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Résumeé

Dans un Réacteur a Eau Pressurisé (REP), la modélisation du comportement du combustible en
situation accidentelle comme ’Accident par Insertion de Reactivite (Reactivity Iniated Accident - RIA)
ou I’Accident par Perte de Réfrigérant Primaire (APRP) est nécessaire pour prédire le comportement
du combustible. Dans le cas du RIA, la validation des codes de simulation repose sur les données
expérimentales obtenues lors d’essais intégraux en réacteur de recherches comme Cabri en France ou
le NSRR au Japon. Certains mécanismes comme la fragmentation du combustible et le relachement des
gaz de fission pendant le transitoire restent néanmoins difficiles a totalement reproduire et nécessitent
des données supplémentaires. Le relachement des gaz de fission et sa cinétique peut potentiellement
conduire a la rupture de la gaine par ballonnement et a une dispersion d'une partie de I'inventaire du
crayon combustible dans la cuve du réacteur. Bien que les données obtenues avec les essais intégraux
sont cruciales et permettent de valider les codes de simulation, ces essais ne peuvent pas étre multipliés
ou paramétrés a I’envie et ne permettent donc pas de conduire des études paramétriques poussées sur
des phénomeénes bien précis. Pour ces raisons, ces travaux de thése aborderont le développement et
l'utilisation d’'une technique de chauffage laser originale capable d’induire des transitoires thermiques
d’intéréts sur des échantillons de céramique nucléaire (UO, appauvri) pour I'étude du combustible
nucléaire en conditions accidentelles de type RIA. Nous proposons d’abord la préparation innovante
d’échantillons dits « lames minces » permettant de réaliser des mesures de transmittance et de
réflectance afin de remonter aux propriétés optiques de la céramique et de mieux décrire le chargement
laser responsable de I'élévation de température dans I’échantillon. Associé a ces développements
expérimentaux, nous avons développé au cours de ces travaux la modélisation thermo-mécanique des
chauffes laser sur UO; en prenant en compte la spécificité de 'interaction laser-UQO, et le chargement
thermique en résultant et le comportement mécanique de I’échantillon. Nous avons développé pour
ce faire un modele numérique basé sur la méthode des éléments finis utilisant le solveur thermo-
mécanique Cast3m du CEA. Nous verrons que nous pouvons exprimer le terme source de chaleur
résultant du chargement laser soit par une description analytique soit de maniere statistique par
une étape préalable de simulation Monte-Carlo. De plus, nous verrons que la prise en compte des
aberrations du systeme de mesure infrarouge utilisé pour caractériser les transitoires est nécessaire
avant toute comparaison calcul-mesure. Le comportement mécanique de 'UO; est ensuite décrit par
une loi de comportement mécanique que nous avons développé pour rendre compte du comportement
de la céramique a hautes-vitesses de sollicitations, caractéristiques de ces chauffes laser. Cette loi
d’endommagement décrit la perte de rigidité du matériau en fonction du mode de chargement (a
dominante de traction ou de compression) et de la température. Son application sur des chauffes laser
dites annulaires meéne a une assez bonne estimation de 'instant et de la localisation de la fracturation.
Enfin nous présenterons des chauffes laser visant a reproduire I'intégralité de la phase de montée en
température d'un transitoire RIA et discuterons des perspectives de ce travail.

Mots clés : Chauffage laser, combustible nucléaire, Accident par insertion de réactivité, simulation
thermo-mécanique, interaction laser-matiére



Abstract

In a Pressurised Water Reactor (PWR), modeling of fuel behaviour in accident situations such as
Reactivity Iniated Accident (RIA) or Loss of Coolant Accident (LOCA) is of crucial importance to predict
the response of the fuel under such extremes solicitations. In the case of the RIA, the validation of
the simulation codes is based on experimental data obtained during integral experiments conducted
in research reactors such as Cabri in France or NSRR in Japan. Some mechanisms such as fuel frag-
mentation and fission gas release during the transient remain difficult to tackle and require more
research activites. The release of fission gases and its kinetics can potentially lead to cladding failure
by ballooning and dispersion of part of the fuel rod inventory in the reactor vessel. Although the data
obtained with the integral tests are crucial and allow the validation of the simulation codes, these tests
cannot be multiplied to conduct extensive parametric studies on one specific phenomenon. For these
reasons this thesis work will address the development and use of an original laser heating technique
capable of inducing thermal transients of interest on nuclear ceramic samples (depleted UO,) for the
study of nuclear fuel under accidental RIA conditions. We first propose the innovative preparation of
so-called "thin plate" samples allowing one to perform transmittance and reflectance measurements
in order to trace the optical properties of the ceramic and better describe the laser loading responsible
for the temperature rise in the sample. Associated with these experimental developments we have
developed during this work the thermo-mechanical modelling of laser heating on UO, by taking into
account the specificity of the laser-UO; interaction and the resulting thermal loading and mechanical
behaviour of the sample. For this purpose, we have developed a numerical model based on the finite
element method using the CEA's thermo-mechanical solver: Cast3m. We will see that we can express
the heat source term resulting from the laser loading either by an analytical description or statistically
by a preliminary Monte-Carlo simulation step. Furthermore, we will see that it is necessary to take
into account the aberrations of the infrared measurement system used to characterise the transients
before any comparison between the experimental and simulated temperature profiles. The mechanical
behaviour of UO; is then described by a mechanical behaviour law that we have developed to account
for the behaviour of the ceramic at high stress rates, which are characteristic of these laser heating
experiments. This damage law describes the loss of material stiffness as a function of the loading mode
(predominantly tensile or compressive) and temperature. Its application to so-called annular laser
heating experiments experiments leads to a fairly good estimate of the time and location of fracturing.
Finally, we will present laser heaters aiming to reproduce the entire temperature rise phase of a RIA
transient and discuss the perspectives of this work.

Keywords: Laser heating, nuclear fuel, Reactivity iniated Accident, thermo-mechanical simulation,
Laser-matter interactionn
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Introduction

La filiere électro-nucléaire en France représente une part importante de la production d’électricité.
Si sa part est amenée a étre de 50% de la production électrique d’ici 2050, les besoins en électricité
sont amenés a augmenter, I'électrification étant une partie de la réponse a ’enjeu climatique auquel
nous faisons face et est nécessaire pour tenir les engagements successifs. Pour rappel, en 2022, et pour
tenir les engagements pris lors des accords de Paris en 2015 visant a maintenir le réchauffement global
de la Terre en dessous de 2°C depuis I'époque pré-industrielle, une réduction de 5% par an de nos
émissions de gaz a effet de serre est nécessaire. Depuis leur signature, seule 'année du COVID-19 et les
mesures sanitaires mises en place pour freiner I'épidémie ainsi que le ralentissement de la production
économique, a vu, au global, une réduction de 5% des émissions de gaz a effet de serre.

Néanmoins la filiere nucléaire est loin de faire 'unanimité dans la population, son histoire étant
marquée par des accidents comme celui de Tchernobyl ou plus récemment de Fukishima-Daichy
et n'est pas forcément considérée comme une solution désirable par I’opinion publique qui peut la
considérer comme étant plus dangereuse encore que le réchauffement climatique ou la dépendance
aux énergies fossiles. Les potentiels accidents ou les problématiques de stockages des déchets ultimes
de la filiere sont au cceur du débat sur la désidérabilité du nucléaire civil.

De fait un impératif de sureté et de sécurité pour la filiere est nécessaire sur tous les points de vue
et une compréhension approfondie du comportement du combustible et du réacteur pendant une
situation incidentelle ou accidentelle est primordiale. Parmi les situations accidentelles d’intérét, on
peut citer '’Accident par Insertion de Reactivité (Reactivity Initiated Accident - RIA) qui est caractérisé
par une augmentation brutale de la température du combustible de l'ordre de la dizaine de milliers de
°C par secondes pendant quelques millisecondes. Jusqu’'a présent aucune technique expérimentale
n’était capable de reproduire la cinétique d’élévation de température d'un RIA a I’échelle du laboratoire.
Ces travaux de thése vont s’appuyer sur une technique de chauffage laser originale permettant de
reproduire des cinétiques d’élévations de température représentatives d'un RIA. L'objectif général de la
these était de proposer un outil de simulation thermo-mécanique permettant de prédimensionner et
d’interpréter les chauffes lasers.

Ce manuscrit est composé de cing chapitres. Le premier chapitre propose un état de I'art détaillé
de la phénoménologie d'un RIA. L'accent sera mis en fin de chapitre a la mise en évidence de certains
phénomeénes physiques qui gagneraient a étre mieux compris, comme la sur-fragmentation du com-
bustible par exemple. Nous mettrons en évidence I'intérét scientifique a proposer de nouveaux moyens
d’études a ’échelle du laboratoire et la simulation thermo-mécanique associée pour compléter notre
compréhension de ces phénomenes.

Dans le Chapitre 2 nous présenterons les moyens expérimentaux développés pour réaliser la chauffe
laser en tant que telle et les moyens de caractérisations a notre disposition.

Le Chapitre 3 s'intéressera ensuite a I'interaction laser-matiére et proposera une premiere caractéri-
sation de I'absorption du rayonnement laser dans I'épaisseur de la céramique nucléaire.

Le Chapitre 4 présentera les moyens de simulations développés dans le cadre de cette these et
notamment le code de calcul thermo-mécanique basé sur la méthode par éléments finis et le solveur
Cast3m du CEA. Nous présenterons aussi la loi de comportement mécanique que nous avons adoptée
et paramétrée pour rendre compte du comportement mécanique des échantillons lorsque soumis a
des chauffes laser.

Enfin dans le cinquiéme et dernier chapitre nous présenterons I’ensemble des chauffes laser réalisées
et leur interprétation par la simulation thermo-mécanique. Une premiere partie sera dédiée a la
thermique des chauffes laser et a la validation de la description du chargement laser adoptée dans la
simulation. Nous nous intéresserons ensuite a 'interprétation thermo-mécaniques en elle-méme et a
la reproduction du comportement mécanique des échantillons observés expérimentalement.
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Liste des acronymes

Nous mettrons en évidence la pertinence du chauffage laser pour I'étude du combustible en situation
de RIA au vu des états de contraintes et des vitesses de déformations obtenues.
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1.1. Les réacteurs a eau pressurisée : principe de
fonctionnement

En 2018 la production mondiale d’énergie électrique d’origine nucléaire était d’environ 2500 TWh,
représentant 10% de I’électricité mondiale produite soit 4,5 % de I'énergie primaire utilisée dans le
monde avec 449 réacteurs en service. Une cinquantaine de réacteurs étaient en construction, 150
étaient planifiés et plus de 300 en discussion [1].

La France a, pour des raisons historiques, largement basé sa production électrique sur 'atome avec
56 réacteurs en opération représentants actuellement environ 74 % de sa production électrique.

La filiere de réacteurs la plus répandue dans la monde est la filiere des Réacteurs a Eau Pressurisée
(Réacteur a Eau Pressurisée (REP)) et la France n'y fait pas exception, la totalité de ses réacteurs civils
industriels étant des REPs.

Une centrale nucléaire est une importante "machine" thermique, I'énergie produite grace aux réac-
tions de fission de noyaux d'uranium et/ou de plutonium y est dissipée sous forme de chaleur dans le
réacteur. Cette chaleur est évacuée par un fluide sous pression, a savoir de I'’eau, pour ensuite générer
de la vapeur qui met en mouvement une turbine reliée a un alternateur. Un REP est composé de trois
circuits principaux indépendants(Figure 1.1) :
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1. Contexte et positionnement de la thése — 1.1. Les réacteurs a eau pressurisée : principe de
fonctionnement

— La chaleur générée par la fission des éléments combustibles du réacteur est récupérée une
premiere fois par I'’eau du circuit primaire. Cette eau est maintenue liquide aux environs de 330
°C en étant sous pression (environ 155 bars) et circule entre les éléments combustibles. Elle est
ensuite transportée jusqu’a un générateur de vapeur.

— Leau du circuit secondaire récupere la chaleur du circuit primaire dans le générateur de vapeur et
est vaporisée en conséquence. Cette vapeur est utilisée pour mettre en mouvement une turbine
reliée a un alternateur pour produire de I'électricité. Cette vapeur passe ensuite par un condenseur
ou elle est refroidie par I’eau du circuit tertiaire, la source froide du cycle thermique.

— Leau du circuit tertiaire provient d'un fleuve ou de la mer. Dans le cas des centrales en bord de
fleuve avec un débit trop faible pour fonctionner en circuit ouvert, 'eau du circuit tertiaire est
refroidie dans une tour aérofrigérante afin de limiter les prélevements d’eau.

Batiment réacteur Salle des machines
(zone nucléaire) (zone non nucléaire)

Générateur
de vapeur

Pressuriseur

Cuve du
réacteur

Circuit
de refroidissement

Circuit primaire Circuit secondaire

FIGURE 1.1. - Schéma d’un réacteur dans une centrale nucléaire

Les éléments radioactifs présents au sein du réacteur sont confinés a I'intérieur du réacteur. On
distingue trois barrieres de confinement successives :

— La gaine qui sera présentée plus en détails par la suite est une structure tubulaire en alliage de
zirconium dans lequel est inséré le combustible nucléaire.

— La cuve et le circuit primaire qui est fermé prennent le relais en cas de rupture de gaines.

— Enfin, le batiment réacteur dans lequel se trouve la cuve du réacteur et le circuit primaire est
une structure en béton armé qui joue le role de barriere de confinement ultime. Il assure aussi la
protection du réacteur contre les possibles attaques externes.

1.1.1. Les réactions de fission

La production de chaleur se fait donc dans la cuve du réacteur, les réactions de fission (Figure 1.2)
ayant lieu en son sein. Une réaction de fission est un phénomeéne par lequel un noyau atomique "lourd"
se scinde en plusieurs nucléides plus légers. La réaction de fission induite est un cas particulier d'une
interaction neutron-noyau atomique qui n’a lieu que pour quelques isotopes de certains éléments
appelés isotopes fissiles. Le seul isotope fissile présent abondamment dans la nature est 'uranium
235. Le deuxiéme isotope fissile considéré dans un REP est le 23Pu formé a partir de I'>>3U. En France,
le combustible nucléaire est composé d’uranium enrichi entre 3% et 5% en 23°U, le reste étant de
12381, Un autre type d’oxyde composé d’oxyde d’uranium appauvri et d’oxyde plutonium appelé MOX
(Mixed Oxides fuels) est aussi mis en ceuvre afin d’utiliser le plutonium produit en réacteur par capture
neutronique de 1'’222U et récupéré lors du traitement du combustible usé [2].
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FIGURE 1.2. — A gauche : schéma d’une réaction de fission induite. A droite : probabilité de formation
des produits de fission a partir de I'uranium 235 en fonction de leur masse

La réaction de fission est accompagnée par une émission de neutrons et un dégagement important
d’énergie cinétique des neutrons et des produits de fission (Figure 1.2), qui est a terme transformée
en énergie thermique. Les neutrons émis, généralement 2 ou 3, peuvent étre a nouveau absorbés par
d’autres noyaux fissiles et engendrer de nouvelles réactions de fission, c’est le principe de la réaction
en chaine. Ces réactions en chaine sont favorisées en ralentissant les neutrons émis par les réaction de
fission jusqu’a une vitesse cinétique inférieure a 1 eV. En effet, les neutrons dits ralentis ou thermalisés
ont une probabilité d’étre absorbés par I'uranium 235 beaucoup plus élevée que les neutrons dits
rapides. Ce ralentissement est fait par le modérateur, qui doit étre une matiére comportant des éléments
de faible masse atomique. Dans un REP, le caloporteur joue aussi le role de modérateur grace aux
atomes d’hydrogene de 'eau.

Dans un réacteur nucléaire en condition nominale, le taux de fission est maitrisé afin de le maintenir
constant et éviter un emballement du réacteur. Ce régime critique est maintenu grace a des matériaux
neutrophages. Ils sont utilisés soit dilués dans I’eau du circuit primaire —cas de I'acide borique- ou
sous forme de grappes de commandes —cas de I’Argent-Indium-Cadmium ou du carbure de Bore-
insérées plus ou moins profondément dans le coeur du réacteur. Ces moyens de contrdle permettent de
commander a tout moment la puissance fournie par le réacteur et d’arréter complétement les réactions
de fission si cela s’avere nécessaire.

1.1.2. Le combustible nucléaire (UO,)[3]

Le combustible nucléaire qu’il soit UO, ou de type Mixed Oxyde Fuel (MOX), se présente sous
forme de pastilles (Figure 1.3a) fabriquées par compression et frittage de poudres. Ces pastilles ont
des dimensions de I'ordre de 8,2 mm de diametre pour 13,5 mm de hauteur. Elles présentent de plus
des évidements a leurs extrémités pour accommoder le gonflement de la pastille qui survient lors de
son séjour en réacteur. La densité initiale des pastilles d'UQO, est égale a 95% de la densité théorique
qui est de 10,96 g.cm™3. Ces pastilles sont ensuite empilées dans des gaines métalliques d’alliages
en zirconium formant ainsi ce qu’'on appelle un crayon combustible (Figure 1.3b). La gaine sert a
assurer le maintien mécanique des pastilles, a confiner les produits de fission et a évacuer la chaleur
produite par le combustible vers le fluide caloporteur. Un interstice pastille-gaine de quelques dizaines
de pum est présent lors de la fabrication des crayons. Un crayon d'un réacteur REP contient environ
272 pastilles pour une longueur de 3,85 m. Ils sont pressurisés a 'hélium et leur partie supérieure
appelée plénum permet d’accommoder le relaichement des gaz de fission formés pendant la résidence
du combustible en réacteur. Ces crayons sont ensuite regroupés en assemblages (Figure 1.3c) avec
les barres de commandes qui peuvent étre insérées plus ou moins profondément. Les assemblages
comprennent un embout supérieur et inférieur et des tubes guides sur lesquels sont fixées des grilles
de maintien des crayons combustibles et des barres de commandes qui sont repartis en son sein.
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FIGURE 1.3. — A gauche : pastilles de combustibles nucléaire. Au centre : schéma d’'un crayon combus-
tible. A droite : schéma d'un assemblage.
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1.2. Evolution du combustible en résidence

Le combustible évolue constamment durant son séjour en réacteur. Cette section vise a présenter les
aspects les plus remarquables de cette modification.

La faible conductivité thermique de 'UO, (= 3 W/m.K) [4, 5] entraine un gradient de température
entre le cceur de la pastille et la périphérie proche de la gaine. En conditions nominales, la température
du cceur de la pastille fluctue entre 900 et 1300 °C et entre 500 et 600 °C en périphérie de pastille
proche de la gaine refroidie par le caloporteur du circuit primaire maintenu a environ 350 °C (Figure
1.4a). Ce gradient thermique va mener a des modifications d’ordre mécanique et physico-chimique du
combustible comme nous le verrons par la suite.

La section efficace d’absorption des neutrons épithermiques, dont I'énergie cinétique est comprise
entre 1 eV et 10 keV, présente d'importants pics de résonance dans ce domaine. Les neutrons dont
I'énergie correspond a ces pics de résonance ont donc une forte probabilité d’étre absorbés a peine
ont-ils commencé a pénétrer le combustible. Du fait de cette probabilité de capture élevée pour ces
niveaux d’énergies, on observe un gradient de concentration en Pu piqué en périphérie de pastille '.
Cette teneur en Pu est de I'ordre de 2 a 3 % en périphérie de pastille pour environ 1% en cceur apres 4
cycles d’irradiation (Figure 1.4b).

La composition isotopique et chimique du combustible change constamment sous 'effet des réac-
tions de fission et de la radioactivité des produits de fissions (PF). Le taux de combustion du combustible
mesure la fraction du combustible nucléaire consommé pour produire de la chaleur. Il est exprimé en
% d’atomes qui ont subi une fission nucléaire ou par I'énergie fournie exprimée en GigaWatt-jour par
tonne (GWj/t). Ce taux de combustion (Burn-up ou BU) n’est pas le méme sur I’ensemble du crayon
ou de la pastille. Cela est dii d'une part a un profil de puissance le long du crayon qui peut varier (Voir
Figure 1.5 pour exemple) et d’autre part a la capture préférentielle des neutrons épithermiques en
périphérie de pastille. Ainsi un crayon présentant un taux de combustion moyen de 60 GWj/t pourra
contenir des pastilles présentant des taux de combustion locaux de 80 GWj/t et un profil piqué en
périphérie avec un BU de 'ordre de 130 GWj/t.

1. La capture neutronique par '238U donne du 239Pu aprés deux désintégrations §~ successives
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FIGURE 1.5. - Profil axial typique de puissance normalisée le long d'un crayon. D’apres [7].

Tous ces facteurs environnementaux alterent la composition chimique, les propriétés thermo-
physiques (sous I'effet de phénomeénes de fracturation par exemple dus au gradient thermique) et la
microstructure (déplacements atomiques, phénomenes d’irradiation, formation de produits de fission)
du combustible. Le combustible est donc en constante évolution, processus qui continue méme en
condition de stockage. Ces changements et évolutions ne sont pas, comme les parametres qui les
sous-tendent, uniformément répartis dans le combustible.

1.2.1. Evolution de la microstructure du combustible

Les changements de microstructure entrainent un changement de la majeure partie des propriétés
du combustible; la compréhension et la prévision de ces changements est alors cruciale pour avoir un
modele prédictif du comportement du combustible en réacteur. Présentons ci-apres quelques-unes
des modifications de microstructure les plus importantes.
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1.2.1.1. Ségrégation intergranulaire des produits de fission gazeux

Les gaz rares Krypton et Xenon, dont la quantité produite est relativement importante (jusqu'a
environ 30 % en masse), sont des produits de fission hautement insolubles, ils ont donc tendance a
diffuser et a se combiner avec des lacunes cristallographiques et/ou précipités métalliques pour former
de petits agrégats extrémement denses. Des bulles de gaz de dimensions nanométriques fortement
pressurisées (GPa) ont étés observées par Microscope a Transmission Electronique (TEM) (Voir Figure
1.6 pour un exemple) [8-10] pour du combustible avec des taux de combustion entre 6 a 83 GWj/t.
Leurs tailles et concentrations ne semblent dépendre que marginalement du taux de combustion et
de la température, bien qu'un grossissement de celles-ci -jusqu’a 100 nm- ait été observé pour des
températures supérieures a 1173 K [11] a mesure que le taux de combustion augmente.

23Gwd/t 44GWd/t 83GWd/t

FIGURE 1.6. - Images MET de bulles intragranulaires pour plusieurs taux de combustions. (a) et (b) :
Combustible de Réacteur a Eau Bouillante (REB) irradié en réacteur commercial, enrichi
a1,5 % (c) : Combustible REP irradié en réacteur de test, enrichi a 7.0 % [9]

Le comportement et I’évolution de ces bulles de gaz est un phénomeéne complexe qui comprend par
exemple [12-16] :

— Lanucléation des bulles
— Le grossissement par diffusion des atomes gazeux
— Linteraction avec les dislocations ou les joints de grains

1.2.1.2. Différents types de microstructure

On distingue 3 types de microstructure pour des taux de combustion élevés a partir d’environ 55
GWj/t:

— Une zone centrale marquée par la précipation des bulles de gaz intragranulaires

— Une zone intermédiaire présentant une faible porosité
— Une zone périphérique fortement restructurée appelée High Burn Up Structure (HBS)

Ces différences en microstructure et en porosité sont illustrées par les figures 1.7 et 1.8.
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Périphérie Zone intermédiaire Centre

FIGURE 1.7. - Visualisation des zones de microstructure distinctes pour un taux de combustion moyen
de 72 GWj/t. Combustible REP [17].
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FIGURE 1.8. — Porosité radiale calculée (code MARGARET) et mesurée pour un échantillon combustible
présentant un taux de combustion de 61 GWj/t [18].

Cette zone dite High Burn-Up Structure (HBS) est observée en périphérie de pastille a partir de taux
de combustion moyen de 60 GWj/t et a des températures inférieures a 1073 K [19]. Elle est caractérisée
par une réduction de la taille des grains -allant jusqu’a quelques centaines de nanomeétres- et par une
forte augmentation de la porosité, typiquement entre 10 et 22 %. Cette derniére croit avec le taux de
combustion et 'augmentation en concentration des produits de fission gazeux (PFG) [20, p.93] (Figure
1.9). Cette restructuration est accompagnée par un repositionnement des gaz de fission depuis les
bulles intraganulaires de dimension nanométrique et vers des pores intergranulaires de dimensions
micrométriques [21].

