slip system
is the most activated slip system in irradiated clad material.
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PARTIE C

CORROSION SOUS CONTRAINTE
DU ZIRCALOY-4 DETENDU A 350 °C

ETUDE EXPERIMENTALE ET MODELISATION
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CHAPITREVI.
ETUDE EXPERIMENTALE DE LA CORROSION
SOUS CONTRAINTE DES ALLIAGES DE ZIRCONIUM

1 INTRODUCTION

La multiplicité et la complexité des phénomenesnaéy en réacteur ne permettent pas une
analyse aisée des seuls mécanismes de corrosisrtaoainte de la gaine, méme lors d’études
plus « analytiqgues » en réacteur expérimental ¢bépitre Il). Il est alors indispensable de
réaliser des études plus fondamentales en labratou il est plus facile de maitriser les
différents parametres chimiques et mécaniques mungervenir dans le processus de corrosion
sous contrainte. Ces études, souvent paramétrignepour objectif premier de déterminer la loi
de fissuration par CSC de la gaine, mais surtoivietid permettre d’étudier le ou les paramétres
meécaniques intervenant au premier ordre dans lsagadion d’'un défaut de CSC. La corrosion
sous contrainte est un phénoméne trés localisd apparait nécessaire de disposer d'un
maximum d’informations trés locales. Cependant, eaurs d'un essai, les données
expérimentales mesurables et/ou pilotables restiest grandeurs définies a I'échelle de
I'éprouvette, alors que nous souhaiterions accadeées grandeurs plus locales, c’est-a-dire en
pointe de fissure, que seule une simulation nuraérfgermet d’évaluer. En conséquence, nous
allons, au cours de ce chapitre, nous intéresd&tude expérimentale de la corrosion sous
contrainte par I'iode du Zircaloy-4 a I'état détenétude que nous couplerons a une analyse par
éléments finis, afin d’étudier le role des divemrgmeétres mécaniques sur le processus de
fissuration. Rappelons qu’a la suite de notre éhidBographique de la partie A, le paramétre
vitesse de déformation viscoplastique semble jawerdle clé dans la CSC des alliages de
zirconium. Nous tenterons donc, expérimentalemetiiide d’'un nouvel essai de CSC et
numeriquement, de mettre en avant ce point impbrtan

2 ETUDE EXPERIMENTALE DE LA CORROSION SOUS CONTRAINTE

Parmi la multitude d’essais envisageables pouriétud corrosion sous contrainte, I'essai de
pressurisation interne est un essai bien adapaég@dmétrie tubulaire des gaines, notamment,
compte tenu de la faible disponibilité en alliageadiés. Il est tres usité, comme nous avons pu
le voir au chapitre précédent, pour caractérisecdmportement mécanique anisotrope des
alliages de zirconium. C’est un essai technologipm® « simple », pouvant étre conduit avec
un environnement chimique inerte ou agressif (gatem iode vapeur), pour lequel I'état
meécanique régnant au sein de ce tube non fissup@élegpais peut étre facilement modélisé
(considéré comme homogéne en premiére approch&nslque certains essais sont réalisés sur
des anneaux. Bien que moins consommateurs de gjatiés essais restent plus difficiles a
interpréter (gradients des champs mécaniques iamsjtet sont sensibles a d’autres paramétres
expérimentaux (frottement entre I'anneau et le mand).

2.1 PRESENTATION DES ESSAIS DE PRESSURISATION INTERNE

Nous allons décrire, dans ce paragraphe, les d¢onsliexpérimentales dans lesquelles sont
réalisés au CEA les essais de CSC en pressurisatierme. Les machines et le protocole
expérimental sont identiques, que les essais smalisés sur des alliages de zirconium irradiés
ou non, a I'exception toutefois de la dispositimribontale des tubes irradiés et verticale pour
les éprouvettes non irradiés.
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Eprouvette de pressurisation interne

L’éprouvette de pressurisation interne est un warge gaine de 135 mm de longueur. Apres la
mise en place du systéme mécanique d’étanchéiténgmeur utile est estimée a 100 mm. La
figure VI-1 montre une éprouvette préte a étrecst

Systémes d’étanchéi :

) Tube d'arrivée de
Tube en alliage de mupnmm[nmnnpmumlm||rn gm[nu[uu|nn|nnunqnn|uu||m|m|||nunupm[ulqnn]uulumlmpnnulqs( Ihélium

T
i i 5 o
Zireonium JJLEumummluullmluuluulm|luul||||T|nlu|||||||ln||||||lhmluuhmInnluulnulmlluulunlnulm =
FiG. VI-1. Eprouvette de pressurisation interne.

Protocole expérimental

Les différentes étapes du protocole de réalisalian essai de CSC en pressurisation interne

sont les suivantes.

1. Préparation de I'éprouvette (découpe, métrologigiala, mise en place du systeme
d’étanchéité). Le maximum de précaution est prigrp@® pas rayer la surface interne des
tubes lors de ces différentes manipulations.

2. Préparation de I'iode. L'iode bisublimé est pes&/{@n 75 mg) puis déposé dans un creuset
en zirconium. Ce dernier est placé dans le tubesgualors scellé puis mis en place sur la
machine d’essai. Cette étape doit étre réalisées(botte) en moins deng minutes afin
d’éviter au maximum la pollution de l'iode (espéoes hydrophile) par I'air et I'humidité
ambiants ; le conditionnement de I'iode sous fodaebilles permet également de diminuer
ces interactions chimiques avec I'environnement.

3. Une séquence de rincages a I'hélium et de vidamgmes est ensuite effectuée afin de
diminuer au maximum, a l'intérieur du tube, I'oxygerésiduel. Cette séquence dure environ
dix minutes Seul un vide primaire est réalisé afin d’éviteewaporisation trop importante
de l'iodée" lors d’un vide secondaire.

4. Mise en température. Avant I'enfournement de |'é&peite, celle-ci est pressurisée entre 5 et
10 bars afin de détecter une éventuelle fuite.l&longueur utile de I'éprouvette, le gradient
thermique, qui est régulierement vérifie, restérilgur a 5 °C, la température étant maximale
au centre de I'éprouvette (350 £ 1 °C). De pluscantréle visuel de la couleur de la couche
d’'oxyde externe permet de vérifier I'uniformité dhamp de température sur I'éprouvette.
Nous avons imposé que 'essai débexactement 60 minutepres I'enfournement du tube ;
la température d’essai est stationnaire sur |I'épgtia apres 20 minutes. On peut estimer que
cette durée (60 min) est suffisante pour I'établissnt préalable d’équilibres chimiques (se
reporter au chap. Ill, § 2.1).

5. Réalisation de l'essai de pressurisation internendieu inerte (hélium seul) ou agressif
(hélium et iode vapelen saturatiol. Les variations de pression sont régulées efesefent
a la vitesse constante @ear.s'. La durée maximale d’'un essai en milieu corrosif sauf
exception, fixée 400 heuret le tube est alors considéré comme non rompu.

6. Examens postopératoires (métrologie, observatioBB Mtc.).

Faisons maintenant quelques remarques complénmesatair
- Lors de I'enfournement du tube et jusqu’a son défement en fin d’essai, une circulation
d'argon est assurée dans le four a I'extérieur’@erduvetté. Toutefois, I'atmosphére
externe reste oxydante (présence d’'une couche déoexterne sur le tube) et il arrive
parfois que les faciés de rupture soient oxydéslamet leurs observations trés difficiles.

! 'iode a une faible tension de vapeur, méme arapérature ambiante (40,6 Pa a 25 °C et 1300 Ba &G3.
2 Le débit d’argon est d’environ 12 fhau-dela de cette valeur, le gradient thermiqgmaét le long du tube est
trés fortement perturbé.
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- Lors d’'une montée en pression dans I'éprouvetteptapression de I'hélium entraine une
augmentation temporaire de la température de ligmtbe, environ 5 °C a la vitesse de
2 bar.§', comme le montre la figure VI-2 ci-dessous. Ineersnt, une baisse de pression
entraine une diminution temporaire de la tempéeatiious pouvons considérer que les
essais que nous réalisons (sur alliages irradigmnlse font a température constante. Une
vitesse de variation de pression plus élevée (moshe des sollicitations vues par la gaine
en réacteur lors d’un transitoire de puissance)iguerait un écart de température plus
important (environ 20 °C pour une vitesse de 10sBar Ceci ne serait pas sans
conséqguence sur le comportement viscoplastique atériau (par exemple, influence du
vieillissement dynamique des alliages de zirconiteuristallisation partielle du matériau
ou recuit des défauts d’irradiation suivant la ténapure d’essai).

360 T T T T 600
Température

Pression

355 1 450

Rupture du tube

350 300

Température de | éprouvette (en °C)
Pression interne (en bar)

Retour ala

345 température d'essai 1 150

Baisse de
pression

Mnnte_e S
€n pression

340 ! ! ! . 0
0 200 400 600 800 1000 1200

Temps (et &)

FIG. VI-2. Variations de température de I'éprouvette liéakea variations de la pression interne.

Acquisition et dépouillement des données expératent

La pression interne et la températur@ de I'éprouvettd (sur la face externe de celle-ci) sont
enregistrées au cours de I'essai.

Connaissant la pression interne, nous en déduions lescontraintes résultantésappliquées
au niveau déa surface interne du tuben tenant compte de I'effet de fond :

RZ+R? R?

ﬁ 2772 = DW ety =-p,

avec R et R respectivement rayons extérieur et intérieur the tu
Par la suite, nous ne présenterons uniquemendsetiats qu’en fonction de la contraiig.

20 = P

La machine d'essais, ainsi que |'éprouvette, net qmas instrumentées pour mesurer les
variations dimensionnelles du tube (longueur axialelu tube et de son diamétre externe) au

% Suite au déménagement de la machine d’essaidlimgea non irradiés du CEA Grenoble vers le CEAISa
nous avons équipé le dispositif avec deux thermplesusupplémentaires aux extrémités de la longutler de
I'éprouvette, en plus du thermocouple situé au reedu tube. Nous disposons ainsi de trois mesueesad
température.

* En cohérence avec la littérature, ce sont cesuiesmui sont utilisées pour « dimensionner » Hessest-a-dire
déterminer la pression interne a imposer pour abtarcontrainteZgq souhaitée. Il est important de noter que ces
contraintes sont calculées dans le cadre de liéi@sisotrope. Par rapport a la contrainte ciréoeftielle moyenne
(voir chap. V, § 5), les écarts restent faiblereurs a 7 %.
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cours de I'essai. Nous ne pouvons accéder quigaigrmations finalegmoyennes) suite aux
meétrologies effectuées avant et apres I'eddai, AR, représentant les variations respectives de
L, et R.au cours de l'essai :

V] ARe ARe v ALZ Vv A(Re—Ri)
b= | b= rrp:— .
F0=R, (‘“‘;(Remi)j' “=1, ®FTRR

Pour les éprouvettes en alliages non irradiéanesures du diamétre extérieur et de I'épaisseur son
effectuées par métrologie Laser (12 points de neg¢spermettant de veérifier ’lhomogénéité de la
déformation) ; les variations axiales du tube sestimées par mesure (au pied a coulisse) de la
longueur totale du tube. Pour certains tubes, sea¢ d’empreintes de microdureté a été réalisé sur
la surface externe du tube afin d'accéder a desumeeplus locales et mettre éventuellement en
évidence une surdéformation axiale au niveau dissare débouchante. Par contre, sur matériaux
irradiés, seules les mesures du diamétre externé awcessibles par métrologie Laser (une
cartographie le long de plusieurs génératricesobtnue, pouvant ainsi mettre en évidence une
éventuelle localisation de la déformation circoeféielle). Les métrologies Laser apres essai ne son
pas effectuées lorsque le tube s’est rompu patedotant (instabilité plastique) ; seule une mesure
manuelle est réalisée pour évaluer la déformatibomogéne » du tube.

Nous pouvons évaluer, lorsque cela est légitime vitesse de déformation viscoplastique

moyenne(Egg)moy:Eggexp/tr , ou t correspond a la durée de I'essai (en générahipge rupture).

I est possible de définir un paramétre dseensibilité a la CSC par:

Scsc = |(tr(hélium)—trQode))/tr(héliun'b| , OU t(helium) et tiode) cOrrespondent aux temps a rupture obtenus

pour le méme essai réalisé en milieux respectivemerte et corrosif. Plusc& est proche de 1,

plus la sensibilité est importante.

2.2 DESCRIPTION DES ESSAIS REALISABLES - PROPOSITION D’ UN NOUVEL ESSAI DE CSC

Nous allons maintenant nous attacher a décrireHasgements en pression interne qui ont été
réalisés.

- L’'essai dit « conventionnel » qui consiste simplement en un essai de fluage en
pressurisation interne (fig. VI-3). Nous avons noénoet essai ainsi par référence avec la
littérature, puisqu’il s’agit de I'essai le pluslise pour étudier la sensibilité a la CSC par
iode des alliages de zirconium (par exemplaunde et Videm 1980, Cox 1990 b,
Bibilashvili et al. 1995]). Les résultats de ces essais servent ensuitsf@temce.

- L’essai dit dex charge/décharge pdont le but est d’étudier expérimentalement le dis
différents parameétres mécaniques sur la propagatiddSC et de tenter de mettre en avant
le (ou les) paramétre(s) mécanique(s) pertinent@)trajet de chargement en pression
interne retenu, présenté a la figure VI-4, est &@mib consiste, dans un premier temps, a
maintenir la contrainte circonférentielle a uneewaldonnée,, dite « contrainte haute »,
durant un laps de temps prédéfini T, appelé duece jplalier haut », puis, dans un second
temps, a diminuer la contrainte jusqu’a la conteidite « basse 2g, qui est maintenue
jusqu’a la rupture du tube. De plus, cet essaréadisable expérimentalement sur alliages
irradiés et non irradiés sans qu’aucune modificatioi dispositif expérimental ne soit
nécessaire.

Pour éviter toute interprétation hative, chaques tglfessai est réalisé dans les mémes conditions
plusieurs fois, nous permettant ainsi d’estimeiidesrtitudes expérimentales.

Sur le dispositif expérimental, sont testées dasudettes saines et d'autres préfissurées par
fatigue-corrosion (que nous décrirons plus en détas le prochain chapitre). Les essais de
pressurisation interne réalisés sur les tubes damtsintervenir les étapes d'amorcage et de
propagation des fissures de CSC, tandis que lessesgr tubes préfissurés ne concernent que
I'étape de propagation (il est alors possible @dec a une vitesse moyenne de propagation d’'un
défaut de CSC).
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FIG. VI-3. Définition de I'essai « conventionnel ». FiG. VI-4. Description de I'essai de

« charge/décharge ».

Revenons maintenant a I'essai de « charge/déchartijestrons, a l'aide de simulations par
eléments finis, les effets du « palier » haut sgrdaramétres mécaniques par comparaison avec
des essais « conventionnels ». Les conditionsuesepour les simulations sont les suivantes :
- Le matériau étudié est le Zircaloy-4 détendu igatkux cycles, dont nous avons identifié
le comportement a 350 °C au chapitre précédent.
- Les essais « conventionnels », de référence, semtedsais de fluage aux contraintes
circonférentielles de 200 MPa et 400 MPa.
- L’'essai de « charge/décharge » simulé consisteussharge simple, sans « palier haut »
(T =0 s) pour les niveaux de contraiate= 400 MPa ek; = 200 MPa.
Les résultats obtenus sur tubes sains sont prés&méigure VI-5.

0,0008 1e-005

Essai conventionnel -200 MPa

vp
60

Essai de charge/décharge sans palier << haut >> 1e-006 -

0,0006
1e-007 |

0,0004 + 1e-008

1e-009

0,0002 +

1e-010 Essai conventionnel - 200 MPa

Essai de charge/décharge sans palier << haut >>

Déformation viscoplastique circonférentielle E

le-011

200 400 600

Temps (en s)

Vitesse de déformation plastique circonférentielle Egg (ens1)
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FiG. VI-5. Evolution de la déformation viscoplastique circehtielle Egy et de la

vitesse de déformation viscoplastique circonféedlietiEg; au cours d’un essai

de « charge/décharge » par comparaison avec dessessonventionnels ».
Résultats de simulations. Zircaloy-4 détendu iréadieux cycles a 350 °C.

Comme nous pouvons le constater, le palier « hautum effet trés marqué sur la vitesse de
déformation viscoplastique qui chute fortementesuditla diminution de pression interne. En

termes de temps a rupture, nous pouvons donc ritmmnslee a une durée de vie plus importante
des essais de charge/décharge en comparaisonsaés @mventionnels, si nous supposons que
la vitesse de déformation viscoplastique est |larpatre mécanique d’ordre un pour décrire le
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processus de fissuration par CSC (partie A de aaairé). Il est important de noter que cet effet
est encore plus important en pointe de fissuregloe nous modélisons cette derniére (la vitesse
de déformation viscoplastique pouvant méme devatgative lorsque la profondeur du défaut
est importante). Par contre, s’il s’agit de la caimte mécanique ou de la déformation
viscoplastique, la durée de vie des essais de rgefagcharge » attendue serait encadrée par
celles des essais « conventionnels ».

2.3 PRESENTATION DES RESULTATS EXPERIMENTAUX

Dans ce paragraphe, nous allons successivemergexdes données expérimentales disponibles
issues, d'une part, des campagnes d'essais coompais et, d’autre part, des essais de
charge/décharge réalisés pour étudier la sensililia corrosion sous contrainte Zitcaloy-4 a
I'état détendwet cela pour différents niveaux d’irradiation.

2.3.1 Sensibilité a la corrosion sous contrainte du Zircay-4 détendu et son évolution
avec l'irradiation

Dans un premier temps, il est important de déteznies courbes de durée de vie (évolution du
temps a rupture en fonction de la contrainte ci@antielle Zg) a l'aide d'essais
conventionnels, essais qui nous ont servi de nééérepour construire notre programme
expérimental d’essais de charge/décharge.

Par souci de clarté, nous avons regroupé sous faenéableaux, dans I'annexe VI-A, les
données expérimentales suivantes :

- Travaux réalisés par Rouillcgt al. [1997] au CEA Grenoble sur Zircaloy-4 détendu non
irradié. Le matériau de cette étude sera désignke parme 4ot A » dans la suite.

- Les essais conventionnels sur des tubes en Zirdaldgtendu provenant de crayons
combustibles irradiés durant un cycle de fonctiomeet d’'un réacteur REP ont été réalisés
dans le cadre d’un programme commun EDF-CEA-Frameto

- Les résultats des essais précédents nous ontdeerdiférence pour élaborer et optimiser
notre programme expérimental d’étude de la CSC idcaldy-4 détendu irradié durant
deux cycles en réacteur de puissance.

Le tableau VI-1 dresse un bilan des essais coromamis réalisés a 350 °C afin d’étudier la
sensibilité a la CSC du Zircaloy-4 détendu en framctle I'irradiation.

TABLEAU VI-1. Bilan de la base d’essais conventionnelsrggudier la sensibilité a 350 °C du
Zircaloy-4 détendu pour différents niveaux d’irraitn.

Zircaloy-4 état Nombre d’essais conventionnels Limite d’élastigité .
. ) . o . Observations
metallurgique détendy en milieu inerte de CSC (iode)| Zeio2%(en MPa)
Non irradié 7 14 440 [Rouillon et al.1997]
Irradié un cycle REP 5 9 640 [Rouillon 1999]
Irradié deux cycles REP 1 9 660 14 troncons disponibles

Rappelons que les tubes en alliages irradiés progi@ de crayons combustibles qui ont
séjourné en réacteurLocalement, la gaine et la surface interne dée-él peuvent alors

® Ces trongons sont donc hydrurés et corrodés edutmitun chargement thermomécanique, pouvant difésivant
la position du trongon découpé (le champ de tentypieraet I'épaisseur de la zircone, liée a la caoorgsvarient le
long d’un crayon en réacteur). De plus, dans ledesstubes irradiés deux cycles, les gaines orgrétfntact avec
les pastilles (IPG), engendrant localement desszdedorts gradients des champs mécaniques (vajitcéa |).
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présenter des défauts plus ou moins sensiblesGE@ De plus, lors de la préparation des
troncons, des défauts supplémentaires peuvent ualement étre créBsCeci peut en partie
expliquer la dispersion importante des durées e®bservée sur alliages irradiés.

La figure VI-6 nous montre que le comportement lelage (du tube) n’est pas sensiblement
modifié par la présence d’iode. Nous retrouvons lgjee le Zircaloy-4 détendu est un matériau
sensible a la vitesse de déformation et cette lsifitésiaugmente avec lirradiation (cf.
chapitre V). Cependant, nous ne disposons pasarehactuelle des métrologies réalisées apres
essais sur matériau irradié deux cycles, mais pousons estimer que la sensibilité du matériau
a la vitesse n’évoluera que trés peu entre unwet dgcles d’irradiation. Il est important de noter
gu’il est trés difficile de mesurer des variatiode diametre de quelques micrométres sur
matériaux irradiés (méme par métrologie Laserfjuiemplique des incertitudes importantes sur
la détermination expérimentale de la vitesse derd&dtion circonférentielle moyenne.

LE-04 5

# Zircaloy-4 détendu non irradié - Essais en miliew inerte

W Zircaloy-4 détendu non irradié - Essais de C5C

# Zircaloy-4 détendu iradie 1 cycle REP - Essats interrompus en miliew merte

B Zircaloy-4 détendu wradié | cycle REP - Essats de CBC

LE-05 4=

LE-06 -

LE-T7 +--

Vitesse de déformation viscoplastique moyenne dE;; /dt (en s

LE-0 i i i i i i
oo 200 300 400 00 i} T00
Contrainte circonférentielle Zgg (en MPa)
FiG. VI-6. Comportement en fluage du Zircaloy-4 détendu a°856n fonction de l'irradiation.
Essais conventionnels en milieux inerte et corrosif

Il est possible de synthétiser les résultats olstelans un méme diagramme en définissant une
« contrainte normalisée » comme étant le rappotadm®ntrainte circonférentiellBg, imposée
lors de l'essai conventionnel, et la limite d’éleis¢ conventionnelleZq 029 €n traction
circonférentielle (dont les valeurs sont disporskde tableau VI-1).

Dans ce diagramme présenté a la figure VI-7, ilrdétessant de constater que :

- Le comportement en fluage (en milieu inerte), anwimalisé, est identique quel que soit
le niveau d’irradiation.

- La sensibilité a la corrosion sous contrainte éxdartement entre I'état non irradié et un
cycle d’irradiation. Par contre, aucun changemeastmotable entre un et deux cycles
d’irradiation, ce qui peut étre corrélé aux carastigues mécaniques du matériau, qui
n’évoluent que trés peu au-dela du premier cydleadiiation en REP.

® Le combustible est extrait de la gaine par déjegti chimique (lorsquil y a eu IPG) ou par débrage
mécanique (pour les crayons irradiés jusqu’a envino cycle), ce qui peut alors engendrer des raydeda surface
interne. Les trongons pour essais mécaniques ssaite découpés.
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FiG. VI-7. Sensibilité a la corrosion sous contrainte du Zloy-4
a I'état métallurgique détendu a 350 °C en fonctien’irradiation.

Les résultats présentés nous ont alors permis fil@rdgotre programme d’essais de CSC de
charge/décharge. Les contraintes retenues sostiieantes, la durée du palier « haut » T étant
nulle :
- Pour les essais sur Zircaloy-4 non irradi¢= 430 MPa ek; = 350 MPa.
- Les tubes issus de crayons combustibles irradiag dgcles en REP seront soumis a
2, =400 MPa ek; =200 MPa.

Ces contraintes ont été choisies afin d’éviterdieges de vie et une dispersion trop importantes,
surtout pour les faibles contraintes (inférieuréxl@ MPa pour I'alliage non irradié et 190 MPa
sur I'alliage irradié un ou deux cycles REP). Laségs de vie des essais conventionnels pour les
contraintes « basse » et « haute » doivent étneffisaanment » différentes pour mettre en
evidence un éventuel effet du palier haut.

2.3.2 Essais de CSC de « charge/décharge »

La réalisation des essais de charge/décharge mjogppas de modification de notre dispositif

expérimental. Les variations régulées de la prassinterne se font donc par apport ou

évacuation du gaz présent dans le tube. Mais celemiee une perte d’iode suite a la

dépressurisation du tube lors de I'essai de chaégbArge. Il est donc important de vérifier, en

premier lieu, gu'’il restera alors suffisamment déodans le tube pour conduire a la rupture par
CSC de ce dernier.

Influence de la concentration initiale en iode

Nous avons réalisé une campagne d'essais conveatforsur matériau non irradié a la
contrainte circonférentielle de 350 MPa, ce quregpond a la contrainte « basse » de I'essai de
charge/décharge tel que nous I'avons défini. Pouulsr la perte en iode, nous avons étudié
I'influence de la concentration initiale en iode &itemps a rupture. Nous avons retenu les trois
valeurs suivantes : 30, 75 et 120 mg d’iode intitsden début d’essai. Rappelons que la masse
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« couramment » utilisée est de 75 mg, ce qui cenduiine concentration surfaciqude
10,1 mg.crif. Par comparaison avec les valeurs seuils detéaafitire (voir tableau llI-1), nous
estimons toujours étre dans des conditions favesabla CSC du point de vue chimifjue

Tous les résultats expérimentaux sont reportés rerexa VI-B et sont synthétisés dans le
tableau VI-2 ci-dessous. Notons que ces essaiéténtalisés sur une coulée (référencée par la
suite «ot B ») difféerente de celle utilisée (&t A ») pour réaliser les essais « conventionnels »
du paragraphe 2.3.1. Le comportement en fluageeddubes du « lot B » est identique a celui
obtenu précédemment pour le « lot A ». Par colgsetemps a rupture en CSC pour le « lot B »
sont inférieurs a ceux que nous avons obtenuslpaulot A ».

Suite a cette étude, nous constatons gu'’il n'yadmfluence significative de la concentration
en iode dans le domaine que nous avons étudié. &odéduisons alors que la perte en iode lors
des essais de charge/décharge ne sera pas ladsmuddférences éventuelles sur les temps a
rupture entre les essais de charge/décharge eesemis conventionnels que nous allons
maintenant exposer.

TABLEAU VI-2. Synthése des résultats expérimentaux sutud& de linfluence de la
concentration initiale en iode sur la CSC du Zogad détendu non irradié a 350 °€I6t B »).
Essais conventionnels a la contrainte circonfésiatde 350 MPa.

Masse initiale d'iode | 5, Temps a 3 . | Vitesse moyennenompre dessa
: . rupture Déformation E g vp ] o
introduite (en mg) | (en MPa) Eib (endh réalisés

tz (en h) 68
30 350 46+0,5 0,0034 + 0,0004 2,1+ 0,27.10 4
75 350 40+1,1 0,0031 + 0,0006 (2,4 = 0,57.10
120 350 3,7+£0,7 0,0035 + 0,000 (2,6 £0,2 ).1d 4

Essais de charge/décharge sur Zircaloy-4 détenduimadié — Influence du « palier haut »

Faisons tout d'abord une remarque préliminaire inge. Les premiers essais de
charge/décharge ont été réalisés sur la couléeB«>, mais, par manque de matiére, nous avons
d0 poursuivre notre programme d’essais de chargealge sur une autre coulée, dénommée
«lot C ». Suite aux résultats que nous avons obtenusr{éspci-dessous), il nous est apparu
comme nécessaire d'inclure, dans les travaux futurs caractérisation systématique de chaque
nouveau lot étudié (détermination de la sensibdit@ CSC par des essais « conventionnels »),
afin de pouvoir comparer les données obtenuesteda expérimentale existante, et notamment
pour les comparaisons entre essais conventionneésaarge/décharge.

Le tableau VI-3 synthétise la campagne d’essaishd@ge/décharge réalisés sur les deux lots
« B » et « C » en comparaison des essais conveelgriloutes les données expérimentales ont
été regroupées dans lI'annexe VI-B. Nous n‘avong¢parté la vitesse moyenne de déformation
viscoplastique, puisque celle-ci ne peut étre d&fipour les essais de charge/décharge,
contrairement aux essais conventionnels ou elleespondait généralement a la vitesse de
fluage secondaire.

" Cette unité de concentration correspond au rapg®ia masse de produit corrosif introduit sur aface de
I'éprouvette susceptible d’'étre attaquée (surfaterme du tube en alliage de zirconium). Elle € tisitée dans les
études de CSC des alliages de zirconium, maisidrat plutdt parler en terme d’activité chimique.

8 De plus, la couleur brune (plus ou moins marqies)du ringage de I'éprouvette et du creuset finlde I'essai
atteste qu'il reste encore de l'iode disponible.
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TABLEAU VI-3. Campagne d’essais de CSC conventionnelg ehdrge/décharge sur Zircaloy-4
détendu a 350 °C avec une masse initiale d’iodésd@g — Influence de la durée du palier haut
et du lot étudié.

Essais conventionnels
Temps a Vitesse moyent 1accal
tusic | (eri tapa| TUPIUTe | DéformationER | v (en &) Norﬁgﬁi;jéissal
( ) tr (en h) 68
B 350 40x1,1 0,0033 + 0,0004 (2,4 + 0,4)7.10 4+5+4
«B» f--------oeemei oo
430 1,8 0,0110 1,7.10 1
c 350 6,3+£0,5 0,0052 + 0,0004 2,3+ 0,1)7.10 4
R O i E bbbt ] e il I btk R
430 2,7 0,0117 1,2.10 1
Essais de charge/décharg®, = 430 MPa et’; = 350 MPa
Lot Durée du palier| Temps a rupture| - . . w | Nombre d’essais
étudié | « haut » (en min t (en h) Déformation E g réalisés
0 45+0,3 0,0038 + 0,0003 3
«B» 20 43+0,2 0,0055 * 0,0004 2
60 3,9+0,1 0,0080 * 0,0009 2
«C» 60 53+0,8 0,0086 + 0,0005% 5

Le comportement en fluage des tubes issus de aes Ides est identiqie pour les essais
conventionnels, ils sont de plus identiques au artement de référence du letA » Par
contre, nous notons que les temps a rupture obtersiges essais conventionnels de CSC pour
les lots «B » et «C » sont différents, ce qui justifie notre remarguéliminairé®.

Analysons maintenant les résultats des essaisatgaddécharge.

Comme attendu, la déformation viscoplastique augenavec la durée du palier haut.

Le fait le plus marquant et surprenant est quel, que soit le lot utilisé, les temps a rupture des
essais de charge/décharge, en tenant compte d&p&rsion des résultats, sont indépendants de
la durée du palier haut et identiques aux tempgpture obtenus pour les essais conventionnels
pour la contrainte « basse ». Il semble donc guiilait pas d'effet de la surcharge mécanique
sur la corrosion sous contrainte des tubes enldyeadétendu. De plus, il n'est pas possible de
corréler les temps a rupture obtenus avec la défitom viscoplastique macroscopique, ce qui
semble exclure ce paramétre mécanique de la letgpdrametres susceptibles de gouverner le
processus de fissuration par CSC. Toutefois, il restessaire de disposer d’informations
supplémentaires avant de conclure sur le réle fessdparametres mécaniques.

Essais de charge/décharge sur Zircaloy-4 détencdié deux cycles REP

Parallelement aux premiers essais de charge/déchéadjsés sans palier haut, nous avons pu
également conduire deux essais de charge/déchargdliage irradié deux cycles. Rappelons
gue les conditions de chargement retenuesXont400 MPax; = 200 MPa sans palier haut.

° Nous avons pour cela tracé I'évolution de la deéftion viscoplastique circonférentielle mesurédaetion du
temps a rupture pour les différents trajets degdraent et lots.

19 A notre connaissance, les deux lots ont subi lmengamme de fabrication, mais seule la concentratiassique
en oxygene est légérement différente (1250 ppm jgolot « B », 1350 ppm pour le lot « C »). L'effltircissant de
'oxygene est peut étre a l'origine des temps dungpdifférents ; cet effet serait local car lesnportements en
fluage des tubes sont trés proches.
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Le tableau VI-4 regroupe les résultats expérimentau

TABLEAU VI-4. Essais de CSC conventionnels et de charge&t§e sur Zircaloy-4 détendu
irradié deux cycles REP a 350 °C avec une massalénd’iode de 75 mg.

Zircaloy-4 détendu irradié deux cycles REP Temps a rupture
Essais réalisés pour T = 350 °C tz (en h)
Essais conventionnelX € 200 MPa) 0,96-1,75-0,55
) Essais d_e charge/décharge . 142 -1.26
>4 =400 MPay g = 200 MPa, sans palier haut
Essais conventionnelX € 400 MPa) 0,84 -0,47

Comme observé sur le Zircaloy-4 détendu non irraili@’y a pas d’effet significatif de la
surcharge mécanique qui est pourtant plus impatant matériau irradié que sur alliage non
irradié (écarts respectifs de 200 et 70 MPa emsecbntraintes « haute » et « basse »). Nous
nous étions attendus a des effets plus marquésjétde chargement pour le matériau irradié.

2.3.3 Observation des facies de rupture

Afin de compléter les analyses débutées au paragrppecédent, I'observation des faciés de
rupture, notamment de I'étendue des zones de patipagintergranulaire et transgranulaire, a

ete effectuée pour les difféerents chargements &udPrécisons que la microstructure du

Zircaloy-4 a I'état détendu, décrite au chapitren¥,permet pas toujours de distinguer nettement
les zones intergranulaire et transgranulaire, sutimrsque celles-ci sont légerement oxydées,
voire corrodées par l'iode, suite a la ruptureuhet

Facies de rupture obtenus lors d’essais conventgtmsur alliages non irradiés

Pour le Zircaloy-4 détendu non irradié I¢kA »), les données issues des observations en
microscopie électronique a balayage (MEB) proviemmes travaux de Bosgik996], réalisés

au CEA Grenoble. Le tableau VI-5 regroupe les deariées des observations MEB des essais
conventionnels de CSC conduits sur le Zircaloy+#dié un cycle REP. Des contraintes
techniques, liées a la lourdeur des manipulatioéygrduvettes irradiées, n'ont pas pu permettre,
dans le temps imparti de nos travaux, la découpda epréparation d'échantillons pour
'observation des facies de rupture obtenus lors edgesais de CSC (conventionnels et de
charge/décharge) réalisés sur Zircaloy-4 irradiédsycles.

Il est possible de synthétiser les observations rques venons de présenter (fig. VI-8) ; nous
avons également reporté des observations réal@é@ed’autres alliages de zirconium a [I'état
recristallisé. Ce diagramme représente la taillladmne intergranulairg,ades fissures de CSC

en fonction de la vitesse de déformation viscojast E}> moyenne. Il est remarquable de
constater que, pour tous les alliages de zirconilamipi donnant @ fonction de EY est
identique, ce que I'on ne retrouve pas lorsque tfane les évolutions dg@avecZgyou Egp .

Comparaison des facies entre les essais convemri®ende charge/décharge

Afin d’éclairer les résultats obtenus au paragrahBe2, des observations au MEB des facies de
rupture obtenus pour les lotsBw et «C » ont été réalisées et nous en avons reporté les
principaux résultats dans le tableau VI-6.
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TABLEAU VI-5. Observation des faciés obtenus lors desi®sEa CSC sur Zircaloy-4 détendu

irradié un cycle REP.

Description des Profondeur de la Extension axiale Profondeur
Essai faciés observés fissure de CSC de la fissure intergranulaire
(fissure débouchante) acsc (en um) 2b (en um) ane (€N Um)
1c 6 QC+F 210 o0 50
lc 7 Faciés de rupture non observés
1c_ 8 QC+F 240 o0 105
1c 9 Faciés de rupture non observés
1c_10 QC+P 260 1110 70
1c_11 QC + p* 190* 1000* 50*
1c 12 |QC+P (coalescence de fissufes) 560 3330 60
1c 13 Faciés trés oxydés 580 3330 Non mesurable
1c_14 QC+F 580 5840 135
QC +F: Présence de quasi-clivage et de « flutingsr les facies de CSC.
QC + P: Présence de quasi-clivage et de tracpkadtcité (émergence de bandes de glissement
sur quelques joints de grains pour la phase iraerdaire)
0 Extension axiale trés importante (n’ayant pe évaluée).
* La fissure observée n'est peut-étre pas leuwté&fébouchant.
L It Sttt el et ettt it St it St iy M e o [
i P i o §+§ i i i i. ii .i i N i i A
| [ i Vo i | i | | i i I i i I i # Zircaloy-4 détendu non irradié [Bossis 1996] i i
g 300 f------- EL____EL__JE__EL’EL_EL_E E_; . J: _ EL _é__EL_J:_EL i‘:“i‘ Zircaloy-4 détendu irradié un cycle REP Ji_i
Y ! v E Lo E ! E ! E E E ! E E ! E B Zircaloy-4 recristallisé non iwradié [Rouilon 2000] ' E
%] i I i i i o Alliage Zr-Nb recristallisé non irradié [Rouillon 2000] i i
L O O S B St S O S S L Ot SO O SOt L B
g A R A A AR A R
2] 1 1 [ N | 1 1 [ N 1 1 [ 1 1 [ T T A |
= N , , C Coa C o ,
3 A RN R ¢ A A AR A R
g , A T , o , N , A
ﬁ i A i R i N i A
- TSN SN S5 0 08 5. SO S0 A6 51 S ST S NS & S
) , A A o , N , A
i o Ei L ;*ﬁqui b ii*i i i i i ii P i i i ii C
[l ' ' T (] ' ' [ ' [
A R Lo '_:’?‘:’Z“-—'ﬁ-_i_\;.'_i_L'_L'__-_;_i_'_i
1 1 |||:||| 1 1 |||:|:: 1 : ||I.:||: ] i |:_!'||||
LE-8 LE-7 LE-6 LE-5 LE4

Vitesse de déformation viscoplastique circonférentielle mavensze {(en s'l)

FIG. VI-8. Taille des fissures de CSC en fonction de la dédition viscoplastique
circonférentieIIeEgg moyenne (évaluée lors des essais) pour difféediiges de zirconium.

Les résultats obtenus pour le lot « B » laissenpeaiser que la dimension de la zone
intergranulaire augmente avec la durée du palier loes des essais de charge/décharge. On peut
alors estimer que les temps a rupture trés proch&sius seraient le résultat d’effets opposés :
un défaut de CSC se propagerait plus rapidemeaantie palier haut puis plus lentement suite
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a la décharge au cours d’'un essai de charge/déchargomparaison avec le cas d’une fissure de
CSC lors d’'un essai conventionnel (a la contrainteasse »). Toutefois, les dimensions de la
zone intergranulaire sont peut-étre fortement simégs a cause de I'oxydation importante des
facies, comme le suggérent les observations dat {eC ».

TABLEAU VI-6. Observations des faciés de rupture obtearssd’essais conventionnels et essais
de charge/décharge réalisés sur les lots « B xCet @ 350 °C.

Profondeur | Extension axiale
Lot . . . !
e s Essai intergranulaire de la fissure Remarques
étudié
ant (€N um) 2b (en pm)
Essais conventionnelgg = 350 MPa
B 0Oc_1 60 Nm -
B _0c_5 60 2600 Faciés légérement oxydéis
B 0Oc_12 50 Nm Faciés légérement oxydéis
«B» Essais de charge/déchargg = 430 MPa ek = 350 MPa
B_0c_D1palier 0 min 130 ? 2550 Faciés oxydés
B_0c_D4palier 20 min 150 ? 2650 Faciés oxydés
B_0c_Dé6palier 60 min 150 - 200 ? 2410 Facies tres oxydés
B_0c_D7palier 60 min 170 - 200 ? 2400 Faciés oxydés
Essais conventionnelgg = 350 MPa
C_0c_3 30-40 Nm -
«C»
Essais de charge/déchargg = 430 MPa ek = 350 MPa
B_0c_D3palier 60 min 30 Nm -
Nm : Extension axiale du défaut non mesurée.
?: L’oxydation du défaut débouchant empéche disaratorrectement sa profondeur intergranulaire.

La figure VI-9a montre un exemple de facies deutgbxydés par I'atmosphére externe suite a
la rupture du tube. Comme nous pouvons le voigestl trés difficile, dans ce cas, d’estimer
correctement la taille de la zone intergranulae. plus, la microstructure particuliere de
I'alliage étudié ne permet pas toujours de biem&ela transition entre les étapes intergranulaire
et transgranulaire, représentées aux figures \Btal-9c, méme sans oxydation des facies.

2.4 SYNTHESE DES RESULTATS

Au cours de ce paragraphe, nous avons présentgédeffats de notre premiére campagne
d’essais. Afin d'étudier la corrosion sous contiainles alliages de zirconium, nous avons
développé puis expérimenté un nouvel essai de @S€ai dit de « charge/décharge », dont le
but est de faire varier les paramétres mécaniquesascopiques mais aussi microscopigues
pour tenter de modifier la propagation des défdet£SC. Les résultats obtenus montrent qu'il
ne semble pas y avoir d’effet de la surcharge nigaarsur les temps a rupture, mais que cette
surcharge influerait sur la propagation notammenergranulaire d’'un défaut de CSC. Ce
dernier point est a confirmer impérativement. Cela@n, nos analyses mécanigues se placent a
un niveau macroscopique et il apparait nécessaitudier I'influence du chargement
macroscopique imposé sur les paramétres mécaniquasx en pointe de fissure. Ceci fait
I'objet du prochain paragraphe.
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Surface externe du tube

Faciés de rupture
ductile lors de la
préparation de

I'échantillon

Faciés de rupture
par CSC

Surface interne

(a) Exemple de faciés de rupture oxydés suite a lauremlu tube. Essai de
CSC de charge/décharge avec un palier haut de @@tesi(lot «B »).