Ce changement caractéristique de microstructure (Figure 1.10) est accompagné d'une réduction de
la conduction thermique [22] et d'une modification des propriétés mécaniques du combustible [23]. En
fonctionnement et a température nominale, généralement inférieure a 800 K, cette zone restructurée
fortement poreuse est mécaniquement stable. Sa contribution au relachement de I'inventaire gazeux
dans le volume libre est faible [19, 24], la majorité des Produits de Fission Gazeux (PFG) restant dans
les bulles pressurisées de la HBS. Néanmoins, sa cohésion mécanique peut-étre compromise par une
augmentation brutale de la température sous I'effet des mécanismes de fracturation ou d’expansion
des gaz de fissions en résultant [25, p.41].

Lépaisseur radiale de cette zone augmente avec le taux de combustion et I'accumulation de pro-
duits de fission et atteint typiquement plus de la centaine de micrometres en REP pour des taux de
combustion autour de 80 GWj/t [17, 26].
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FIGURE 1.9. — Evolution de la porosité de la HBS en fonction du Burn-Up (BU) local de la zone périphé-
rique de la pastille [20]

FIGURE 1.10. — Image Microscope Electronique a Balayage (SEM) de la HBS , combustible irradié en
REP, BU moyen de la pastille 73 GWj/t, taux d’enrichhissement : 4,5 % d’?°U [19]

1.2.1.3. Phénoménes de déformation mécanique

La réponse mécanique du combustible a I'’environnement thermique dans lequel il évolue dépend
d’une part de la microstructure -hétérogene- dans la pastille, dont un apercu vient d’étre donné
précédemment, et d’autre part des gradients thermiques et de son historique de contraintes. Les
mécanismes de déformation sont multiples : gonflement, fracturation, interaction pastille-gaine (IPG),
fluage.

Le gonflement de la pastille combustible est majoritairement di a la fission des atomes du combus-
tible (*38U et 239Pu) en produits de fission. Si la contribution des produits de fission solides est faible, la
création des PFG et leur précipitation en bulles entraine un gonflement de la pastille qui augmente
avec le taux de combustion [27, p.380].

La fracturation est un phénomene important a considérer puisqu’il modifie la conductivité ther-
mique du combustible et son intégrité globale. De plus, les réseaux de fracturation sont des surfaces
libres par lesquels les gaz de fission sont susceptibles d’étre relachés dans le volume libre du crayon.
Un réseau de fracturation apparait dés la premiére montée en température du combustible a cause du
gradient thermique qui s’y installe et qui entraine une mise en traction circonférentielle et axiale du
combustible. Cette mise en tension donne naissance a des fracturations transverses et radiales [28-30]

comme montré en figure 1.11.a.
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(a) (b)

FIGURE 1.11. — Coupe montrant le réseau de fracturation et schéma de la forme en diabolo prise par la
pastille [3]

De maniere générale, le combustible nucléaire est une céramique et présente donc un comportement
fragile pour des températures inférieures a 900 °C, sa mise en tension a cause d'un gradient thermique
aura tendance a engendrer de la fracturation si les contraintes engendrées (> 100-140 Mpa) sont
suffisamment importantes.

1.2.2. Evolution de la gaine en résidence

Tout comme le combustible, la gaine faite en zircaloy (alliage a base de Zirconium) va subir des
modifications chimiques ou mécaniques. Ces changements viennent principalement de la corrosion
induite par le caloporteur et de 'endommagement par irradiation.

1.2.2.1. Corrosion de la gaine

La formation d'une couche de zircone (ZrO,) sur I'extérieur de la gaine modifie directement les
propriétés thermiques et mécaniques de celle-ci. De plus, la réaction chimique eau-métal libére de
I'oxygene et de I'hydrogene susceptibles de se diffuser dans le métal entrainant une fragilisation
progressive de la gaine.

La zircone ayant une conduction thermique faible ( 2 W/m.K) [5], la formation de cette couche
de corrosion va faire augmenter la température du combustible et de la gaine. La couche de zircone
est aussi une couche fragile, les fracturations formées dans celle-ci sont susceptibles d’étre des sites
a partir desquels les fissurations vont se propager dans le métal. Les gaines en zircaloy présentant
un fort taux de corrosion sont donc susceptibles d’avoir un comportement macroscopique de type
fragile [31, 32]. En cas de fortes sollicitations mécaniques le risque de fracturation d'une telle gaine est
fortement augmenté [33]. De plus de la désquamation peut survenir sur ces couches d’oxydes, ce qui
entraine des différences de températures sur la gaine entre les régions ot I'alliage de gaine est a nu et
celles ol la couche d’oxyde est toujours présente. Ces points froids sont alors des zones préférentielles
ol la formation de plaquettes d’hydride peut survenir. Lhydrogéne formé par la réaction eau-métal
peut rentrer dans le métal et se diffuser vers les points froids de la gaine. Quand la concentration en
hydrogéne atteint la limite de solubilité solide, il va se précipiter et former des hydrides de zirconium.
Ces hydrides sont fragiles et fragilisent la gaine a mesure qu'’ils précipitent en son sein [31, 34, 35].
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FIGURE 1.12. - Image MEB montrant la couche externe de zircone et les plaquettes d’hydride d’'une
gaine [36]

Pour conclure, cette partie visait a présenter plusieurs des modifications importantes des matériaux
combustibles et gaine durant leur séjour en réacteur. Ces modifications sont multiples et de plusieurs
ordres et la liste qui en a été faite est loin d’étre exhaustive. Les explications présentées des processus
régissant ces modifications sont aussi partielles; les processus régissant ces modifications peuvent
étre particulierement complexes et sont pour certains encore mal compris. Ces évolutions peuvent
étre détrimentaires et conduire a la défaillance des crayons combustibles en cas d’'une augmentation
brutale de la température pendant une situation accidentelle.

1.3. Reactivity Iniated Accident

Pour classer les situations accidentelles, on utilise I'échelle internationale des événements nucléaires
dite échelle INES (pour International Nuclear Event Scale) . Elle classe les anomalies, incidents ou
accidents nucléaires de 1 a 7 selon leurs gravité et leur impact sur les personnes ou I’environnement.
Un accident nucléaire est un événement classé de 4 a 7 sur cette échelle. On parle d’accident pour un
événement classé 4 ou 5, d’accident grave pour un événement classé 6 et d’accident majeur pour un
événement classé 7.

Dans un réacteur, une situation accidentelle est un événement ol la puissance générée par le cceur
n’est plus compensée par la quantité d’énergie pouvant étre évacuée par le caloporteur. Ces événements
amenent a une augmentation de la température du combustible jusqu’a atteindre, dans le pire des cas,
une fusion partielle ou totale du ceeur. Une situation accidentelle peut alors étre considérée comme un
accident majeur (niveau 7 sur I'échelle INES) si les conséquences radiologiques sont importantes sur la
santé du public et I'environnement. Ce relargage important de radio-isotopes dans I’environnement
est souvent entrainé par une fusion préalable du cceur. Les deux accidents nucléaires majeurs sont
I'accident de Tchernobyl en 1986 et I'accident de Fukushima en 2011. Historiquement et bien que
classé de niveau 5, le premier accident nucléaire en réacteur commercial est celui de Three Miles Island
en 1979, menant a une fusion partielle (environ 45 %) du coeur et a un faible rejet de radioactivité dans
I'environnement.

Ces situations accidentelles (niveau 4 et 5 sur I'échelle INES) sont principalement regroupées en deux
groupes : '’Accident par Perte de Réfrigérant Primaire (APRP) et 'accident par excursion de réactivité
(Reactivity Initiated Accident — RIA). Ces deux types d’accidents sont considérés comme des accidents
de dimensionnements (fréquence inférieure 2 10~* par tranche et par an) et il ne doit pas y avoir de
conséquences radiologiques pour le public dans de tels scénarios.

Le scénario de Reactivity Iniated Accident (RIA) généralement postulé est I'éjection d'une barre de
commande (Rod Ejection Accident, REA) suite a la défaillance mécanique de son systeme d’entraine-
ment [25]. Du fait de la neutralisation de cet élément neutrophile, les crayons alentours subissent une
augmentation brutale et soudaine de leur réactivité. La cinétique d’'un tel accident peut-étre extréme-
ment rapide, I'éjection de la grappe et I'excursion de réactivité en résultant pouvant survenir en moins
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de 100 ms. Lexcursion de réactivité reste limitée dans le temps (dizaines de millisecondes) du fait de
I'effet doppler neutronique 2. Laugmentation brutale de température du fait de 'augmentation de
puissance du cceur peut mener a la rupture partielle ou totale de gaines et au relargage d'une partie ou
del’entiereté de I'inventaire d'un crayon dans la cuve du réacteur. Lintroduction du combustible chaud
dans la cuve peut générer de la vapeur et des pics de pression et les ondes de chocs en résultant peuvent
a leur tour endommager les assemblages ou composants a proximités, voire la cuve en elle-méme. Des
critéres de sureté doivent donc étre établis pour limiter la quantité de puissance susceptible d’étre
injectée a tout instant, en interdisant I'insertion trop profonde d'une barre de commande par exemple.

Les méthodes d’études des RIA et les principales informations en découlant sont présentées dans les
paragraphes suivants.

1.3.1. Méthodologie d’étude des RIA

L'étude du comportement des crayons combustibles en situation RIA se fait par des études en
réacteurs expérimentaux, des expériences a effets séparés et par I'utilisation de codes de simulation.
La reproduction d'un RIA dans un réacteur commercial étant impossible, des essais représentatifs,
conduits en réacteurs expérimentaux, consistent a reproduire un RIA al’échelle d'un crayon refabriqué
dans des réacteurs de recherche capables de générer des dépdts de puissance représentatifs. Le crayon
test est instrumenté afin de recueillir un maximum de données expérimentales. La caractérisation post-
mortem des crayons tests couplés a des codes de simulation capables de reproduire le comportement
thermo-mécanique du combustible pendant le transitoire permet d’interpréter ces essais en réacteur
expérimentaux. On peut citer les réacteurs expérimentaux suivants :

— SPERT-CDC (Special Power Excursion Reactor - Capsule Drive Core, Idaho, USA) [37] entre 1969
et 1970,

— PBF (Power Burst Facility, Idaho, USA)[37] entre 1978 et 1980,

— NSRR (Nuclear Safety Research Reactor, Tokai, Japon)[36, 38-40] depuis 1980,

— CABRI (Cadarache, France) [41] depuis 1993.

— Transient Reactor Test Facility (TREAT, Idaho, USA) [42] entre 1959 et 1994 et depuis 2017.

Historiquement les études menées sur SPERT, PBF et NSRR sur du combustible irradié jusqu’a 32
GWj/t ont permis de définir un critere de streté garantissant un dégagement de chaleur contr6lé
assurant le refroidissement du coeur. Un incrément limite d’enthalpie de 200 cal/g a été défini [37]. Les
criteres de stireté ont depuis évolué avec I'augmentation du taux de combustion, I'utilisation du MOX
et'utilisation de nouveaux alliages de zirconium pour la gaine, des essais plus récents sur Cabri ou le
NSRR dans les années 90 ayant montré la non validité de ces anciens critéres de stireté. En France, les
critéres de streté relatifs au RIA ont étés mis a jour en 2017 [43]. Ils imposent des limites sur I'enthalpie
maximale, sur la variation d’enthalpie, sur la largeur du pulse et sur la température de la gaine en cas de
transitoire en fonction du taux de combustion et du type de combustible (UO,, MOX, alliage de gaines).

Les codes de simulation (Fuel Perfomance Code) développés en paralleles de ces essais intégraux
en réacteurs peuvent étre multi-échelles et multi-physiques. On peut citer parmi les plus connus
FALCON [44], FRAPTRAN [45], RANNS [46], SCANAIR [47], BISON [48] ou ALCYONE [49]. Ces codes
permettent de connaitre I'état du crayon a tout instant du transitoire. La plupart des codes en utilisation
modélisent le crayon test en 1D ou quasi-2D (découpage axial du crayon), on peut citer ALCYONE,
BISON et FALCON comme codes qui utilisent des géométries plus poussées (2D ou 3D). Afin de
décrire le comportement mécanique du combustible ces codes integrent des lois de comportement
mécaniques (crayon ou pastille) différentes plus ou moins avancées. Ces lois de comportement sont
définies sur la base d’essais conduits en laboratoire dans des conditions représentatives d'un transitoire
RIA (température, vitesse de déformation).

En France, on peut citer le programme PROMETRA [50-52] pour le comportement mécanique des
gaines de différents alliages de zirconium irradiées ou non, le programme PATRICIA [53] pour I'étude du
flux de chaleur gaine-caloporteur ou bien les essais de compression de M. Salvo [54, 55] a hautes-vitesse
de déformation sur des pastilles d'UO, vierge pour le comportement mécanique de la pastille.

2. La section efficace d’absorption de I'238U est caractérisée par des pics de résonance dans le domaine épithermique (1 eV a
10 keV) qui s’élargissent avec la température, augmentant ainsi le nombre de captures de neutrons stériles.
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1.3.2. Phénoménologie d’un RIA

Linsertion de réactivité engendrée par I’éjection d'une barre de controle est caractérisée par I'am-
plitude, la durée et la forme de I'impulsion de puissance concomitante a I'insertion de réactivité. Ces
caractéristiques vont dépendre des conditions de départs lors de I'éjection.

Les conditions initiales les plus séveres lors d'un RIA sont celles des conditions Hot Zero Power (HZP)
[56], c’est-a-dire que le caloporteur est a pression et température nominales mais la puissance du réac-
teur est quasi-nulle. Dans ces conditions, 'impulsion de puissance est la plus courte temporellement
et I'incrément d’enthalpie du combustible est maximal. D’apres les études de la cinétique d'un coeur
pendant un RIA en conditions HZP pour un combustible en fin de cycle, la largeur des impulsions
varie entre la centaine et la dizaine de millisecondes en fonction de la quantité de réactivité insérée
par 'éjection de la barre de contrdle. La forme de 'impulsion de puissance calculée est proche d'une
gaussienne avec la présence d’'une queue persistante (Figure 1.13) du fait de la génération de neutrons
par les produits de fission créés par I'insertion de réactivité.
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FIGURE 1.13. — Forme de I'impulsion calculée selon le modele de Nordheim-Fuchs [57, p.194-170] et
d’apres [25]. La puissance et le temps sont normalisés.

L'amplitude de I'impulsion va déterminer I’augmentation de puissance des éléments combustibles
touchés. Ce parametre est local puisqu’il dépend de la proximité des éléments combustibles par rapport
alabarre éjectée et de leur taux de combustion. Laugmentation d’enthalpie est communément utilisée
pour quantifier la quantité d’énergie insérée dans les éléments combustibles suite a un RIA. On peut
alors considérer I'incrément d’enthalpie maximal, c’est-a-dire I’augmentation maximale d’enthalpie
moyenne radiale vue par n'importe laquelle des pastilles en fonction de la quantité de réactivité insérée.

Lexcursion de réactivité entraine une augmentation brutale de la température du combustible. Cette
augmentation de température n’est pas homogene, le profil de température radial étant plus ou moins
piqué en périphérie en fonction du taux de combustion (utilisation de 1'’28U et accumulation du
239py en périphérie 2 mesure que le taux de combustion augmente). Ceci étant, les neutrons modérés
interagissent en priorité avec les atomes fissiles en périphérie de pastille et le gradient reste piqué en
périphérie méme pour du combustible vierge. Deux gradients radiaux de température typiquement
obtenus en réacteur de recherche (essais REP-Na 11 et RH-1) sont montrés Figure 1.14. On peut y voir
un incrément de température constant sur la quasi-totalité du rayon avec un pic en périphérie. Les
essais REP-Na 11 et RH-1 avaient une largeur a mi-hauteur de pulse de 30,8 et 4,4 ms respectivement.
Le caloporteur était du sodium en écoulement pour I'essai REP-Na et de I’eau stagnante pour 'essai
RH. Ces différences de cinétique de dépot de puissance et d’échange de chaleur gaine-caloporteur
expliquent en grande partie la différence de gradients obtenus entre ces deux essais. Le détail des
parametres de ces deux essais est disponible en [49].
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FIGURE 1.14. - Température calculée avec le code ALCYONE pour 'essai REP-Na 11 (a gauche) et pour
I'essai RH-1 (a droite) pour différents instants. (t1) avant le début du pulse, (t2) pendant
la montée en puissance, (t3) au pic de puissance, (t4) pendant la descente en puissance,

(t5) ala fin de la descente en puissance, (t6) apres le pulse, (t7) dernier pas de calcul.
D’apres [49]

Cet échauffement du combustible entraine de nombreux effets physiques qui s'influent mutuelle-
ment. Au final la phénoménologie d'un RIA est un ensemble trés complexe qui dépend de I’état initial
du combustible comme I'illustre la Figure 1.15. Nous allons donc dans ce qui va suivre, détailler cette
phénoménologie dans I'ordre chronologique d’'un transitoire de type RIA.
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1.3.2.1. Gonflement et interaction pastille-gaine

Laugmentation brutale de température entraine une expansion thermique a la fois du combustible
mais aussi des gaz présents. Sous l'effet de 'expansion thermique, un chargement mécanique de la
gaine est engendré. Pour des dépots d’énergie faisant augmenter la température du combustible au-
dessus de 1800 °C, les gaz de fission intragranulaires sont les principaux contributeurs de ce gonflement
gazeux par pressurisation des bulles. Lamplitude de ce gonflement va dépendre de I'état de l'interstice
pastille-gaine avant le pulse, le chargement étant plus important si le jeu était déja fermé au préalable.

Au cours de cette phase, la température de la gaine ne dépasse pas les 600 °C. La gaine est alors
susceptible de rompre sous l'effet du chargement mécanique engendré par le gonflement du com-
bustible et des gaz de fission, on parle alors de rupture par Interaction Pastille-Gaine (IPG). Ce mode
de défaillance des gaines a basse température serait initié lors de la mise en chargement de la gaine
par la nucléation de fissurations dans les parties externes et riches en hydrures. Les ruptures ainsi
obtenues présentent un facies typique de ruptures fragile. Ces fissurations vont ensuite se propager
jusqu’au matériau de gaine non fragilisé. Ces pointes de fissuration sont des points de concentration
des contraintes mécaniques ou une fracturation ductile est susceptible de s’initier et de se propager
dans toute I'épaisseur de la gaine (Figure 1.16). La propension d'une gaine a se fracturer sous IPG pour
un taux de combustion donné est donc principalement fonction de son degré d’hydruration et de
I'orientation de ces hydrures. La transition fragile-ductile est favorisée par de faibles températures,
une forte concentration en hydrogene et par la présence d’hydrure en pointe de fissures fragiles. Cette
transition semble étre dépendante en premier ordre du gradient de concentration en hydrogene.

Si la gaine résiste a la phase de chargement mécanique, la déformation résiduelle engendrée par
cette phase peut-étre importante comme illustré par la figure 1.17. Pour ce cas précis, la déformation de
la gaine est en moyenne de 10 % et de 25 % au maximum. Il est a noter que ce mode de défaillance par
IPG est favorisé pour des pulses courts (FWHM 3 <10 ms), le décalage entre le chargement mécanique
et 'augmentation en température de la gaine dépendant de la largeur de pulse. Les pulses courts
engendrent un chargement mécanique important avant que la gaine n’ait augmenté en température
(Figure 1.18). Pendant des pulses plus longs, la température de la gaine augmente en méme temps
que le chargement mécanique et présentera un comportement plus ductile (effet de la température
principalement) susceptible d’accommoder le chargement par IPG.

1.3.2.2. Effets des gaz de fission pendant un transitoire RIA

Le gradient de température au sein de la pastille engendre des contraintes de compression et de ten-
sion importantes sur une partie ou I'’ensemble de son volume. Ces contraintes mécaniques entrainent
une fracturation radiale et axiale en périphérie de pastille et de la fragmentation par décohésion des
joints de grains peut aussi survenir comme montré par la figure 1.19 [38, 40]. Ce phénomene de dé-
cohésion des joints de grains est attribué a la pressurisation des pores et joints de grains riches en
gaz de fission pour un taux de combustion suffisamment élevé (ie., ce phénomene est spécifique aux
combustibles fortement irradiés). La pression exercée par les gaz de fission peut atteindre des valeurs
suffisamment élevées pour mettre les joints de grains en tension et conduire a leur décohésion bien que
la pastille soit macroscopiquement en compression [61]. Toutefois ce phénomene de fragmentation
par décohésion des joints de grains a aussi été observé durant des essais mécaniques sur UO, vierge
[55, 62, 63], 1a surpression des bulles de gaz n’est alors pas le seul parameétre pouvant mener a cette
fragmentation.

Cette fragmentation du combustible entraine la mise a disposition de I'inventaire gazeux qui peut
faire gonfler le combustible. Le gonflement dit gazeux est donc un phénomene différent du gonflement
thermique.

Cette fracturation et fragmentation produit des fragments de tailles allant entre 500 et moins de 50

pm.

3. "Full Width Half Maximum", largeur a mi hauteur du pulse
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FIGURE 1.16. — Observation de la fracture par IPG de I'essai OI-11, réacteur NSRR (5-8 GWj/t, 28 um
d’épaisseur d’oxyde, alliage de gaine ZIRLO, enthalpie maximale atteinte 157 cal/g
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FIGURE 1.17. — Essai TK-1, réacteur NSRR, 38 GWj/t, enthalpie maximale atteinte 125 cal/g UO,, 7 um
d’épaisseur d’oxyde [59]
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FIGURE 1.18. — Evolution de la déformation de la gaine en fonction de la température calculée pour
deux essais Cabri dans le plan de puissance maximale. [60]

FIGURE 1.19. - Exemple de décohésion des joints de grains observée apres essai [64]

Dans le cas d'une pastille mise en compression macroscopique par IPG et sous I'effet de son expan-
sion thermique, I'ouverture des joints de grains va étre limitée. Ces gaz portés a hautes températures ne
pouvant s’expandre vont engendrer une pressurisation du combustible, augmentant ainsi le charge-
ment mécanique appliqué sur la gaine. Ce phénomeéne est susceptible de mener a la défaillance de la
gaine, notamment si celle-ci est fragilisée comme expliqué précédemment [61].

Dans un deuxiéme temps, si le crayon est porté a des températures rendant la gaine ductile de telle
sorte que sa rigidité et la pression exercée par le caloporteur ne contrebalancent plus la pression exercée
par les gaz, 'expansion des gaz de fission et le gonflement gazeux concomitant du combustible vont
déformer la gaine. Un réseau de porosité est alors susceptible de se constituer et une grande quantité
des gaz présents dans les joints de grains peut étre relachée. La pression interne de la gaine va étre
augmentée par cette accumulation de gaz libre. Lensemble de ces mécanismes est schématisé figure
1.20.

Le pourcentage de 'inventaire gazeux relaché sous 'effet d'un RIA pour les combustibles a haut taux
de combustion est estimé entre 5 et 25 %. Cette fraction relachée est fonction de I'’enthalpie maximale,
du taux de combustion et de I'inventaire gazeux disponible et de sa localisation (inter-granulaire, bulles
et pores intra-granulaires, bulles de la zone restructurée), de la déformation de la gaine et de la consti-
tution d'un réseau de porosité rendant une quantité important des gaz des joints de grains disponibles.
Il est a noter qu’'aucune corrélation stricte entre la fraction relachée et un parametre combustible/type
de pulse spécifique (taux de combustion, enthalpie maximale, ratio enthalpie maximale/largeur de
I'impulsion) qui serait dominant n’est observée (Figure 1.21, [65]).
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I'impulsion pour différents essais NSRR et CABRI REP-Na [65]

Si le mécanisme principal identifié menant au relaichement d’une fraction de I'inventaire gazeux est
la décohésion des joints de grains, la fraction relachée pendant le pulse étant proche de I'inventaire
inter granulaire, la contribution des différentes parties des pastilles (zone centrale et HBS) a la fraction
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de gaz relachée tant d’'un point de vue cinétique qu’en volume relaché est un sujet d’étude encore
ouvert [17]; I'impact des différents parametres sur les mécanismes sous tendant ce phénomene n’étant
pas exactement compris. Une manieére possible d’étudier ces points est la conduite de traitements
thermiques en cellule de haute activité permettant d’analyser le volume relaché et la cinétique du
relachement couplé a une caractérisation pré et post-recuit.

A cet égard le programme GASPARD mené au CEA Cadarache a donné des éléments de réponse sur
le relachement des gaz de fission en termes de cinétique et de localisation pour des transitoires de
types APRP [66]. Aucune étude de ce type n’a, a notre connaissance, été menée pour des transitoires
représentatifs d'un RIA.