100 E i zircon‘w 3 00 F ) wan'ho -'\z‘ . Tho t‘ =3
(b) Fissuration intergranulaire. Essai de CSC (c) Zone de propagation mixte. A noter la présence
conventionnel a 430 MPa, durée de vie de de « flutings », associés au mode de propagation
2,7 heures (« lot C »). (L’échantillon a été inélin transgranulaire. Essai conventionnel & 350 MPa

d’'une durée de vie de 6,9 heures (« lot C »).
Repere des photos : i Direction radiale du tube -~ Doe@xiale

FiG. VI-9. Quelques observations au MEB de faciés de rugtareCSC, typiques de
ceux obtenus lors d’essais de pressurisation iteur Zircaloy-4 détendu a 350 °C.

3  MODELISATION ET INTERPRETATION DES ESSAIS DE CSC

Pour poursuivre I'étude expérimentale entrepriseusnavons développé en parallele une
modélisation par éléments fihtsdes essais de pressurisation interne. L'objeetites calculs
est, d'une part, d'estimer les champs mécaniqueaulg notamment en pointe de fissure,
informations qui ne sont pas accessibles expératmment, et, d’autre part, d’aider a la
définition de nouveaux essais de corrosion soudraiote afin d’étudier linfluence des
parameétres mécaniques sur le processus de figssupar corrosion sous contrainte des alliages
de zirconium.

3.1 MISE EN (EUVRE DES CALCULS

Tous les calculs que nous avons effectués ongétisés sur la géométrie des tubes sollicités en
pressurisation interne, telle que nous l'avonsitiau paragraphe 2. Seuls différent d’'un calcul

a l'autre, les sollicitations mécaniques imposgmegsion interne et vitesse de propagation en
CSC différentes) et le comportement mécanique denmaa (effet de I'irradiation).

M Les calculs ont été réalisés a I'aide du codeattauts par éléments finisBAQUS™ version 5.8.
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3.1.1 Hypotheses associées a notre modélisation

Afin de mener a bien nos calculs, nous avonséaitlypotheses suivantes.

- La présence et la propagation d’'une fissure unsqun décrites.

- Compte tenu de la géométrie des fissures de CSénaes au MEB, pour lesquelles le
rapport de l'extension axiale de la fissure surpsafondeur est proche de 10, nous
considérons que la fissure est infinie selon I'ake tube. La longueur du tube étant
importante et sa déformation uniforme sur presguéetsa longueur, nous le supposerons
également infini. Cela permet de ramener notre lproé tridimensionnel complexe a un
probléeme bidimensionnel en ne modélisant qu'unéi@edissurée du tube. Notons que,
pour les petites profondeurs de fissure, I'hypathésine extension axiale infinie est une
condition mécanique sévere par rapport a la rédlitprobléme.

- Cependant, afin de tenir compte de l'effet de fatdde la triaxialité des contraintes,
notamment en pointe de fissure, I'hypothese desrdittions planes généralisées (DPG) a
éte retenue, ainsi que I'hypothése des petitesmétons.

- Latempérature est supposée constante380 °C).

- L’élastoviscoplasticité du matériau est prise empte dans les calculs, par l'utilisation
des modéles de comportement que nous avons idsndifi chapitre V et intégrés au code
de calcul par éléments finis.

- Les calculs se font dans le cadre de la mécanigsenilieux continus a I'échelle du VER,
ce qui peut rendre linterprétation des résultatsfqis difficile lorsque les champs
meécaniques sont tres localisés en pointe de fissure

- Nous ne modélisons pas les effets d’environnentemteffet, nous supposons que l'iode
est toujours présent en quantité suffisante pogemdrer la corrosion sous contrainte et
gue le comportement mécanique du matériau n’esipalifié par I'environnement. Cette
derniere hypothese est en relation avec le mécanisadsorption de I'iode sur la surface
du métal mis & nu et sans diffusion de 'iode danmsétal (voir partie A).

3.1.2 Description du maillage - Conditions aux limites

Les conditions aux limites, intégrant la symétrie dotre probleme bidimensionnel, sont
présentées a la figure VI-80La génératrice A est encastrée afin de blogsemlodes rigides de
la structure. La fissure se propage le long du plarsymétrie (CD), la pointe de fissuresi
déplacant du point C vers le point D et le segrm@€R}f] représentant la lévre de la fissure.

Rappelons que I'hypothese des déformations plageerglisées postule l'uniformité de la
déformation axiale k& en tout point de la structure, valeupriori non nulle ; la contrainte axiale
>,; est, quant a elle, variable. Nous avons égalemgmposé que la section modélisée restait
plane et perpendiculaire a I'axe du tube (blocaggedegrés de liberté associés a la rotation de ce
plan). Le chargement est imposé par I'applicatieriadpression interne p(t) et de la force F(t)
correspondant a 'effet de fond, F(t) = pt&k?, force rapportée a la surface du tube modélisé.
Le maillage que nous avons retenu comporte 3033Iageour 2752 éléments quadrangulaires,
bidimensionnels, linéaires, a quatre points d’iraéign (fig. VI-10 b). Le maillage présente un
raffinement important dans la zone de propagateradfissure. A titre indicatif, la taille des
éléments dans cette zone (voir zoom sur la figur&Owb) est d’environ 2 um, ce qui correspond
a la dimension des grains de notre matériau ddtesaieection. Ce raffinement est indispensable
si nous souhaitons obtenir des résultats numériquesects des champs mécaniques au
voisinage de la pointe de la fissure, méme si, @ie céchelle, nous ne sommes plus
rigoureusement dans le cadre de la MMC avec urdel@omportement macroscopique (I'aspect
cristallin de la plasticité est a décrire a cetteedle). La propagation de la fissure est modélisée
I'aide de la méthode de relachement des nceudgréstéu code de calcul.
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Pregsion interne p(t)

Environnement
agressif
(iode)

(AB) et (CD) plans de symétrie F; pointe de fissure se propageant

Point A encastre CF; levre de la fissure

FIG. VI-10 A. Conditions aux limites de notre
modélisation par éléments finis des essais de C | Epaisseur (570 pm) |

FiG. VI-10B. Maillage retenu pour les simulations.

Notons enfin que les déplacements des points rerables de la géométrie permettent d’accéder
a des grandeurs mesurables expérimentalement :

- variation du diametre extérieur et de I'épaisseututbe « loin » de la fissure (&ret B),

- variation du diametre extérieur et de I'épaissautute au niveau de la fissure @it D),

- ovalisation du tube liée a la présence de la feséemD et E),

- ouverture de la fissure en surface interne du (ab€).

3.1.3 Modele non fissuré

Le modele que nous venons de présenter est suttisd pour décrire des trajets de chargement
complexes sur des tubes présentant une fissune.dAdtudier les conditions d’amorcage de ces

fissures (probléme que nous aborderons au coupsodhain chapitre), nous utilisons un modele

plus simple et beaucoup moins lourd a gérer. Dams$ d'un tube « sain », nous ne modélisons
gu’une portion angulaire (2°) d’'une section du tuskn de décrire I'hétérogénéité des champs
mécaniques régnant dans I'épaisseur du tube. Ligefigl-11 présente les conditions aux limites

ainsi que le maillage utilisés.

(a) Conditions aux limites. (b) Maillage bidimensionnel.
FIG. VI-11. Définition du modéle non fissuré. Calculs sur siBesains » (non fissures).

3.2 SIMULATION D 'ESSAIS DECSC SUR MATERIAU IRRADIE

Nous allons nous intéresser a la modélisation dissfe corrosion sous contrainte sur des tubes
de gainage en Zircaloy-4 détendu, irradiés durantxdcycles de fonctionnement en REP.
Précisons que ces essais n’étant pas, a I'’heuwreliagtréalisables sur matériaux irradiés, seules
des simulations numériques ont été effectuées. xibtee cependant, une méthode de
préfissuration sur alliages non irradiés, qui ggEsentée au prochain chapitre. Les objectifs de
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ces calculs sont d’étudier différents paramétresamigues en pointe de fissure et leur évolution
au cours de la propagation de la fissure.

3.2.1 Chargements modélisés

Les essais simulés sont des essais de CSC ditsrtmmnnels. A la différence des essais réalisés
sur matériaux irradiés, décrits au paragrapher@s avons postulé que ces tubes présentaient
un défaut initial de petite taille. La profondenitiale de ce défaut est notég.a

Au cours de ces essais, la pression interne fg(finposée. La montée en pression se fait a une
vitesse constant®p jusqu’a ce que la pression maximalgsoit atteinte, pression qui est
ensuite maintenue constante. En paralléle, uneréisse corrosion sous contrainte se propage en
mode purement transgranulaire a partir du défatialinNous faisons I'hypothése que la vitesse
de propagation ¢ est constante (vitesse moyenne cohérente aveegalears mesurées). La
propagation en CSC débute lorsque le facteur digité des contraintes seuildsc est atteint en
pointe de fissure ; on noteraga la pression correspondant au franchissement dewié Le
chargement mécanique tel que nous venons de lealést représenté a la figure VI-12.

(a) Chargement en pression interne. (b) Loi de propagation transgranulaire de la fiss&w€&C.

FIG. VI-12. Définition du chargement mécanique imposé lorssitesilations
d’essais de CSC sur Zircaloy-4 irradié durant deyzles en REP.

Définissons maintenant les différentes valeursrgues avons retenues.
- Le défaut initial a une profondeur dg & 30 pm.
- Le facteur d'intensité des contraintes seuilcd¢ est égal a 1,5 MPafi ce qui
correspond a une pressiopspde 196 bars. Cette valeur deckc est tiree du modele de
Schuster-Delette (voir chapitre 1V), pour une floerorrespondant & deux cycfes

Afin d’étudier le rdle de diverses grandeurs mégaes sur la propagation de la fissure,
différents trajets de chargement ont été calcul&s.tableau VI-7 regroupe ces différentes

conditions de chargement.

La vitesse de montée en pression de 2 bass celle imposée lors des essais en laboratfire (

paragraphe 2.1), tandis que la valeur de 13 basrespond a la vitesse de variation de la
contrainte circonférentielle calculée lors d’'ums#oire de puissance. Les vitesses moyennes v
correspondent aux valeurs mesurées lors d’essal3Sde sur Zircaloy-4 détendu non irradié.

Nous supposons que ces vitesses sont du mémedwdy@ndeur sur matériaux irradiés. Cette

12 En toute rigueur, le facteur d'intensité des caintes s’écrit sous la forme, K g(a,...)Zee \/% ,oug(a,...) est
un facteur intégrant la géométrie tridimensionnelée la fissure. Dans notre étude, nous avons grigacteur
constant et égal a 1 ; cette valeur est en acomd eelles disponibles dans les abaques de laatift@ (ou elles
évoluent avec a).
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hypothése semble raisonnable si I'on considére kpse mécanismes de la propagation
transgranulaire sont identiques sur matériaux iBsadJne expertise des quelques essais réalisés
au CEA Grenoble sur matériaux irradiés, essais aqpti servi a intégrer l'influence de
lirradiation dans le modele de Schuster-Delettenantré que les valeurs issues de ces essais
sous-estimaient les vitesses de propagation transkire sur matériaux irradiés et que ces
dernieres seraient proches de celles observéesagariaux non irradiés. Ce dernier point reste a
préciser.

TABLEAU VI-7. Chargements mécaniques modélisés. Zircaldgténdu irradié deux cycles.

Contrainte circonférentielle Pression Vitesse de montee Vitesse de propagation
s (en MPa) Drnax (€ MPa) en pression transgranulaire moyenne
66 max max dp (en bar.g) Voo (en pm.3)
2 1
200 250 5 5
_____________ 2
300 38 2 2
13 2
2 1
400 510 T St EECEEEL oo

3.2.2

Domaine de validité du facteur d’intensité des comaintes K;

Comme nous avons pu le voir aux chapitres Il etl&facteur d’intensité de contraintes éét

le parametre mécanique utilisé pour décrire la @gagon transgranulaire d’'une fissure de
corrosion sous contrainte. Mais, au vu des conditimermomécaniques régnant en réacteur et
en laboratoire, il est alors important de détermiaelomaine de validité de cette grandeur issue
de la mécanique linéaire de la rupture, qui supposela zone plastique en pointe de fissure soit
confinée.

Nous allons ainsi évaluer la profondeur de la fissa, au-dela de laquelle I'approche en K
n’est plus valide et sort de son cadre théoriqoer fes différentes conditions mécaniques que
nous avons simulées. Le principe de la méthodsimgte ; il consiste a comparer les champs de
contrainte, dans le voisinage de la fissure, ol#dotsque le comportement du matériau est
élastoviscoplastique avec ceux issus de calculssééadans les mémes conditions, ou seule
I'élasticité du matériau est prise en compte.

La figure VI-13 montre I'évolution comparée de lantrainte d’ouvertureZgy le long du
ligament au cours de la propagation pour les caléldstoviscoplastique et élastique. Dans cet
exemple, la profondeuk a été évaluée a 175 um.

Notons qu'il est possible d’estimer la contrainte mointe de fissure afin de vérifier les valeurs
obtenues lors des calculs en élastoviscoplasticité.
En élasticité et en déformations planeg €0), r est la distance a la pointe de fissure :¥Y

DI Kl/\/ZT[r EDIES K,/\/an +T (T = Zyy), o = V(2 +24) = 25y r
Utilisons le critere de Tresca R (1-2v)Z,,. D'ou Z,, = Rp/(l— V). X

z

Pour le Zircaloy-4 irradié deux cycles, R500 MPay = 0,37 et,, ~ 2000 MPa,
ce qui est du méme ordre de grandeur que les gaksues des calculs conduits en DPG#D).
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FiG. VI-13. Evolution de la contrainte d’ouverturgg au cours d’'un essai de pressurisation interne
(&ni = 30 UM, Zgemax= 300 MPa, y; = 2 pm.é) pour différentes profondeurs a de la fissure.

Le critere pour évaluer la validité de I'approcimelg est le suivant :

| ZSS CaIcuIséIastique&r) -2 66 Calculsélastovisoplastique (r) |

‘s 005pourr >y,

‘ ZSS Calculsélastiques(r)

ou r est la distance a la pointe de fissugeest le rayon de la zone plastique (estimé, par
exemple, par la formule d’lIrwin).

L'introduction du rayony permet de ne pas tenir compte des champs de ictattages proches
de la pointe de fissure, ou les contraintes sdirti@s dans le cadre de la mécanique linéaire de
la rupture et bornées lorsque le comportement dténaa est plastique. Dans un calcul
numérique élastique, les contraintes au voisinaga gointe de fissure ne sont pas infinies. Pour
décrire au mieux la singularité, il faut disposemdmaillage trés fin en pointe de fissure, méme
si l'utilisation d’'un comportement macroscopiquest’ pas rigoureuse pour ces tailles de maille
(2 um pour notre maillage, ce qui correspond ar@dsion d’'un grain). Lorsque le champ de
contraintes élastiqgues est obtenu a l'aide d’'uratisa analytique ou d’abaques issus de la
littérature, la valeur de 5 % permet de prendre en compte les écarts entre smittdon et le
champ calculé par éléments finis. Dans notre cass rcomparons les solutions élastique et
élastoviscoplastique pour des calculs réalisés damgonditions identiques.

Le tableau VI-8 synthétise les résultats obtenws f@s différents chargements modélisés.

13 es résultats que nous allons exposer ne sorrhpdgiés si nous prenons une valeur inférieure24. 5
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TABLEAU VI-8. Limite de validité de I'approche en.KSynthése des résultats.

Contrainte Vitesse de montée Vitesse de propagation Limite de validité
circonférentielle en pression transgranulaire moyenne Profondeur de fissure
Ze6 max (€N MPa) dp (en bar.g) Vi (€N um.3) a (en pm)

2 1 175 < a< 200

200 e PRRRSETEE
2 2 175 < a<225
2 1 125 < a< 150

300 2 2 150 < a<175
13 2 100" < g < 125
2 1 100 < a< 125

400 R S
13 2 80" <a <100

" : Valeur retenue pour dresser I'abaque de ladigfle14, pour laquelle le critére n'est « tout pustplus vérifié.
Il est alors possible de dresser un abaque (figkl4ylmontrant comment évolue le domaine de

validité de I'approche en Ken fonction de la vitesse de montée en pressiale da vitesse
moyenne de propagation.

500

T T 1
Conditions proches de Conditions mécanique
celles régnant en réactepr des essais de laboratoiie

/ \);\ |

300 = op = 0,2 MPa/s
op = 1,3 MPa/s Vg = 2 um/s
Vig = 2 pm/s /

B S

200+

op = 0,2 MPa/s o
Vi = 1 pm/s V¢ décroit
(adp constant

(=Y

o

o
T

Contrainte circonférentielle (en MPa)

| Domaine ou I'approche en Kst validg

0 Il Il Il Il
0 @ni 50 100 150 200 250

Profondeur de la fissure (en |

FIG. VI-14. Domaine de validité de I'approche en(dbaque). Résultats de simulations
sur Zircaloy-4 détendu irradié deux cycles REP &elapérature de 350 °C.

En conclusion de cette étude, nous avons pu déterma limite de validité du facteur
d’intensité des contraintes, parametre qui estaroorent utilisé dans la littérature pour décrire
la propagation transgranulaire d’'une fissure deoston sous contrainte. Il apparait que cette
grandeur mécanique n’est pas valide durant toufgdpagation du défaut, mais seulement au
début de celle-ci. Nous avons veérifié que le domale validité de Kest identique lorsque le
comportement viscoplastique du matériau est aussiibotrope qu’anisotrope. De plus, nous ne
pouvons pas corréler ces valeurs dawpassage d'un mode de propagation transgramair
CSC a un mode de rupture ductile, traduisant Bibsité plastique de la structure, du fait que les
profondeurs des fissures de corrosion sous coterayzc observées expérimentalement sont
beaucoup plus importantes. Le domaine de validtéagpproche en Kest fortement dépendant
de la vitesse de propagation et de la vitesse de#émoen pression. Ceci est a relier avec le
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comportement viscoplastique du matériau qui devigmépondérant, par rapport au
comportement élastique, plus ou moins rapidementoration des sollicitations mécaniques
appliguées.

Il est a noter que les calculs et les observatdmg$aciés n'ont pas été réalisés pour le méme
niveau d’irradiation. Cependant, le comportementané&ue du Zircaloy-4 détendu, ainsi que sa
sensibilité a la CSC, n’évoluent plus de maniérgnificative entre un et deux cycles
d’irradiation, ce qui laisse supposer que les olaEms seront peu différentes pour le

Zircaloy-4 détendu irradié deux cycles.

3.2.3 Evolution de la zone plastique

Il est également possible de suivre, pour les mfftes conditions de chargement simulées,
I'évolution de la zone viscoplastique, notammentf@ane et son étendue, au cours de la
propagation d'un défaut de CSC. Nous avons traleéf@gure VI-15 un exemple des résultats
obtenus, exemple représentatif de tous les cadffdstués.

Isovaleurs de la déformation viscoplastique cumplge(déformées du tube amplifiées)

h— =B

(a) Profondeur de 125 um (a 9.a (b) Profondeur de 175 um (a 9.a

(c) Profondeur de 200 um (a 9.a (d) Profondeur de 250 um (a d.a

Fic. VI-15. Etendue de la zone viscoplastique en pointe deréispour différentes profondeurs d’un
défaut de CSC. Chargement modéli&g;:= 200 MPa,dp = 2 bar.s" etvyg = 2 um.§ & 350 °C.
Profondeura: estimée a 225 um. Zircaloy-4 détendu irradié dewtes REP.

En accord avec la théorie de la mécanique linghar&a rupture, la profondeug, @our laquelle
'approche en K n’est plus valide, correspond a la profondeur @sufe ou la zone
viscoplastique (déformation viscoplastique cumudgs supérieure a 0,002) n’est plus confinée
en pointe de fissure. Les niveaux des déformatiasoplastiques sont faibles (en conformité

avec I'hypothése des petites déformations). De, fllest important de noter que, pour des tailles
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de défaut inférieures a,aes déformations sont trés localisées en pomtiisdure sur quelques
éléments, c’est-a-dire, compte tenu de notre ngga)létendues sur quelques grains ; dans ce cas,
il apparait comme nécessaire de changer I'échelleatre modélisation (au niveau des grains,
avec des lois de comportement adaptees).

3.3 ANALYSE D’ESSAIS DE CHARGE/DECHARGE REALISES SUR MATERIAU NON IRRADIE

Dans ce paragraphe, il est question de la simulates essais de CSC de charge/décharge qui
ont été présentés au paragraphe 2.3.3. L'objeetitette étude est, d'une part, d’évaluer les
champs mécaniques hétérogenes régnant au seiproesedites et, d’autre part, d’étudier le role
des différents parametres mécaniques sur la pripagdune fissure de CSC, afin de corréler
les résultats numériques obtenus avec les obsamgagixpérimentales.

3.3.1 Conditions expérimentales modélisées

Le tableau VI-9 présente les différents essaioguiété simulés.

En plus du chargement en pression interne, noussasionulé I'amorcage puis la propagation
d’'une fissure de corrosion sous contrainte. Le tubgrésente initialement aucun défaut (tube
sain). Pour écrire une loi de propagatgimple nous nous sommes basés sur les difféerentes
hypothéses retenues dans les modeéeles macroscoplguats au chapitre IV, a savoir que la
propagation intergranulaire débute dés le franemsnt d’une contrainte limite (nous avons
toutefois négligé le temps nécessaire pour atteincktte contrainte). Comme pour les
simulations réalisées sur matériau irradié, noisofes I'hypothése forte, que ledtesses de
propagationintergranulaire (¢) et transgranulaire {¥) sontconstantesau cours des calculs et
sont identiques quel que soit le chargement apl{fig. VI-16). Nous n’étudierons ainsi que les
évolutions des parametres mécaniques en pointeisdard en fonction des sollicitations
mécaniques imposees.

TABLEAU VI-9. Essais de CSC simulés sur Zircaloy-4 détemutuirradié.

Réf. calculs Description de 'essai
1 Essai conventionnélgg = 350 MPa
2 Essai de charge/déchargg 4 = 430 MPaXg g = 350 MPa, sans palier haut (0 min)
3 Essai de charge/déchargg 4 = 430 MPaxg s = 350 MPa, avec palier haut (20 min)

A titre indicatif, la durée de mise en pressiomjua 350 MPa (resp. 430 MPa) est de 222 s (respsp7

Précisons maintenant les valeurs que nous avaersuest pour décrire la propagation :
- la vitesse intergranulairgs\= 0,01 pm.3 ;
- la vitesse transgranulairga = 1 pm.§-;
- la profondeur de transitionsas = 50 pum.

Ces vitesses sont cohérentes avec les valeurs éesgqphase transgranulaire) et estimées (phase
intergranulaire) au €A Grenoble et celles disponibles dans la littératwa@r par exemple
[Cox 1990 b] et différentes figures du chapitre 1ll). La profieur de changement de mode
correspond aux dimensions observées au MEB (voagpaphe 2.3.3). Nous supposons que la
fissure se propage des la mise en pression afsingdifier I'analyse des résultats. Dans ce cas,
la profondeur de la fissure a la fin de la montég@ression est de 3 um environ, ce qui pourrait
étre la taille d'un défaut de fabrication du tube,qui ne remet pas en cause notre hypothése.

14 D'autres essais ont été simulés (durées de pahiaut » différentes...), mais ils ne seront pasqumés ici.
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FiG. VI-16. Définition de la loi de propagation d’une fissute CSC. Simulations
d’essais sur Zircaloy-4 détendu non irradié. Viessaoyennes d’'apréBelette 1994]

3.3.2 Dépouillement des paramétres mécaniques en pointe fissure”

Nous allons maintenant présenter I'évolution dédints parameétres mécaniques en pointe de
fissure et déterminer leurs variations en fonctiobnchargement mécanique. Rappelons que les
parameétres mécaniques (locaux) qui sont susceptttdegouverner le processus de fissuration
par corrosion sous contrainte sont : la contraiateléformation (visco)plastique et la vitesse de

déformation (visco)plastique.

Tragons I'évolution de ces trois grandeurs en goidé fissure au cours de la phase de
propagation intergranulaire (profondeur de la fissallant de 0 a 50 um, soit une durée de
5000 s). Les figures VI-17 a VI-19 montrent lesutés obtenus. Pour des raisons numériques,
ces grandeurs sont en fait évaluées en avant fisslae, dans la direction de propagation, a
guelques microns de la pointe (2 um pour la comieake, 6 um pour la déformation

viscoplastiquee;; et 10 um pour la vitesse de déformation viscojjaste; ).

On constate une augmentation importante de la méfton plastique en pointe de fissure avec
la durée du palier haut a 430 MPa. En revanchesvehitions de la contrainte circonférentielle
et de la vitesse de déformation plastigue ne ptéstmue de faibles écarts au début de la
propagation de la fissure (environ 100 MPa surolatrainte et méme ordre de grandeur pour la
vitesse de déformation viscoplastique), c'est-a-dorsque les chargements imposés sont
différents. Ensuite, ces grandeurs sont quasimgeileg durant toute la suite de la propagation
intergranulaire. En ce qui concerne la phase degwation transgranulaire, les résultats, que
nous n’exposerons pas ici, sont similaires, a sawpie les niveaux de déformation
viscoplastique sont trés différents entre les tesisais simulés, par contre, les évolutions des
deux autres grandeurs meécaniques sont identiques.

En se basant sur les données de la littératurestilintéressant de noter que les vitesses de
déformation viscoplastique circonférentielle obtemen pointe de fissure sont dans le domaine
de vitesses ou la sensibilité a la CSC est la phyportante (voir par exemple les figures IlI-4
et IlI-5).

5 D'autres dépouillements ont été réalisés mais rauss choisi de ne pas les présenter, car celadiait
inutilement notre propos, sachant que les seulsltaés exposés démontrent bien I'utilité de noscwal par
éléments finis des essais sur matériau non iretdidettent bien en évidence les données expériteemacessaires
a acqueérir.
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FiG. VI-17. Evolution de la déformation viscoplastique circaehtielle
Eg en pointe de fissure au cours de la propagation.

FIG. VI-18. Evolution de la contrainte circonférentieligg
en pointe de fissure au cours de la propagation.
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FIG. VI-19. Evolution de la vitesse de déformation viscopipsti
circonférentielleEg, en pointe de fissure au cours de la propagation.

En conclusion, au vu des calculs et des hypothedesues, le pilotage de la fissuration par la
déformation plastique en pointe de fissure ne senpls étre compatible avec les résultats
expérimentaux obtenus, c’est-a-dire des duréesal@entiques malgré des déformations trés
différentes. Par contre, il n'est pas possible ideraoniner entre les deux paramétres que sont la
contrainte et la vitesse de déformation. Touteibisst important de vérifier I'nypothése forte de
nos calculs ou nous supposions une propagatiorgmtaulaire lente débutant dés les premiers
instants de la mise en charge. Ce point essesti@lé&udié dans le chapitre suivant.

3.4 CONCLUSIONS SUR LA SIMULATION D 'ESSAIS DECSC

Dans ce paragraphe, nous avons montré I'apporaldulade structures pour estimer les champs
meécaniques locaux et étudier le role de différggatgametres mécaniques sur la propagation
d’une fissure de CSC. Outre un apport dans la céhgmsion des mécanismes, cette démarche
peut étre utilisée pour aider a la conception deveaux essais de corrosion sous contrainte.

4  CONCLUSIONS

Ce chapitre a mis en évidence l'intérét d’'une apipeocouplée entre études expérimentales et
simulations numériques afin d’affiner notre coneaigce du réle des paramétres mécaniques
locaux sur la propagation d'une fissure de cormsous contrainte par I'iode des alliages de

zirconium. Ceci nous a également aidé a concevoinauvel essai de CSC, dont les résultats

expérimentaux ne nous ont pas permis, contrairemeatque nous attendions, de trancher sur le
réle des différentes grandeurs mécanigues, méingesible que nous puissions, d'ores et déja,

exclure la déformation viscoplastique de la liste garametres.
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Toutefois, nos simulations numériques sont forterdépendantes des hypotheses de calculs que
nous retenons, et notamment des vitesses de ptapagae nous avons considérées. De méme,
lors de la conception de I'essai de « charge/déehar nous nous sommes basés sur I'hypothese
tres forte que la propagation d’'une fissure de @gkutait des la mise en charge, comme il est
couramment admis dans la littérature (sous résgeviranchir une contrainte « seuil » dont la
définition n’est toutefois pas claire — voir la f)@rA du mémoire).

Il se pose alors la question de la validité dessgiés de propagation intergranulaire moyennes
gue nous avons utilisées. Ces valeurs sont coléreatec celles issues de la littérature.
Rappelons qu’elles ne sont pas mesurées, maigmsentiestimées par méthode inverse a partir
de la connaissance expérimentale des vitesse®gdagation transgranulaire.

Sachant que I'amorcage et la propagation interdaémeud’'un défaut de CSC sont supposés
constituer 80 % du temps a rupture, il est donenprdial de mieux connaitre la loi de
propagation horaire d’'un défaut de CSC lors deasssis. Surtout, la question de I'existence ou
non d’une fissure au cours du palier haut est posée

Le prochain chapitre a pour objet de répondre a cgesstions. Pour cela, un programme
spécifigue a été mis en ceuvre sur la base d'esmi£SC interrompus associés a des
observations en microscopie électronique a balayage
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CHAPITREVII.
ETUDE DE L AMORCAGE ET DE LA PROPAGATION DES FISSURES DE
CORROSION SOUS CONTRAINTE DANS LES ALLIAGES DEGNRIM

Au vu des résultats expérimentaux et des simulatimmeériques par éléments finis associées,
décrits au chapitre précédent, il nous est appamne important de mieux connaitre la loi de
fissuration par corrosion sous contrainte du Zogal détendu, afin d’expliquer les résultats des
essais de CSC dits de « charge/décharge » etr#affios calculs. Notamment, nous devons
répondre a la question concernant I'existence audion défaut de CSC lors du palier « haut »
de I'essai de charge/décharge. Nous allons, damsamier temps, étudier cette question. Puis,
compte tenu des résultats acquis, nous aborderom®useau l'analyse des paramétres
mécaniques jouant un réle clé dans la corrosios soatrainte des alliages de zirconium. Sauf
indication particuliére, toutes les études (obseyma MEB et essais), présentées dans ce
chapitre, ont été menées sur des tubes en Zirdati®tendu provenant uniquement du « lot C ».

Les travaux présentés dans ce chapitre ont béad@fecia contribution trés importante du
Professeur Ivan Nedbal, spécialiste de fractogegplors de ses nombreux séjours au
laboratoire MSS-Mat de I'Ecole Centrale Paris.

1 OBSERVATIONS AU MEB DES ESSAIS DE CHARGHDECHARGE

Il est important de pouvoir comparer plus préciséntee propagation de défauts de CSC au cours
des essais de charge/décharge et conventionnelsl@fcomprendre quel est I'effet du palier
« haut » sur les champs mécaniques en pointe sigdisRappelons que nous avions supposé, en
accord avec la littérature, qu'un défaut de CSOmsigait lors de la mise en charge
(franchissement d’'une contrainte « seuil »), peipopageait de maniere intergranulaire a des
vitesses « lentes », comparativement a I'étapsgranulaire.

1.1 PRINCIPE DES ESSAIS INTERROMPUS ET METHODOLOGIE D ' OBSERVATION

Du fait du dispositif de pressurisation interndisgi il n’est pas possible de suivre en continu
I'évolution de la propagation d’'une fissure au odiun essai quel qu’il soit. Nous avons d
adopter une autre méthodologie d’observation desit#é

Cette méthode consiste a réaliser des essais den@3@mpus, tout en conservant le protocole

expérimental exposé au chapitre précédent. Nous@uuainsi accéder a quelques points de la
loi de fissuration a(t). Le tableau VII-1 décritetisemble des essais interrompus réalisés.
Rappelons que les durées de vie pour les diffé&sesdaditions de chargement en CSC ont été
présentées au chapitre précédent dans le tabledau VI

La détermination de la taille des fissures de C8@a# ensuite par observation au microscope
électronique a balayage (MEB) d’'un échantillon g¢véldans le tube. Cet échantillon correspond
a une portion d’'un demi-tube découpé dans |'épriteyeette portion étant ensuite aplatie

mécaniquement & la température ambfariti@platissement du demi-tube a pour conséquence

! Cette méthode d'écrasement d’un échantillon estatoment utilisée pour observer I'endommagementQSE
qui s’est développé dans les gaines de crayons wstibles ayant subi un transitoire de puissanceoitapt en
réacteur expérimental (cf. chapitres | et Il). Naiasons fait que transposer cette méthode a potigléme.
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d’ouvrir les fissures de CSC existantes mais adigsientuels défauts de fabrication. Toutefois,

lorsque la longueur axiale d'un défaut est supégiea 10 um, il est possible, suite a

I'écrasement, d’'observer les faciés du défaut silqges micrométres suivant I'épaisseur du
tube. Nous pouvons ainsi déceler, pour les déf#itSSC, les premiers instants de la fissuration
intergranulaire.

Notons que les échantillons ont été observés au ME&nt et apres écrasement. Nous
reviendrons ultérieurement sur les avantages ehirémients de cette méthode d’écrasement.

TABLEAU VII-1. Description des essais interrompus réal@éde« lot C »a350 °C

Essais conventionnels interrompus
N S0 Durée de l'essai| Déformation Vitgsse moyenng
Milieu Evp Evp Sl
(en MPa) (enh) 06 0o (€NS)
Inerte 350 53 0,0034 2,010
350 1,1 0,0022 5,9.10
lode 350 3,0 0,0037 3,4.10
430 1,1 0,0073 1,9.10
Essais de charge/décharge interrompus
2h = 430 MPa,2g = 350 MPa, palier haut de 60 min
. Durée de I'essai . . vp
Milieu (en h) Déformation E g
53 0,0074
Inerte  |---mmmmmoimmee e
53 0,0072
3,0 0,0082
lode |--remremmeeommmmede e
4,5 0,0083

La préparation de I'échantillon observé étant drdetve », il n’est pas possible de suivre
I'évolution d’'un méme défaut jusqu’a la rupturel@grouvette. Il faut donc, pour chaque durée
souhaitée et pour chaque type d’essai (conventisnme de charge/décharge), utiliser une
nouvelle éprouvette.

Les champs mécaniques étant « homogeéenes » danartia ptile de I'éprouvette (environ
100 mm), nous pouvons estimer qu’il doit existercentain nombre de défauts de CSC tout le
long du tube, pouvant étre détectés lors de I'olagem d’'une surface importante de la face
interne du tube.

1.2 MISE EN EVIDENCE D’UNE PHASE DITE D'« INCUBATION »

Le tableau VII-2 dresse un bilan des essais (iot@pus ou non) qui ont été observés a l'aide de
la méthode d’écrasement. Nous avons égalementtéasgc par la méme méthode, I'état initial
de la gaine et la surface interne d’'un tube ayalpit sn chargement mécanique en milieu inerte.
Dans un premier temps, nous avons observé, sulaantéthodologie décrite ci-dessus, les
surfaces internes de quelques essais de CSC géiébnbnduits jusqu’a rupture. Outre le défaut
principal débouchant, il est important de noterilgm’apparait que tres peu de défauts
secondaires (de longueur axiale variant de 20 au#@Qsur la face interne de ces tubes. Ceci
rend fastidieux la détection de petits défauts €'wingtaine de micrometres, puisqu’il est
nécessaire de couvrir une grande partie de lacunfderne des tubes.
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TABLEAU VII-2. Essais de pressurisation interne réalisésls «lot C » a la température de
350 °C dont la surface interne a été observée @grasement de I'échantillon.

Réf. Description de 'essai Milieu
INO Etat initial du tube (& réception de la matjére 1
IN3 Essai de charge/décharge interrompu aprées 5,3 h Inerte
IN2 Essai conventionnel a 350 MPa interrompu afiré

' LR3 | Essaiconventionnel 2 350 MPa interrompu apiedr

CwR1 | Essai conventionnel 2 350 MPa rompu aprés 5 @3 0c_3)

' LR4 | Essaiconventionnel 2 430 MPa interrompu apréd lode

CWRs | Essai de charge/décharge interompu aprés 3,0h

Nt | Essai de charge/décharge interrompu aprés 4,5h

' LR2 | Essaide charge/décharge rompu aprés 5,030t(@3)

A la suite de cette campagne d’essais interrompaggsultats obtenus peuvent étre résumés de
la maniere suivante : lors des essais de CSC ctiamarls pour une contrainte circonférentielle
de 350 MPa, et des essais de charge/décharge avealiar haut a 430 MPa d’'une durée de
60 minutes, nous n'avons pas décelé de fissur€&Sdelorsque la durée de I'essai est inférieure
a 3 heures. Les premiers défauts de CSC obserwésspgondent a une durée d'essai de
4,5 heures. Tous ces défauts sont de trés patiee: tantre 10 et 20 um de longueur axiale, soit
3 a 4 um de propagation intergranulaire.

La figure VII-1 montre quelgues exemples de sudanternes observées aprés eécrasement, pour
différentes sollicitations mécaniques. Les figwéisla, b et ¢ ne montrent aucune fissuration,
tandis que la figure VII-1d montre un défaut de Q&Bant de s’amorcer, ayant une extension
axiale de 10 um, défaut ouvert suite a I'aplatisssnde I'échantillon. La figure VII-1c montre
également une fissuration importante de la coucbryde que I'on n’observe pas en milieu
inerte (fig. VII-1b).

Ces résultats sont d’autant plus surprenants que nous attendions a observer des défauts de
taille plus conséquente. En effet, considérantuitesse moyenne de propagation intergranulaire
de 0,005 pm:§ en accord avec la littérature, un ou plusieufauté d’'une profondeur voisine
de 15 um, avec une extension axiale importanteir@mi00 um), auraient d0 étre observés
aprés une heure d’essai. Par ailleurs, cette pildBadiobserver des défauts de taille importante
augmente avec la durée de I'essai. Or ce n'eslabgot pas le cas d’aprés nos observations.

En conclusion de cette campagne d’observationsa'®snterrompus, nous avons pu mettre en
évidence que, dans nos essais, 'amorcage de dssle CSC n'apparait qu’'a l'issue d’une

phase, que nous qualifierons par la suit¥incubation » Cette phase constituant une part trés
importante de la durée de vie, 'amorcage puisri@pagation des défauts de corrosion sous
contrainte seraient alors beaucoup plus courtes lgsiedurées généralement admises. Les
vitesses de propagation intergranulaire auraiéntn@tamment, largement sous-estimées.

1.3 ETUDE DE LA PHASE D'« INCUBATION »

Apres avoir mis en évidence cette phase dite dubation », il convient de déterminer 'origine
et les mécanismes de ce phénomene. Ceci nous &galement dans notre étude du (ou des)
parametre(s) gouvernant I'amorcage des défautsSde C
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“Magh—WD ————=-1-20um

Magn WD ———" 20um = o
1000x  10.1 E:\ivan00-2% zirconD\ D3-2-1

1000102 E:\ ivan00-2 \ zirconD \ DO-1-1k

(b) Essai de charge/décharge en milieu inerte
interrompu apres 5,3 heures d’essai (réf. IN3).

Fissure de CSC ouverte
suite a I'aplatissement

]
*

2Bk“;.l xz,eﬁ? 10km 9320082 Magn WD ——— 1oum
3000x 10.0 E:\ivan00-2\ zirconD \ D1-3-3k
s
(c) Essai de charge/décharge interrompu de CSC apré4d) Essai de charge/décharge de CSC interrompu aprés
3 heures d’essai (réf. LR5). Observation de la 4,5 heures d’essai (réf. IN1). Présence d'un défaut

fissuration de la couche d’oxyde suite a 'écrasegme  de CSC typique de ceux observés sur les échatillon
Repére pour les photos : Direction axiale du tubee—s Direction circonférentielle t

FiG. VII-1. Exemples de surfaces internes observées au MEB aptatissement
de I'échantillon pour différentes sollicitations cadiques et chimiques a 350 °C.

Plusieurs hypothéses sont possibles :

1. La phase d’incubation correspondrait au temps sa@aespour la mise a nu du métal, par
attaque chimique, en présence d’iode, de la codetmrcone formée préalablement ou au
cours de 'essai, et/ou par fissuration mécaniqueatte derniére.

2. Cette phase serait liée au piégeage et a I'élimimate I'oxygéene résiduel (effet propre a
I'essai de pressurisation interne).