1.3.2.3. Survenance d’une crise d’ébullition

Tout au long de la séquence accidentelle, la chaleur du combustible va étre évacuée par la gaine vers
le caloporteur (la Figure 1.22 montre 1'évolution de la température externe de la gaine en fonction du
temps pendant un transitoire). Cet échange thermique entre le combustible et la gaine est cinétique-
ment pilotée par I'état de I'interstice pastille-gaine en condition initiale, les échanges de chaleur entre
les deux se faisant principalement par conduction thermique. Pour un combustible vierge, la gaine va
commencer a s’échauffer vers la fin du dépot de puissance et sa température maximale est atteinte
apres 1 s.
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FIGURE 1.22. — Evolution de la température maximale du combustible et de I'extérieur de la gaine
pendant un essai NSRR [67]

Sila quantité de chaleur est suffisamment importante, une vaporisation locale du caloporteur aux
alentours de la gaine est possible. Ce phénomeéne est appelé crise d’ébullition; on parle aussi de
Departure from Nucleate Boiling (Departure from Nucleate Boiling (DNB)). La crise d’ébullition dure
typiquement entre 10 et 15 s et la gaine est portée a des températures au-dessus de 1000-1200 K,
I'échange thermique entre la gaine et le caloporteur étant fortement diminué, avant qu'un remouillage
n’ait lieu. Pendant cette crise d’ébullition, une oxydation de la gaine est possible sous I'effet des tres
hautes températures et de I'atmosphere gazeuse. Dans le méme temps, une fois la phase d’IPG passée, la
pression interne du crayon augmente en raison de 'expansion des gaz de fission relachés. Le différentiel
de pression entre I'intérieur et 'extérieur du crayon associé aux hautes températures de la gaine la
rendant ductile peut entrainer un gonflement local amenant a une rupture de gaine.

1.3.2.4. Remouillage

Le remouillage de la gaine lors de la fin de la crise d’ébullition peut conduire a une rupture fragile de
la gaine sous I'effet du choc thermique engendré par la trempe de la gaine a haute température. Cette
rupture fragile est favorisée par I'oxydation importante subie par la gaine pendant la crise d’ébullition
sous l'effet conjoint des hautes températures et de I'atmospheére gazeuse [38].
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1.3.2.5. Conditions mécaniques dans le combustible

Nous venons de voir le déroulement d’'un RIA dans l'ordre chronologique et avons présenté les
différents modes de défaillance de la gaine.

On peut aussi citer les études de Suzuki et al en 2008 [46] et de Guenot-Delahaie et al en 2018 [49] qui
présentent, entre autres, I'état thermo-mécanique du combustible lors de transitoires RIA en réacteurs
de recherche (NSRR ou Cabri). Il est mis en évidence (Figure 1.23) dans les deux études un pic de
contrainte en périphérie fortement localisé dés les premiers instants du transitoire. La périphérie de
la pastille est donc fortement comprimée durant ces instants du fait du pic de température localisé
et de I'interaction avec la gaine tandis que I'intérieur subit des contraintes de traction d’ordre moins
importantes. Par la suite le pic de compression se déplace vers I'intérieur de la pastille. La Figure 1.23,
en montrant les contraintes axiales et circonfenrentielle met aussi en évidence le caractere biaxial du
chargement mécanique avec des pics de compression allant jusqu’a plus de 350 MPa dans les deux
directions dans le cas de I'essai RH-1.
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FIGURE 1.23. — Profil radiaux de température et de contraintes axiales et circonfenrentielle pour I'essai
REP-Nall (gauche) et RH-1 (droite). D’apres [49]

Une fois la phase de refroidissement et le profil parabolique de température atteint, les contraintes
se relachent et un état de traction faible est calculé sur pratiquement tout le rayon avec parfois une
compression au centre de la pastille. Dans I'étude de Suzuki et al, une contrainte de traction importante
est obtenue en périphérie de la pastille une fois le profil de température parabolique établi (Figure
1.24) puisque le code utilisé dans cette étude (RANSS) ne relache pas les contraintes en considérant la
fracturation comme le fait ALCYONE utilisé pour I'étude de Guenot-Delahaie et al.

Pour ce qui est des vitesses de déformation, on peut voir sur la Figure 1.25 le tracé de la vitesse de
déformation circonférentielle en fonction de la température a la périphérie de la pastille en considérant

33



1. Contexte et positionnement de la thése — 1.3. Reactivity Iniated Accident

un matériau élastique parfait. Les valeurs atteintes vont jusqu’a 1 /s et dépassent largement 0,1 /s sur
une large gamme de température. On comprend donc qu'un RIA induit des vitesses de sollicitations
élevées qui sont trés spécifiques et rarement étudiées comme nous le verrons par la suite.
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FIGURE 1.24. — Profil de température (a gauche) et de contrainte hydrostatique (a droite) dans le
combustible lors de I'essai OI-12. D’apres [46]
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FIGURE 1.25. —Vitesse de déformation égg calculée en périphérie de pastille en fonction de sa tempéra-
ture pendant une simulation de I'essai REP-Na 5. [68]

1.3.2.6. Bilan des études en réacteurs expérimentaux

Laugmentation brutale d’enthalpie du combustible sollicite fortement le crayon de plusieurs facons
et une rupture partielle ou totale des gaines est envisageable. Une dispersion partielle ou totale de
I'inventaire combustible dans le caloporteur entrainerait alors la génération d’ondes de pression suite
a la vaporisation de celui-ci. Ces ondes sont susceptibles d’endommager la géométrie du cceur et une
perte de géométrie pourrait entrainer une impossibilité a refroidir certains éléments, menant a une
fusion de ces éléments non refroidis.
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On distingue 4 modes de défaillances [25], (Figure 1.15) des crayons combustibles dont seuls les trois
premiers sont d’intéréts :

1. Une défaillance résultante du chargement mécanique de la gaine engendré par I’expansion
thermique du combustible et des gaz en présence.

2. Une défaillance pendant la crise d’ébullition a haute température. Un ballonnement de la gaine
suivi de sa rupture sous I’effet de sa pression interne est possible. La pression interne peut étre
augmentée de maniere significative si une quantité importante de produits de fissions gazeux
jusqu’a alors piégés dans le combustible est libérée.

3. Une défaillance survenant lors de la trempe de la gaine a la fin de la crise d’ébullition peut générer
un stress thermique important menant a sa rupture, particulieérement si la gaine s’est fortement
oxydée et donc fragilisée pendant la crise d’ébullition.

4. Une défaillance par fusion de la gaine et des éléments combustibles.

Pour les taux d’enrichissement usuels en REP, 'augmentation d’enthalpie ne sera généralement pas
suffisante pour mener a la fusion des éléments du crayon combustible. Néanmoins ce phénomene a
pu étre observé pendant des essais sur des combustibles vierges avec des taux d’enrichissement allant
jusqu'a 20 %.

Ces modes de défaillance sont fonction des parametres accidentels -quantité et cinétique du dépot
d’énergie- et de I'état du combustible et des gaines impactées dont un apergu des états possibles a été
décrit en premiere partie.

En conclusion de cette présentation des études en réacteurs expérimentaux qui visait a présenter le
déroulement d'un RIA et sa phénoménologie, on peut retenir les points suivants :

— Un RIA est en partie caractérisé par la quantité d’énergie déposée dans le combustible, que 'on
mesure usuellement par son incrément d’enthalpie.

— Quatre modes de défaillance dont trois sont d’intéréts pour les REP ont étés identifiés. Ils sont
plus ou moins limitant en fonction du taux de combustion et surviennent pendant des phases
différentes du transitoire.

— Le combustible neuf est limité par la capacité de la gaine a résister a la crise d’ébullition puis au
choc thermique engendré par le remouillage post DNB.

— Le combustible irradié ou fortement irradié est plut6t limité par la capacité de la gaine a résister
ala phase d'IPG pendant la phase d’expansion du combustible. La résistance de la gaine a la
phase d’IPG est fortement dépendante de son état d’hydruration au premier ordre, les fractures
s’amorcant toujours dans les couches externes denses en hydrures.

— Unrelachement important des gaz de fissions survient pendant le transitoire, principalement par
décohésion des joints de grains.

1.4. Codes de simulation pour I’étude des RIA

Comme présenté précédemment, de nombreux codes de calcul visant 8 modéliser le comportement
du combustible sous transitoire RIA tels que ceux réalisés en réacteurs expérimentaux sont utilisés. On
peut citer parmi eux ALCYONE [28, 49, 69], SCANAIR [47, 70], FRAPTRAN [45], RANNS [46, 71], FALCON
[44] ou encore BISON [48]. Ces codes peuvent parfois modéliser le comportement du combustible
a plusieurs échelles qui peuvent aller du crayon a des portions de pastilles. Ils sont utilisés pour
interpréter les résultats des essais expérimentaux en permettant I’acces a des parametres ou des pas de
temps qu’on ne peut atteindre expérimentalement. La confrontation calcul-mesure permet de vérifier
la bonne compréhension du comportement combustible tel qu’intégré dans ces codes.

Lirradiation de base d'un crayon test est simulée en amont a partir des données disponibles du
crayon pere. Le transitoire RIA est ensuite modélisé avec un enchainement multi-physique couplant
différents phénomenes en fonction des codes et de leur version. Un schéma de cette modélisation
multi-physique pour le code ALCYONE est donné figure 1.26. On peut citer parmi ces phénomeénes
les évolutions en température des différents éléments, la neutronique (distribution de puissance), la
corrosion, le gonflement, la densification du combustible, la production et le relachement des gaz de
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fission, les effets mécaniques (contraintes, déformations, jeu pastille-gaine), I'évolution de la pression
interne etc.

Ces différents programmes reposent sur des approches différentes et utilisent des propriétés thermo-
mécaniques, des modeles neutroniques, des lois de comportement, des modeles de comportement des
gaz etc différents et leurs résultats pour des entrées identiques ne sont de fait pas toujours les mémes
[73, 74]. Nous avons pu le voir dans la section précédente avec une différence de contraintes calculées
entre le code RANSS et ALCYONE, ce dernier relachant les contraintes en considérant la fracturation
du combustible.

De plus le probleme multi-physique est fortement couplé (ie., les phénomenes physiques considérés
s'influent mutuellement) et non linéaire. Une présentation sommaire de ces codes est faite dans la
premiere partie d'un benchmark publié en 2013 [73].

ALCYONE est le code de simulation du comportement combustible développé par le CEA, EDF et
Framatome intégré a la plateforme de simulation PLEIADES. Initialement développé pour la simulation
del’irradiation de base, il a depuis été enrichi afin de permettre la simulation de situations accidentelles.
Quatre schémas de calculs sont possibles allant du crayon combustible (1D axi-symmétrique) a un
fragment de pastille combustible+gaine (2D ou 3D). Le probléme thermo-mécanique et 1'évolution du
jeu pastille-gaine est résolu par le logiciel de simulation par éléments finis Cast3m du CEA [75]. Une
présentation de simulations de RIA effectuées avec ALCYONE V1.4 est disponible en [49] et nous avons
déja montré certains résultats de cette étude.

ALCYONE est capable de simuler le comportement combustible sous transitoire grace a [49, 69] :

— Larésolution du bilan de chaleur pour le systéme pastille-jeu-gaine.

— Larésolution du bilan de matiere et de chaleur pour un caloporteur sodium (essais REP-Na).

— Larésolution du bilan de matiéere et de chaleur pour un caloporteur eau, stagnante ou non (essais
NSRR ou Cabri CIP)

— Une loi de comportement décrivant le comportement mécanique non linéaire d’alliages de gaines
irradiées sous transitoire RIA [76, 77].

— La modélisation du fluage et de la fracturation de la pastille ainsi que de la décohésion des joints
de grains.

— La prise en compte du caractere spécifique de la zone restructurée au regard du relachement des
gaz de fissions.

1.4.1. Loi de comportement mécanique pour I’'UO, sous transitoire RIA

11 existe peu d’études sur le comportement mécanique de la pastille en conditions RIA (hautes
températures et hautes vitesses de déformations). De fait la plupart des codes considérent un ma-
tériau élastique ou élasto-plastique parfait. Nous présentons ainsi un apercu de la littérature sur le
comportement mécanique de I'oxyde.

Le combustible est une céramique et présente donc comme beaucoup de matériaux de ce type un
comportement fragile a températures basses et modérés. La contrainte a la rupture est en revanche tres
dissymétrique et peut atteindre 1000 MPa a 'ambiante pour 100 MPa en flexion-traction.

A des températures plus hautes, le comportement devient ductile, des niveaux de déformations signi-
ficatifs atteints sans endommagement visible du matériau peuvent alors étre atteints comme montré
Figure 1.27. Cette transition fragile-ductile est caractérisée par un seuil en température dépendant
de la vitesse de déformation. De maniere générale, plus la vitesse de sollicitation est élevée, plus la
température de transition du domaine fragile vers le domaine ductile sera aussi élevée. Dans le cas
d’un RIA ot les vitesses de déformations peuvent aller jusqu’a 'ordre de 1 /s, un comportement fragile
peut-étre attendue méme a des températures ou le comportement serait ductile dans des conditions de
sollicitations moins extrémes. La dissymétrie du comportement tend a disparaitre avec 'augmentation
de la température et les niveaux de contraintes atteints se rapprochent. Par exemple Byron en 1968 a
réalisé des essais en compression simple avec une vitesse de déformation de 1073 /s a des températures
entre 600 et 2000 °C [62]. Les échantillons d'UO; étaient stoechiométriques (ratio métal oxygene de
2) avec une densité égale a 97 % de la densité théorique et une taille de grains de 19 pm. Il a mis en
évidence que la contrainte maximale décroit lorsque la température augmente.
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FIGURE 1.27. - Comportement de 'UO; en traction et compression. D’apres [72].

Toujours en compression Guérin a mené des essais a vitesse de déformation imposé (10> /s 21073
/s) entre 600 et 1700 °C sur de 'UO; stoechiométrique polycristallin, d'une densité de 95 % de la densité
théorique et une taille de grain de 5 ym [78]. Une température de transition fragile-ductile autour 1000
°C a été identifiée. Une augmentation de la limite d’élasticité et de la contrainte ont étés observés avec
I'augmentation de la vitesse de déformation ou la diminution de la température.

Plus récemment Salvo et al ont rapporté lors d’essais de compression uniaxial a haute vitesse de
déformation (jusqu’'a 107! /s une température de transition fragile-ductile entre 1100 et 1300 °C [54].
Létude a été menée sur deux lots de densités égales a 96,4 et 98 % de la densité théorique. LUO, était
polycristallin avec une taille de grains autour de 10-15 ym et un ratio Oxyde-Metal (OM) de 2. A la
vitesse de déformation de 10~! /s, un comportement ductile a partir de 1550 °C a été observé avec un
endommagement diffus du matériau caractérisé par une microfissuration importante le long des joint
de grains. On aussi peut citer le travail antérieur de Dherbey et al [79] qui observa le méme phénomeéne
lors d’essais de fluage en compression sur de 'UO; polycristallin dense (98% de la densité théorique)
avec des tailles de grains entre 9 et 36 um. Une loi en sinus hyperbolique avait été proposée pour
modéliser ces essais de fluages. Cette fragmentation de la céramique serait le résultat de contraintes
de tractions qui se développent a I’échelle microscopique le long des joints de grains alors que le
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matériaux est macroscopiquement mis en compression. Cela a notamment était mis en évidence par
différents travaux de simulations micro-mécanique a I’échelle d'un agrégat polycristallin représentatif
[80]. Toujours dans I’étude de Salvo et al, un comportement fragile a été observé a 1100 °C avec une
rupture brutale et une fragmentation importante de I'échantillon. Ces travaux font partis des quelques
travaux présents dans la littérature étudiant le comportement mécanique de 'UO; a des vitesses de
déformation aussi élevées, s'approchant ainsi des conditions de sollicitations représentatives d'un RIA.

Une évolution similaire du domaine de comportement fragile et ductile de la céramique a été mis en
évidence en traction. Par exemple Evans et al ont identifié une température de transition fragile-ductile
autour de 1200 °C lors d’essais de flexion trois points [81]. De méme, Canon et al ont identifié une
température de transition similaire autour de 1200 °C lors d’essais de flexion quatre points avec une
contrainte a la rupture de 120 MPa pour une vitesse de déformation de 2.1073 /s [63]. Dans cette
étude, la température de transition (prise comme la température la plus basse ol la courbe contrainte-
déformation n’est plus linéaire) passe de 1450 a 1750 °C lorsque la vitesse de déformation passe de
2,5.107% /s22,5.10~% /s comme on peut le voir sur la Figure 1.28.
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FIGURE 1.28. — Evolution de la contrainte maximale (Ultimate Tensile Stress) sur des essais de flexion 4
points sur UO; a différentes températures et vitesses de chargement. D’aprés Canon

[63].

1.4.2. La loi de comportement L3F

La L3F (pour Loi Fissuration-Fluage-Fracturation) est la loi de comportement mécanique utilisée
dans ALCYONE pour décrire le comportement mécanique du combustible. Elle est basée sur le modéle
proposé par Salvo et al [54, 55] décrivant le comportement du combustible a hautes températures
(1100-1700 °C) et a hautes vitesse de sollicitations (entre 10~% et 10~} /s) en compression. Elle décrit :

— le fluage thermique et le fluage d’irradiation

— la fragmentation des joints de grains

— lafissuration macroscopique en traction

Le fluage thermique est décrit par une fonction en sinus hyperbolique avec une dépendance a la
porosité basée sur les travaux de Dherbey et al [79]. La fragmentation est modélisée par un tenseur
de déformation plastique associé a un critere de plasticité (ie., I'’écoulement plastique vaut 0 si le
critere de plasticité en contrainte n’est pas atteint) et a un seuil en température. Laugmentation de la
porosité liée a la fragmentation est aussi prise en compte. La fissuration macroscopique en traction
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1. Contexte et positionnement de la thése — 1.4. Codes de simulation pour I'étude des RIA

est basée sur la loi de comportement DDIF2 [15] : dans le cas d'une traction uniaxiale, la réponse
du matériau pilotée par cette loi est élastique jusqu’a atteindre la contrainte a la rupture puis est
adoucissante linéaire jusqu’a la rupture complete du matériau. La réponse de cette loi a un chargement
bi-axial a été déterminée sur un cube élémentaire unique entre 1000 et 3000 °C et pour des vitesses de
déformation entre 10! /s et 10 /5. Les surfaces de charge (réponse en contraintes a4 une déformation

biaxiale imposée) pour des vitesses de déformation équivalente (€.4 = /€2 + éiy) de 1 /set10 /s sont
données en figure 1.29. Les lignes en pointillées représentent le modele de fluage en sinus hyperbolique
seul, les lignes pleines la prise en compte de la fragmentation/fracturation. Les couleurs indiquent
le mode de déformation dominant. La contrainte en traction est ici seulement bornée a 0=136 MPa
pour mieux visualiser les résultats. On peut observer qu’a 1 /s les deux mécanismes de déformation
interviennent avec une dominante pour la fragmentation des joints de grains entre 1600 et 2400 °C. A
10 /s, les contraintes sont majoritairement dues a la fragmentation tant en traction a partir de 1200
°C qu’en compression a partir de 1400 °C. La dépendance du domaine de température dans lequel la
fragmentation survient a la vitesse de déformation dans cette loi de comportement est ici clairement
mise en évidence.
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FIGURE 1.29. — Surface de charge (o, 0yy) donnée par la loi L3F pour une vitesse de déformation
équivalente de 1 /s (a gauche) et de 10 /s ( a droite). D’apres [82]

1.4.3. Relachement des gaz de fission (RGF)

Le relachement des gaz de fission sous transitoire RIA est un phénomene complexe et les approches
retenues pour le modéliser dans les codes sont nombreuses. De fait une assez grande dispersion du
RGF durant le calcul d’'un transitoire a été mis en exergue par la derniere phase du benchmark de
I'OCDE qui s’est terminée en 2019 [83]. On peut voir cette dispersion sur la Figure 1.30.

Dans ALCYONE, le relachement du gaz présent aux joints de grains est piloté par la L3F : quand
un seuil de porosité plastique (représentant la fragmentation du combustible) est dépassé, le joint
de grains est considéré comme ouvert. Si le joint de grains est ouvert, tout I'inventaire gazeux inter-
granulaire concerné calculé par le modele de comportement des gaz de fission CARACAS [84] est
relaché. Les joints de grains des zones restructurées (HBS), en plus de ce critére de porosité plastique,
sont supposés ouverts des que la température dépasse un seuil de température. Ce seuil correspond
aux premiers relachements de gaz observés sur l'installation MERARG lors de traitements thermiques
visant a étudier les mécanismes de relachement des gaz de fission en conditions Accident par Perte de
Refrigérant Primaire (APRP) [72].

Si ce couplage donne d’assez bon résultats tant d'un point de vue de la quantité de gaz relachée (Figure
1.31) et de 'extension radiale de la zone fragmentée [49], il néglige certains effets en ne considérant que
la fragmentation pilotée par les contraintes de compression dans le combustible pendant le transitoire.
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D’autres phénomenes comme la fissuration due a la traction parfois observée a la périphérie du
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combustible ou la surpression des bulles de gaz seraient a prendre en compte.

160 000

140 000

120000

100000

80000

FGR {(mm3)

60000

40000

20000

Fission gas release

time (s)

160000

140000

120000

100000

80000

FGR (mm3)

Ps 60000
—FGR
-~ =FGR (Max)
= =FGR {Min)

40000

20000

o

0

Fission gas release

——CEA
——ENEA
+—S5M
—+—GRS
~+—IRSN
—+—JAEA

—a—PSI

: —+—Tractebel
uv
——=\TT
——FGR{exp)
— = FGR{min)
- = FRG(max)

UG —
———

2 4 6 8 10

FIGURE 1.30. — RGF calculé pour 'essai CIP0-1 pour différents codes de calcul. La mesure du RGF est
en ligne noire. D’apres [83].
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FIGURE 1.31. - Comparaison du relachement des gaz de fission calculé avec ALCYONE et mesuré. De
gauche a droite REP-Na 2, 4, 3 et 5. D’apres [68].

Si la quantité de gaz relachée dans le volume libre est un parametre d’intérét, la cinétique de ce
relachement et 'augmentation de pression interne du crayon qu’il entraine sont aussi des phénomenes
d’intéréts majeurs a modéliser avec précision. En effet si une crise d’ébullition survient pendant le
transitoire, la cinétique du RGF va jouer au premier ordre sur la déformation de la gaine et sa potentielle
rupture par ballonnement. Récemment, Guenot Delahaie et al ont étudié 10 essais NSRR avec le code
ALCYONE [85]. Globalement les auteurs présentent un bon agrément entre les grandeurs calculées et
mesurées (température externe de la gaine, durée de la crise d’ébullition, quantité de gaz relachée...).
IIs ont aussi montré qu'’il était possible de reproduire les déformations de gaine mesurées post-mortem
apres essais en décalant temporellement la survenance du RGF durant le calcul. Pour I’essai TK-1 ol la
déformation maximale mesurée est de 25 % (illustrée précédemment en Figure 1.17), La déformation de
la gaine calculée passe de 5 % initialement calculée a 18 % dans le cas o1 le RGF est décalée de 0,44 s du-
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rant le calcul. Cette approche a été généralisée aux 10 essais considérés dans cette étude et un meilleur
agrément calcul-mesure sur la déformation résiduelle de la gaine a ainsi été obtenu. On peut ainsi
voir Figure 1.32 les écarts calculs-mesures sur la déformation résiduelle de la gaine avant le recalage
temporel du RGE La méme comparaison apres recalage temporel du RGF est montrée en Figure 1.33.
Les auteurs concluent que 1) un RGF progressif est a prendre en compte au lieu du relaichage instantané
dés qu'un seuil de fragmentation est dépassé comme actuellement considéré et 2) la modélisation du
RGF associée a la fragmentation du combustible induite par les contraintes de tractions en périphérie
de pastille sont nécessaires pour mieux rendre compte du comportement du combustible. Une telle
modélisation nécessite des résultats expérimentaux permettant de mieux modéliser la fragmenta-
tion/fissuration du combustible ainsi que la relation entre la fragmentation/fissuration et le RGE la
cinétique de ce dernier étant un parametre important.
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FIGURE 1.32. - Déformation circonférentielle résiduelle de la gaine calculée vs mesurée (moyenne des
mesures) sans recalage temporel du RGE calculs ALCYONE [85]
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des mesures) apres recalage temporel du RGE calculs ALCYONE [85]

42



1. Contexte et positionnement de la thése — 1.5. Bilan et axes d’études de la these

Il ressort que la modélisation du RGF est importante si 'on veut modéliser le plus fidéelement
possible la température externe de la gaine et sa déformation pendant le transitoire. Ces deux
grandeurs sont des parameétres importants qui pilotent une éventuelle défaillance ou non de la gaine
en deuxieme partie de transitoire comme nous 'avons vu précédemment. 1l est donc important de
proposer de nouvelles données expérimentales, les études portant sur le comportement mécanique
de la pastille dans les conditions de sollicitations et de température d'un RIA étant peu nombreuses.

1.5. Bilan et axes d’études de la thése

Dans ce chapitre bibliographique nous avons tout d’abord présenté le combustible nucléaire et les
évolutions majeures qu’il subit durant son séjour en réacteur. Nous avons pu voir que le combustible
voit sa composition évoluer et présente apres un certain taux de combustion une microstructure tres
hétérogene.

L'accident par insertion de réactivité ou RIA a ensuite été présenté. Ces situations sont étudiées avec
des essais en réacteur de recherche capable de reproduire une insertion de puissance représentative.
D’un point de vue phénoménologique, les observations post-essais montrent une fissuration et une
fragmentation importante des pastilles combustibles. Deux mécanismes possibles de défaillance de
la gaine ont étés identifiés a savoir la rupture par interaction pastille-gaine (IPG) et la rupture par
ballonnement aprées une importante déformation de la gaine.

Ces essais intégraux sont interprétés avec des codes de calcul (Fuel Perfomance Code) qui modé-
lisent de facon plus ou moins poussée la thermo-mécanique du crayon test. Nous avons notamment
présenté I'approche retenue dans le code de calcul ALCYONE-RIA pour modéliser le comportement
mécanique de la pastille et le RGF en utilisant une loi de comportement décrivant la fragmentation du
combustible par une déformation plastique équivalente. La L3F a été mise au point sur la base d’essais
en compression uniaxiaux dans des conditions de température et de vitesse de déformation proches
d’'un RIA. Le RGF est piloté par un seuil sur la déformation plastique équivalente calculée et par un
seuil en température déterminé empiriquement pour la zone restructurée. Si cette approche donne de
trés bons résultats certains phénomenes ne sont néanmoins pas modélisés. Premierement la loi de
comportement a été définie dans des conditions de chargement uni-axial et sur combustible vierge.
Une étude de la survenance de la fragmentation du combustible sous chargement bi-axial et sur irradié
afin de déterminer 'impact des bulles de gaz ou des dommages d’irradiation serait nécessaire en toute
rigueur. Deuxiemement la cinétique de ce relachement des gaz est mal connue bien que celle-ci ait
un impact au premier ordre sur le résultat des simulations, notamment sur la température et la défor-
mation résiduelle de la gaine. Ces deux grandeurs pilotent au premier ordre une éventuelle rupture
par ballonnement de la gaine. Une mesure du RGF en ligne pendant la fragmentation/fracturation du
combustible sous un chargement mécanique représentatif pourrait donc apporter des éléments de
compréhension de ce phénomene.

Pour ce faire, nous allons présenter en chapitre 2 une plateforme et méthode expérimentale de
chauffage laser capable de reproduire des transitoires représentatif d'un RIA en terme de température
et de vitesse de déformation sur un échantillon d’'UO». Le chapitre 3 sera dédié a I'’étude de I'interaction
laser-UO, qui est un parametre matériau a connaitre si ’on veut proposer un outil numérique de
simulation thermo-mécanique de chauffes laser sur combustible vierge. Le chapitre 4 aborde ce sujet
en présentant le code de calcul thermo-mécanique et la loi de comportement mécanique développée
pour rendre compte du comportement mécanique de 'UO, sous chauffe laser. Enfin le dernier chapitre
présentera les résultats expérimentaux de chauffes laser effectuées sur UO,. Ces chauffes visaient a la
fois a reproduire la totalité de la phase d’augmentation de température d’un transitoire RIA ainsi qu’a
induire des phénomenes d’intéréts pour I'étude du RGF comme de la fragmentation ou de la fissuration.

Une visualisation de I'articulation des différents chapitres de cette these est visible Figure 1.34.
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Développements expérimentaux

- Développer de nouveaux moyens expérimentaux
- Caracteriser et maitriser I'ensemble du banc
expérimental (lasers et instrumentation)

A

Analyse | Dimensionnement

Analyse thermo-mécanique

-Code de simulation numérique

-Maitrise et analyse de la simulation thermique
-Analyse du comportement mécanique
d'échantillons soumis a des chauffes laser:

quelles conditions mécaniques atteintes vis
a vis des conditions prototypiques?

FIGURE 1.34. — Articulation des différents chapitres au vu des objectifs et de la problématique de
recherche posée au cours de ce chapitre.
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2. Développement des expériences de
chauffage laser RIA
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2.1. Introduction

Comme nous venons de le voir dans le chapitre bibliographique, une meilleure compréhension de
certains phénomenes pouvant survenir durant un RIA est souhaitable. L'approche historique des tests
en réacteurs expérimentaux ne permet pas de réaliser un nombre d’essais importants ou I'observation
in-situ de I’évolution de I'état mécanique de la pastille pendant I'essai. Il serait donc intéressant de
pouvoir soumettre des échantillons combustibles a des conditions thermiques et mécaniques repré-
sentatives du transitoire dans des conditions permettant une multiplication et paramétrisation des
essais ainsi qu'une observation en temps réel de I’échantillon. Dans le cas de I’Accident par Perte de
Réfrigérant Primaire, caractérisé par un transitoire d'une durée de I'ordre de la minute et une tempé-
rature gaine maximale atteinte de 1'ordre de 1000 °C [86], des boucles expérimentales existent pour
reproduire a I’échelle du laboratoire des conditions thermiques représentatives. On peut citer la boucle
MERARG développé par le CEA [87] pour |'étude de la cinétique de relachement des gaz de fission ou le
four utilisé dans le cadre du projet international SCIP (Studsvik Cladding Integrity Project) portée par
la société Studsvik en Suede [88]. Ces plateformes permettent de conduire un grand nombre d’essais
parémétrisables (atmosphere, caractéristiques du transitoire, caractéristiques de I’échantillon) sans
avoir recours a un réacteur expérimental. Les essais sont conduits sur des échantillons préalablement
irradiés en réacteurs commerciaux dans des laboratoires de haute activité. Ces laboratoires sont dotés
de cellules blindées qui protégent les expérimentateurs des rayonnements émis par les échantillons
étudiés. Les manipulations se font au moyen de bras robotiques commandés a distance par un opéra-
teur.
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2. Développement des expériences de chauffage laser RIA — 2.2. Principe expérimental du transitoire
thermique induit par laser pour la reproduction d’'un RIA

Les techniques de chauffage communément utilisées (four résistif ou HF) dans ces boucles expérimen-
tales ne permettent pas de reproduire un transitoire RIA qui est notamment caractérisé par un profil
radial de température piqué en périphérie et une cinétique rapide (dizaine de milliers de °C/s pendant
quelques ms). Il est donc nécessaire de développer de nouvelles techniques expérimentales sil’on veut
reproduire un transitoire RIA sur un échantillon combustible et étre capable d'interpréter les résultats
obtenus.

Le chauffage laser estun procédé communément utilisé pour souder, découper, graver, vaporiser
des matériaux divers ou pour I'étude des matériaux a haute températures en utilisant I’échauffement
causé par I'absorption d’'une onde électro-magnétique. Ce procédé regroupe plusieurs avantages :

— 1l est sans contact, permettant ainsi une observation de I'échantillon avec d’autres moyens
d’études (pyrométrie, thermographie infrarouge, imagerie visible),

— Lamise en forme du ou des faisceaux laser permet de maitriser avec précision la zone sur laquelle
est déposée la puissance laser,

— Leslasers de fortes puissances permettent de déposer des puissances importantes de maniere
quasi-instantanée (montée a la puissance maximale en moins d'une milliseconde).

Les lasers sont assez peu souvent utilisés sur des céramiques nucléaires. Lorsqu'’ils le sont, c’est le
plus souvent afin de chauffer et d’étudier les propriétés d'un matériau a hautes-températures. C’est
le cas par exemple des travaux menés a I'Institut des Transuraniens a Karlsruhe en Allemagne avec
I'utilisation d'une plateforme de chauffage laser intégrée dans un laboratoire de haute activité pour
la détermination de changements de phase ou pour la mesure des propriétés thermo-physiques
de céramiques nucléaires. Dans le premier cas le matériau étudié est chauffé par laser et 'analyse
d’éventuels plateaux de température lors du refroidissement permet de déterminer les changements de
phase. Dans le deuxieme cas, le matériau est chauffé par laser par une de ses faces jusqu’a une certaine
température et une deuxieme impulsion laser envoyée sur la face arriere. La mesure du thermogramme
(evolution de la température en fonction de la température) en face avant permet ensuite de remonter
a des propriétés comme la diffusivité ou conduction thermique, a la capacité thermique ou encore a
I’émissivité du matériau. Ainsi les points de fusions de différents matériaux nucléaires comme 'UQO2
[89], 'U30g [90], le PuO, [91], I'U;_ Am, [92], le NpO- [93], de mélanges PuO, + ThO, [94], des nano-
cristaux d'UO; [95] ou méme du carbure de tantale-hafnium (TaHfC) ont put étre déterminés.[96].
Des caractérisations de certaines propriétés thermophysiques (conduction, diffusivité ou capacité
thermique, émissivité etc) ont étés effectués pour le ThO, [97] ou pour 'UO, [98, 99].

2.2. Principe expérimental du transitoire thermique induit par
laser pour la reproduction d’un RIA

Dans le cadre de ses travaux de these (2017-2020) a I'Institut Fresnel et au CEA, Thibault Vidal a
démontré la pertinence du chauffage laser pour la reproduction de la thermique d’un transitoire RIA et
a élaboré dans le méme temps une plateforme expérimentale pour ce faire [100, 101]. La plateforme
CHAUCOLASE (CHAUffage COntrolé par LASEr) est basée a I'Institut Fresnel et a été concue, en
collaboration avec le CEA, pour soumettre des échantillons a des températures extrémes en se basant
sur des lasers a fortes puissances (kW) et a fait 'objet d'une publication dédiée a sa présentation [102].
Le principe expérimental retenu illustré en Figure 2.1 consiste a chauffer un disque d'UO, -sur une
ou deux faces- d’épaisseur sub-millimétrique et découpé a partir d'une pastille. Cette approche peut
éventuellement permettre de chauffer un disque et la gaine, la chauffe se faisant par les faces planes de
I'échantillon. Dans le cadre de sa theése, T. Vidal a reproduit I'incrément de température en périphérie
de pastille en utilisant un faisceau laser annulaire gaussien afin de ne chauffer que la périphérie de
I’échantillon.

Le scénario de chauffe était alors le suivant :

— Le disque d'UO; est porté et maintenu dans son porte échantillon a une température initiale au

moyen d'un premier faisceau laser gaussien ou homogeéne,

— La périphérie de I'’échantillon est chauffée par le faisceau annulaire de dimensions préalablement

sélectionnées (rayon, épaisseur) sur une ou deux de ses faces.
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2. Développement des expériences de chauffage laser RIA — 2.3. Dispositif expérimental pour I'étude
des RIA par chauffage laser

L'un des objectifs en début de ma thése, en plus de I'interprétation mécanique de telles chauffes, était
d’atteindre une meilleure représentativité du transitoire RIA en chauffant aussi le cceur de I’échantillon
afin de reproduire la totalité de I'évolution radiale de température d’'un RIA. Nous nous sommes aussi
intéressés a proposer de nouveaux diagnostiques, comme par exemple un dispositif de visualisation en
temps réel pour observer I'éventuelle fragmentation ou fracturation de I’échantillon. Les développe-
ments réalisés pour complexifier les transitoires possibles ou pour proposer de nouveaux moyens de
caractérisations seront présentés plus loin dans ce chapitre.

z
Faisceau laser annulaire 1
X
y
|
| I
— : i

Section d’une pastille d’'UO,

- Section de la gaine

| | [
' | \
O Matériau isolant

Faisceau laser annulaire 2

FIGURE 2.1. - Principe de chauffe par laser annulaire imaginé pour une section de crayon (pastille et
gaine) et d'un matériau isolant, d’apres T. Vidal [100]

2.3. Dispositif expérimental pour I’étude des RIA par
chauffage laser

Nous allons maintenant présenter I'ensemble des techniques expérimentales utilisées et développées
pour cette thése. La plateforme CHAUCOLASE, basée a 'Institut Fresnel et sur laquelle se sont déroulées
les expériences, regroupe différents éléments que nous allons détailler :

— La chambre d’expérience,

— Les différents portes-échantillons utilisés qui maintiennent I’échantillon pendant la chauffe,

— Les dispositifs de mesures (thermographie infrarouge, pyrométrie), de régulation de température
et de calibration (corps noir haute température),

— Le dispositif d’observation en temps réel de I'échantillon,

— Les lasers et les systémes de mise en forme des faisceaux laser utilisés pour la chauffe.

2.3.1. Chambre d’expérience

La chambre d’expérience utilisée est une enceinte double parois circulaire de rayon interne 15 cm
en acier inoxydable (304L, peut étre utilisé jusqu’a 500 °C) dotée de plusieurs acces optiques (hublots
interchangeables) refroidie a I'’eau par un circuit interne. Son dessin technique est visible sur la Figure
2.2. Les hublots sont de dimensions standards 1,5 pouces ( 3,81 cm) montées sur des brides KF40 que
I'on peut monter et démonter a I'envie. Ces hublots sont au nombre de 8 sur la circonférence de la
chambre plus un hublot supérieur. Quatre types de hublots sont utilisés : des hublots en silice fondue
avec un traitement antireflet dans les bandes 350-700, 650-1050 ou 1050-1700 nm et des hublots en
fluore de Baryum (BaF,), Germanium (Ge) ou Séléniure de Zinc (ZnSe), ces derniers étant adaptés
pour le domaine infrarouge. La chambre est aussi dotée de plusieurs passages a vide (fibre optique,
cable électrique et thermocouple, circuit d’eau etc). Cette enceinte permet de travailler sous vide
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jusqu’a 10~ mbar en vide primaire et jusqu’a 10”7 mbar en vide secondaire. Il est aussi possible de se
placer sous atmospheére controlée (Argon par exemple). Nous avons travaillé uniquement avec le vide
primaire au cours de cette thése. La chambre tient aussi le role de dissipateur de la chaleur rayonnée
par I'échantillon et a été dimensionnée avec ce role en téte. En cas d'une erreur expérimentateur
ou d’'une défaillance logicielle ou matérielle, la chambre sert aussi a contenir la puissance laser. Le
plancher de la chambre est un plateau taraudé amovible sur lequel on peut visser le matériel souhaité
(porte-échantillon, miroirs...).

N P e v P IF 1M DOUBT ASK

NOTES

] e DENRAT 3

4 - 1 3
LEAK CHECK @ 10 mbar, Ls o&@, :
CLEAN TO Wi:1232 %m 1

S, [T | NeYCo
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FIGURE 2.2. — Photo et dessin technique de la chambre d’expérience
2.3.2. Portes-échantillons

Deux portes-échantillons ont étés utilisés pour cette these. Ils servent a maintenir I’échantillon
pendant la chauffe tout en permettant un accés optique et a contenir d’éventuels fragments. Ils
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sont tous les deux principalement constitués d’oxyde de zirconium (ZrO,) stabilisée a I'yttria qui est
une céramique présentant une tres bonne tenue aux hautes-températures et une faible conductivité
thermique [103].

Le premier porte échantillon (Figure 2.3) consiste en un corps de zircone dans lequel est placé
le disque maintenu entre deux fenétres en saphir. Le saphir présente en effet de bonnes propriétés
optiques, thermiques et mécaniques pour notre utilisation. Le saphir possede une large bande de
transmission optique entre le visible et jusqu’a 5 pm permettant ainsi un acces optique a I’échantillon
dans cette bande. Il possede aussi une bonne tenue a la température avec une température de fusion
autour de 2000 °C. Un systéme de cale permet de positionner et d’auto-centrer des échantillons de
différentes tailles dans ce porte-échantillon. Ce porte échantillon maintient donc I’échantillon par ses
faces en le plaquant plus ou moins fortement entre deux fenétres en saphir. Il est fixé sur un jeu de
double platines micrométriques permettant de déplacer avec précision I’échantillon.

Support Zr0,
Cale Zr0,

—  Echantillon UO,

Saphir

Anneau Zr0,

Base ZrO,

FIGURE 2.3. — A gauche : Vue de dessus de la chambre avec les platines de déplacement. La fleche
et I'insert montrent la position et une photo du porte-échantillon 1. A droite : schéma
détaillé du porte-échantillon 1

Le deuxiéme porte-échantillon, développé au cours de la theése pour palier aux limitations du premier,
maintient I’échantillon par la tranche avec deux machoires en zircone. Deux fenétres en saphir sont
toujours présentes mais un espace entre I’échantillon et celles-ci est assuré. Les éventuels fragments
sont toujours contenus grace a un systéeme de "cendrier" placé sur sa base. La machoire supérieure
exerce une pression grace a un systeme de piston et de ressort. L'échantillon est auto-centré pour diffé-
rentes épaisseurs. Ce deuxiéme porte-échantillon permet d’assurer qu’il n'y a pas d’échange thermique
entre le saphir et I'échantillon. Le saphir étant un trés bon conducteur de chaleur, un pont thermique
était une éventualité que nous souhaitions éviter. La contre-partie de cette approche est que la pres-
sion exercée par la machoire supérieure peut modifier le comportement mécanique de I’échantillon.
Ce porte-échantillon est congu pour étre fixé sur une platine de déplacement micrométrique 5 axes
(Newport 9082-M Wide) comme montré sur la Figure 2.4.

2.3.3. Faisceaux lasers

Les sources laser utilisées pour la génération du transitoire sont des lasers de puissances a fibre
ytterbium (1=1070 nm) non polarisées. Deux sources de 1500 et 2000 W respectivement ont étés
utilisées pendant la thése pour la génération des transitoires thermiques. Une diode laser de quelques
dizaines de watt (A=808 nm) a été utilisée pour préchauffer I’échantillon jusqu’a une température
définie avant la génération du transitoire. Le laser 1500 W délivre une faisceau monomode gaussien
avec un facteur M2 ' annoncé de 1,1 +0, 1. C’est le faisceau laser utilisé pour la génération des faisceaux
annulaires. Le laser 2000 W est un faisceau multi-mode qui est utilisé pour la génération d'un faisceau
homogene.

1. Décrit la qualité du faisceau. Un facteur M2 de 1 correspond a un faisceau gaussien parfait limité par la diffraction de la
lumiére.

49



2. Développement des expériences de chauffage laser RIA — 2.3. Dispositif expérimental pour I'étude
des RIA par chauffage laser

FIGURE 2.4. - A gauche : Vision CAO du porte-échantillon 2. A droite : Photo du porte-échantillon
monté sur la platine de déplacement avec un disque d’'UO,

Laser 1500 W Laser 2000 W Diode de préchauffe
Fabricant SPI Laser SPI Laser LIMO
Modele Qube 1500 (non Qube 2000 (non F200-DL808 (non
polarisé) polarisé) polarisé)
Longueur d’onde 1070 nm 1070 nm 808 nm
Largeur spectrale 10 nm 10 nm 4nm
(FWHM)
Puissance Min/Max 150/1500 200/2000 non mesurée/40
(W)
Faisceau Monomode tranverse Multimode Gaussien
(faisceau gaussien)
M2<«1,1
Diametre en sortie de 13,5 10 8,5
collimateur (en mm a
1/€?)
Vitesse de montée 5us 5 us non renseignée
constructeur

TABLEAU 2.1. — Caractéristiques principales des faisceaux laser utilisés

2.3.3.1. Instruments de caractérisation

Pour caractériser les faisceaux lasers, plusieurs instruments ont étés utilisés tout au long de la these.

Pour la caractérisation du profil d’intensité des faisceaux, nous avons utilisé I'imageur Beamage 4M
de la société Gentec-EO (Figure 2.5, a droite). Cet imageur est équipé d'un capteur CMOS fonctionnant
entre 355 et 1150 nm, sa résolution est de 4,2 millions de pixels (2048x2048) pour une taille de pixels de
5,5 um.

La mesure de puissance est faite grace a un calorimetre (Gentec-EO UP55C-2.5KW-HD-D0) pouvant
mesurer jusqu’'a 2500 W (Figure 2.5, a gauche). Les mesures de puissance permettent de comparer les
écarts de puissance entre la puissance demandée et celle déposée sur I’échantillon. Les mesures de
puissances sont effectuées dans le plan de ’échantillon afin de prendre en compte les pertes suscitées
par les différents éléments optiques.
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gentec-¢, >

FIGURE 2.5. — A gauche : calorimetre utilisé pour la mesure de puissance. A droite : imageur utilisé pour
la caractérisation du profil d’'intensité des lasers

2.3.3.2. Faisceau annulaire

Les deux grandes solutions techniques pour mettre en forme un faisceau annulaire sont I'utilisation
d’un axicon? (ou axicon + lentille) ou d'une optique diffractive ® qui reproduit la fonction optique d'un
axicon ou d'un axicon + lentille. Un faisceau annulaire gaussien est caractérisé par son rayon noté R,
et son waist -rayon a 1/ €%, noté wgay-; I'épaisseur de I'anneau vaut alors deux fois son waist. Un schéma
explicatif est donné Figure 2.6. Le profil d’intensité radial théorique d’un tel faisceau est le suivant
[100] :

—2(r—2Rarz)2
I(r,Ran,wan) = Imaxe “an (2.1)

Avec I I'intensité en W.m 2 etrla position radiale. I,y est 'intensité radiale maximale pour r = R,

et vaut :
P
Iax = oR2 (2.2)
an 2
7 (%.e ©n ) + Run.—w”\”/'iﬁ.erfc(——‘/g)'{i“")

P étant la puissance laser en W et erfc la fonction erreur complémentaire :

erfe(x) = — f T e dx 2.3)
VT Jx )

Le détail de I'obtention de I'équation de I, est donnée en Annexe A.

FIGURE 2.6. — Représentation d'un faisceau annulaire gaussien et de ses caractéristiques. D’apres [100].

Pour ce travail de these, les faisceaux annulaires gaussiens sont obtenus grace a une optique dif-
fractive (Diffractive Optical Element (DOE)) fournie par la société Silios Technologies qui contient la
fonction optique d'un axicon + lentille convergente (f= 50 cm). Dans le plan focal, 'anneau gaussien
obtenu a un rayon de 3,9 mm et une épaisseur a 1/e2 de 0,2 mm comme montré Figure 2.8. Cette

2. Dans le cas présent, un axicon est une lentille conique
3. Element qui modifie le front d’onde du faisceau incident
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optique ne peut accepter que des faisceaux ayant un diametre compris entre 4 et 10 mm. Le faisceau
laser 1500 W mesure environ 13,5 mm de diametre en sortie de collimateur, ce qui est trop grand pour
I'optique diffractive; aussi nous réduisons les dimensions du faisceau au moyen d'un systeme afocal.
Ce systeme afocal est composé de deux lentilles : la premiére est convergente avec une focale de 300
mm et la deuxieme est divergente avec une focale de -150 mm. Le rapport des focales vaut 0,5 et 'on
réduit ainsi d'un tel facteur les dimensions du faisceau. Un schéma et une photo du montage complet
sont visibles Figure 2.7.

F=500 mm F=250 mm DOE

Collimateur I

Echantillon

35 cm d 50 cm

FIGURE 2.7. - En haut : schéma du montage optique utilisé pour obtenir un faisceau annulaire . En
bas : photo et description du montage.

On observe sur la Figure 2.8 le faisceau annulaire imagé dans le plan focal du DOE et les profils
théoriques et expérimentaux obtenus. On peut observer un résidu de puissance au centre de I'anneau
correspondant a I’ordre 0 du systeme diffractif. D’aprées la documentation constructeur, la puissance
contenue dans ce résidu d’ordre 0 est inférieure a <1 % dans le plan focal du DOE. On peut aussi voir
que la puissance n’est pas totalement homogene le long de sa circonférence du fait de I’alignement qui
n’est pas parfait. A titre d’exemple, si l'on effectue 25 mesures d’épaisseur et d’amplitude réparties sur
la circonférence de cet anneau, I'épaisseur moyenne de 'anneau est de 201 pm avec un écart type de 7
um et I'écart type sur 'amplitude est de 4%. Le faisceau obtenu reste donc globalement homogene et
d’une treés bonne qualité malgré de petites disparités en épaisseur ou en amplitude et correspond assez
bien a I’équation théorique de la distribution d’intensité.