Analysons en premier lieu la seconde hypothésesMwons vu au chapitre Ill que la présence

d’'oxygene inhibe, dans certaines conditions, lec@ssus de corrosion sous contrainte des
alliages de zirconium par l'iode. Bien que noussagons pas capables de I'évaluer précisément,
nous pouvons estimer que I'oxygene résiduel esfuantité trés faible dans le tube par rapport a
la concentration (saturée) en iode vapeur, suiterimgages multiples de I'éprouvette avant son

enfournement. Nous sommaspriori dans des conditions favorables a la CSC. Il neasbie

gue cette hypothese puisse étre exclue ou, du mguislle soit du second ordre. La phase

d’incubation serait plutét liée a la présence dedache de zircone passive, dont I'épaisseur est
d’'une vingtaine de nanometres, et aux interactemtee I'iode, le zirconium et cette couche de

zircone.
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1.3.1 Influence de la sollicitation mécanique et de la dée d’exposition

Nous avons alors repris nos observations de la pdaesne de tubes soumis a des sollicitations
mécaniques et a des durées d’exposition a I'iofférdntes (tableau VII-2). Contrairement a la
meéthodologie utilisée préecédemment, nous n'avossppacédé a I'aplatissement de la portion
de tube. En effet, ce dernier entraine une fissuratle la couche d'oxyde, voire a sa
desquamation en certains endroits. Autant cettéadét permettait de mieux détecter les rares
défauts de CSC en les ouvrant, autant elle esapiéd a notre étude de la phase d’incubation.
Comme au paragraphe précédent, nos observationssystématiguement comparées a I'état
initial de la surface interne des tubes et a celssais de pressurisation interne réalisés en
milieu inerte.

La figure VII-2 montre, pour quelques-uns des étHans observés, I'état typique de la paroi
interne. Nous constatons la présence de multiglesateres » conséquence de l'attaque
chimique du métal par l'ilode, puisque ces « cratéree sont observés qu’en présence d’iode.
Cette attaque est couplée avec la sollicitationamiécie, comme le montrent les observations
réalisées apres essais interrompus pour la ménée dilexposition a I'iode, mais pour des
chargements mécaniques différents (fig. VII-2c Bt2d). Plus le chargement est important,
plus l'attaque chimique est précoce.

La profondeur moyenne de ces « cratéres » a étéespar de multiples polissages d’'un méme
échantillon, la section polie du tube étant obserpér microscopie optique. Pour tous les
échantillons observés, dont les durées d'exposiiom de une a 6 heures, cette profondeur
moyenne est environ de 4 um. Cette valeur est antiante de la durée d’exposition a I'iode et
correspond a la dimension de deux grains de Ig@li@tudié. Par contre, nous n’avons pas établi
de statistiques sur la distribution de ces crat@rembre et taille) et leur évolution au cours de
'essai.

La figure VII-3 synthétise 'ensemble des obsemadi MEB réalisées pour I'étude de la phase
d’incubation. Sur cette figure, nous constatons lgermation des « cratéres » semble étre une
étape préliminaire a I'observation des fissure€8€. De plus, le palier haut a une influence sur
'apparition des cratéres, mais n'a aucun effetablet sur I'apparition des fissures de CSC.

Toutefois, nous ne pouvons pas, a ce stade dedéguorréler les crateres aux fissures de la
couche d’oxyde.

1.3.2 lode et couche de zircone

Nous allons maintenant nous intéresser a I'intevacntre I'iode et la couche d’oxyde passive.
Sur la figure VII-4, il est possible de visualidarcouche d’oxyde en rapport avec les cratéres
formés. Cette derniére ne recouvre pas le crateis apparait comme épaisse (environ 50 nm)
comparativement a la couche passive initiale d@alsseur est estimée a une vingtaine de
nanometres. Au vu de ces observations, nous naaes alors reposeé la question de I'oxygene
résiduel et de la croissance de la couche d'oxgdmle au cours de I'essai de pressurisation
interne, augmentation d’épaisseur qui viendraitaemtr le processus de CSC et qui ne serait
gu’'un artefact lié a notre dispositif expérimenfatur tenter de répondre a cette question, des
mesure$ d'épaisseur de la couche d'oxyde ont été réalipéediffraction des rayons X. Les
échantillons étudiés (réf. INO, IN1, IN2, IN3 dibkeau VII-2) correspondaient aux portions de
tube ayant été écrasées puis observées au MEB.vahegion de I'épaisseur de la couche
d’'oxyde au cours des essais n'a pu étre mise atelde®, car les épaisseurs restent faibles. En
effet, cette méthode de mesure n’a donné qu’unecbsupérieure de I'épaisseur des différentes
couches mesurées 800 nm).

2 Ces mesures ont été réalisées au CEA Saclay graiLide Béchade.
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(c) Essai conventionnel de CSEy = 350 MPa,
interrompu apreés une heure d’'essai (réf. IN2).

aprés 3 heures d'essai (réf. LR5).
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Etude de 'amorcage et de la propagation fissures de CSC dans les alliages de Zr
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(b) Essai de chérge/décharge en milieu inerte
interrompu aprés 5,3 heures d’essai (réf. IN3).
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(d) Essai conventionnel de CSEy = 430 MPa,
interrompu aprés une heure d’essai (réf. LR4).

Magn-' WD P 20ym
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(f) Essai de charge/décharge de CSC interrompu
apres 4,5 heures d’'essai (réf. IN1).

Direction circonférentielle

FIG. VII-2. Observations au MEB de la surface interne de tgloesnis a différentes
sollicitations meécaniques et durées d'expositidiode a la température de 350 °C.
Etude de la phase d’incubation pour le Zircaloyahd I'état métallurgique détendu.
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FiG. VII-3. Bilan des observations MEB réalisées pour I'étddda phase d’incubation
et de 'amorcage des défauts de CSC. Essais caaomants et de charge/décharge
réalisés a la température de 350 °C sur Zircaloyédendu non irradié.
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(a) Essai de CSC conventionnel a une contrainte (b) Essai de CSC conventionnel a une contrainte
> g9 de 350 MPa, rompu apres 5,6 h (réf. LR1). S g9 de 350 MPa, interrompu aprées 3 h (réf. LR3).

Attention aux effets d’optique : pour ces obsensai les échantillons ont été inclinés.
Repeére pour les photos : Direction axiale du tube—— iredlion circonférentielle¢

FIG. VII-4. Quelques exemples d'observations MEB de la coddxgde lors d’essais de CSC.
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Cependant, avec cette méthode de diffraction pgonsa X, il est possible d’accéder a la
composition chimique du matériau sur une épaisdeur pm. Sur I'échantillon référencé IN2
(essai conventionnel a une contrailg de 350 MPa interrompu aprés une heure d’essai), la
présence d’'iode ou d’'un de ses composés a pu &eetéle par cette méthode. Par contre, pour
les autres échantillons exposés a l'iode sur desediplus importantes, I'iode n’a pu étre mis en
évidence. Ceci constitue un résultat intéressaril gonvient d’analyser. En effet, les
échantillons aplatis, ou la présence d’iode n’a §tésdétectée, présentaient une desquamation,
parfois importante, de la couche d'oxyde (fig. 8)I- Cette desquamation n’est pas du tout
observée pour les essais en milieu inerte de ddgqémwalente. Ceci indiquerait une fragilisation
de la couche d’'oxyde par la présence d'iode, I'smmegent entrainant la disparition de I'iode de
'échantillon. En effet, on parle souvent de figdion mécanique de la couche d’oxyde
protectrice comme étape préliminaire du processusodrosion sous contrainte. Mais qu’en est-
il des interactions chimiques ?

=5 Défaut de CSC

et p t‘
&

8
]

Nt

; o & e
=/ AccV S;;)t Magn Det*WD Exp H——=——H ;-Qﬂ_j#fﬁt‘
200kv 50 1000x  SE 130 1 E \feficitalP921\ 1-4-1 kf,-'.

e

Repeére pour les photos : Direction axiale du ane ireddon circonférentielle<—

FIG. VII-5. Desquamation de la couche d'oxyde suite a I'éerase de I'échantillon
(essai de CSC conventionn&ly = 350 MPa, durée de vie de 5,6 heures).

Afin de répondre a cette question, nous avons wédarsurface interne d’'un tube n’ayant été
soumis qu’'a l'action de liode a la température 3 °C. En fait, le tube était Iégerement
pressurisé sous 6 barEg{~5 MPa). Cette pression s’est maintenue tout ag lbe I'essai,
indiguant qu’il 'y a pas eu de fuite et donc urneréuelle pénétration d’oxygéne. Cet essai a été
interrompu aprés 150 heures. La durée de cet essanportante comparativement aux durées
des essais de CSC jusqu’'a présent considérés. seeamrs la question de la disponibilité de
l'iode tout au long de I'essai ; la présence d’'apeleur brune lors du rincage du creuset ou est
déposé I'iode montre qu’il restait encore de I'iatigponible aprés 150 heures.

La figure VII-6 illustre I'état typique de la pardnterne observée a la fin de cet essai. On
retrouve la présence des cratéres, conséquencattdgue chimique par I'iode. Ceci démontre
que la couche d’oxyde est perméable a l'iode efjone pas un rdle de barriére protectrice
comme on pouvait le penser. L'iode est donc capdéleaverser la couche d’oxyde passive et
d’attaquer ensuite le métal. On peut voir surdarfé VII-6¢ les étapes de cette attaque chimique
de la couche doxyde par la formation de ce quesnappellerons une cloque » Les
mécanismes d’interaction entre l'iode et la coudeezircone sont méconnus. La molécule
d’iode diffuse-t-elle lentement dans la couche nleone du fait de la présence de défauts, ou
l'iode forme-t-il des complexes chimiques avecitaane (ce qui pourrait expliquer la détection
de composés Zr-I-O, comme il a été mentionné a3 8@ chap. Ill) ? Toutefois, nous pouvons
penser que, lors de la traversée par I'iode delalwe de zircone, les fortes distorsions du réseau
de la zircone créées par la présence de llodeaimeint la formation d’'une « cloque ». Cette
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« cloque » se fissure, puis se détache de la partube, laissant alors apparaitre le cratére qui
s'était formé en dessous. Ce mécanisme d’attagimigue nous semble correct au vu des
observations au MEB, méme s'il reste a préciser.

1pm EHT = 1500 kv Signal A=SE2_ Date :12 Jul 2001
Mag= 1000KX || WD = 11mm PhotoNo. = 1021 Aperure Size = 30.00 pm

o ¥

EHT = 15.00 kV Signal A= SE2 Date :12 Jul 2001
WD= 11 mm Photo No. = 1012 Aperture Size = 30.00 um

Rl A

(a) Paroi interne du tube.

EHT = 15.00kV Signal A=SE2  Date :12 Jul 2001
WD= 11 mm PhotoNo.= 1021 aperture Size = 30.00 pm

pm
Mag= 1000KX ||

Direction axiale du tube__ Direction cwconferenmaeg (c) Quelgues « cloques ».

FiG. VII-6. Attaque chimique de la couche de zircone et camogénéralisée de la surface interne d’'un
tube soumis a I'action de l'iode pendant 150 hewne$absence de chargement mécanique a 350 °C.

Le role du chargement mécanique segtiori double.

- En fissurant mécaniquement la couche d’oxyde, léalrg®rait mis a nu puis exposé a
lattaque de l'iode. Ce mécanisme interviendraitslade sollicitations mécaniques
importantes.

- Pour de faibles chargements mécaniques, ne déforquanla couche d'oxyde sans la
rompre, la mise a nu du métal n’interviendrait gués la traversée de la couche de zircone
par I'iode pour des durées d’exposition a I'iodiengortantes ». La chimie joue ici un role
prépondérant par rapport a la mécanique dans kams du métal.

- Pour des sollicitations mécaniques intermédiaitaspossibilité de la traversée de la
couche d’oxyde assistée par la contrainte (diffugle I'iode assistée par la contrainte ou
ouverture de microfissures facilitant 'acces dedé au métal) est a envisager.

Afin d’affiner le réle que joue la couche d'oxydard’étape d'incubation lors de nos essais
conventionnels et de charge/décharge, nous avatéde localiser I'iode par une microanalyse
par dispersion d’énergie. La figure VII-7 montraigdeexemples de sites de localisation de I'iode
et les analyses obtenues en regard.

L’iode que nous avons pu localiser présente desertrations tout juste supérieures aux limites
de détection de l'appareil utilisé. Seul I'iode giéen de rares endroits a pu étre détecté, sans
pour autant étre quantifié. Les multiples nettogages échantillons et la volatilité importante de
certains composés iodés formés avec I'humidité antbi sont probablement la cause de
'absence de l'iode sur les échantillons. Cecidéstitant plus vrai pour les échantillons qui ont
été aplatis. La tomographie permettrait d’avoir sguil de détection plus faible, mais les
échantillons doivent étre les plus plans possibles.
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FIG. VII-7. Localisation de I'iode a I'aide de la microanalypar dispersion d’énergie.
Essai conventionnel de CSC a la contrainte circanftelle de 350 MPa, rompu
apres 5,6 heures a la température de 350 °C. Zincdl détendu non irradié.

Le principal résultat de ces observations est gugdsence d’'iode est corrélée a la fissuration de
la couche d’oxyde. Nous retrouvons également lagmée d’'unex cloque »au niveau de ces
fissures de la couche d’oxyde lors d’essais de G&&gjue qui n'est pas observée en milieu
inerte (fig. VII-8a). Sur la figure VII-8, différdas étapes de la fissuration et du « cloquage » de
la couche d’oxyde suite a I'action de I'iode soepartées. Quelques similitudes sont & noter
entre les figures VII-6 et VII-8. Au niveau d’'untogue, la couche d’'oxyde se desquame petit a
petit sous l'effet de la contrainte appliquée, daig alors apparaitre le cratére de corrosion
s'étant formé sous cette cloque.

1.3.3 Rupture mécanique de la couche d’oxyde - Comparaisccalculs / expériences

Avant de clore ce paragraphe, nous allons maintenéifier si nos simulations numériques
conduisent a des résultats cohérents avec nosvalises. En particulier, nous allons déterminer
l'instant ou intervient la fissuration mécaniquel@eouche de zircone.

Nous avons supposé le comportement de la zircamstighe-fragile (comportement typique
d'une céramique). Nous avons retenu les valeurgastés pour la zircone non irradiée :
contrainte a rupturezg(zro,) =~ 2000 MPa, module d'Young (B0, =200 GPa, soit une
déformation a rupturer(zro,) ~ 0,01. Ces valeurs sont extrapolées pour les fafgpaisseurs a
partir des quelques données disponibles dandéealitire (voir par exemp[8érat 2001). Elles

ne constituent de fait qu'une borne supérieuread@éformation a rupture de la couche passive
de zircone et ne sont utilisées que dans un lustidtif. Il faudrait plutét considérer un domaine
de rupture de la couche d'oxyde intégrant I'aspmcibabiliste de la fissuration (céramique

fragile).
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(a) Essai en milieu inerte. (b) Essai conventionnel de CSEy = 350 MPa,
interrompu aprés 3,0 heures d’essai.

EHT =20.00 kv Signal A = SE2 Date :25 Jun 2001
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Mag= 1000KX || WD = 11 mm PhotoNo. =812 Aperture Size = 30.00 pm
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(c) Essai conventionnel de CSEy = 350MPa, rompu apres 5,6 heures d'essai.
Direction axiale du tube i Direction circonférentiell <—>

FiG. VII-8. Quelques étapes de la fissuration de la couchardene et du phénomeéne
de « cloquage ». Zircaloy-4 détendu non irradié@ d&mpérature de 350 °C.

Pour déterminer I'instant de fissuration de la d¢eud’oxyde, nous avons simulé, a l'aide de
notre modele éléments finis «non fissuré » (présemu chap. VI, § 3.1.3), les essais
conventionnelsXgs = 350 MPa et 430 MPa) et de charge/décharge (dadiet de 60 minutes).
L’évolution de la déformation circonférentielle poaes différents essais est reportée a la
figure VII-9. Il est important de noter que, quelegsoit I'essai, la fissuration n’intervient pas
durant la montée en pression. Pour les essais oboneels a la contrainte circonférentielle de
350 MPa, cette fissuration a lieu aprés environO53tondes, alors qu’elle se produit apres
400 secondes environ pour les essais conventioeteals charge/décharge, avec un palier de
60 minutes, pour la contrainte circonférentielle488 MPa.

De plus, la figure VII-9 montre que la fissuratide la couche d’oxyde se produit au méme
instant du palier haut lorsque celui-ci dure 2066uminutes, soit environ 400 secondes apres le
début de la montée en pression. Mais ce n'estgaad de I'essai de charge/décharge dont la
durée du palier haut est nulle, ou I'instant dsufiation est évalué a 3600 secondes.

Nous avons montré que l'observation de craterehiifraine fissuration préalable de la couche
d’'oxyde, la réciproque n’étara priori pas valide. Toutefois, si nous supposons l'attaque
chimique par I'iode trés rapide une fois le métas & nu, nous postulerons que I'absence de
crateres implique que la zircone ne s’est pas end@surée. Par comparaison avec nos
observations au MEB, nos estimations issues desulsabpparaissent comme tout a fait
correctes. Pour compléter nos simulations et n@séolentes observations, il pourrait étre
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important de réaliser de nouveaux essais de CSEZramipus pour mieux cerner linstant de
fissuration ainsi que les premiers stades de dett@ére et de I'attaque chimique par I'iode.

0,02

Essai conventionnel 350 MPa
Essai conventionnel 430 MPa
Essai de charge/décharge 430 MPa (60 min) —» 350 MPa

0,015

0,01 i
Domaine de rupture de la couche de zircone

0,005

Dé¢formation circonférentielle Eqq en surface interne du tube

Fin de la montée en pression - Début du fluage en pressurisation interne

0 500 1000 1500 2000

Termps (en s)
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R R : rupture du tube
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% : observations des premiers cratéres
O : pas de cratéres

0,015

0,01 &

Domaine de rupture de la couche de zircone R

0,005 Essai conventionnel 350 MPa
Essai conventionnel 430 MPa
Essai de charge/décharge 430 MPa (60 min) —» 350 MPa

Dé¢formation circonférentielle Egq en surface interne du tube

5000 10000 15000 20000
Temps (en 5)

FiG. VII-9. Evolution de la déformation circonférentielig, au cours des essais conventionnels
et de charge/décharge en surface interne du tusémBtion par simulation numérique de l'instant
de fissuration de la couche de zircone. Zircalayétendu a 350 °C.

1.3.4 Conclusions partielles

Nous avons montré au cours de ce paragraphe gpease d’incubation (ou du moins sa
premiere étape) consiste en une corrosion généegtiar I'iode de la paroi interne du tube. Les
sites d’attaque, caractérisés par la formationrderes, sont corrélés a la fissuration mécanique
de la couche passive de zircone, le métal ainsemig se trouvant immédiatement sous I'action
agressive de l'iode. Nous pouvons estimer que te@atration en iode tres élevée, ainsi que sa
grande quantité disponible, expliquent les grandiegensions de ces crateres. Les différents
résultats exposés dans ce paragraphe sont en asamrdeux disponibles dans la littérature que
nous avions déja discutés au chapitre lll, § 2.8udNallons maintenant étudier 'amorgage
proprement dit des fissures de CSC et son lientégeavec les phénoménes mis en évidence
dans ce paragraphe.
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1.4 L OCALISATION DES SITES D' AMORGAGE DES DEFAUTS DE CSC

Afin de terminer notre étude de la phase d’incuratil nous reste maintenant a déterminer les
sites d’amorcage des défauts de CSC et voir silersgers sont liés a la formation des crateres,
faisant suite a la fissuration de la couche d’oxyde

Les déformations faibles observées lors des essaduits sur du Zircaloy-4 non irradié dans
'état métallurgigue détendu impliquent que lesadés de CSC de faible extension axiale
(inférieure & un pum) sont peu ouverts et doncdiéinent repérables lors des observations en
MEB. Nous souhaitions localiser les sites d’amoecagns déformer I'échantillon et donc sans
introduire d’artefacts liés a la préparation deli@ntillon (exemple de I'aplatissement).

Afin de nous aider dans notre compréhension deéhése d’'incubation, nous avons réalisé les
mémes observations que précédemment sur un aligeatle zirconium dont la composition
chimique et I'état métallurgique sont différentdliége ternaire zirconium, nobium et oxygene a
I'état recristallisé). Lors des observations au MEB de cet autre alliages cherchions, dans un
premier temps, a veérifier I'existence des cratéfigs VV1I-10), préciser une éventuelle corrélation
entre leur morphologie et celle des grains et, dansecond temps, localiser les défauts de CSC,
ce qui est beaucoup plus aisé pour ce matériaaidde sa ductilité importante.

T™20m - Magn wD ——— 20pm
-3\ zirc_RXs \ C_ o 2 1000x  11.8 E:livan00-3\ zirc_RX\A_s_1k

Duts de CSC
_ (issuration intergranlaire)
(c) Durée de I'essai de CSC : 21 heures. (d) Durée de I'essai de CSC : 43 heures.
Repere pour les photos : Direction axiale du tube> Direction circonférentiell@

FIG. VII-10. Observation au MEB des surfaces internes d’eskaiSSC conventionnels
en pressurisation interne g, = 320 MPa), pour différentes durées d’expositidfiGde.
Essais réalisés sur un alliage Zr-Nb-O recristallés la température de 350 °C.