On peut en défocalisant le faisceau (ie., en augmentant ou en diminuant la distance DOE - cap-
teur/échantillon) jouer sur les dimensions du faisceau annulaire comme montré sur le graphe donné
en Figure 2.9. Néanmoins plus on défocalise le faisceau plus on observe un résidu de puissance im-
portant au centre de 'anneau aussi I’'on ne peut s’écarter de la distance nominale du DOE (50 cm)
que d’'une dizaine de cm dans l'une ou I'autre direction. Ce comportement permettra comme nous
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FIGURE 2.8. - A gauche : image normalisée du faisceau annulaire dans le plan focal du DOE. A droite :
profil d’intensité théorique pour un rayon de 3,9 mm et un waist (demie-épaisseur) de
0,1 mm comparé aux profils mesurés

le verrons d’ajuster de maniére simple le dép6t de puissance sur I’échantillon en élargissant plus ou
moins I'anneau laser.
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FIGURE 2.9. - Evolution des dimensions du faisceau annulaire en fonction de la distance depuis le plan
focal

2.3.3.3. Faisceau homogeéne

Un faisceau homogene de grande qualité peut notamment étre obtenu avec une optique diffractive.
Pour des raisons de cofit et de temps, nous avons opté pour une solution intermédiaire peu cotiteuse qui
permet d’obtenir un faisceau relativement homogene. Ce faisceau est obtenu en focalisant le faisceau
multi-mode (laser 2000 W) dans un premier temps. Lorsque focalisé, c’est a dire en configuration dite en
"champ lointain", le faisceau multi-mode présente un profil d’intensité de type top-hat comme illustré
en Figure 2.10-(b). On peut voir sur cette figure que le faisceau focalisé est relativement homogéne

53



2. Développement des expériences de chauffage laser RIA — 2.3. Dispositif expérimental pour I'étude
des RIA par chauffage laser

avec un diameétre de 'ordre du mm. En réimageant sur I’échantillon ce faisceau homogene a I'aide
d’un doublet de lentilles, on obtient un faisceau homogene fortement divergeant comme montré sur la
Figure 2.10 en haut. En jouant sur les caractéristiques des optiques (lentille convergente et doublet
de lentilles) et sur la position du systéeme lentille-doublet par rapport a I’échantillon, on obtient au
niveau de I'échantillon un faisceau relativement homogeéne dont les dimensions sont proches de celles
de I’échantillon. Pour notre montage, la lentille de focalisation utilisée a une focale de 500 mm et le
doublet a une focale de 100 mm. Un jeu de miroirs placé a I'intérieur de la chambre permet de rediriger
le faisceau sur la face souhaitée de I'échantillon. Le profil d’intensité obtenu dans le plan échantillon
est montré Figure 2.10-(c). On peut voir que I'on retrouve un profil similaire a celui obtenu dans le plan
focal de la lentille mais cette fois-ci son diametre fait environ 9 mm.

2.3.3.4. Vitesse de montée et calibration de puissance

La vitesse de montée de la puissance laser est un parametre a caractériser pour avoir une vision
précise de la cinétique du dépot de puissance a la surface de I'échantillon. La calibration de puissance
permet quant a elle de prendre en compte les pertes sur les différentes optiques traversées par le
faisceau et le fait que le laser peut ne pas délivrer exactement la puissance théoriquement demandée et
a été effectuée au moyen du puissancemeétre présenté précédemment.

La vitesse de montée de la puissance a été mesurée au moyen d'une photodiode (Thorlabs DET10A2,
temps de réponse 1 ns) mesurant la fuite (<1 %) derriere un miroir utilisé pour transporter le faisceau
laser. Un diffuseur est préalablement placé devant le capteur de la photodiode. Seul le laser 1500 W a
été caractérisé sur ce point. Plusieurs impulsions de 20 ms pour différentes consignes de puissances
entre 10 et 50 % du maximum (150 et 750 W théoriques) ont étés générées. Le signal transmis par la
photodiode est visible Figure 2.11. Hors considération sur la vitesse de montée en tant que telle, on
peut voir que le laser semble perdre en stabilité a mesure que la puissance demandée augmente avec
des oscillations importantes enregistrées pour 40, 45 et 50 %. Si 'on regarde la montée en puissance,
on peut voir que le maximum est atteint entre 1 et 2 ms dans tous les cas a 'exception du cas le plus
puissant. Pour le tir a 40 %, 90 % du signal maximal est atteint a 1 ms. Ces valeurs sont a mettre en
perspectives de la vitesse annoncée par le constructeur (dizaine de ps).

La calibration en puissance du laser 1500 W a été effectuée sans le DOE. Les pertes sur celui-ci ont
étés estimées séparément et sont négligeables (<1%). On peut voir sur la Figure 2.12 que pour ce laser, la
puissance regue est systématiquement inférieure a la puissance théorique. Ce comportement est dt a
un vieillisement du systéme laser qui n’arrive pas a délivrer la puissance de consigne; cela est d’ailleurs
exacerbé a plus haute-puissance, le graphe montré ici s’arrétant a 50% de la puissance théorique
maximale. Néanmoins pour notre utilisation comme nous le verrons par la suite nous n’allons jamais
avoir besoin de plus de 500 W, le paramétrage de la puissance laser se fera donc toujours sur la base
d’une calibration comme celle montrée ici. Des calibrations ont régulierement été effectuées pour
suivre I’évolution de la puissance réellement délivrée par ce laser durant la these.

Dans le cas du 2000 W les mesures ont été effectuées avec le faisceau homogene pour prendre en
compte les pertes sur toutes les optiques. On peut voir que la droite de puissance expérimentale suit
bien la droite théorique jusqu’a 60% ol1 un léger décrochage est observable. Un meilleur comportement
du laser 2000 W, plus récent et ayant été moins sollicité, est donc observé avec un léger décrochage par
rapport a la courbe théorique a haute puissance (>1400 W).
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FIGURE 2.10. — En haut : Schéma du montage utilisé pour obtenir un faisceau homogeéne de dimension
9 mm de diametre dans le plan échantillon. Le trajet optique du faisceau est représenté
en rouge. En bas : image du faisceau en (a) sortie de téte laser, (b) au plan focal de la
premiere lentille, (c) au plan échantillon.
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FIGURE 2.11. — A gauche : Signal mesuré par la photodiode pour différentes impulsions de 20 ms et et
de puissance différente. A droite : zoom entre 0 et 4ms. Laser 1500 W.
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FIGURE 2.12. — A gauche : Puissance théorique versus la puissance mesurée avec le laser 1500 W. A
droite : Puissance théorique versus la puissance mesurée avec le laser 2000 W.

2.3.4. Dispositif de visualisation

Pour visualiser en temps réel la réponse mécanique de I'’échantillon a I'impulsion laser, nous avons
installé un microscope autour de la chambre. Nous utilisons le microscope longue distance de travail
K2 DistaMax doté d’un objectif CF-1 (Infinity). Le grossissement du dispositif a I'infini est 0,65. Une
caméra rapide (AOS PROMON U1000) est fixée sur le dispositif afin de pouvoir réaliser des acquisitions
vidéo. L'échantillon est éclairé a 45° avec une LED bleue fonctionnant a 450 nm et d'une puissance
maximale de 900 mW (Thorlabs M455L3 avec le collimateur SM2F32-A). Un schéma de ce systéme est
montré sur la Figure 2.13. Ce dispositif est une adaptation du systeme de visualisation de spectrométrie
développé pour le four MERARG installé au LECA-STAR du CEA Cadarache présenté en [104]. On
peut voir que le microscope est placé orthogonalement a I’échantillon grace a un miroir dichroique
(Thorlabs DMLP900L) réfléchissant a 450 nm et transparent a 1070 nm; cela permet de regarder par
le méme hublot utilisé pour chauffer I'échantillon avec le laser. Si cela est nécessaire, un deuxieme
dichroique (Thorlabs DMSO650L) transmettant sous 650 nm et réfléchissant au dessus est placé entre le
microscope et le premier dichroique afin de filtrer le faisceau de la diode de préchauffage utilisée en face
arriére de I’échantillon. La puissance de ce faisceau de quelques dizaines de W peut potentiellement
endommager la caméra en cas de rupture de I’échantillon. Le deuxiéme dichroique sert donc a protéger
la caméra dans cette éventualité. L'éclairage a 45° permet de ne pas visualiser la réflexion spéculaire
(voir Fig. 2.13), en particulier celle de la fenétre en saphir. En ne regardant que la réflexion diffuse, 'on
s’assure de n'imager que la surface de I'’échantillon. Enfin, un filtre passe bande de 8 nm centré sur
450 nm (Thorlbabs FB450-40) est placé avant la caméra afin de filtrer au maximum le rayonnement
thermique de I'’échantillon en plus du filtrage effectué par les deux miroirs dichroiques placés devant le
microscope. Ce systéme permet de réaliser des acquisitions d'une portion d’échantillon a 500 img/s (1
image toutes les 2 ms).
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Reflexion spéculaire
saphir/échantillon D SR Faisceau annulaire
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Faisceau diode préchauffe
"+ | Reflexion 808 nm
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Miroir dichroique
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Disque UO2

Microscope
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FIGURE 2.13. - Schéma du dispositif de visualisation. Le trait rouge représente le trajet du faisceau
laser annulaire, le bleu représente le trajet de la lumiere issue de la source d’éclairage et
I'orange le trajet du faisceau issu de la diode de préchauffage parfois placée orthogona-
lement aI’échantillon en face arriere. Ce systeme est visible en Figure 2.7.

2.3.5. Pyrométrie et mesures infrarouges

Les instruments de mesure de température par infrarouge utilisés (pyrometres ou caméra infrarouge)
utilisent une mesure du flux thermique émis par un objet pour déterminer sa température.
La loi de Planck permet de relier la température a la luminance spectrale d'un corps noir :

2hc? 1

5 hc
A eMpT 1

L’ T) = 2.4)

Avec h la constante de Planck, c la vitesse de la lumiére (dans I'air d’indice n =1, ¢ = ¢y la vitesse de la
lumiere dans le vide), kp la constante de Boltzmann, T la température en K et A lalongueur d’onde en

m.
En prenant en compte un facteur 7 décrivant la transmission du milieu entre I'appareil de mesure et

I'objet mesuré et en définissant I'émissivité € comme le rapport de la luminance d'un corps réel par la
luminance du corps noir L° 4 la méme température, on peut écrire :

1.£.1°(A, To) = L°A, Ten) (2.5)

Avec Ty la température réelle de I’échantillon observé est Ty la température du corps noir de lumi-

nance identique.
Pour connaitre la température d’'un échantillon, 'émissivité de celui-ci et la transmission du milieu a

travers lequel se fait 'observation doivent étre connus.
2.3.5.1. Emissivité de I’'UO,
La valeur recommandée de I'émissivité hémisphérique totale pour 'UO; entre 1000 et 3120 K est [5] :
€=0,85+0,05 (2.6)

Cependant les valeurs reportées dans la littérature autour de cette valeur de référence présentent une
assez grande dispersion. T. Vidal a donc mené une étude sur I'émissivité de 'UO, dans l'infra-rouge
avec une phase de calibration des instruments de mesures de température par rayonnement [100]. La
valeur d’émissivité obtenue aprés cette phase de calibration vaut 0,85 pour la plage spectrale utilisée
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par les appareils de mesures infrarouges a notre disposition (bande 2-5 um) et est en totale adéquation
avec la valeur recommandée par la littérature. C’est cette valeur que nous utiliserons par la suite.

2.3.5.2. Pyromeétres

Plusieurs pyromeétres de la société SensorTherm (Figure 2.14) étaient a notre disposition. Ces pyro-
metres permettent des mesures dans des gammes de températures différentes et ont des caractéris-
tiques différentes (temps de réponse, taille de zone de mesure, etc). Létendue totale de mesure couverte
estla gamme 50-3650 °C. On distingue les pyrometres monochromatiques (un seul canal de mesure)
aux pyrometres bi-chromatiques (deux canaux de mesures). Les pyrometres monochromatiques dont
nous disposons fonctionnent a 1,27 ym et dans la bande 2-2,6 yum respectivement. Ces pyromeétres ne
fonctionnant qu’avec un seul canal de mesure, il faut connaitre I'émissivité du matériau étudié et son
évolution avec la température aux longueurs d’'ondes auxquelles I'instrument travaille. Leur zone de
mesure a des dimension de I'ordre de la centaine de micrometres.

FIGURE 2.14. — Photo d'un pyromeétre

Nous disposons aussi de pyrometres bichromatiques qui offrent une possibilité de mesurer la tempé-
rature en se basant sur le rapport d’intensité entre les deux canaux de mesure. Cette approche permet
de ne pas avoir besoin de 'émissivité du matériau mais du rapport des émissivités entre les deux
canaux. Si cette approche permet de ne pas considérer la variation de I'émissivité avec la température
siles deux bandes de mesure sont suffisamment proches, I'émissivité ne variant pas brusquement dans
I'infrarouge, cette technique est en revanche sensible aux variations de ce rapport.

La plus petite zone de mesure est un spot de diametre de 300 um. Cela reste supérieur aux dimensions
del’anneau laser et donc de la zone qui sera chauffée par celui-ci; les pyromeétres ne seront donc pas des
instruments qui permettront de caractériser localement I’évolution de température des échantillons. Ils
ont étés durant ce travail de these principalement utilisés comme instrument de mesure de température
en face arriere.

2.3.5.3. Caméra thermique

Le diagnostique principal utilisé pendant cette thése pour caractériser la thermique des chauffes
laser est une caméra themographique (FLIR x6901sc, objectif f = 100 mm, Figure 2.15). Cette caméra est
une caméra scientifique haute-performance fonctionnant dans 'infrarouge moyen entre 3 et 5 um.
Ses caractéristiques constructeurs sont indiquées dans le tableau 2.2. Elle est utilisée avec un angle
d’incidence a 45° pour visualiser I'échantillon. La fréquence d’acquisition peut-étre augmentée jusqu’'a
3000 Hz en réduisant le nombre de pixels utilisés (mode fenétrage). La caméra est dotée d'une roue
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a filtre permettant de placer un filtre a densité neutre (Neutral Density - ND) devant le capteur; cela
permet d’élargir la gamme de température que I'on peut mesurer avec la caméra. Néanmoins si la
caméra peut mesurer entre 0 et 3000 °C, I'utilisation du filtre ND3 (densité optique égale a 3) ne permet
par exemple de ne mesurer que dans la gamme 500-3000 °C.

Modele x6901sc-MWIR
Gamme de température totale (°C) -20-3000
Gamme sans filtre a densité neutre -20-350
Gamme avec le ND2 250-1500
Gamme avec le ND3 500-3000
Fréquence full frame 180 Hz
Fréquence Maximale (mode 3000 Hz
fenétrage)

Définition 640*512 pixels
Taille des pixels 478 um
Plage spectrale de fonctionnement 3,0-5,0 um
Type de détecteur Antimoniure d’indium (InSb)
Incertitude 1°Cou 1%

TABLEAU 2.2. — Caractéristiques constructeur de la caméra thermique utilisée.

FIGURE 2.15. — Caméra FLIR avec la bague allonge 0,75 pouce et I'objectif de focale 100 mm

Lutilisation d'une bague allonge placée entre I'objectif et le capteur permet d’augmenter le gran-
dissement du systeme d’imagerie. Nous utilisons dans ce travail une bague allonge de 0,75 pouces
(0,254 cm). La résolution spatiale est alors de 85 um par pixels pour un champ de vue de 54x43 mm.
La contrepartie est un effet de vignettage (assombrissement) qui fausse la mesure lorsque que I'on
s’éloigne du centre du capteur. Cette taille de bague allonge est un compromis entre la recherche
d’'une meilleure résolution d’une part et la nécessite de limiter I'effet de vignettage afin de conserver la
justesse de la mesure d’autre part. Le constructeur indique qu’avec la bague de 0,75 pouce, une erreur
de mesure est présente au dela de 30 pixels du centre du capteur pour atteindre 5% d’erreur a une
distance de 75 pixels du centre du capteur. Dans notre cas les disques d'UO; font 8,2 mm de diametre
pour une taille de pixels de 85 um aussi l'effet de vignettage n’est pas présent dans notre configuration
sil’on centre I'échantillon sur le capteur.

Un hublot en fluorure de baryum (BaF») est utilisé pour I'imagerie infrarouge. Le BaF, possede
d’excellentes caractéristiques optiques dans la bande spectrale de la caméra avec une transmission
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autour de 90 % entre 0,3 et 10 um. La transmission du hublot utilisé a été caractérisée en mesurant la
température d'un corps noir (Newport 67033) sans et avec hublot en considérant une émissivité de 0,99.
Le facteur de transmission a ensuite été ajusté manuellement dans le logiciel de la caméra thermique
afin que la température mesurée avec hublot corresponde a la température mesurée sans hublot. Un
facteur de transmission de 0,92 a ainsi été obtenu, ce qui correspond a la valeur attendue.

Caractérisation des performances optiques de la caméra infrarouge

Une caractérisation des performances optiques du systéme de mesure infrarouge (i.e, objectif +
capteur de la caméra) a été effectuée. En effet un systeme réel n’est jamais parfait et si’'on image, par
exemple, un point source de dimension infinitésimale, 'on va observer un "étalement" du point image.
Cet "étalement" est complétement caractérisé par la fonction d’étalement du point (Point Spread
Function (PSF) - Point Spread Function) que I'on peut assimiler a la réponse impulsionnelle du systéme
optique. On peut considérer qu'un objet source est constitué d'une multitude de points sources de tres
petites dimensions, I'objet image correspond alors au produit de convolution de I'objet source et de la
PSF comme illustré sur la Figure 2.16.

Objet PSF Image

-2 =il 0 1 2 -2 il 0 1 2 =

FIGURE 2.16. — Points de I'objet (a gauche) et PSF d'un systéme optique (centre). L'on voit que dans le
plan image du systéme, |'objet subit un étalement (a droite).

On définit aussi la fonction d’étalement de la ligne (Line Spread Function (LSF) - Line Spread
Function) comme la réponse du systéme optique a une ligne d’épaisseur infinitésimale assimilable a
un dirac 1D. La réponse d'un systéme optique a un bord trés contrasté est quant a elle appelée fonction
d’étalement du bord (Edge Spread Function (ESF) - Edge Spread Function).

La LSF est la dérivée de I'ESF et sil'on considere le systéeme optique comme étant rotationellement
invariant, la PSF est la transformée d’Abel inverse de la LSF [105]. La transformée d’Abel est la projection
2D d’'un objet 3D présentant une symétrie cylindrique; ce qui correspond bien a la relation entre la LSF
etla PSE
Avec la transformée d’Abel :

o0
fnr
F(y)=2 ———dr 2.7
y y /—rz_yz
Et son inverse :
fn=-L[T4E_dy 2.8)
nJr dy \/yz—rz )

On comprend bien que lorsqu’on image un objet, par exemple avec une caméra thermique durant
une chauffe laser, 'image du rayonnement restituée par la caméra thermique a partir de laquelle on
construit une image en température ne correspond pas strictement au rayonnement émis par 1'objet
tant spatialement qu’en amplitude mais correspond au rayonnement émis par I’objet convolué par la
PSE 1l est donc important pour la suite de la thése de connaitre les performances du principal outil de
mesure thermique utilisé. A noter que la transformée de Fourier de la PSF est la Fonction de Transfert
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de Modulation du systeme (Fonction de Transfert de Modulation (FTM)). La FTM décrit la capacité
d’un systeme optique a restituer le contraste a une fréquence spatiale donnée de I'objet vers I'image et
est une mesure largement utilisée pour caractériser les performances d'un systeme optique.

Si idéalement on voulait mesurer directement la PSE il est dans les faits difficile de créer un point
source de dimensions inférieures a celles d'un pixel tout en ayant suffisamment d’'intensité pour étre au
dela de la limite de détection de I'appareil. C’est pourquoi nous avons mesuré dans un premier temps
I'ESF au travers du hublot en BaF, comme montré sur la Figure 2.17. Le bord contrasté est obtenu en
placant une lame de cutter devant le corps noir. Les distances caméra-hublot et hublot-lame de rasoir
correspondent aux distances utilisées lors de I'utilisation de la caméra sur échantillon d’'UO,. Cette
technique de mesure de I'ESF est fréquemment utilisée pour ensuite déterminer la FTM d’un systeme
optique [106-108]. Limage de température obtenue est ensuite normalisée entre 0 et 1, elle est montrée
sur la Figure 2.18. Pour obtenir cette mesure, le corps noir avait une température de consigne de 50 °C
et la caméra opérait dans la gamme 10-90 °C.

- "~~-~r—»~»—HubIotBaF2~-
Corps-noir - o #lolloh - e duis - - W

- Lame de. -Camera thermique

FAsoir -

FIGURE 2.17. — Configuration expérimentale pour la mesure de I'ESF de la caméra infrarouge

200 pixels

Recadrage, rotation
normalisation

FIGURE 2.18. - A gauche : image de température obtenue en imageant la lame de cutter. A droite :
image de I'ESF une fois normalisée. La barre d’échelle fait 20 pixels

Dans un premier temps on peut tracer 'ESF et sa dérivée qui est donc la LSE On peut voir sur la Figure
2.19 'ESF et la LSF mesurées pour chaque ligne de pixels et les deux fonctions moyennes obtenues. On
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peut voir que I'étalement a une largeur d’environ 10 pixels avec une queue persistante dans le domaine
du niveau de signal bas. On attribue cette queue persistante au bruit de mesure ou bien au fait que la
lame de cutter ne soit pas totalement a une température homogene. Ce phénomeéne ne semble pas
observable du c6té du corps noir. En revanche on voit bien que la transition entre le niveau haut et le
niveau bas se fait sur une dizaine de pixels, ce qui montre bien un effet d’étalement important.

ESF pour chaque ligne Moyenne des ESF

1
0.8 081
< 0.6 061
]
0.4 04r
0.2 02r
0 0 - - - -
0 0 5 10 15 20
Moyenne des LSF
0.25 0.25
0.2 02r
< 0.15 0151
-]
0.1 011
0.05 0.05¢
0 0 - -
0 0 5 10 15 20
Distance (pixel) Distance (pixel)

FIGURE 2.19. — ESF et LSF obtenues a partir de I'image de température donnée par la caméra

Une approche intéressante pour estimer la PSF depuis I'ESF est de considérer 'ESF comme une
combinaison linéaire de fonctions connues, comme des fonctions erreur ou arc tangente [109-111]. La
LSF étant la dérivée de 'ESE on peut facilement exprimer la LSF comme la dérivée de ces fonctions. De
meéme, sila transformée d’Abel inverse de ces fonctions est connue il est aisé d’exprimer la PSF comme
une combinaison linéaire de fonctions connues. La procédure permettant de passer de 'ESF a la PSF
est détaillée en Annexe B. La PSF ainsi estimée est exprimée avec une fonction gaussienne simple et est
visible Figure 2.20. Sa largeur a 1/e? est de 7 pixels.

FIGURE 2.20. — Estimation de la PSF calculée. La barre d’échelle a une largeur de 5 pixels.
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En théorie il est possible, a partir de la PSE de déconvoluer I'image objet obtenue afin de la débruiter
jusqu’a potentiellement restaurer le signal d’origine avant qu'’il n’ait été dégradé par le systéme optique
utilisé pour I'observation. Nous allons donc essayer de restaurer I'image du bord contrasté que nous
avons utilisé jusqu’ici. Cette déconvolution se fait grace a des algorithmes plus ou moins avancés, une
introduction a certains de ces algorithme est donnée en [112]. L'algorithme utilisé pour la déconvolu-
tion est I'algorithme de Richardson-Lucy (RL) qui calcule de maniere itérative, avec comme donnée
d’entrée une image bruitée et une estimation de la PSF [113, 114], une image débruitée. Le nombre
d’itérations de I'algorithme est un parametre choisi par I'utilisateur. Les algorithmes de déconvolution
font souvent apparaitre du signal parasite dans I'image débruitée avec 'apparition d’artefacts plus ou
moins prononcés. Un des effets facilement reconnaissable est 'apparition de "ringing artifacts" induits
par I'utilisation de la transformée de Fourier discrete aux endroits de I'image qui présentent un saut en
intensité (ie., sur I'edge et les bords de 'image).

Le résultat de l'utilisation de RL pour 1,2 5 ou 10 itérations sur I'image de I'ESF est visible Figure
2.21. On peut voir que I'ESF semble étre de mieux en mieux reconstituée a mesure que I’'on augmente
le nombre d’itérations (i.e., la transition entre 1'état haut et I'état bas est de plus en plus resseré
spatialement) mais il est en de méme pour les artefacts induits par ’algorithme. En conclusion il
semblerait que la PSF que nous venons d’estimer permet bien d’améliorer la netteté d'une image
simple comme celle d'un bord mais induit forcément des artefacts lorsqu’elle est utilisée avec un
algorithme de déconvolution classiquement utilisé. Ce sujet sera a nouveau abordé dans ce manuscrit
lors de I'analyse des résultats obtenus avec la caméra infrarouge lors des chauffes laser car comme nous
venons de le voir, le systéeme de mesure infrarouge que nous utilisons induit une certaine aberration
qu’il est important de prendre en compte.

Déconvolution RL 1 iteration Déconvolution RL 2 iterations
1
\ 1
0.8 08l
< 06 L
=S 0.6
0.4 04¢
0.2 02
0 ' ; : 0 : ' ;
0 10 20 30 40 50 0 10 20 30 40 50
Déconvolution RL 5 iterations o5 Déconvolution RL 10 iterations
1.5 : I I I I
ot
! 15¢
<
-} 10
0.5
05
0 ; : 0 ' ;
0 10 20 30 40 50 0 10 20 30 40 50
Distance (pixel) Distance (pixel)

FIGURE 2.21. — ESF deconvoluée aprés 1, 2, 5 et 10 itérations avec I'algorithme de Richardson-Lucy et
la PSF estimée précédemment.

2.3.6. Configuration d’expérimentation finale

Dans cette section nous montrons brievement le banc d’expérimentation en configuration finale,
c’est a dire avec tous les dispositifs de visualisation et les trajets des faisceaux. Cette configuration est
visible sur la Figure 2.22. Elle permet de chauffer une face de I'’échantillon avec le faisceau annulaire
et le faisceau homogeéne en méme temps. La réponse mécanique et thermique de 1’échantillon est
caractérisée en temps réel avec le dispositif de visualisation visible et la caméra infrarouge. L'échantillon
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peut-étre porté jusqu’a une température initiale choisie par la diode laser qui chauffe par la face arriere
de I’échantillon. La température en face arriere peut éventuellement étre déterminée par un pyrometre.
La quasi-totalité des hublots de la chambre sont utilisés de cette facon.

Le hublot utilisé pour la caméra thermique est en BaF, comme expliqué auparavant, hublot qui a
une transmission de 0,92 dans la gamme d’utilisation de la caméra. Le hublot utilisé pour I'éclairage
bleu est en verre avec traitement anti-reflet (AR) dans la gamme 350-700 nm. D’apres le constructeur
sa réflexion a 450 nm est de 'ordre de 0,25 %. Le hublot utilisé pour la diode de préchauffe est en verre
avec traitement AR dans la gamme 650 - 1050 nm. Son coefficient de réflexion a 808 nm est aussi de
'ordre de 0,25 %. Le hublot utilisé pour la face avant de I'échantillon "travaille" a 2 longueurs d’onde :
la longueur d’onde du laser de puissance (1070 nm) et la longueur d’onde d’éclairage visible (450 nm).
Le traitement AR utilisé pour ce hublot est 1a encore le traitement dans la gamme 650 - 1050 nm. Son
coefficient de réflexion a 1070 nm reste sous les 0,5 % mais celui a 450 nm est plus élevé et a été mesuré
sur le banc de spectro-photométrie développé pour cette these et qui sera présenté dans le chapitre 3;
sa valeur est de 15 %. Un hublot similaire est utilisé pour le hublot a travers lequel passe le faisceau
homogene qui a aussi une longueur d’onde de 1070 nm.

Instruments de
mesure thermique

Dispositif d'éclairage
et de visualisation

Optique diffractive et
sa monture

Faisceau annulaire
1080 nm

Faisceau homogéne
1080 nm

Diode préchauffe
608 nm

FIGURE 2.22. — Photo du montage expérimental en configuration double faisceaux.

Enfin, 'impulsion laser et le déclenchement des instruments de mesure (caméra infrarouge et caméra
visible) sont synchronisés au moyen d’'un générateur de délais (Berkeley Nucleonics - Model 577). En
mesurant le signal d'une photodiode capable de détecter I'impulsion laser et les différents signaux du
générateur de délais a I'oscilloscope, on peut s’assurer que le pulse est bien synchronisé aux signaux de
déclenchement des caméras.

2.4. Conclusion

Nous avons dans ce chapitre présenté la configuration expérimentale retenue avec ses différents
éléments : chambre expérimentale, instrumentation, portes échantillons, lasers. Le concept de la
chauffe retenu consiste a chauffer directement une face de I’échantillon avec des lasers aux profils
d’intensités particuliers (annulaire ou homogeéne). Les montages ou éléments optiques utilisés pour
obtenir ces profils ainsi que la caractérisation de ceux-ci a été présenté.

La réponse thermique et mécanique de I’échantillon aux impulsions laser que nous allons générer est
caractérisée majoritairement grace a deux instruments : une caméra infrarouge haute-performance et
un macroscope. Le systeme d’éclairage de ce dernier en lumiere bleue a 450 nm couplé a un filtre basse-
bande a été pensé pour filtrer au maximum les réflexions parasites (sur le saphir du porte-échantillon
par exemple) ainsi que le rayonnement thermique de I’échantillon.

Nous avons particulierement attiré ’attention sur les performances et la résolution de la caméra
infrarouge et avons mis en exergue en quoi une connaissance des limites de ce systéme est essentiel
quand on s’'intéresse a caractériser des effets thermiques sur de petites zones de I'image.
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Enfin nous avons présenté le banc optique dans sa configuration d’expérimentation finale avec
tous les différents éléments abordés pendant le chapitre. Ce banc doit permettre de reproduire un
transitoire thermique proche de celui d'un RIA tout en caractérisant en temps réel la réponse thermique
et mécanique de I’échantillon.
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3.1. Introduction

Nous venons de décrire la plateforme CHAUCOLASE dédiée au chauffage laser que nous allons
mettre a profit pour induire des transitoires thermiques représentatifs d'un RIA sur des disques d'UO5.
Cette technique de chauffage laser repose donc sur 'absorption de la lumiére qui entraine une augmen-
tation de la température du matériau. Il est donc important dans le cadre de ce travail de caractériser
I’absorption du faisceau laser par notre matériau.

Soit I’équation de Helmholtz pour le champ électrique (ou magnétique) d'une onde sinusoidale,
elle-méme dérivée des équations de Maxwell. Le champ électrique E est solution de cette équation :

2
AE(r,w)+er(w)pr(w)(;)—2E(r,w) =0 (3.1)
Avec r la position (x,y,z), E(r,w) le champ électrique d’'une onde électromagnétique,w la pulsation
enrad.s”!, u, la perméabilité (relative) magnétique en et e, la permittivité diélectrique (relative) du
matériau. Dans notre cas le matériau est non magnétique et donc y, = 1. La permittivité diélectrique
d’un matériau est la grandeur physique qui décrit la réponse d'un matériau lorsque soumis a un champ
électrique. On peut aussi considérer la grandeur y.(w) = €, (w) — 1 qui est la susceptibilité électrique du
matériau. La susceptibilité relie la polarisation P! au champ E.
De maniere générale, on peut relier I'indice de réfraction d'un matériau a sa permittivité et perméa-
bilité par la relation suivante :
n®= €rlhy (3.2)

n est communément utilisé en otique (loi de Snell-Descartes par exemple) quand €, et ;, interviennent
dans les équations de Maxwell.
La permittivité relative est une valeur complexe que |'’on écrira :

"

€r= (-:/r - i€, (3.3)

1. Déplacements ou vibrations des charges électriques liées sous 'effet d'un champ électrique
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De maniére logique I'indice de réfraction est alors lui aussi complexe, que I'on note alors :
’ .o .
n=n-in =n-ik (3.4

avec k la partie imaginaire de cet indice de réfraction complexe aussi appelé coefficient d’extinction. Si
le matériau est non-magnétique et i = 1, on a alors la relation entre n et e, :

"

(n—ik)?=c. —ic. (3.5)

Si on considere maintenant I’équation de la propagation d'une onde plane dans un matériau absor-
bant -solution simple des équations de Maxwell a laquelle on peut assimiler le rayonnement laser-, il
est facile de faire apparaitre le terme de déphasage d'une part et le terme d’atténuation d’autre part.

—2n

E(1,1) = Ege 1“7 ei¢l = Fy.e7107 oifnl o Fnl (3.6)

Avec { = ZT” n le nombre d’onde, E le champ électrique, Ey 'amplitude initiale de ce champ et [ la
distance de propagation. Lintensité étant lié au carré de 'amplitude du champ E, on peut voir que celle-

"

2
2 l
ci décroit proportionnellement a (e‘ I ) . On voitici clairement apparaitre le coefficient d’absorption

"
a en m~! qui vaut 4”/1” . Tout comme le coefficient d’extinction, ce coefficient est dépendant de la

longueur d’onde. La profondeur de pénétration 6, est alors égale a é et correspond a la profondeur a
laquelle le flux incident ne vaut plus que % fois sa valeur initiale.

Les valeurs de n’ et n” d’'un matériau ne sont pas mesurables directement et doivent-étre déterminées
a partir de mesures d’autres quantités qui dépendent de n’ et n” : réflectance, transmittance, amplitude
et déphasage de mesures ellipsométriques par exemple.

3.2. Constantes optiques du dioxyde d’uranium

Nous allons dans cette section donner une vue d’ensemble des valeurs des constantes optiques (n ou
k) de'UO, que 'on peut trouver dans la littérature. Ces valeurs sont récapitulées danss le tableau 3.1
et en Figure 3.5 en fin de section.

La premiere caractérisation optique de 'UO; a été réalisée entre 200 et 800 nm par Ackerman et al en
1959 [115] sur des films minces de 123 a 280 nm d’épaisseurs déposés par évaporation sur un substrat
en silice et recuits a 960 °C. Le coefficient d’extinction k a été obtenu par méthode inverse a partir de
mesures de transmission de ces films minces. Lutilisation des relations de Kramers-Kronig? sur ces
coefficients d’extinctions a permis d’obtenir 'indice de réfraction n. Les courbes pour n et k obtenues
sont reproduites Figure 3.1. Le coefficient d’extinction obtenu varie d’environ 0,0055 a 650 nm (1,9 eV)
jusqu’a un pic a 0,3589 a 320 nm. Une valeur inférieure a 0,002 est estimée a 800 nm (1,5 eV). Lindice
de réfraction varie peu, entre 2,29 et 2,53.

Le spectre d’absorption de 'UO, mono (ratio Oxyde-Métal entre 1,96 et 2,001) et polycristallin (97,5 %
de la densité théorique, ratio OM de 2,001) a été mesuré par J. L Bates en 1963 [116] entre 0,6 et 15 ym
(soitde 2 20,08 eV). Ce spectre est typique d'un semi-conducteur avec une opacité dans le visible et une
transparence dans une large bande de I'IR. Les échantillons ont été obtenus a partir de wafers polis a la
main jusqu’a obtenir des épaisseurs comprises entre 30 et 300 pm. Les épaisseurs ont étés mesurées
avec une précision de I'ordre du micrometre. La surface finale a été obtenue avec du papier abrasif pour
métallographie de grains P600 (taille moyenne des grains 25,8 um). Les coefficients d’absorption entre
1,5 et 15 um ont étés obtenus a partir de mesures différentielles de densité optique et de I'épaisseur des
deux échantillons considérés. Le spectre du coefficient d’absorption a est reproduit Figure 3.2. Lauteur
a observé le début d'une bande d’absorption importante a 2 eV qui est assimilé au bandgap de 'UO,.
Le coefficient d’absorption du mono cristal varie entre un minimum de 6 et un maximum de 57 cm ™!
a2,75 et 1,7 um respectivement. Le coefficient d’absorption n’a pas été déterminé pour le polycristal

2. n et k sont liés par les relations de Kramers-Kronig qui relient les parties imaginaires et réelles de certaines fonctions
complexes.
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mais I'auteur estime que celui-ci est 10 fois plus élevé dans le cas du polycristal, ce qu’il attribue a la
diffusion aux joints de grains.

Index of
Refraction

Extinction
Coefticient

ENERGY (ev)

FIGURE 3.1. — Indice de réfraction et coefficient d’extinction obtenus a partir de films minces d'U0O,,
d’apres Ackerman [115]
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FIGURE 3.2. — Coefficient d’absorption pour de 'UO, mono-cristallin. D’apres J.L Bates [116]

En 1978, Schoenes [117] a mesuré la réflexion en incidence quasi normale de 'UO, monocristallin
entre 0,03 et 13 eV. De ces mesures il en a déduit la fonction diélectrique grace aux relations de
Kramers-Kronig et propose une structure électronique correspondante. De plus un échantillon a été
poli jusqu’a 75 um d’épaisseur afin de déterminer le coefficient d’absorption entre 0,1 et 2,1 eV (ie.,
avant le bandgap). Lors de ces mesures, la réflexion augmente de pratiquement 0 a environ 15 % autour
d’'1 eV. Le premier maximum est atteint a 2,6 eV suivi de pics consécutifs a 5,5, 8 et 11,7 eV. Au dessus
de ce dernier pic, la valeur de réflexion s’abaisse jusqu’a 13 eV, limite de ’étude. Schoenes a ensuite
extrapolé sa mesure du coefficient de réflexions jusqu’a 42 eV. Il a ensuite calculé la partie réelle et
imaginaire de la fonction diélectrique (ou permittivité) depuis le spectre de réflectance. En dessous
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de 2,1 eV, la partie imaginaire a été déduite de la mesure de transmission disponible effectuée sur
I'échantillon de 75 um d’épaisseur. Ce travail est complété en 1980 [118] par une analyse théorique
d’'un ensemble de mesures expérimentales (réflectance, effet faraday etc.) pour proposer une structure
électronique du matériau plus poussée. Ces travaux mettent notamment en évidence une premiere
zone d’absorption importante a partir de 2 eV et une deuxieme a partir de 5 eV. A 2 eV, un coefficient
d’absorption d’environ 500 cm ™! est lisible graphiquement, correspondant a une valeur de coefficient
d’extinction de 0,002.

Des travaux similaires ont étés conduits par Naegele et al et sont partiellement reproduits dans le
Gmelin Handbook [119].

Bober et al [120] ont déduit I'indice de réfraction complexe d’échantillons d'UO, monocristallin a
300 K et de 3100 a 5000 K (ie., au déla de la température de fusion) pour 4 longueurs d’ondes : 458, 514,5,
647 et 725,5 nm. Les valeurs de k sont autours de 0,7 pour les mesures effectuées a 'ambiante.

Griffiths et al [121] ont mesuré le spectre d’absorption optique de 'UO;, monocristallin stochiomé-
trique de 650 a 2400 nm entre 85 et 1035 K. IIs ont ainsi identifié et résolu la quasi-totalité des pics
d’absorption dans le spectre d’étude afin de mieux définir la structure électronique du matériau. La
comparaison de leurs résultats avec la littérature disponible a I’époque dont la majeure partie a été
abordée précédemment a montré une bonne cohérence globale avec I’ensemble des résultats et des
pics d’absorptions précédemment localisés. Leffet de la température sur la localisation de la bande
d’absorption autour de 2 eV a aussi été quantifiée. On peut lire graphiquement qu’a 10 000 crn~! (1000
nm), le coefficient d’absorption est d’environ 1000 cm™L.

3000

2000

1000

Absorption coefficient /cm

4 6 8 10 12 14 16
Wavenumber /kK

FIGURE 3.3. — Spectre d’absorption de I’'UQO, monocristallin pour différentes températures et condi-
tions de recuit entre 2 500 et 588 nm. D’apres Griffiths [121].

Ruello et al [122] ont aussi mesuré le spectre d’absorption optique de 'UO, monocristallin stochiomé-
trique dans la région UV-VIS-NIR du spectre (540 - 2500 nm) en fonction de la température (300 - 1173
K) avec un contréle précis de la pression partielle d’oxygene. Des valeurs du coefficient d’absorption
allant de 500 cm ™! 2622 nm (2 eV) a 360 cm~! 21127 nm (1,1 eV) correspondant a des valeurs de k de
2,4.107% et 3.1078 respectivement sont données.

Meek et al [123] ont mesuré le spectre d’absorption de plusieurs films minces d'UO; appauvri in-
trinséques ou dopés afin d’en déterminer le band-gap. Les films non dopés ont étés déposés sur un
substrat en saphir et leur épaisseurs allaient de 160 a 250 nm. Un recuit de ces films minces a 300 °C
dans une atmospheére non contrélée ou a 800 °C dans une atmosphere réductrices a été effectué. Ce
dernier traitement semble faire décroitre la valeur du band gap. Un band-gap de 2 4 2,5 eV a finalement
été déterminé.

Comment nous venons de le voir, les mesures des propriétés optiques de ' U O,, et notamment de ses

constantes optiques, remontent aux années 60. La majorité des études disponibles dans la littérature
s'intéressent a un mono-cristal, I'objectif étant bien souvent de déterminer ou d’affiner la connaissance
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FIGURE 3.4. - Spectre d’absorption de I'UO; pour différentes températures entre 2 500 et 540 nm.
D’apres Ruello [122].

de la structure électronique du matériau. La seule étude portant sur un UO; polycristallin est celle
de J.L Bates [116] et le coefficient d’absorption n'est pas déterminé. L'auteur estime cependant que le
coefficient d’absorption est trés supérieur a celui obtenu pour un monocristal ( 4,5.10 crm=! 21 500
nm). Le reste des études porte donc sur des échantillons monocristallins avec des valeurs de coefficient
d’absorption variables. Toutes ces études mettent cependant en évidence la présence d'une bande
d’absorption commencant autour de 2 eV ( 620 nm) et qui est attribuée au band-gap du matériau.
De maniere générale les valeurs du coefficient d’extinction présentent une assez grande dispersion
entre 1073 et 1 et peu de valeurs existent a la longueur d’onde de notre laser (1080 nm). La partie réelle
de l'indice de réfraction semble étre autour de 2 avec des valeurs allant de 1,89 et a 2,42. Le tableau
3.1 et la Figure 3.5 récapitulent les valeurs trouvées dans la littérature. Du fait de la dispersion des
valeurs du coefficient d’extinction et de la quasi-absence d’étude sur un matériau polycristallin, nous
avons décidé d’étudier I'interaction laser-UO; sur des échantillons polycristallins préparés depuis les
mémes pastilles depuis lesquelles seront découpés les disques utilisés pour les chauffes lasers. Nous
allons présenter dans la suite de ce chapitre le banc de spectro-photométrie développé a cet effet et les
mesures obtenues sur UO, grace a ce banc. La méthode de détermination des constantes optiques et
les valeurs obtenues seront ensuite présentées.

A (nm) k a(m™) Op (um) n
Ackerman et al [115] 800 0,002 31415 31,8 2,29
600 0,009 188 495 5,3 2,42
500 0,098 2463 000 0,4 2,52
Bates [116] 1500 0,005 45 000 22 X
Bober et al [120] (300 K) 752,5 0,7 11 690 000 0,08 2,24
(3000 K) 458 0,72 19 755 000 0,05 2,09
(3000 K) 514,5 0,68 16 610 000 0,06 2,04
(3000 K) 647 0,89 17 286 000 0,06 1,89
Griffiths et al [121] 1000 0,008 100 000 10 X
Ruello et al [122] 620 0,0024 49 000 20 X
1128 0,0032 36 000 28 X
Meek [123] 1239 0,049 500 000 2 X

TABLEAU 3.1. - Tableau récapitulatif des constantes optiques relevées dans la littérature
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FIGURE 3.5. — Valeurs de k et §, disponibles dans la littérature.

3.3. Méthode de détermination des propriétés optiques

11 existe deux grandes méthodes de mesure et d’analyse permettant de déterminer les constantes
optiques d'un matériau : I'ellipsométrie et la spéctro-photométrie. C’est cette derniere que nous
utiliserons pour étudier les propriétés optiques de 'UO,.

3.3.1. Spectro-ellipsométrie

La mesure ellipsométrique est une mesure du changement de polarisation d'un faisceau lumineux
collimaté polarisé linéairement apres réflexion sur la surface d’'un échantillon. Plus précisément
'ellipsométrie mesure le ratio (complexe) des composantes s et p de la réflexion :

p= Is = tanV¥.e'® 3.7
p

Avec 1 la composante transverse €électrique de la réflexion et r,, la composante transverse magnétique
de la réflexion, ran¥ étant la composante en amplitude du ratio et § la composante de phase. Il est
possible a partir de ¥ et § de remonter aux constantes optiques de 1’échantillon soit par inversion
directe dans certains cas spécifiques (matériau isotrope, homogéne et épais) soit en passant par
l'utilisation d’'un modele de dispersion adapté au matériau et en procédant a la résolution du probléme
inverse, le plus souvent par optimisation numérique.

3.3.2. Spectro-photométrie

La spectro-photométrie consiste a mesurer le flux lumineux réfléchi ou transmis par un matériau
lorsqu'il interagit avec un faisceau de lumiére a un angle d’incidence donné. La spectro-photométrie
repose comme son nom l'indique sur l'utilisation d'un spectro-photometre qui est un appareil capable
de mesurer une I'intensité lumineuse en fonction de la longueur d’onde. Ce photometre mesure les
intensités du flux incident Iy, du flux réfléchi Iy et transmis I7. La réflectance et la transmittance sont
alors :

R=
Iy

(3.8)
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D
Labsorbance du matériau vaut alors A=1—- R — T (si on néglige le phénomeéne de diffusion comme
nous 'expliciterons par la suite). La réflectance et la transmittance d'un échantillon étant déterminés
par son indice optique complexe et par son épaisseur, la spectrophotométrie est une technique qui
permet d’estimer les constantes optiques d'un échantillon. La encore soit par inversion directe si le cas
étudié s’y préte soit en passant par l'utilisation d'un modele de dispersion et en ajustant les courbes
expérimentales et calculées.

T 3.9

Banc de spectro-photométrie pour la mesure de réflectance et de transmittance

Un banc de spectro-photométrie pour la mesure de la réflectance et de la transmittance d’échan-
tillons d’'UO;, a été développé. Ce travail de développement expérimental a notament fait I'objet de
deux stages de fin d’études que j'ai encadrés. Dans son principe, un tel banc a besoin de trois éléments :

— Une source de lumiére polychromatique
— Un collecteur du flux réfléchi ou transmis
— Un spectrometre pour analyser le spectre réfléchi ou transmis en fonction de la longueur d’onde

Dans notre configuration, la source de lumiere est un laser super-continuum qui émet de la lumiere
de maniere continue entre 420 et 2400 nm. Un tel laser utilise des phénomenes d’optiques non-linéaires
pour élargir le spectre d’'un faisceau laser afin d’obtenir un super-continuum. Le laser que nous utilisons
utilise un faisceau initial de longueur d’onde 1064 nm.

Le flux réfléchi ou transmis est collecté avec une sphere intégrante (Thorlabs 4P4), c’est a dire une
cavité dont l'intérieur est un revétement hautement diffusant. Lorsqu’'un faisceau laser est envoyé
dans une telle cavité, il est donc réfléchi avec la méme intensité dans toutes les directions. L'intensité
lumineuse est donc identique en tout point de la cavité lorsqu’elle est illuminée. Le revétement de la
sphere est du polytétrafluoroéthyléne - (C, F;) ou PTFE. La spheére intégrante est dotée de plusieurs ports
de mesure sur lesquels on peut brancher une fibre optique. Plusieurs ports d’entrée/sortie amovibles
permettent de configurer la sphere pour faire des mesures de transmittance ou de reflectance.

Les mesures de transmittance s’effectuent avec une seule entrée sur la spheére. L'échantillon est
alors placé devant cette ouverture et est illuminé. Le flux transmis va directement dans la sphere
dans laquelle il est diffusé et collecté au moyen de fibres optiques fixées sur les ports de mesure. Pour
les mesures en réflectance, le faisceau rentre par une premiere ouverture de la sphere et illumine
I’échantillon placé derriere une deuxieéme ouverture placée de I'autre c6té de la sphere. Le flux réfléchi
est alors renvoyé a I'intérieur de la sphére. Un schéma de ces deux configurations est visible Figure
3.6. Les mesures de réflectance sont effectuées en relatifs en utilisant la relation entre les intensités
lumineuses et la réflectance de deux objets :

%R .
Pref _ oflref %R, = (3.10)
Pe %R, Pref

Pref €t pe correspondent a I'intensité du flux lumineux mesuré par les spectrometres pour chaque
longueur d’onde en U.A pour un échantillon de référence (dans notre cas un miroir argent neuf) et
I'objet que I'on souhaite mesuré. %R, r est la réflectance du miroir de référence qui est connue.

Nous disposons de deux spectrometres reliées a la sphere par deux fibres optiques qui décomposent
et analysent le flux en fonction de la longueur d’onde. L'un travaille dans la bande UV-visible-proche
infrarouge (Avantes, SensLine Avaspec-ULS2048x64-EVO, bande 200-1150 nm) et 'autre travaille dans
le proche infrarouge (Avantes, NIRline AvaSpec-NIR256/512-2.5-HSC-EVO, bande 1000-2500 nm). Une
photo du banc complet est visible en Figure 3.7. Le spectrometre fonctionnant dans I'IR n’est pas assez
sensible et le rapport signal/bruit de 'appareil est proche de 1 dans notre configuration. De fait et en
I'absence d’une source plus puissante, nous n’avons pas travaillé dans I'IR. Durant ce travail nous avons
donc étudié les spectres obtenus avec le premier appareil dans la bande 500 - 1100 nm. Sa résolution
spectrale est de 9,2 nm.