3 Les essais sur cet alliage ont été réalisés au GEAoble dans le cadre d’un contrat Framatomes diorcadre de
nos travaux. Les échantillons ont ensuite été ¥bseau MEB a I'Ecole Centrale Paris.
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En fin d’essai, les déformations circonférentieltassurées sont supérieures a 5 % pour cet
alliage recristallisé. Les fissures de CSC, deetdaille, sont alors bien ouvertes, facilitant &eur
observations au MEB. L’'examen systématique desigparternes (fig. VII-10) montre que I'on
retrouve les mémes signatures que celles présed#éesles paragraphes précédents lors de
'étude du Zircaloy-4 détendu : apparition des @mé et de leur évolution avec la durée
d’exposition a l'iode...

Les figures VII-11 et VII-12 montrent, pour chacdes deux alliages, quelques exemples de
sites d’amorcage observés. La plus grande ductilgél’alliage recristallisé facilite cette
recherche, car nous avons pu constater une désitée de défauts de CSC, densité beaucoup
plus faible dans le cas de l'alliage détendu. s ptes fissures de CSC sont fortement liées a la
morphologie des grains (développement intergrareutdé ces défauts). Ceci est tres visible pour
I'alliage recristallisé (grains équiaxes de 2 andumais ne I'est pas pour le Zircaloy-4 détendu,
ce qui s’explique probablement par la microstruetyrarticuliere de cet alliage (grains
ellipsoidaux de 20 um suivant I'axe des tubes)c&gux études conduites sur ces deux alliages,
et comme nous pouvions le pressentir, les sitemafgage des défauts de CSC se situent
toujours au fond d’'un cratére, comme le montradaré VII-11b. Ceci peut aussi étre observé
sur les figures VII-1d et VII-5. Il ne semble pagster de relation entre la taille des cratérda et
présence de fissures de CSC.

Direction circonférentiell&—>
Directionradiale <>
Propagation du défau®

s

\
k : g g - ‘
B s 4 4 1 - | -
[ - ~ 5
Magn WD ————— 2 6

1000x 99 E:livan01-1\zrca_4\11ab_1k

Magn WD F———"1 10m
3000 10.0 E:!ivan00-2\ zirconF } 6-3-3k

cratére

FiG. VII-11. Localisation des sites d’'amor¢age dans le Zircadayétendu.
Essais conventionnels de CSEy= 350 MPa) réalisés a la température de 350 °C.

=

Magn - WD ———— 2m 'y < Magn WD —— 2m
10000 11.1 E:1ivan00-3\ zirc_RXs\ F_ba_10k W LY - é  of o 10000x 10.1 E: ‘.wanOO%i\zlchXs\Hlyjal(!k f
(a) Zgg = 320 MPa, durée de I'essai 43,5 heures. (b) Zge = 330 MPa, essai de 4,1 h.
Repeére des photos : <—> Direction axiale I Directionaniférentielle

FiG. VII-12. Localisation des sites d’'amorcage dans un alliZzg&lb-O recristallisé.
Essais conventionnels de CSC réalisés a la tempérde 350 °C.

A ce stade de nos investigations, nous pensonsigiétaut de CSC s’amorce si les conditions
meécaniques sont réunies en fond de cratére ; I'estieen quantité suffisante et disponible pour
qgue les conditions chimiques soient toujours il Le cratére entraine un effet d’entaille
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mécanique, auquel on doit ajouter le rdle des wifftss champs mécaniques locaux régnant
autour de ce cratere (la structure cristallinellbda matériau jouant ici un réle important). It es
cependant impossible, a ce stade de I'étude, daspréquelles doivent étre ces conditions
d’amorcage.

1.5 SYNTHESE

Afin de comprendre les résultats surprenants olbsteluus de nos campagnes d’essais
conventionnels et de charge/décharge décrites apitodh précédent, nous avons entrepris un
examen systématique au MEB des surfaces internesslessais. Ceci avait pour but de mieux
connaitre la loi de propagation d’'un défaut de CBR .fait, nous avons mis en évidence une
phase d’incubation qui constitue une part impogal# la durée de vie des essais. Nous avons pu
corréler cette phase avec la fissuration mécanitguéa couche passiVele zircone. Le métal
ainsi mis a nu est soumis trés rapidement a I'attaapressive de l'iode. De plus, nous avons
montré que les vitesses de propagation intergraaldaraient été trés vraisemblablement sous-
estimées et seraient plus proches des vitessegdresuour la phase transgranulaire. Bien que
nous ayons pu localiser les sites d’amorcage en @& la continuité de la phase d’'incubation,
les conditions mécaniques qui gouvernent I'amorghagefissures restent a préciser.

Lors des essais de pressurisation interne, lesedudé vie observées incluent une phase
d’incubation qui perturbe I'étude du phénomene pFogent dit de corrosion sous contrainte des
alliages de zirconium. Il est donc important depsuper cette phase pour étudier la CSC seule.
Les quelques études entreprises sur l'alliage ZGNtecristallisé non irradié montrent que la
phase d’incubation ne résulte pas d'un comportenpamticulier du lot étudié (Zircaloy-4
détendu non irradié). En complément du programnueitdgu chapitre VI, § 2.3.2, nous avons
établi un programme similaire d’observations au MB&s surfaces internes du Zircaloy-4
détendu irradié deux cycles en REP. Des contratetdgmiques ne nous ont, malheureusement,
pas permis de réaliser les essais de CSC intermiajgwx troncons de gaines irradiées restaient
disponibles) et d’effectuer les observations au MEButefois, nous pouvons penser que les
conclusions seraient les mémes. Il reste le prabléle la détermination des parametres
mécaniques de la couche de zircone irradiRedt également de son état suite a l'irradiation en
réacteur.

La définition de I'essai de charge/décharge sotsrgiait que seuls les mécanismes de corrosion
sous contrainte étaient impliqués au cours de dledses résultats de ce paragraphe nous
montrent que tel n'est pas le cas, la fissurat®faccouche d’oxyde jouant un réle prépondérant.
Il est a noter que nous parlerons, par la suitdifféeremment d’essai de charge/décharge ou
d’'essai avec une surcharge mécanique, en prédasahirée de maintien au palier haut, a la
contrainte « haute ».

2 INFLUENCE DU CHARGEMENT MECANIQUE SUR LA FISSURATION PAR CSC

Nous allons maintenant poursuivre notre étude idéuence du chargement mécanique sur la
fissuration par CSC. Il est important de pouvoudér les seuls mécanismes de la CSC et
d’éliminer la phase d’incubation vue au paragrapiéeédent. Plusieurs possibilités, adaptées au
dispositif expérimental que nous utilisons, s'affrea nous. Nous en avons, pour l'instant,
dénombreé trois et nous présenterons, dans la Bstegsultats associés aux deux premieres.

* Nous préférons parler de couche d'oxyde passivéviter I'expression de « couche protectrice »igét# par
certains auteurs, puisque nous avons vu que caitthe était perméable a l'iode.
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- La rupture mécanique de la couche d'oxyde doitrueteir le plus rapidement possible.
Ceci peut étre réalisé sur éprouvettes saines posamt une sollicitation en pressurisation
interne importante. La réalisation de ces essais permettra alors, si cela est possible,
d’accéder a la durée entre la fissuration de lalvew’oxyde et 'amorcage d’une fissure.
L’inconvénient est que la définition des trajetsafmrgement possibles est restreinte, le
passage a forte contrainte étant une étape obligato

- La réalisation d’essais sur éprouvettes préfissupmemeta priori d’avoir en pointe de
fissure une rupture mécanique de la couche doxgteune propagation en CSC
immédiates.

- La derniere solution, que nous n'avons pas étuderajt d'utiliser le phénoméne d’attaque
chimique de la couche de zircone, vue précédemiaerg 1.3.2. Pour cela, il faudrait
déterminer quelle est la durée minimale correspoinda début la mise a nu du matériau
(formation des premiers cratéres) suite a cetéaaét chimique en I'absence de contraintes
appliguées. L'essai de CSC (application du chargeémme&canique) débuterait seulement a
l'issue de cette étape de corrosion généraliséel Que soit I'essai, I'état initiah priori
propice a la CSC, serait identique. Cette méthaderpit étre intéressante a appliquer aux
matériaux irradiés, ce qui permettrait de réaldes essais dans des conditions proches de
celles régnant en réacteur. La reproductibilité cette procédure expérimentale reste
cependant a démontrer.

2.1 NOUVEAU PROGRAMME D 'ESSAIS DECSCA CONTRAINTE 2y ELEVEE

Nous avons réalisé une nouvelle campagne d'eseail€SLC de charge/décharge, conduits a
rupture ou interrompus, ainsi que les observattn®EB associées.

Dimensionnement de I'essai a forte contrainte -0Gkl préliminaires

Nous devons choisir la contrainte « hautgpia plus élevée possible. Mais les durées de \ge de
essais conventionnels réalisés a cette contramtdoivent pas étre trop faibles, afin de ne pas
risquer la rupture de I'éprouvette lors de la redate a la contrainte « bassep. Cette
contrainteZg est toujours égale a 350 MPa. Au vu des résuitgierimentaux précédemment
présentés au chapitre VI, nous avons retenu laivadke 500 MPa pour la contrainig, valeur
proche de la contrainte circonférentielle d’écla@emdes tubes en pressurisation interne. La
durée du palier haut est choisie nulle. Par laesuibus désignerons cet essai de CSC comme
I'essai a forte contrainte.

A l'aide du modele éléments finis non fissuré, nausns simulé cet essai a forte contrainte, afin
de déterminer l'instant de fissuration de la coudloxyde. Les résultats de ces simulations sont
présentés a la figure VII-13. Cette figure montréeq choisissant une contrainte haute de
500 MPa, la fissuration de la couche d’oxyde intart/lors de la montée.

Présentation des résultats expérimentaux

Le tableau VII-3 présente I'ensemble de la campatjessais réalisés a forte contrainte. Les
essais interrompus vont nous permettre d’examineMBB I'évolution de la surface interne,
afin de compléter les observations entreprisesasagpaphe 1.

Nous constatons que les durées de vie des nouesaais a forte contrainte sont trés proches de
celles obtenues lors de la précédente campagnsatsagalisés sur ce lot (cf. tableau VI-3). La
guestion est de savoir s'’il y a, lors de la surghanécanique, amorcage de défauts de CSC, dont
la propagation serait bloquée par la redescentai@ainte « basse2xs.

- 166 -



CHAPITREVII. Etude de 'amorcage et de la propagation tissures de CSC dans les alliages de Zr

w
(=3
<

N
(=3
(=)

] W
(= (=3
< <

—_
(=3
<

Contrainte circonférentielle Xy4 (en MPa)

0 500 1000 1500 2000 2500

Temps (en s)

(a) Définition de I'essai.

0,025 . . .

2 Essai conventionnel 350 MPa
E Essal conventionnel 430 MPa
=
% 002 | Essai de charge/décharge a forte contrainte 500 (0 §) = 350 MPa
g |
3
P
7
5 0015}
3
m
2
T
£ 001 : -
‘% Domaine de rupture de la couche de zircone
k=
=}
2
5
£ 0,005 |
b= . .
£ Fin de la montée en pression
w2
at
0 1 1 1 1 1
0 250 500 750 1000 1250 1500

Temps (en s)
(b) Résultats des simulations numériques.

FIG. VII-13. Définition de I'essai de CSC a forte contraingg € 500 MPa,2z = 350 MPa,
sans maintien a la contraintg;). Détermination de l'instant de fissuration declauche passive
de zircone par simulation numérique. Zircaloy-4emétu non irradié a la température de 350 °C.

Examens au MEB des parois internes des essaigeadontrainte

Afin de compléter notre analyse, il est indispetesakobserver I'évolution de la surface interne
des tubes au cours de I'essai. Les essais inteu®ngus nous permettre, d'une part, de vérifier
s’il y a bien eu fissuration de la couche d’oxydeslde la montée et, d’autre part, d’estimer
l'instant d’amorcage des défauts, si nous en olosstv

La figure VII-14 montre I'’évolution de la paroi e des tubes au cours de I'essai de CSC a
forte contrainte. La présence des crateres attpstey a bien eu fissuration de la couche
d'oxyde lors de la montée en pression, comme prpau les simulations numériques.
Contrairement a ce que nous avions déja obseruss n@vons pas ici mis en évidence de
clogues. Ceci s’explique probablement par la stdlion appliguée importante, la couche de
zircone fissurée au niveau des cratéres se détadeata paroi du tube sous l'effet de la
contrainte mécanique importante.
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TaBLEAU VII-3. Description de la campagne d’essais dequesation interne a forte contrainte
réalisés sur Zircaloy-4 détendu non irradié («dot) a la température de 350 °C.

Essais conventionnels
4 Déformation | Vitesse moyenng
- by Durée
Milieu o0 , . : ) Remarques
(en MPa) | de l'essai Eg Eg (ens) d
Inerte 540 350 s - - Essai d’éclatement
.50 ) 024h | RN N Tube éclaté en CSC
lode Essai interrompu a la fin
500 210s 0,0024 9,0.10 de la montée en pression
Essais de CSC a forte contrainfe 60 mg d’iode)
24 =500 MPa,2g = 350 MPa, sans palier « haut »
Durée de l'essai | . . vp
(en h) Déformation E g Remarques
__________ 34 | ....000% | _Fissure CSC debouchante
__________ 49 .|...ooos2 | _idem .
__________ 59 . |....QDose | ______.dem
0.2 0.0070 Essai mtgrrompu apresllo min
de maintien a la contrainkg,

EHT = 15.00 1/ Signal .= SE2  Date 12 Jul 2001 10 EHT = 15.00 kv Signal A= EE2_ Date 112 Jul 2001
WD = 11 mm Phota No. = 1034 aner re Size = 30.00 um WD = 11 mm Phato No.= 1022 agere Size = 30.00 prm

m{iﬁg,ls\. L HRE) P mo,»:-\-m—-E-‘.ﬁnf‘m

i - < — N e # P

e (3,4 heures).

() Essai de CSC inteopu aprés 10 minutes de (c Essai d CSC conduit a rut'ur

maintien a la contrainte « bass&gp= 350 MPa.
Repére des photos : Direction axiate— Directioncniférentiellet
FiG. VII-14. Observations au MEB de la paroi interne des tuhesours de I'essai de CSC a
forte contrainte £, = 500 MPa,2g = 350 MPa), sans palier « haut » ( durée nulleypo
différents instants. Zircaloy-4 non irradié a I'é@étendu pour la température de 350 °C.
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Nous avons alors poursuivi nos investigations etate de localiser quelques sites d’amorgage
de fissures de CSC. Nous nous sommes limité a vdrsér fond des cratéres de corrosion.
Cependant, la recherche des fissures, dont I'eitesiale est inférieure a 1 um, nous a obligés
a travailler a fort grossissement et a examiner suréace importante de I'échantillon, car la
densité de fissures de CSC pour le Zircaloy-4 diteron irradié est treés faible. Les échantillons
observés ont été découpés dans les tubes défoonsédel I'essai, mais ils n'ont pas été aplatis
afin d’éviter tout artefact. Quelques-uns des ra&fauts de CSC, qui ont été observés en fond
de cratere, sont présentés a la figure VII-15.

00nm EHT =15.00 kv Signal A=InLens  Date :12 Jul 2001

4 4
EHT =15.00 kv Signal A = InLens  Date :12 Jul 2001 1
Mag = 50.00 K X '_' WD= 11mm Photo No. =1025  aperture Size = 30.00 um

WD= 11 mm Photo No.= 1026 Aperture Size = 30.00 pm

(a) Essai iterrompu a la fin de la montée en press>y = 500 MPa.
Repere des photos (a) : Direction axi$le Directimoonférentielle «<—

(c) Essai conduit a rupture (3,4 heures)

(b) Essai interrompu aprés 10 minutes de maintien
a la contrainte « basse&y = 350 MPa.
Repeére des photos (b) et (c) : Direction axiate> eflion circonférentiellei

FIG. VII-15. Localisation au MEB de quelques sites d’amorcaged&fauts de CSC au cours

de I'essai de charge/décharge a forte contraiig ¥ 500 MPa,2g = 350 MPa, palier
haut de durée nulle) pour différents instants. dioy-4 détendu non irradié a 350 °C.

Analyse des résultats obtenus

Le résultat essentiel de ces essais a forte cotdrast que I'amorcage des fissures de CSC se
produit bien lors de la surcharge mécanique. Notaniyes premiers défauts s’amorcent des la

fissuration de la couche d’oxyde, avant que lareamie de 500 MPa ne soit atteinte. Ceci est

bien conforme a nos attentes.
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Dans ces essais a forte contrainte, la durée deowiespond a la seule phase de propagation des
fissures de CSC jusqu'a la rupture du tube (envisdmeures). Par contre, dans les essais
conventionnels a la contrainte de 350 MPa, la pdaseubation durait au minimum 3 heures et
les premiers défauts étaient observés aprés 4redhelessai, la phase de propagation étant
estimée approximativement a deux heures. La quedtd’effet de la redescente a la contrainte
basse lors de I'essai a forte contrainte sur lesoges défauts amorcés se pose. En effet, on peut
se demander si la propagation des fissures de €8€ges lors de la surcharge mécanique, n'a
pas été bloguée ou seulement ralentie lors de ¢hadge. Ce phénomene de fermeture de
fissures a déja été observé dans d’autres matéfiaix par exempldPommier et al.1999,
Pommier 2001} Rappelons que c’était le but recherché lorsquesravions défini I'essai de
charge/décharge au chapitre VI, mais cela suppasa#i I'existence de fissures lors des essais
conventionnels, ce qui n’est pas le cas.

Synthese et conclusions

La figure VII-16 trace les évolutions de la vitess#e déformation viscoplastique
circonférentielle, obtenues par simulations num&iga I'aide du modéle éléments finis non
fissuré, au cours des différents essais de CSGéétu@e diagramme montre l'effet de la
surcharge mécanique sur la vitesse de déformatsaoplastique, qui diminue fortement lors des
baisses de pression. Nous avons également repart€ette figure VII-16 I'ensemble des
observations obtenues lors des différentes campatjessais de CSC : fissuration de la couche
de zircone et détection de 'amorcage de fissueeSSC.

=2 I " Dssai conventionnel 350 MPa
LJs|

P 0,001 F .
T

£ Essai charge/décharge 430 (60 min) — 330 MPa

% = Essai charge/décharge 500 (0 8) —= 350 MPa

S 2 00001 f ]

5 @ ’ -4 fissuration de la couche d'oxyde
g = X : aucune fissure de CSC détectée

@ k! Q: amorgage de défauts de CSC détecté
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FIG. VII-16. Synthése des observations expérimentales obtpouetensemble des
essais de CSC réalisés sur des tubes en Zircatmndrradié a I'état détendu
pour la température de 350 °C. Simulations par éléts finis sur tubes sains.

Nous avons pu montrer avec I'essai de CSC a fantdra@inte que 'amorcage des défauts de

CSC peut étre tres rapide une fois la couche dexfidsurée. Cependant, les conditions
mécaniques qui gouvernent I'amorcage puis la prajpag de fissures de CSC restent a établir.
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Pour cela, il apparait indispensable dans nos rasgelr éléments finis :
1. De prendre en compte la présence des crateressipouler les effets mécaniques régnant
au fond de ces crateres. De simuler éventuelletaenformation.
2. De modéliser la présence de défauts de petitbsstai I'échelle cristalline du matériau.
Ceci nous permettra, notamment, de vérifier la &ure partielle des fissures suite a la
redescente en contrainte lors de I'essai a foméraimte.

Cependant, ces calculs nécessitent de connaisepiaisément la loi de formation des cratéres,
d’origine chimique, et la loi de propagation destires de CSC.

2.2 EssAls DECSC SUR TUBES PREFISSURES

Nous avons vu gue les comparaisons entre les els&ISC sur tubes sains restent trés difficiles
du fait de I'existence de la phase d’incubation.dffet, lors des essais de CSC, réalisé jusqu’a
présent, il est difficile d'étudier l'influence d& sollicitation mécanique sur les seuls
mécanismes de CSC, car il existe un couplage, ipagépondérant, entre le chargement
mécanique appliqué et la fissuration de la coueheirtone.