Le banc a été calibré en réflexion et en transmission par rapport a des échantillons connus. Les
éléments optiques étudiés ont étés des miroirs, des filtres et des densités réfléchissantes commerciaux.
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FIGURE 3.6. — A gauche : principe de mesure de la transmittance. A droite : principe de mesure de la
reflectance.
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FIGURE 3.7. — Photo du banc expérimental de spectro-photométrie avec les différents appareils

Cette étape de calibration a permis de dégager les parameétres expérimentaux (taille du faisceau,
ouverture-numeérique et épaisseur de cceur des fibres utilisées, taille des ports de la sphere intégrante,
paramétrage des spectrometres, etc...) qui minimisent I'erreur de mesure.

Lutilisation de densités optiques réfléchissantes en plus de miroirs ou de filtres passe-bande per-
mettait d’avoir un nombre important de composants optiques ayant des transmittance et réflectance
variable entre 0 et 100% dans le spectre 450-1100 nm. Les mesures obtenues visibles Figures 3.8 et
3.9 ont été comparées aux valeurs annoncées par le constructeur. Le constructeur indique pour ces
éléments qu'une petite variation des valeurs réelles (T% et R%) par rapport aux valeurs annoncées était
possible. Le résultat de cette étape de calibration montre que I'erreur de mesure en absolue sur ce banc
est en dessous de 6% en transmission et de 5% en réflexion. En relatif, I'erreur augmente drastiquement
sur les bas niveaux de signal, jusqu’a 30% de différence entre la valeur de référence et la valeur mesurée
en transmission pour des transmittances autour de 0,5% et 15% d’écart relatif entre la valeur mesurée
etla valeur de référence pour des réflectances en dessous de 20%.

Il faut néanmoins noter que la stabilité du laser super-continuum est de 2% et bien que I'acquisition
est faite sur environ 1 minute, il est probable que la mesure soit impactée.

Composant étudié T% moyen (450-1100 nm) R% moyen (450-100 nm)
Densité Optique 0,1 79% 10%
Densité Optique 0,2 63% 12,5%
Densité Optique 0,5 32% 26%

Densité Optique 10 10% 52,5%

Densité Optique 13 5% 57,5%

Densité Optique 20 1% 65%

Miroir Aluminium X >90%

TABLEAU 3.2. — Récapitulatif des éléments optiques utilisés pour calibrer le banc de spectro-
photométrie
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FIGURE 3.8. — A gauche : Transmittances mesurées et courbes de références pour différents éléments
optiques de transmittances variables. A droite : différences entre les mesures et les valeurs
de référence.
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FIGURE 3.9. — A gauche : Réflectances mesurées et courbes de références pour différents éléments
optiques de réflectances variables. A droite : différences entre les mesures et les valeurs
de référence.

3.4. Echantillon et caractérisations optiques

3.4.1. Préparation des lames minces

Les échantillons utilisés pour la mesure de réflectance et de transmittance doivent étre suffisamment
fins pour transmettre de la lumiére, I'approche retenue se basant sur la mesure de la réflectance et de
la transmittance a incidence normale. Nous avons donc mis en place une méthodologie afin de réaliser
de tels échantillons. La mise au point du protocole de réalisation d’échantillons a été mis en place a
I'Installation Classée pour la Protection de 'Environnement (ICPE) Labo UO, du CEA Cadarache.

Ces échantillons fins sont appelés "lames minces" et ont une épaisseur de 'ordre de quelques
dizaines de micrometres. Ces lames minces sont obtenues en partant de disques découpés faisant une
épaisseur d’environ 1 mm a partir de pastilles d"'UO,. Ces disques sont dans un premier temps polis
"miroir" sur un cété avec une polisseuse mécanique; les disques ont alors une épaisseur d’environ
500 pum. Ces disques sont ensuite polis a la main au moyen d’un grinder (Gatans Disc Grinder model
623) montré Figure 3.10. La finesse du papier abrasif utilisé est progressivement augmentée a mesure
que I'on enléve de la matiére jusqu’a atteindre une épaisseur de lame comprise entre 30-50 um. La
mesure de I'épaisseur des lames minces est réalisée au microscope optique en faisant la mise au point
successivement sur le bas et le haut de la lame alors quelle est toujours fixée sur le plot du grinder. La
distance parcourue entre les deux positions de mise au point est mesurée grace a la vis micrométrique
du microscope et est prise comme étant I’épaisseur de la lame mince. Bien que I'on se place dans les
conditions ol la profondeur de champ est la plus petite possible, cette technique reste assez grossiere

-notamment du fait du jeu sur la vis micrométrique- et 'on considere donc une incertitude de +10 um
sur les épaisseurs des échantillons.
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La lame mince ainsi obtenue (visible Figure 3.10, a droite) est particulierement fragile et est donc
enfermé entre deux lames de verre d'épaisseur 175 um + 5 (Thorlabs CG15KH1). La lame mince d’'UO
est encollée sur une premiére lame de verre avec une colle d’indice optique n=1,52 (Norland Products,
NOAS65); I'indice optique de la colle est égal a celui du verre et permet ainsi de combler les porosités
de surface et d’avoir une transition d’indice optique UO,-verre sur toute la surface de I’échantillon,
évitant ainsi les réflexions parasites.

La lame de verre utilisée pour la face avant de I'échantillon d’'UO; (face poli miroir) a été découpée
au laser a I'Institut Fresnel pour laisser un trou circulaire permettant un acces direct al’'UO; tout en
contribuant au maintien de la lame sur la périphérie (Figure 3.11). Le systeme d’étude ainsi obtenu est
donc le systeme air-UQ;-verre-air (Figure 3.11).

Au total 4 lames minces d’épaisseurs entre 30 et 55 ym ont étés réalisées suivant ce protocole.

Lame d“UO,

FIGURE 3.10. — A gauche : lame d'uranium collée sur le plot et grinder utilisé pour 'amincissement. A
droite : lame d’uranium une fois amincie et décollée du plot.

FIGURE 3.11. — Photo de lame mince encollée. Un schéma du systeme optique ainsi obtenu est visible
dans I'encart.

75



3. Etude de I'interaction laser-U O, — 3.4. Echantillon et caractérisations optiques

3.4.2. Caractérisation de I’état de surface

L'état de surface des échantillons a été caractérisé par profilométrie optique (Zygo NewView 7300).
Lanalyse topographique des échantillons par AFM n’était pas envisageable pour des raisons de conta-
mination. La mesure de la rugosité quadratique a partir des données profilométriques a été effectuée
sur le centre de I’échantillon sur une surface de 2x2 mm qui correspond plus ou moins au diametre
du faisceau utilisé pour la mesure spectrométrique. Les résultats des mesures profilométriques sont
visibles Figures 3.12 et 3.13 et les valeurs de rugosité arithmétique et quadratique sont données dans le

Tableau 3.3.
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FIGURE 3.12. — Visualisation de la rugosité de surface et profils de rugosités pour I'’échantillon 1 (a
gauche) et ’échantillon 2 (a droite)

Epaisseur ym | Ra (nm) | RMS (nm)
Echantillon 1 30 34,81 51,04
Echantillon 2 40 7,31 15,18
Echantillon 3 50 42,80 62,81
Echantillon 4 55 39,33 57,02

TABLEAU 3.3. — Récapitulatif de la caractérisation de I'état de surface des échantillons

3.4.3. Mesures de réflectance et de transmittance

Pour chaque échantillon, 4 mesures ont étés effectuées sur le banc présenté précédemment :

Une mesure de réflectance totale en face avant notée R;,;
Une mesure de réflectance diffuse notée Ry; s, effectuée en renvoyant la composante spéculaire

de la réflexion a |'extérieur de la sphére par un deuxiéme port prévu a cet effet (voir Figure 3.14)

Une mesure de transmittance notée T
Une mesure de le réflectance totale en face arriere notée R,

76



3. Etude de I'interaction laser-U O, — 3.4. Echantillon et caractérisations optiques

1151 nm

sl gl s b

LI I L
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FIGURE 3.13. — Visualisation de la rugosité de surface et profils de rugosités pour I’échantillon 3 (a
gauche) et ’échantillon 4 (a droite)

Reflexion
spéculaire

Faisceau
incident

FIGURE 3.14. — Schéma de la configuration utilisée pour mesurer la composante diffuse de la réflec-
tance.

La composante uniquement spéculaire de la réflectance vaut alors R;o¢ — Ry r . A noter que cette opé-
ration induit un biais; une partie de la composante diffuse étant aussi extraite de la sphere intégrante
par le port utilisé pour extraire la composante spéculaire. Les composantes diffuses et spéculaires au-
ront donc tendance a étre sous-estimées et sur-estimées, respectivement. Les résultats de ces mesures
pour chaque échantillons sont visibles Figure 3.15. Les incertitudes de mesures ont étés propagées sur
les mesures de T et de R en prenant pour chaque longueur d’onde la valeur d’incertitude la plus élevée
parmis tous les échantillons de référence utilisés pendant la phase de calibration. Nous n’avons pas
tracés I'intervalle d’incertitude sur Ry rr pour ne pas surcharger les graphiques. On peut voir que la
réflexion diffuse semble étre fortement lié a la rugosité, I’échantillon 2 ayant la rugosité quadratique
la plus basse (15,18 nm) et le niveau de réflexion diffuse le plus bas. Pour les trois autres échantillons,
la réflectance diffuse est comprise entre 4 et 6%. La réflectance spéculaire semble étre bien comprise
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entre 16 et 14% pour les échantillons 2, 3 et 4 et décroit fortement avec la longueur d’'onde jusqu’a 10%
pour I’échantillon 1.

Pour I'’échantillon le plus fin (Echantillon 1, =30 ym), on observe bien la fin de la bande de transmis-
sion a 550 nm (2,25 eV) ce qui correspond assez bien avec la littérature et I'énergie de bande interdite
se situant autour de 2 eV. Pour les 4 échantillons, la transmittance baisse bien de maniére logique
avec I'épaisseur. De maniere générale, on observe le comportement classique d'un semi-conducteur
avec une forte absorption apres le band-gap et vers les plus petites longueurs d’ondes autour de 550
nm, caractérisé sur les graphiques par une baisse de la transmittance jusqu'a 0% et une bande de
transmission qui part du visible dans le rouge pour continuer dans le proche infra-rouge.

1 1 1 1 1 30 1 1 1 L 1
30
L 204
o
X
10
0+— : : : . 0= : : .
500 600 700 800 900 1000 1100 500 600 700 800 900 1000 1100
30 1 1 1 L 1 30 1 1 1 1 %R
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FIGURE 3.15. — De gauche a droite : mesures spectro-photométriques pour les échantillons 1, 2, 3 et 4.
Les incertitudes de mesures sont représentées par les courbes en pointillées

3.5. Propagation de la lumiére dans les échantillons de type
"lame mince"

Pour déterminer la valeur des couples (n;k) il faut d’abord exprimer R, T en fonction de n et k pour
chaque longueur d’onde mesurée par les spectrometres. Nous allons d’abord introduire des notions
d’optiques décrivant les phénomenes de réflexions, de réfraction et de transmission pouvant survenir
al'interface entre deux milieux d’indices optiques différents. Nous introduirons ensuite les notions
de puissances transmises, réfléchies et absorbées pour enfin proposer un modeéle analytique simple
permettant de traiter en premiére approche les mesures spectrophotométriques que nous venons de
VOir.

3.5.1. Quelques éléments de théorie

La deuxieme loi de Snell-Descartes indique qu’a une interface entre deux milieux d’'indices optiques
différents, leurs indices de réfraction n, et n, sont reliés avec les angles d’'incidences 0 et de réfraction
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0, d'un rayon incident par la relation suivante :
n1sinBy = nysinG, (3.11)

On rappelle que pour une onde plane en polarisation rectiligne, on distingue deux états de pola-
risation : Transverse Magnétique (TM) et Transverse Electrique (TE). Dans le premier cas le champ
électrique de I'onde est contenu dans le plan d’incidence de celle-ci quand dans 'autre le champ
électrique est orthogonal au plan d’incidence et le champ magnétique est lui compris dans le plan
d’incidence.

Les fractions des amplitudes réfléchies ou transmises d'une onde incidente a I'interface entre deux
milieux d’indices optiques différents s’appellent coefficients de Fresnel. Ils sont fonction des indices
optiques, de I'état de polarisation et des angles d’'incidences et de réfractions :

o cosfy — n, costs o cosBy — n, costs
I'TE = y TTM = (3.12)
n, cosf + n, costs n,cosb; +n, coss
2n, cost 2n, cost
ITE= trm = (3.13)

n, cosb; + n,cosy’ n,cosb + n, cost

Dans le cas de matériaux ayant un indice de réfraction complexe ces coefficients sont eux aussi
complexes.
La fraction réfléchie de la puissance est alors égale au carré du module du coefficient de Fresnel :

2
Rrm,re = |rm, 7| (3.14)
Dans le cas d'une lumieére non polarisée on a alors :

Rrm + Rrg
Repr= - (3.15)
Les fractions de puissance transmises sont égales au carré de la valeur absolue du coefficient de
Fresnel multiplié par la composante normale (direction de propagation) du vecteur de Poynting® :

Re(n, cosBy)
Trg = |trpl? ——=—=— 3.16
TE = |tTEl Re(n, cos0y) (3.16)
Re(n’ cos6y)
Try = trml? ——2—— (3.17)
Re(n, cos6)
De méme, dans le cas d’'une lumiére non polarisée, on a:
Tty + T
Tors = % (3.18)

Dans le cas ol 'incidence est normale ou quasi-normale, il n'y a plus de distinction entre les états de
polarisation TE et TM. Les coefficients de réflexion et de transmission s’écrivent alors :

n,—n, e 2n,

r=———=, =— (3.19)
n,+n, n,+n,
et on a logiquement pour les fractions réfléchies et transmises de puissance :
n
R=Ir?, T==2 (3.20)

=1

La loi de Beer-Lambert décrit 'absorption dans I'épaisseur d’'un matériau absorbant pour une onde

3. Egal au produit du champ électrique E et du champ magnétique H d’une onde électromagnétique. Correspond a la densité
de flux directionnel. Son module est donc en W.m ™2 et sa direction est la direction de propagation de I'onde.
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se propageant de maniére rectiligne dans la direction de propagation z :
I(z) = Ip.exp(—az) (3.21)

avec [y l'intensité initiale, z la distance parcourue et a le coefficient d’absorption que nous avons
introduit en début de chapitre. Pour une couche absorbante d’épaisseur e, I'intensité initiale d'un
rayon incident est donc réduite d'un facteur exp(—a.e) par passage dans celle-ci si on néglige au
premier ordre les effets liées aux réflexions multiples aux interfaces.

3.5.2. Modéle analytique

Le modele analytique que nous allons présenter repose sur les hypotheéses de simplifications sui-
vantes :

1. Etant donné le caractére trés absorbant et au regard des épaisseurs considérées, on néglige les
multiples réflexions secondaires a I'intérieur de 1'épaisseur d’UO-,

2. L'angle d’'incidence 0 est pris comme égal a 0 (incidence quasi-normale),

3. On suppose un contact parfait a I'interface UO;-Verre du fait de I'utilisation de la colle d’indice
optique,

4. Lalumiere se propage de maniere rectiligne dans le matériau.

Pour I'hypothese numéro 1, nous pouvons regarder I'intensité d’'une onde électromagnétique se
propageant de maniére rectiligne en fonction de la distance parcourue pour plusieurs valeurs de
coefficient d’extinction correspondants a des valeurs de profondeurs de pénétration comprises entre
0,1 et 50 um a 1080 nm(Figure 3.16). De maniere logique, plus le coefficient d’extinction est élevé -et
plus la profondeur de pénétration est petite-, plus cette intensité décroit rapidement. Nos échantillons
faisant entre 30 et 55 um, on peut voir que si on considere la plus petite valeur de coefficient d’extinction
disponible dans la littérature -qui est celle donnée par Ruello et al [122] et vaut 0,0032 autour de 1100
nm-, I'intensité vaut 13% de sa valeur initiale apres 60 um et 7% apres 80 ym ce qui correspond a
un aller retour dans I’échantillon 1 et 2 respectivement. Dans le cas ou1 la profondeur de pénétration
vaut 20 um, ces valeurs tombent a 5 et 1,8% respectivement. Aussi si on considere que les valeurs de
la littérature encadrent la valeur réelle de k et que 'observation de J.L Bates [116] qui indique que
I'absorption est plus important pour un échantillon polycristallin est vraie dans notre cas, on est en
droit de penser que 'hypotheése 1 est valable. Nous avons de plus effectué des calculs de transmittance
pour une lame d'un matériau d’indice de réfraction complexe n = 2,2 4+ 0,001, baignant dans l'air
et d’épaisseur 25 um en négligeant les multiples réflexions secondaires ou en les considérant. La
différence de T% était inférieure a 1%.

Pour Lhypothese 2, le calcul de R avec I'angle d’incidence réel (6=5°) une différence inférieure au
dixieme de % entre le cas réel et le cas en considérant =0°. Le calcul a été effectué en considérant une
lame mince d’épaisseur 25 pm baignant dans 'air. Le calcul a été effectué en considérant la dépendance
ala polarisation pour le cas ol1 6=5°. La différence est 1a encore inférieure au 1%.

Pour I'hypothese 3, nous avons choist la colle optique d’indice 1,52 (ie., égal a celui du verre) avec la
plus faible viscosité afin de s’assurer que les porosités de surface ou les poches d’air dues a la rugosité
al'interface UO,-Verre soient comblées. Nous avons de plus vérifié I'indice optique de la colle une
fois polymérisée en collant deux lamelles de verre avec. Nous avons ensuite mesuré la réflectance et la
transmittance de ce systéme et avons obtenu des valeurs identiques a celles d’'une lame de verre seule.

Pour 'hypothese 4 nous négligeons donc le phénomene de diffusion susceptible de survenir dans le
matériau. La caractérisation des propriétés optiques d'un matériau diffusant est plus complexe comme
nous le verrons par la suite. Nous mettrons les résultats qui vont suivre en perspective dans la suite de
ce manuscrit en introduisant une étape de simulation de la propagation et de la diffusion d’'une onde
électro-magnétique dans ’échantillon d'UO,.

Un schéma de la propagation de la lumiére considérée suite a nos différentes hypotheéses de simplifi-
cation et de la signification des différentes fractions de puissance réfléchies ou transmises est donnée
Figure 3.17.
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FIGURE 3.16. — Atténuation en fonction du coefficient d’extinction d’apres la loi de Beer-Lambert pour
différentes valeurs de profondeurs de pénétration.
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FIGURE 3.17. - Schéma du modele de propagation considéré.

Nous avons donc la composante spéculaire de la réflectance de I’échantillon :

2 2
(nU02 —Ngir)"+ kUOz

(3.22)

spec = 2 2
(nU02 + ntllr) + kU02

avec ngir = 1.
T=T.t(UO,).T».T3 (3.23)

Soit Ty1, T2, T3 les fractions de puissance transmises aux interfaces Air-UO,, U O,-Verre et Verre-Air,
respectivement. Nous avons alors la transmission interne de la couche d'UO; :

T
tUoy) = ——mm (3.24)
To1.Th2.To3
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Avec la loi de Beer-Lambert dans la couche absorbante, on peut écrire :
t(UOz) =exp(—a.e) (3.25)

qui correspond a la fraction transmise apres un passage dans 1'épaisseur e d’'UO;. On a donc le
coefficient d’absorption :

-In(tUo
o= n( 2) (3.26)
e
A partir duquel on peut déduire le coefficient d’extinction k :
kuo, = 4 (3.27)
U0 = 4y '
Enfin, nyo, peut-étre estimé a partir de I'équation 3.22 (détails en annexe C).
. _\/k%IOZR_k?]OZJ'-R_l+(—2R—2)2_—2R—2 (3.28)
o R-1 11-R? 20-R) '

3.5.3. Résultats

A partir des mesures présentées et des relations que nous venons de voir, on assimile T a la mesure de
transmittance %T et %R a la mesure Rspec = Reor — Rgiff- Les valeurs de k obtenues grace a I'équation
3.27 (Annexe C) sont tracées sur la Figure 3.18. Pour des longueurs d’ondes inférieures comprises entre
450 et 600 nm, la transmittance réelle est bien inférieure a la limite de détection du spectro-photometre
et le signal est donc noyé dans le bruit (voir mesures Figure 3.15); les résultats montrés ici sont donc
restreints sur la plage 550-1100 nm. Dans le cas de I'’échantillon 3 et 4, les plus épais et donc les plus
opaques, on peut voir que les valeurs de k en dessous de 600 nm présentent ce décrochage du fait que
la mesure de la transmittance sur cet intervalle est noyée dans le bruit. On peut voir que les valeurs
obtenues pour les échantillons 2, 3 et 4 sont trés proches et dans le méme intervalle d’incertitude mais
different de celles obtenues pour I’échantillon 1. Nous n’expliquons pas totalement la différence de
comportement marqué entre les trois premiers échantillons et celui-ci. Il est probable qu'une ou plu-
sieurs de nos hypotheses initiales de soient pas valides pour cet échantillon. De plus, cet échantillon est
aussi le seul qui présentait un comportement différent des autres sur la mesure de réflexion diffuse avec
une décroissance marquée de celle-ci sur toute la gamme mesurée, au contraire des autres échantillons
ol la mesure de Ry; ¢y était plutot constante.

Les profondeurs de pénétrations correspondantes sont visibles Figure 3.19. On peut voir que pour les
échantillons 2, 3, 4, une valeur de 6, comprise entre 22 et 10 um est obtenue pour A = 1080 nm soit un
coefficient d’extinction compris entre 0,004 et 0,01. Ces valeurs restent cohérentes avec la littérature au
niveau de 'ordre de grandeur, a 'exception des valeurs données par Bober et al [120].
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FIGURE 3.18. —Valeurs de k déterminées pour chaque échantillon en fonction de la longueur d’onde
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FIGURE 3.19. — Valeurs de 6, en um, déterminées pour chaque échantillon en fonction de la longueur

d’onde

Les valeurs de n obtenues grace aux valeurs de k précédemment calculées et d’apres I'équation 3.28
sont visibles Figure 3.20. Les valeurs entres 450 et 550 nm ne sont pas montrées puisque les valeurs
de k dans cet intervalle n’ont pas de sens comme nous venons de le voir. Les valeurs de n obtenues
montrent une plus grande dispersion entre chaque échantillon que pour la détermination du coefficient
d’extinction avec des valeurs comprise entre 1,9 et 2,3 a 1080 nm. On peut voir qu’a I'’exception de
I’échantillon 1 les valeurs obtenues sont relativement stables sur le spectre étudié avec néanmoins une
tres légere baisse de ses valeur a mesure que la longueur d’'onde augmente. L'écart de comportement
entre I'échantillon 1 et les autres est directement dd a la mesure de Ry; r¢ qui évolue fortement avec la
longueur d’onde dans le cas de I’échantillon 1.
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FIGURE 3.20. — Valeurs de n déterminées pour chaque échantillon en fonction de la longueur d’onde

La grande dispersion observée entre les valeurs de n peut-étre en partie expliquée par 'effet de la
rugosité de surface et de la diffusion associée. Il serait intéressant d’analyser les mesures de réflexions
diffuses avec des modeles statistiques capables de reproduire le phénomene de diffusion de la lumiere
par des surfaces rugueuses. La prise en compte de la porosité de surface ou de la rugosité aux joints de
grains pourrait aussi permettre de modéliser plus finement la propagation de la lumiére et I'interaction
lumiere-UO; afin de proposer une meilleure détermination des constantes optiques du matériau
étudié. Toujours est-il que dans le cas de notre étude, la valeur particulierement d’intérét était celle
relative a la profondeur de pénétration puisqu’elle permet d’apprécier la dynamique du dépét de
puissance dans le volume de I'UO; lorsque soumis a une chauffe laser.

3.6. Conclusion

Nous avons présenté dans ce chapitre un banc de mesure permettant de réaliser des mesures de
réflectance et de transmittance spectrales sur des échantillons d'UO,. Ces échantillons se présentent
sous formes de lames minces de quelques dizaines de micrometres d’épaisseurs. Elles ont étés obtenues
par polissage manuel de disques découpés puis polis a partir de pastilles. Les mesures de transmittance
sur ces échantillons confirment bien la présence du gap dans la structure électronique de 'UO, autour
de 2 eV. La réflectance des échantillons est comprise entre 19% et de 15% et la composante diffuse de
cette réflectance est 'ordre de 4% et est fortement liée & 1'état de surface en terme de rugosité.

Un modele analytique simple se basant sur les équations de Fresnel nous a permis d’estimer les
constantes optiques (n et k) des échantillons. La partie réelle de 'indice de réfraction présente une assez
grande dispersion entre les échantillons et semble relativement constante avec la longueur d’'onde. On
peut retenir une valeur moyenne de 2,2.