Afin de comprendre linfluence du chargement mégaei sur la CSC, il est important de
pouvoir comparer les résultats expérimentaux pesguels les conditions requises pour la CSC
sont identiques pour tous les essais. Il faut dontpre la couche d’oxyde le plus rapidement
possible au cours de I'essai. De plus, il est ingydrde réaliser les variations du chargement
mécanique sur des fissures de taille importante dfibtenir en pointe de fissure des effets
marqués. Ceci nous oriente tout naturellement Vetiisation d’éprouvettes préfissurées. La
préfissure joue le réle de concentrateur de cham@saniques conduisant a une rupture trés
rapide de la couche d’oxyde en pointe de fissuta dtirée d’amorcage estpriori nulle dans ce
cas. Par contre, il est important de bien maitteségille de cette préfissure.

Etape préliminaire : réalisation des éprouvetteéfissurées

La réalisation d’essais de pressurisation inteumdubes préfissurés n’est pas une idée nouvelle
et a été couramment utilisée dans la littératurer pétudier la phase de propagation
transgranulaire des fissures de CSC dans les &dlidg zirconium. Les méthodes utilisées pour
générer ce défaut initial en surface interne duetsbnt multiples : par exemple, entaille
mécaniqugJoneset al.1978], par fatigue mécaniqu@ibilashvili et al.1995]... La méthode
gue nous avons utilisée a été développée au CEAoBIe et permet d’obtenir des préfissures
par fatigue-corrosion en méthanol iodé a la tentpggaambiante. Les préfissures sont des
défauts de CSC. Le fait de travailler en fatigue@sion permet de minimiser les contraintes et
les déformations subies par le tube lors de laigméfation et, notamment, de limiter les
déformations plastiques en pointe de fissure. garé VII-17 montre le dispositif expérimental,
ainsi que I'état de contrainte régnant dans la@®ciu tube au droit du point d’application de la
force. On trouvera de plus amples détails sur Hisation de cet essai et le protocole
expérimental associé dajiouillon et al.2002].

Avant de réaliser les préfissures, il est importimtéterminer, pour le lot étudié, la loi donnant
la profondeur de la préfissure réalisée en fonatiomombre de cycldsLa détermination de la
taille de la préfissure est effectuée par obsesmadii MEB des faciés obtenus. Ceci nécessite de
réaliser un examen destructif d’'une bague contelaaptéfissure, découpée dans le trongon du
tube. Cette bague est ensuite rompue au niveaa @geéfissure, par traction monotone. Cette
meéthode a été utilisée pour des preéfissures demefir supérieure a 200 um, car la rupture

® || est trés important de noter que cette loi esfféctuer pour chaque nouveau lot, méme s'il $'dine nuance
déja étudiée (en ce qui nous concerne le Zircaldgténdu non irradié). Il faut éviter toute extriapion a partir des
courbes obtenues lors d'études antérieures suéheenalliage.
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ductile du ligament au niveau de la préfissure campagne d’'une faible déformation du
ligament. Cependant, pour de petites tailles désstées, telles que celles que nous souhaitons
réaliser, cette méthode est peu adaptée, car istiger de fausser la mesure au MEB en
surestimant la taille de la préfissure. Nous avalnss développé une méthode simple et rapide a
mettre en ceuvre. Cette méthode consiste a romargagingonnement dans I'azote liquide, la
demi-bague contenant la préfissure ; le poinconpksté au droit de la préfissure puis frappé
d’'un coup sec. La rupture du ligament est ductiiéme a ces basses températures, mais se fait
sans déformation du ligament, ce qui permet d’oleseaisément la préfissure. Nous avons pu
ainsi déterminer des préfissures dont la taillé é& 70 um environ. Il est également important
de noter qu’en realité nous n'avons pas une seafespure, mais plusieurs petites fissures sur la
face interne du tube. Certaines de ces préfisauralescent ensuite pour former un seul défaut
de taille importante. Ce phénoméene de multifissomatclassique en fatigue, est génant si I'on
souhaite de petites tailles de défauts (profondeférieure a 50 um). De plus, une forte
dispersion est observée pour les préfissures coWRtur le lot étudie, 25 essais de préfissuration
ont été réalisés puis observés au MEB afin de mdter la courbe d’'« étalonnage » donnant la
taille de la préfissure en fonction du nombre deles/et la dispersion associée.

Pour éviter les différents probléemes que nous vemEnmettre en avant, nous avons choisi une
profondeur deLlOO pmpour les tubes préfissurés, la dispersion étdithés al0 um En regard

de I'épaisseur du tube, cette taille de préfisegtamportante.

Force F
Poingon
b4

Berceau

Tubes de remplissay
du méthanol iodé

Poincon

Eprouvette en position

(b)

FiG. VII-17. (a) Dispositif expérimental de préfissuration par ¢a corrosion en méthanol iodé a 20 °C
de tubes en alliages de zirconium non irrad{®& Champ de contrainte régnant au droit d’application

du poingon. Le berceau du dispositif a pour butrdeimiser les efforts sur la partie inférieure dibé et

d’empécher la fissuration dans cette zone, la pséfie se créant au point C (vfRouillon et al. 2002).

Résultats des essais de CSC réalisés sur tubassuréls

Nous avons reéalisé sur ces eprouvettes préfissutér® part, des essais conventionnels servant
de référence et, d’'autre part, des essais de ddaaiarge. Compte tenu de la taille importante
de la préfissure, nous avons opté pour un paliet ti@ durée nulle, afin d’éviter toute rupture
lors de la décharge a la contrainte basse. Rappejoa les variations de pression s’effectuent
toujours & la vitesse constante de 2 Harle tableau VII-4 recense I'ensemble des résultats
obtenus lors de cette campagne d’essais réalis&épguvettes préfissurées. Dans ce tableau, les
contraintes circonférentielles reportées correspona@ celles régnant dans un tube sain, sans
tenir compte de la présence de la préfissure, deations restant les mémes que celles utilisées
auparavant. Nous n’avons pas pu multiplier lesiegtatudier la reproductibilité pour ces essais
préfissurés, car nous ne disposions plus de tubggealoy-4 détendu du lot C.
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TABLEAU VII-4. Campagne d’essais de CSC réalisés sur tplidssurés en Zircaloy-4 détendu
(lot C) a la température de 350 °C. La taille de la pséfie est estiméel@®0+10 pm

Essais conventionnels Essais de charge/décharge sans palier haut
s Contrainte Contrainte
(en l(\a/lePa) Durée de vie hautey basseSg Durée de vie

(en MPa) (en MPa)

280 4 h 20 min 430 390 40 min

360* 48 min 430 350 31 min

390 43 min 430 350 23 min

430 15 min 390 350 36 min

* . |la contrainte souhaitée était de 350 MPa.

Toutes les fissures ayant conduit a la ruptureuthe se sont propagées a partir de la préfissure,
ce qui constitue un résultat trés intéressant.duedes de vie des essais conventionnels sur tubes
préfissurés sont beaucoup plus faibles que celteenaes sur tubes sains pour les mémes
sollicitations mécaniques. Ceci confirme ce quesnawmions déja noté, c’est-a-dire que la
propagation par CSC ne constitue qu’une faible garta durée de vie des essais de CSC sur
tubes sains, du fait de la fissuration préalablad®uche d’oxyde.

Lors des essais conventionnels sur tubes sainsgusies de propagation en CSC ont été
évaluées respectivement a deux heures pour uneaiaat circonférentielle imposée de
350 MPa et inférieure a une heure pour 430 MPa. €sémations, qui constituent une borne
supérieure de la durée de propagation par CS@ntedtpréciser mais sont compatibles avec les
durées de vie observées lors des essais sur tubBissprés pour les mémes sollicitations
mécaniques.

Sur les quelques essais réalisés, il n'y a padet’ebtable de la surcharge mécanique sur la
durée de vie des tubes préfissurés. Mais, vu lefaiombre d’essais realisés, il convient d’étre
prudent et de ne pas conclure trop rapidementedte absence d’effet de la surcharge. De plus,
il subsiste des doutes sur la taille exacte deréfigsure. En effet, I'observation des facies de
rupture ne nous a pas permis de déterminer lesndiores des préfissures et cela pour plusieurs
raisons. Soit les facies de rupture étaient emtierd oxydés suite a la rupture du tube, les
rendant difficilement exploitables, soit ces demmi@’étaient pas oxydés, mais il n’était pas
possible de distinguer la propagation en CSC lerBedsai de la préfissure. Nous comptions en
fait sur une oxydation préalable et « lIégéere » (jpaygéne résiduel) des faciés de la préfissure
lors de la montée en température et/ou lors dawripre instants de la montée en pression. Ceci
nous aurait alors permis de corréler la disperdesdurées de vie des essais de charge/décharge
avec des tailles de préfissures différentes.

Modélisation des essais de CSC sur tubes préfissuré

Nous allons maintenant aborder la modélisationgpEnents finis des différents essais sur tubes
préfissurés. Les simulations ont été conduitegidd’ du modele décrit au chapitre VI dans les
paragraphes 3.1 et 3.2. Une préfissure de 100 pété amodélisée pour tous les essais.
Contrairement aux calculs présentés au chapitreMis n'avons pas simulé la propagation de
ce défaut, par manque d’'informations sur la lofis&uration.

Dans un premier temps, nous avons étudié les donslitle fissuration de la couche de zircone.
La figure VII-18 montre que cette fissuration inient en pointe de fissure lors de la montée en
pression et au méme instant quel que soit 'essa8C modélisé. Le début de la propagation
par CSC esta priori identique si la durée d’amorcage est supposée,netl la fissure se
propagerait alors au cours de la montée.
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FiG. VII-18. Evolution de la déformation circonférentiefigy & 2 um de la pointe de fissure au cours

des essais de CSC sur éprouvettes préfissurébs (l@il00 pum) en Zircaloy-4 détendu a 350 °C.
Estimation par simulation numérique de l'instantfdsuration de la couche de zircone.

Au vu de ces calculs, méme pour une préfissureraledg taille, il est nécessaire d'imposer une
sollicitation mécanique importante pour que laurtssion de la couche d’oxyde intervienne lors

de la montée en pression. La contrainte circonféién minimale a imposer est évaluée a

275 MPa. En dessous de cette valeur, la fissurdida couche de zircone ne se produit que lors
du maintien en contrainte durant le fluage et nouss retrouvons alors dans la méme situation
gue lors des essais sur tubes sains. L'essai cboreal préfissuré a 280 MPa est trés proche de
cette limite, ce qui peut expliquer la durée deimportante de cet essai, et nous serions, pour
cet essai, en pointe de fissure dans des conditonsle propagation trés lente en CSC, soit

défavorables a 'amorgage de la propagation, dgoiitait plus tardivement au cours de I'essai.

Ces simulations nous permettent de suivre les @woki en pointe de fissure de certaines
grandeurs mécaniques et ainsi de voir I'effet deuecharge sur ces parametres. Les résultats
sont présentés a la figure VII-19 pour la conteimirconférentielleZgy et la vitesse de

déformation viscoplastique circonférentiefig) en pointe de fissure.

Sur ces deux figures VII-19a et VII-19b, nous pawaonstater que I'effet de la surcharge est
peu important sur les champs mécaniques régnanpoémte de fissure. La contrainte
circonférentielle et la vitesse de déformation efsastique lors des essais de charge/décharge
restent, en pointe de fissure, du méme ordre delgra que lors des essais conventionnels. Ceci
peut expliquer que les durées de vie obtenues iex@dtalement sont finalement trés proches.
Rappelons toutefois que nous n'avons pas simyéolgagation de la préfissure pour ces calculs.
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FIG. VII-19. Evolution de différents paramétres mécaniquegiande la pointe de
fissure au cours des essais de CSC sur tubesquédis profondeur initiale du
défaut de 100 um. Zircaloy-4 détendu non irradié eempérature de 350 °C.

Synthese des essais de CSC sur tubes préfissurés

Au travers de cette campagne d’essais de CSC sauwvigites préfissurées, nous avons pu
montrer, outre que les essais de charge/déchaajenttréalisables, qu'il était possible de

n’étudier que les seuls mécanismes de la corrasiois contrainte des alliages de zirconium.
Méme si les données expérimentales sont peu nosewgeles résultats, tant expérimentaux que
numerigues, sont encourageants et nécessitente dd@profondis. Un point important est la

détermination de la loi de propagation des fissul@CSC au cours des différents trajets de
chargement mécanique. La réalisation d’essais d& iG®rrompus sur éprouvettes préfissurées
semble étre une poursuite intéressante et prorsett&wnos travaux ; le développement d’'une
meéthode permettant de distinguer la préfissureadphbse de propagation du défaut reste un
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préalable. Parallélement, les simulations numésqgsent a poursuivre afin de comprendre
l'influence du chargement mécanique sur la poistéstsure.

3 CONCLUSIONS

Un programme spécifique d’essais de CSC interrongggsciés a des observations au MEB a
été mis en ceuvre. Nous avons démontré l'existerizeedphase d’incubation qui précéde
'amorcage et la propagation des fissures de C®Be@hase, spécifique aux essais conduits sur
tubes sains, correspond a la durée nécessairdigsuner la couche de zircone passive et mettre
a nu le métal. Cette étape d’incubation ne doit @as confondue avec I'étape d’amorcage
proprement dit des fissures de CSC. Les conditindsaniques gouvernant cet amorcage des
défauts sont encore a préciser, sachant que cetageopeut étre tres rapide des que le métal est
mis a nu.

Au vu de nos observations, il semble égalementlep@itesses de propagation intergranulaire
aient été vraisemblablement tres sous-estiméesvisses seraient plutbt voisines de celles
déterminées expérimentalement pour la phase deagatipn transgranulaire, traduisant une
continuité entre ces deux phases de propagatioplu3ececi serait compatible avec I'’hypothése
d’'un mécanisme physique unique pour décrire la @&alliages de zirconium.

Les premiers résultats acquis sur tubes préfissnoddre qu'il est possible de supprimer I'étape
d’incubation et de n’étudier expérimentalement lguseul phénomene de fissuration par CSC. Il
est important de poursuivre ces travaux. En efést,conditions régnant en réacteur sont telles
gue la fissuration de la couche de zircone n’esblainent pas une étape prépondérante dans la
rupture des gaines des crayons combustibles lans wansitoire de puissance important. Les
déformations mécaniques locales créées par l'ictiera pastille-gaine sont suffisantes pour
rompre cette couche, lorsqu’elle existe, des lesnpers instants de la montée en puissance du
réacteur, avant que l'iode ne commence a étrehéléde la pastille. Cependant, les sollicitations
complexes imposeées a la gaine en réacteur sordiffésentes de celles des nos essais de CSC.
Le développement de simulations numériques n’engast plus nécessaire, afin de pouvoir
transposer les conditions gouvernant la CSC, détéen lors des essais de laboratoire, aux
différentes situations pouvant exister en réacteur.
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CHAPITREVI - ANNEXEA.

Données expérimentales des essais « converigonne

Cette annexe présente tous les résultats expedamedes essais conventionnels sous forme de

CHAPITREVI - ANNEXEA.
DONNEES EXPERIMENTALES DES ESSAISONVENTIONNELS

tableaux, résultats repris sous forme synthétigums de corps du chapitre VI.

TABLEAU VI-Al. Campagne d’essais de pressurisation integafisés sur des tubes Zincaloy-
4 a I'état détendu non irradié« lot A ») a la température 50 °C[Rouillon et al.1997].

Ecsai Atmosphére S0 -[Sgglrjrsea Type Déformation Vitgsse moyenne
(enMPa)| \ “onh) de rupture Eg Eg (ens)

A Oc 1 528 0,10 Eclat - -
AOc2 s | 016 | Eclat. | - -
- AOc3 | | a5 | 053 | Eclat. | 00320 | 1,780
- AOc 4 | Hélum | 483 | ¢ 069 | Eclat. | 00389 | 1640
- AOcs | | 434 | 536 | Eclat. | - -
- AOc6 | | a2 | 1479 |  Eclat | -0 e
AOC T 387 | 4645 |  Eclat | 00564 | 34i0

A _Oc_8 500 0,35 CSC+Eclat - -

- AOco | | a3 | 100 |  CSC+Fiss. | - - -
AOc10| | 450 | 072 | CSC+Fiss. | 00121 | 47%0
AOc11| | 450 | 148 |  CSC+Fiss. | 00203 | 38.10°
AOc12| | 450 | 205 | csc+clat. | - | -
AOc13| | 30 | 182 | CSC+Fiss. | 00163 | 250
AOc14| | a5 | 246 |  CSC+Fiss. | 00152 | 1710°
Taoets| % | Tas T 500 | csc+clat. | - | -
AOc16| | a0 | 395 |  CSC+Fiss. | 00123 | 8,710
A0c_17 385 | . 461 |  CSC+Fiss. | - -
A_0c_18 385 | 626 | csc+clat. | - | -
A_0c_19 346 | 680 | CSC+Fiss. | 00189 | 7,710
A_0c_20 302 | 1815 | ¢ CSC+Fiss. | -0 -
AOc_21 o207 | 5965 | CSC+Fiss. | 00139 | 6510°
CSC: présence d'un défaut de CSC conduisaniuptare.

Eclat. : éclatement du tube en son milieu.
fissure débouchante de CSC (Iégéremenhttéeg.

Fiss. :
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TABLEAU VI-A2. Campagne d’essais de pressurisation interéalisés sur des tubes en
Zircaloy-4 a I'état détendu irradié un cycle RBRa température d&50 °C[Rouillon 1999]

_ . 3 Temps a Type Déformation | Vitesse moyenng
Essai Atmosphére o6 rupture vp ~vp )
(enMPa) | ¢ ton h) de rupture Ego Eg (ens)

1c_ 1 688 0,32 Eclat > 0,022 -
""" lc2 628 | 516 |  Edat | >0037 | -
""" 1c3 | Héum | 503 | 7852 |  Ecat |  >0040 | -
 1c4 650 | 25 | Essaiinterompy 00410 | - 4,610
 1c5 503 | - 490 | Essaiinterompy 00259 | 1510

1c_6 lode (85 mg) 506 0,49 CSC+Eclat. 0,0002 1,1.10
 1c.7 | lode(©@5mg)| 507 | 046 | CSC+Eclat. | 00002 | 1210
 1c.8 | lode(75mg)| 403 | o2 | CSC+Eclat. | 00050 | 1810
""" 1c9 | lode(89mg)| 403 | 066 |  CSC+Eclat | 00002 | 8410°
 1c_10 | lode 89 mg) | 202 | 103 | CSC+Fiss. | 00009 | 2410
 1c_11 | lode (78 mg) | 202 | 174 | CSC+Fiss. | 00002 | 3310
 1c_12 | lode(82mg)| 162 | 145 | CSC+Fiss. | 00008 | 1510
 1c_13 | lode 81 mg)| 162 | 279 | CSC+Fiss. | 00002 | 2810
 1c_14 | lode(82mg)| 141 | 603 | CSC+Fiss. | 00007 |  3210°

CSsC:

Fiss. :

C présence d'un défaut de CSC conduisantuptare.
Eclat. : éclatement du tube en son milieu.
fissure débouchante de CSC (Iégéremenhttées.

TABLEAU VI-A3. Campagne d’essais de pressurisation interdéalisés sur des tubes
Zircaloy-4 a I'état détendu irradié deux cycles RER température @50 °C

. . Sas Temps a Type
Essai Atmosphére (en MPa) rupture de rupture
tr (en h)

2c 1 Hélium 506 73,9 Eclat.

2c 2 506 0,60 CSC+Eclat.
23 || 02 | 084 | CSC+Eclat
- 2c0 | | 02 | 047 | CSC+Eclat.
24 || 207 | 055 | CSC+Fiss.
25 | lode | 206 | 096 | CSC+Fiss.
26 | | 207 | 175 | CSC+Fiss.
27 || 167 | 146 | CSC+Fiss.
28 || 168 | 395 | CSC+Fiss.
29 || 143 | 298 | CSC+Fiss.

CSC: présence d'un défaut de CSC conduisantuptare.

Eclat. : éclatement du tube en son milieu.

Fiss. :

fissure débouchante de CSC au centre @y salof [égerement décentrée.

Dans le temps imparti de nos travaux, des cong&mitechniques n'ont pas permis de disposer des
mesures de diameétres apres ces essais sur matexiaé deux cycles REP.
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CHAPITREVI - ANNEXEB.
DONNEES EXPERIMENTALES DES ESSAISOEHARGHEDECHARGE»

Cette annexe présente les résultats de la validatb de la campagne d'essais de
charge/décharge sous forme de tableaux, résutjaitis Isous forme synthétique dans le corps du

chapitre V1.

TABLEAU VI-B1. Campagne d’essat®nventionnel€SC réalisés sur des tubeszrcaloy-4 a
I'état détendu non irradié«lot B ») a350 °C- Influence de la@zoncentration initiale en iode

D

Essai o ngggrsea Type Déforr\?ation Vitgise mo?/enne
(en MPa) tx (en h) de rupture Eg Eg (ensh
Masse initiale en iode de 30 mg
B _Oc_1 4,21 Fiss. CSC 0,0031 2,0:10
oo s hsscse | oo | asio
B_Oc_3 5,23 Fiss. CSC 0,0033 1,810
' BOCA4 | | 500 | Fiss.CSC | | 00040 | 22100
Masse initiale en iode de 75 mg
B_Oc_5 6,67 Fiss. CSC 0,0039 1,6:10
' BOC6 | | 340 | Fiss.CSC | | 00028 | 2340
| BOc7 | 35 | 249 | Fiss.CS€ | 00024 | 27100
' BOCS | | 322 | Fiss.CSC | | 00035 | 3,010
' BOcO | | 290 | Fiss.CS€ | 00030 | 2918
Masse initiale en iode de 120 mg
B_0Oc_10 2,65 Fiss. CSC 0,0027 2,8.10
Ceoen| | ass | msscse | oo | aan
B_Oc_12 4,00 Fiss. CSC 0,0038 2,7.10
' BoOc13| | 351 | Fiss.csC | 00033 | 2610°

Fiss. CSC :

+ .

défaut débouchant de CSC conduisantupture.
indique que la fissure débouchante est |égéredéentrée.
présence d'une tache grise sur la surface exteutour du défaut débouchant
(attaque de la surface externe par I'iode évaagéde la rupture).
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TABLEAU VI-B2. Campagne d’essat®nventionnelsle CSC réalisés sur des tubegenaloy-4
a I'état détendu non irradié«lot C ») a la température @50 °C.

Eccai S0 Tjgggfea Type Déforr\?ation Vitgise mo?/enne
(enMPa) | on) de rupture Eg Eg (ensh
C_0Oc_1 6,87 Fiss. CSC 0,0055 2,210
COez| | es0 | Fsscsc |  00vse | 23i0
C_0c_3 5,63 Fiss. CSC 0,0048 2,490
cocal| | 634 | Fiss.CSC | | 00053 | 2310°
C 0Oc_ 5 430 2,74 Fiss. CSC 0,0117 1,2%10
Tous les essais ont été réalisés avec une masateidiiode de 75 mg

Fiss. CSC: défaut de CSC débouchant au miliewllel tonduisant a la rupture.

TABLEAU VI-B3. Essaisconventionnelsie CSC supplémentaires réalisés sur llet € » a la
température d&50 °C - Ces essais ont été réalisés sur le disposigémxental réservé aux
matériaux irradiés afin de vérifier le bon fonctiement de ce dernier avant d’entamer la
campagne d’essais sur Zircaloy-4 détendu irradig dgcles REP (tableaux VI-A3 et VI-4).

5 Temps a Tvpe
Essai Atmospheére (en Is/?Pa) rupture de rﬁpture
t (en h) P
C 0Oc V1 352 9,09 Fiss. CSC décentrée
C Oc V2 lode 350 4,27 Fiss. CSC centrée
C 0c v3| (®75mg) 352 7,71 Fiss. CSC centrée
C Oc V4 353 3,16 Fiss. CSC centrée

Fiss. CSC : défaut de CSC débouchant conduisantupture.

TABLEAU VI-B4. Essaisde charge/déchargde CSC réalisés sur des tube<Zanaloy-4 a I'état
détendu non irradi¢«lot B ») a la température @50 °C

_ 5 5o Durée du Tempsa | Déformation Type
Essai (en MPa) | (en MPa) palier h_aut rupture gV de rupture
(en min) tz (en h) 68
B_0Oc_D1 428 351 4,36 0,0041 Fiss. CSC
' BocD2| 43 | 349 o | 497 | 00040 | Fiss.CSC
B oOcD3| 420 | a9 | | 422 | 00034 | Fiss.CSC
B_0c_D4 431 350 4,13 0,0050 Fiss. CSC
BoOcDs| 43 | 349 S 453 | 00060 |  Fiss.CSC
B_0Oc_D6 430 350 3,80 0,0077 Fiss. CSC
 BoOcD7| 431 | 351 R 391 | 00083 | Fiss.CSC
Fiss. CSC : défaut de CSC débouchant au miliewloel tonduisant a la rupture.

Dans cette campagne d’essais, tous les tubes prasene tache grise sur la surface externe dy tube
suite a I'attaque de cette surface par 'iode aééant dans I'enceinte suite a la rupture du tube.
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TABLEAU VI-B5. Essaisde charge/déchargde CSC réalisés sur des tube<Zanaloy-4 a I'état
détendu non irradi¢«lot C ») a la température &0 °C

_ 5 5o Durée du Temps a | Déformation Type
Essai (en MPa) | (en MPa) palier h_aut rupture gV de rupture
(en min) tz (en h) 6
C_0Oc D1 429 353 5,15 0,0083 Fiss. CSC
' cocpz2| 43 | 3 | | 6,77 | 00094 |  Fiss.CSC
cocp3| 43 | 352 60 | 503 | 00087 |  Fiss.CSC
' cocp4a| 43 | 0 | | 449 | 00078 |  Fiss.CSC
' cocbps| 43 | 0 | | 49 | 00088 | Fiss.CSC
Essais de charge/décharge pour lesquels les conditie chargement ont été modifiées
C_Oc_D6 271 351 60 5,84 0,0045 Fiss. CSC
C_Oc_D7 274 350 53h 8,01 0,0030 Fiss. CSQ
Fiss. CSC : défaut de CSC débouchant au miliewloel tonduisant a la rupture.
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Conclusions et perspectives

CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

La gaine des crayons combustibles des réactews soeis pression (REP) constitue la premiére
barriére contre la dissémination des produits ggidn. Il est donc primordial de garantir son
intégrité au cours de son utilisation en réacteinsi qu’en aval du cycle combustible. Lors de
sollicitations importantes, suite a un sévere fitaime de puissance du réacteur, la rupture de la
gaine peut intervenir par un phénomene de corrosmus contrainte (CSC), sous l'action
conjuguée des sollicitations mécaniques et desufigode fission gazeux engendrés par les
pastilles de combustible. Depuis de nombreuseseaneés phénoménes de CSC des alliages de
zirconium ont donc fait I'objet de recherches intpates, essentiellement orientées suivant deux
axes distincts, la sollicitation appliquée, d’urstpet les mécanismes physiques, d’autre part. La
modélisation des champs mécaniques résultant deerbiction pastille-gaine (IPG) est un
probléme complexe du point de vue de ses conditomslimites (fragmentation de la pastille,
conditions de frottement, aspects tridimensiondalprobléme...) mais aussi concernant les lois
de comportement du matériau qui doivent rendre terapa fois de I'élastoviscoplasticité et de
'anisotropie du matériau, ainsi que leurs évohlsicsuite a lirradiation en REP. L'étude des
mécanismes physiques est réalisée le plus souveld base d’expériences en laboratoire visant
a reproduire au mieux les conditions rencontréeséacteur, mais cette simulation est tres
délicate du fait de la multiplicité des parametrmssceptibles d’intervenir: chargement
meécanique, environnement chimique (iode, oxygenedRaj.ailleurs, les mécanismes physiques
mis en jeu, qui se situent a I'échelle atomiquat Smuvent complexes a analyser, notamment
dans leurs aspects cinétiques. A ces difficultéaut ajouter celles propres aux expériences sur
matériaux irradiés qui doivent nécessairement apagmer les essais sur matériau non irradié.

L'étude préliminaire, que nous avons menée sur taléiisation mécanique de linteraction
pastille-gaine, nous a confirmé les difficultés IGgproche purement mécanique et nous a
conduit a proposer une démarche mixte, s’appuyantasbase expérimentale trés riche déja
établie sur le sujet. Cette démarche comporte walets complémentaires :

- la modélisation des champs mécaniques locaux aj@dilprs de ces essais ;

- la réalisation d’essais spécifiques visant a sépbaetion des différents paramétres

mécaniques ;
- l'observation des mécanismes d’endommagement @&ssades différentes expériences.

La modélisation s’est ainsi limitée aux sollicitats mécaniques appliquées lors des expériences
de laboratoire, qui présentent l'avantage d’'étnespsimples et plus reproductibles que les
sollicitations réelles. Le couplage entre la maddion mécanique et les expériences permet
également une meilleure maitrise des conditiongmxentales réellement appliquées, a la
condition de disposer de lois de comportement safiiment précises du matériau.
L'établissement de lois de comportement adaptéaisasa constitué la premiére étape de notre
travail.

Une modélisation plus fine du comportement élastmplastique anisotrope des alliages de
zirconium et de son évolution avec lirradiatiorax@re nécessaire afin de pouvoir décrire la
complexité des sollicitations thermomécaniquesesipar la gaine en réacteur ou lors d’essais
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de laboratoire spécifiques. Nous avons ainsi maliglentification d’'une modélisation
polycristalline du comportement du Zircaloy-4 débera la température de 350 °C dans I'état
non irradié et apres irradiation deux cycles REBudNavons vu qu'il était impératif de tenir
compte de I'activation du glissement basal pour description correcte du comportement des
alliages de zirconium irradiés, ainsi que l'activatdes systemes secondaires quel que soit le
niveau d’irradiation. Les résultats obtenus somiétents avec les observations microstructurales
de la littérature ; l'introduction de nouvelles @stigations expérimentales, notamment sur
alliages irradiés, permettra de compléter ces travies sollicitations rencontrées lors de I''PG
et en pointe d’'une fissure de CSC nécessitent tarméation de toutes les composantes
d’anisotropie associées aux termes de cisaillemmmposantes inaccessibles par des essais
mécaniques. Notrdémarche hiérarchiqyedont le but est d’accroitre le caractére prédii
modeles macroscopiques en intégrant une approoctrem@canique basée sur les mécanismes
physiques de la déformation, nous a permis d’obteme caractérisation compléte de
I'anisotropie viscoplastique du Zircaloy-4 détende. principal résultat de cette identification
est la diminution de cette anisotropie avec l'ifagidn. A ce stade, nous disposons d'un outil
numerique fiable nous permettant de décrire lesnplsamécaniques régnant dans la gaine au
voisinage d’une fissure de CSC.

Notre travail avait pour but d’étudier le role ddf@ents parametres sur le processus de
fissuration par corrosion sous contrainte desgabade zirconium. Nous nous sommes limités a
étudier l'influence du chargement mécanique suCBC et, notamment, I'existence d’une

corrélation éventuelle entre la corrosion sous reamie et la vitesse de déformation

viscoplastique locale, comme le suggeére la syntbddmgraphique que nous avons effectuée.
Pour cela, nous avons mis en place une démarchériegmtale spécifique, couplée a une

approche numérique par éléments finis afin d’accédes champs mécaniques locaux. Cette
démarche a été mise en ceuvre pour le Zircaloy-dtat ldétendu non irradié et initiée sur le

matériau irradié. Elle peut étre étendue a d’awthésyes de zirconium.

Le programme d’essais de CSC spécifiques, assacdites observations au MEB, a permis de
démontrer I'existence d’'unghase d’incubationCette phase d’incubation, qui constitue une part
importante de la durée de vie mesurée lors dessedsaSC en pressurisation interne, est une
étape propre a ces essais de laboratoire et deitistinguée des mécanismes de corrosion sous
contrainte proprement dits. Elle correspond a le&elunécessaire pour mettre a nu le métal soit
par fissuration mécanique de la couche de zirclome de sollicitations mécaniques importantes,
soit par attaque chimique par l'iode de cette ceus 'absence de chargement, pour des durées
importantes d’exposition. Ces deux mécanismes de mnu du métal peuvent agir en paralléle.
Les premiers résultats sur éprouvettes préfissureagrent que la suppression de cette phase,
qui introduit un biais dans I'analyse des essaikderatoire, est possible. Par ailleurs, elletn’es
pas représentative de la situation en réacteusgpailes sollicitations mécaniques locales sont
telles que la rupture de la couche d’oxyde dodérvenir des les premiers instants des transitoires
de puissance. Si I'on souhaite n’étudier que lesamé&mes de CSC et se rapprocher ainsi des
conditions réelles, il apparait primordial d’élirmmcette phase d’incubation en poursuivant les
travaux entrepris sur éprouvettes préfissuréescaleul de structure nous a en effet permis de
vérifier que, lors des essais sur tubes préfissiggsonditions étaiemt priori réunies pour que

la fissuration de la couche de zircone en pointksdare se produise presque instantanément.

Nous avons également montré que I'amorcage eblaagation de fissures de CSC peuvent étre
trées rapides quand le métal est mis & nu en présdiode. Les conditions mécaniques
gouvernant I'amorcage et la propagation des fissute CSC n’ont pu cependant étre
entierement précisées au cours de cette étudéctmudlage des parameétres étant tres difficile a
réaliser expérimentalement. La vitesse de défoonagste néanmoins le parametre qui apparait

-188 -



Conclusions et perspectives

le plus pertinent. De plus, au vu de nos obsemsfid semble que les vitesses de propagation
intergranulaire sont tres vraisemblablement sotisiéss. Il est important de préciser ce point et
de vérifier si la phase de propagation intergrarell@onstitue réellement I'étape lente du
processus de CSC des alliages de zirconium owsime nous le pensons, les deux modes de
propagation intergranulaire et transgranulaire gaméent des vitesses similaires. L'observation de
zones de propagation mixte intergranulaire-tramsgedre, qui correspondent, dans le cas des
alliages de zirconium recristallisé, a la part llssgmportante de la propagation, semble montrer
gu’il existe une continuité entre ces deux modespdmpagation. L’'existence de ces zones
pourrait n'étre que la manifestation d'un seul étnme mécanisme physique. Les modes de
propagation intergranulaire ou transgranulaire isetaalors uniquement liés aux champs
mécaniques régnant au voisinage de la pointe filsslare.

Une meilleure connaissance des mécanismes physipida CSC nous semble également
indispensable. En effet, jusqu’'a présent, 'adsonptde l'iode était considérée comme un
phénoméne instantané vis-a-vis des phénomenes iméeanll serait cependant intéressant de
déterminer la cinétique d’adsorption de l'iode desmécanismes de corrosion sous contrainte
et de vérifier que l'adsorption n’est pas une étapsceptible de limiter le processus de
fissuration. En effet, nous pouvons imaginer le anésme de CSC suivant. La viscoplasticité du
matériau crée des sites potentiels d’adsorptiofiatke, par émergence de bandes de glissement
en surface (amorgage) ou en pointe de fissure §gatn). Si la vitesse de création de ces sites,
gue l'on peut relier a la vitesse de déformatiarale, est supérieure a la cinétique d’adsorption,
le matériau s’endommage par viscoplasticité (r@ppar déchirure ductile), méme en présence
d’'une espéce corrosive. Par contre, si la vitegserdation de sites devient inférieure a celle
d’adsorption de l'iode, la propagation de la figsgteffectue par fragilisation du matériau. La
fissure se propage alors, soit le long d’un joiatgtain (intergranulaire), soit au travers d’un
grain (transgranulaire). Le mode de propagationisgouverné par les champs mécaniques en
pointe de fissure pouvant varier d'un grain a Faufeffet de texture local). Ce scénario est
compatible avec I'existence d’'une vitesse de défdion seuil.

Il est important de noter le r6le de 'oxygéneuig®e I'environnement, qui peut venir perturber le

processus de fissuration par CSC. Rappelons quantzentration d’'oxygene libre en réacteur est
pratiquement nulle et que seul un vide primaire @stlisé lors des essais de CSC en
pressurisation interne. Le contrdle de I'environeammen iode et oxygene résiduel devient

essentiel pour les expériences de laboratoireguét faibles concentrations en iode telles que
celles estimées en réacteur. De plus, la concemtrah iode n’est pas contrélée au cours des
essais. Il serait, par exemple, intéressant degointroduire des quantités contrélées d’iode, a
différents instants, en fonction de la sollicitatimécanique appliquée.

Parallelement a I'étude des mécanismes physiquesa diamélioration des conditions
expérimentales, le développement d'un outil de ktan des champs mécaniques locaux,
couplé a la realisation d’essais de CSC spécifigesisa poursuivre en prenant en compte les
multiples échelles intervenant dans le problémeladdissuration par CSC des alliages de
zirconium. Les simulations présentées dans ce mémee sont limitées a [I'échelle
macroscopique, mais nos observations tendent arenante I'échelle cristalline du matériau est
une échelle plus pertinente pour déterminer leslitons d’amorcage et de propagation. Bien
gue des simulations a I'échelle des grains n’giastété conduites dans le cadre de ce travall, les
résultats obtenus au chapitre V de ce mémoire peusettent déja de disposer d'un modele
d’élastoviscoplasticité cristalline (pour deux raue d’irradiation) utilisable pour ces calculs.
Enfin, la modélisation numérique de linteractioasplle-gaine devra étre poursuivie car elle
constitue un outil incontournable pour transposer fdésultats des essais de laboratoire aux
sollicitations réelles rencontrées en réacteur.
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ETUDE EXPERIMENTALE ET MODELISATION MECANIQUE DE LA
CORROSION SOUS CONTRAINTE DES GAINES EXIRCALOY-4

La gaine des crayons combustibles des réacteuas) d@is pression constitue la premiére barrieraeda
dissémination des produits de fission. Il est dpnimordial de garantir son intégrité au cours de stilisation
en réacteur. Lors de sollicitations importantesesaiiun séveére transitoire de puissance du réathewpture de
la gaine peut intervenir par un phénoméne de domosous contrainte (CSC), sous l'action conjugdés
sollicitations mécaniques et des produits de fisgi@zeux engendrés par les pastilles de combustible

Notre travail, dont le but est d’étudier le rolediféérents parametres sur le processus de fisearpar CSC des
gaines en Zircaloy-4, comporte trois volets commgtaires :

— la modélisation des champs mécaniques locaux agdilprs des essais en laboratoire ;

— la réalisation d’essais spécifiques de CSC visaméaiser le role des différents paramétres méaasig

— I'observation des mécanismes d’endommagement @ssaaies différentes expériences.

Le couplage entre la modélisation mécanique eeXgeriences permet d'obtenir des informations kxalon
accessibles expérimentalement et nous a condéitélapper, a I'aide d’'une démarche hiérarchigus,ldis de
comportement précises du Zircaloy-4 détendu ettédapmux sollicitations rencontrées lors de nasi®ss

Le programme d’essais de CSC spécifiques et lesradisons en MEB ont démontré I'existence d’'uneggha
d’incubation précédant la fissuration. Cette demiéui représente une part importante de la ddeteie
mesurée lors des essais de CSC en pressurisatonenest une étape propre a ces essais de @iboeit doit
étre distinguée des mécanismes de CSC proprenienEtle correspond a la durée nécessaire pourereethu
le métal par fissuration mécanique et/ou attaquia d®uche de zircone. Les premiers résultats puougettes
préfissurées montrent que la suppression de chlteep qui introduit un biais dans I'analyse desissde
laboratoire, est possible. De plus, nous avonsi @usgirmé que I'amorcage et la propagation deufiss de
CSC peuvent étre trés rapides lorsque le métahissh nu en présence d'iode.

EXPERIMENTAL |NVESTIGATION AND MECHANICAL MODELLING OF
ZIRCALOY-4 STRESSCORROSIONCRACKING

In Pressurised Water Reactor fuel assemblies, iclgddbes constitute the first safety barriers agfaihe fission
product dissemination. It is therefore essentiarnsure their integrity under all the reactor opegaconditions.
During an important loading, resulting from sevesactor power transients, clad failures can bedaduby a
Stress Corrosion Cracking phenomenon (SCC) dubke@dmbined action of mechanical loading and gaseou
fission products generated by the fuel pellets.

The aim of our work is to study the role playeddifferent parameters on the SCC phenomenon of [Biyea
claddings. It is made up of three complementaryspar
— the modelling of local mechanical fields appliedidg laboratory tests;
— the design of specific SCC experiments to invegtigfae influence of several mechanical parameters;
— the observation of the damage mechanisms occuttirigg these different experiments.

Coupling mechanical modelling and laboratory tedliswed to obtain some local information which canhe
obtained experimentally. A hierarchical approacts wlazen used to develop accurate constitutive lafnthe
stress-relieved Zircaloy-4 alloy. The constitutieguations derived from this approach were fittedthe
mechanical loading applied during the experiments.

The specific SCC tests results and SEM observatiooged the existence of a time incubation perishich

lasts for an important part of the lifetime measuite the SCC pressurisation tests. This incubagieriod is

closely related to the experimental conditionstaf taboratory tests. However the incubation permadt be
distinguished from the actual SCC mechanisms amegponds to the time required for the metal serfiec
strip of its oxide layer by mechanical cracking famdattack of zircon. First results obtained on-pracked
samples showed that this stage, which introducestafact in the experimental test analysis, casuppressed.
Moreover, we have borne out that initiation andpaigation of SCC cracks can be very fast when nietaid

bare and when iodine is present.