Le coefficient d’extinction présente une assez grande variation aux alentours de I'énergie de bande
interdite de facon assez attendue. Une valeur, celle obtenue avec I’échantillon le moins épais, difféere
cependant des trois autres. On peut supposer que cela est en partie du a la non validité d’'une de nos
hypotheses de travail du fait de I'épaisseur trop petite pour que cette hypothése soit valable. On peut
retenir une valeur de k de 0,006, ce qui correspond a une profondeur de pénétration d’environ 15 pum.
Ces valeurs sont cohérentes avec la littérature qui ne s’'était intéressée jusqu’a maintenant que tres
majoritairement a I'étude des propriétés optiques de 'UO, mono-cristallin. Néanmoins I'analyse effec-
tuée des mesures de transmittance et de réflectance néglige plusieurs phénomeénes dont la diffusion de
I'onde electro-magnétique qui peut-étre due a I'hétérogénéité du matériau.
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Une étude plus poussée de différents types de dioxyde d'uranium (différences de densités, présences
de macro/micro porosité ou encore dopés en matériaux simulant les produits de fission) devrait
permettre de construire une cartographie intéressante de I'évolution des constantes optiques de 'UO>»
avec I'évolution de sa microstructure. Une microstructure plus poreuse, avec d’avantage de sauts
d’indices a cause de dopants ou d'une porosité plus importante devrait notamment amener a un
phénomene de diffusion plus important dans le volume du matériau.

Bien entendu, la dépendance a la température des propriétés optiques de la céramique reste incon-
nue. La mesure de reflectance ou de transmittance a hautes-températures nécéssiterait le dévellope-
ment d'un systeme de mesure sous vide pour éviter I’oxydation de I’échantillon. De plus 'approche
expérimentale ici retenue d'une mesure de transmittance sur une lame de faible épaisseur collée n’est
pas possible du fait de I'utilisation de colle optique. Une approche sur un échantillon plus massif met-
tant en oeuvre plusieurs mesures de réfléctance a différents angles d’incidence et états de polarisation
pourrait a temre permettre de déduire les constantes optiques de I’échantillon.
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Comme expliqué dans le chapitre bibliographique, I'objectif des chauffes laser a long terme est
I'étude des mécanismes sous-tendant un Relachement des Gaz de Fission (RGF) en situation de RIA. Il
est donc important de coupler 'approche expérimentale que nous avons présentée dans le chapitre 2 a
la simulation thermique et mécanique précise de ces expériences. Nous allons donc présenter dans ce
chapitre le code de simulation par éléments finis que j'ai développé dans le cadre de mes travaux de
these. Nous utilisons le code de simulation thermo-mécanique Cast3m du CEA [124].

Nous présenterons dans un premier temps les propriétés thermophysiques de 'UO, nécessaires a
la résolution des calculs thermique et mécanique. Ces propriétés sont issues de la littérature. Dans
une deuxiéme partie, nous présenterons la loi de comportement mécanique mise au point pour la
simulation de la réponse mécanique des échantillons soumis a des chauffes lasers. Cette loi de compor-
tement a été paramétrée sur les données disponibles sur le combustible et sur son comportement a
haute-vitesse de déformations (>10~! /s) et 2 hautes-températures (> 1100 °C).

Enfin nous décrirons la discrétisation spatiale et temporelle adoptée et les conditions limites appli-
quées. Nous verrons enfin comment le dépot de puissance laser est modélisé et le couplage thermique-
mécanique mis en place.

4.1. Propriétés thermophysiques de I’'UO,

La simulation thermomécanique de chauffes laser nécessite de connaitre les propriétés thermiques
et mécaniques du matériau. La plupart de ces propriétés sont issues de deux syntheses, 'une effectuée
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par J.K. Fink [125] et 'autre effectuée par I'IAEA ! sous la forme d’un handbook [5]. Seules les propriétés
de 'UO> non irradié a I’état solide sont présentées. En effet les échantillons utilisés durant ce travail de
these sont issus de pastilles d'UO, appauvri comme nous le verrons dans le chapitre 5 et nous nous
intéressons seulement au comportement combustible a 1’état solide.

Toutes ces propriétés matériaux ont étés passées en unité SI et compilées avec MFRONT [126] sous la
forme de librairies logicielles utilisables par Cast3m.

4.1.1. Température de fusion
La température de fusion Ty communément acceptée dans la littérature est [127] :
Tf=3116+25K 4.1)
La température de vaporisation, quant a elle, est supérieure d’environ 700 K :

T,=3815K (4.2)

4.1.2. Masse molaire

D’apres la Commission on Isotopic Abundances and Atomic Weights (CIAWW) qui définit les valeurs
recommandées de poids atomique [128], la masse molaire de 'UO, est égale a:

M =0,2700277 £ 0,0000006 kg/mol (4.3)

4.1.3. Masse volumique

La masse volumique présente logiquement une dépendance en température et est exprimée dans la
gamme 298,15 :3120 K (Figure 4.1, en rouge) par le produit de la densité a 273 K m par le cube de la
dilatation thermique [5] :

L(ny*
o(T) = pa73.| —— (4.4)
Lo73
avec p,73 la densité a 273 K égale a 10,963 M g/ m3. Le rapport L(T)/Ly73 décrit la dilatation thermique
et sera explicité par la suite.

mendafion

.,“-.h--' 1% Um-emmq'

-

1
200 400 (=01 i) 100G 1200 1400 kL= 1200 2000 2200 2400 2600 2000 3000 200
Temperature, K

FIGURE 4.1. - Masse volumique de 'UO; en fonction de la température. D’apres [5].

1. International Atomic Energy Agency
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4.1.4. Capacité thermique

La capacité thermique molaire entre 298,15 et 3120 K (Figure 4.2, en rouge) est décrite par le polyndme
suivant [5] :

Cp(T) =52,1743 + 87,9517 — 84,24117% + 31,5427° — 2,63347" - 0.713917 2 (4.5)

avec 7 = T/100, T la température en K et C,, en J.mol 'K ~1.

200

— 7
L /

Ronchi 10 ms-pulse I

Ronchi 1 ms-pulse .

Gronvold L/ 3
L

Huntzicker & Westrum 7

160 —Ea@

— % — Eq.(4) Polynomial

180

o <o O »

------ Phase Transition
140 — — — Uncertainty
— — — Uncertainty

120

Heat Capacity, J/(mol K)

100

80 T

60
200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200 2400 2600 2800 3000

Temperature, K

FIGURE 4.2. — Capacité thermique de 'UO; en fonction de la température. D’apres [5].

4.1.5. Conductivité thermique

La conductivité thermique de 'UQO,, déterminée par des mesures de diffusivité -notamment par
flash-laser- est décrite par le polyndme suivant [5] (Figure 4.3, en rouge) :

100 6400 _1635

k(T) = +
7,5408 + 17,9627 + 3,614272

- (4.6)
T2

avec 7 = T/1000, T étant la température en K et k la conductivité thermique exprimée en W.m~'.K~!.
Comme toutes céramiques, la conductivité thermique de 'UQ; est relativement basse (< 10 W.m~1.K~!
quand des métaux comme I'or ou I'argent sont autours de 300-400 W.m~'.K~1).
4.1.6. Dilatation thermique

La dilatation thermique linéaire, d’apres [5] s’écrit comme suit entre 273,15 et 923 K (Figure 4.4) :

L(T)

T = 9,973.1071 +9,082.10°T-2,705.1071°T2 + 4,391.107 13 T3 4.7
273
puis de 923 2 3120K:
L(T) -1 -5 -972 -1273
=9,9672.10"1 +1,179.107°T -2,429.10°T? + 1,219.10" 12T (4.8)
273

Avec T la température en K, L(7T) lalongueur de I'échantillon en m et L,73 sa longueur a 273 K.
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FIGURE 4.3. - Evolution de la conductivité thermique de 'UO, vierge en fonction de la température.
D’apres [5].

Le coefficient linéaire de dilatation thermique s’écrit alors :

(7 ! ( OL) (4.9)
a === .
SAFT

Les dérivées partielles des équations 4.7 et 4.8 sont approximées par les polynomes de degré 3 suivants :
entre 273 Ket 923 K,

a;(T) =9,828.10°-6,930.10'°T +1,330.10' 7% - 1,757.107 7 13 (4.10)
et entre 923 et 3120K:
a;(T) =1,1833.10° — 5,3013.109T + 3,756.10'2 T2 - 6,125.10" 1 13 (4.11)

4.1.7. Module de Young

Le module de Young ou module d’élasticité de 'UO; est d’environ 180 + 20 GPa. Il est homogene a
une pression (contrainte en Pa) et relie la contrainte a la déformation dans le domaine de déformation
élastique d'un matériau. Pour 'UQ,, il s’écrit en fonction de la température et de la porosité p de la
facon suivante [129] :

E(T,p) = (2,27.10° - 1,54.1072T - 9,60.107°T%).(1 - 2,5p).10° (4.12)

Avec T la température en K, p la porosité comprise entre 0 et 1 et E le module élastique en Pa. On peut
voir sur la Figure 4.5 que 'augmentation de la température a pour effet de diminuer le module de Young
de I'UO,. De méme, d’apres I'équation 4.12 la porosité a aussi pour effet de faire baisser le module
élastique de 'UQO,.
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4.1.8. Coefficient de Poisson

Le coefficient de Poisson v a la température ambiante est égal a [130] :

v=0,311+0,005
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4.2. Loi de comportement pour ’'UO, soumis a un chauffage
laser

Pour simuler le comportement mécanique des chauffes laser présentées dans le chapitre suivant,
nous avons tout d’abord essayé d’utiliser la L3E Malheureusement la L3F ne nous permettait pas de
reproduire fidelement le comportement mécanique des échantillons soumis aux chauffes laser. Nous
avons donc développé une loi de comportement mécanique spécialement pour ce faire.

Comme nous I'avons expliqué dans la partie 1.4.1, 'UO, présente le comportement typique d'une
céramique avec un comportement fragile en traction et en compression a basse température et un com-
portement plus ductile a haute-température. La contrainte a la rupture est cependant dissymétrique,
avec une contrainte a la rupture autour de 100 MPa en traction et jusqu’a 1000 MPa en compression.

Pour modéliser le comportement dissymétrique de la céramique en tension et en compression,
nous adoptons le u-model proposé par Mazars et al [131]. Classiquement utilisé pour la modélisation
du comportement mécanique du béton, ce modele est une amélioration d’'un premier modele d’en-
dommagement proposé par Mazars [132]. Lendommagement est décrit par une variable scalaire D
comprise entre 0 et 1 et qui est utilisée pour décrire la perte de rigidité du matériau en étant directement
appliquée au module d’élasticité. La relation contrainte-déformation est alors la suivante :

G=(1-D)C:¢ (4.14)

avec o le tenseur des contraintes, C le tenseur d’élasticité 2 et € le tenseur des déformations élastiques.

Deux modes d’endommagements distincts sont considérés pour la traction et la compression, que
I'on appellera fissuration et écrasement, respectivement. Lendommagement par écrasement est di-
rectement lié a la décohésion des joints de grains et a la fragmentation observable sous contraintes
de compression. Les deux modes d’endommagements sont décrits par deux variables thermodyna-
miques, Y; pour 'endommagement par traction et Y, pour I'endommagement par compression, qui
représentent chacune I’état de charge maximal atteint dans I’espace des déformations subies. La va-
leur D est calculée en fonction de ces deux variables. Les effets unilatéraux comme la fermeture ou
I'ouverture de fissures sont modélisés par cette loi de comportement si la direction du chargement est
inversée. De plus, I’évolution de 'endommagement est directement reliée au premier et au second
invariant (Equations 4.17 et 4.18) du tenseur des déformations -et donc aux déformations principales-,
les directions de fissurations ne sont donc pas fixées a priori. Cette approche est de fait plus générale
que pour la plupart des lois de comportement mécaniques proposées pour 'UO, dans lesquels les
directions de fracturations sont fixées par le systeme de coordonnées cylindriques [133].

Pour modéliser 'endommagement, le concept de déformation équivalente est utilisé. La fissuration
et ’écrasement sont respectivement associées aux deux déformations équivalentes € et e.. Elles sont
définie de la fagon suivante :

€= Le + vIe (4.15)
2(1-2v) 2(1+v)
€c Le + 6vJe (4.16)

T 51-2v)  51+v)

Avec I et J; le premier et second invariant du tenseur des déformations et v le coefficient de Poisson.
La notion de déformation équivalente permet de rendre compte avec un scalaire de la déforma-
tion contribuant & 'endommagement. Le premier et second invariant du tenseur de déformations

s’écrivent :
Ic=€1+€x+¢€3 (4.17)

Nl—

1
Je=3 [(e1 —€2)* + (€2 —€3)% + (€3 — €1)?] (4.18)

2. Le tenseur d’élasticité relie le tenseur des contraintes au tenseur des déformations. Ses composantes généralisent le
module de Young aux matériaux anisotropes. Elles ont donc la dimension d'une pression (Pa en unité SI). C’est un tenseur du
4éme ordre.
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Avec €1, € et €3 les valeurs propres du tenseur de déformation qui correspondent aux directions
principales de déformation.

On peut alors définir deux surfaces de charges, définies dans I'espace des déformations principales,
pour la traction et la compression, délimitant le domaine élastique.

f,=€t—Yt et fC=€C—YC (4.19)

avec Y; et Y, deux variables thermodynamiques reliées au maximum atteint par les déformations
équivalentes pendant le chargement. Elles caractérisent |’état de sollicitation maximale atteint pendant
le chargement :

Y; = Supleps, max(e;)] et Y. =Supleg., max(e.)] (4.20)

On voit ici, qu’avant le développement de 'endommagement, Y; and Y, sont égales aux seuils de dé-
clenchement d’endommagement en traction et en compression, respectivement €g; et €g.. L'évolution
de I'endommagement D s’écrit alors comme suit :

(1-A)Yy
Y
avec Yy la valeur initiale de Y, elle méme définie par :

D= — A.exp{(B(Y - Yp))} (4.21)

Y=rY;+(1-nY, (4.22)

et A, B deux parametres qui déterminent I’évolution de 'endommagement, exprimés par les relations
suivantes :
A=A 2r2(1-2k) - r(1-4K) + Acr* —r+1) (4.23)

B= P 2rdg (g - 22 (4.29)

Avec r le facteur de triaxilité [134] indiquant la nature de la sollicitation, qui évolue entre O et 1 :

_ (@
> (il

Avec (0 ;) les valeurs positives et | ;| les valeurs absolues des composantes du tenseur de contraintes.
Ce facteur triaxial est donc indépendant de la valeur d’endommagement et peut-é&tre calculé explici-
tement a chaque itération. r = 0 correspond a un chargement unixial en compression et r =1 a un
chargement unixial en traction. Quand r =1,A= A; et B=B;,etquand r =0, A= Ac et B=B,. k est
un parametre qui définit la contrainte asymptotique dans le cas d'un chargement en cisaillement pur.

Les quatre parametres A;, B;, A. et B, peuvent étre facilement identifiés a partir des courbes
contraintes-déformations obtenues grace a des essais uniaxiaux en compression et en traction-flexion.
Comme introduit dans I'équation 4.20, deux seuils d’activation de 'endommagement doivent aussi
étre définis pour la tension et la compression respectivement € et €.

(4.25)

Le comportement en compression du modele a été ajusté sur la base des courbes contraintes-
déformations obtenues par M.Salvo sur des essais de compression uniaxiaux a haute-vitesse de défor-
mation (107! /s) et 2 hautes-températures (entre 1373 et 1973 K) qui sont des conditions représentatives
d’un RIA et qui ont clairement mis en évidence une transition fragile-ductile dans le comportement de
I'UO; [54, 55]. Lextrapolation du comportement mécanique vers la température ambiante et de fusion
a été faite sur la base d’autres essais uniaxiaux en compression disponibles dans la littérature bien
gu’aucun n’ait une vitesse de déformation aussi élevée que ceux de M.Salvo. Au final une décroissance
de la contrainte maximale atteinte en compression a été considérée pour des températures supérieures
21973 K (1700 °C) avec une valeur cible de 60 MPa autour de la température de fusion de 'UO, (autour
de 3000 K). Le comportement modélisé en traction reste quant a lui fragile indépendant de la tempéra-
ture et est caractérisé par une contrainte a la rupture de 80 MPa. Les parametres sont données dans le
tableau 4.1.

Le modele est résolu numériquement et le code source généré sous forme de librairie logicielle
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utilisable par Cast3m avec Mfront. Le comportement de la loi une fois paramétrée a été vérifiée avec le
logiciel MTest fourni avec Mfront qui permet des simulations sur un point matériel. De nombreuses
configurations de chargement (uniaxial, biaxial), de température (isotherme, évolution de température
négative ou positive) ont étés testées, particulierement autour de la température de transition fragile-
ductile.

Les courbes contraintes-déformations et endommagement-déformations obtenues en isotherme
pour un chargement unixial sont visibles sur les Figures 4.6 et 4.7. On peut notamment observer la
transition fragile-ductile a 1500 K (1227 °C) avec un changement clairement visible dans les courbes
déformations-contraintes et déformations-endommagements. Pour des températures inférieures a la
température de transition les courbes contraintes-déformations sont caractérisées par une baisse de
la contrainte une fois le pic de compression passé. La contrainte résiduelle est nulle pour toutes les
températures inférieures a 1500 K (1227 °C) mais elle est atteinte pour des valeurs de déformations de
plus en plus élevées a mesure que la température augmente. La contrainte maximale a I'ambiante est
de 1000 MPa qui est la valeur haute disponible dans la littérature [135]. Au dessus de la température de
transition les courbes contraintes-déformations sont caractérisées par un pic de contrainte atteint pour
des valeurs de déformation comprises entre 1 et 2 % suivi d'un plateau a une contrainte légerement
inférieure a celle du pic. Lamplitude de ce pic tend a décroitre avec la température.

Ce comportement est typique de 'UO, testé a haute-température et est attribué a des effets d’origi-
nels structurels ou matériaux. D’apres Guérin [136], ce pic de compression est fortement lié a un défaut
d’axialité et de parallélisme des cales en tungsténe utilisées pour mettre en chargement I’échantillon;
un défaut de parallélisme de I'ordre du demi-degré modifiant 'amplitude du pic d'un facteur 3 ou 4.
Sauter et al [137] ont proposé un modele basé sur la théorie des dislocations pour reproduire ce pic
de compression qui serait dii a une mise en mouvement soudaine des dislocations une fois un palier
en contrainte dépassé. Du fait que la mobilité des dislocations est un phénoméne dépendant de la
température, le pic de compression tend a décroitre avec la température, le glissement des dislocations
étant grandement facilité a haute-température.

Enfin, n’ayant pas d'informations sur le comportement de la céramique en cisaillement pur, nous
posons k =1.

Une caractéristique importante du modele proposé est le développement de 'endommagement
en compression quand bien méme aucun adoucissement n’est observé sur les courbes contraintes-
déformations. C’est le cas pour les températures supérieures a la température de transition pour
lesquelles on peut observer le développement d'un endommagement important (> 0,8) méme pour
des niveaux de déformations relativement bas. Ce comportement est cohérent avec la fragmentation
et la décohésion des grains observées par Salvo et al a hautes-températures et hautes-vitesses de
déformation [54].
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Parametre Expression
A, 3.2
B; 2850
€10 0,00001

Ae T <1500K

A, =8,7919.1077.72 - 3,11509.1073.T + 2.8.57
T =1500K

A, =9,47303.108. 726154

B T <1500K

B.=-0.828T +173,59

T =1500K

B, =50

€c0 T <1500K

€00 = —0.00001

1500K < T = 2500K
€co=—-4.10710.7242107%.7-0.0032
T >2500K

€00 = —0,00058

k 1

TABLEAU 4.1. — Valeurs des parametres du modele de Mazars (équations 4.20, 4.23 et 4.24)

90
—~ 80
£ 7
2 60!
8 50
€ 40
S 30
S 20
O 10
0000 0,0025 0,0050
L . . , . . ) ) Déformation
0 J_ Traction
———| _____BRH
@ ~~~— —
Q200+ N
= —— 1100 °C
D a0l 1226 °C
= 1227 °C
- J— 1350 °C
g 1550 °C
O 1700 °C
=5 —— 2000°C
—— 2500 °C
-1000

-0,‘14 -0,112 -0,l10 -0,I08 -0,106 -0,l04 -0:02 O,IOO
Déformation

FIGURE 4.6. — Courbes contraintes-déformations de la loi de comportement paramétrée en fonction
de la température. Lencart représente la partie traction de ’espace de charge.
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FIGURE 4.7. — Courbes endommagements-déformations de la loi de comportement paramétrée en
fonction de la température.

4.3. Simulation du chargement laser

Nous venons de présenter les différentes propriétés matériaux nécessaires aux simulations envisa-
gées et une loi de comportement mécanique censée rendre compte du comportement mécanique
d’échantillons d'UO; soumis a de fortes vitesses de déformation et ce sur une large gamme de tem-
pérature. Nous allons maintenant dans cette section présenter la description du chargement laser et
la résolution de I'’équation de la chaleur en transitoire. Nous posons tout d’abord les hypotheses ou
simplifications suivantes :

— La convection est négligée, les chauffes laser étant réalisées sous vide primaire,
— Tous les matériaux sont considérés comme homogenes, sans impuretés et isotropes,
— D’éventuels changement de phase ou phénomenes d’évaporation ne sont pas considérés.

L'équation de la chaleur en transitoire s’écrit alors :
oT
pCPE—V(kVT) =Q (4.26)

Avec p la masse volumique en kg.m =3, Cp la capacité thermique en J kg '.K~!, Tla température en K,
tle temps en s, k la conductivité thermique en W.m~'.K~! et Q le terme source de chaleur en W.m=3.

4.3.1. Terme source de chaleur en négligeant la diffusion du rayonnement
laser

En trois dimensions, le terme source de chaleur peut s’écrire :
Qx,y,z,t)=A.f(1).dI(x,y,2)/dz (4.27)

Avec A l'absorption égale a (1-R) et R un terme de pertes global (réflexions sur ’échantillon, sur le
saphir etc), f(#) la fonction temporelle normalisée du dépot de puissance et d1(x, y, z)/dz la densité de
puissance volumique en W.m™3.
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La fonction temporelle est une fonction créneau :

si tejo, tf]

si t€lty,o0 (4.28)

1
) =
rw={
avec tr la durée de la chauffe. Nous avons mesuré que le temps de montée du laser que le temps de
montée du laser est inférieur a 1 ms et assimilons le front de montée a une fonction créneau. Le terme R
est principalement composé des pertes sur le saphir du porte échantillon et sur I’échantillon lui méme
de sorte que R = Rsqpnir % Rechantition = 0,17 x 0,15.

4.3.1.1. Cas du faisceau homogéne

Labsorption du rayonnement laser peut-étre décrite avec une loi de Beer-Lambert. Elle s’écrit
classiquement :
I(z) = Ipe™** (4.29)

Le terme source de chaleur volumique (densité volumique de puissance homogene a des W/m?3),
issue de la dérivation de I, s’écrit alors :

Q(z) = _4 (Ipexp(-a.z)) = —Ioexp(—a.z).i(—a.z) =Iy.exp(-a.z).a (4.30)
dz dz

Avec Iy intensité initiale en W.m =2 qui est égale 2 la puissance totale du faisceau P, en W divisée par
la surface du faisceau. Afin de prendre en compte le fait que le faisceau homogene est plus grand que la
pastille, on calcule le ratio entre 'aire de la pastille Airep et celle du faisceau Airey et’on multiplie le

terme d’intensité par ce facteur de perte. On a donc Iy = Ph'#ref' ﬁi:i’f’ .
Le terme source de chaleur s’écrit donc :
1 Airep
Q(z) =Py .a.exp(—-a.z) (4.31)

"Aires Airey

4.3.1.2. Cas du faisceau annulaire

La densité volumique de puissance Q du faisceau annulaire, en 2D axisymmétrique, s’écrit :

—2(r — Ran)*
Q(r,2) = Iyax.exp (f) .a.exp(—a.z) (4.32)
wan

Avec I 4y (équation 2.2) 'intensité en W.m ™2 maximale du faisceau annulaire gaussiena r = Ry;,. On
identifie ici clairement la fonction gaussienne qui correspond a la forme de 'anneau de waist w,j,
et'exponentielle décroissante qui est la loi de Beer-Lambert décrivant ’absorption dans I'épaisseur.
Nous retrouvons « le coefficient d’absorption dont la valeur a été discutée au chapitre précédent. Cette
description fait I'hypothése d’'une propagation rectiligne du faisceau dans I'épaisseur. Ce terme source
est ensuite appliqué au maillage comme source de chaleur volumique.

4.3.2. Terme source de chaleur en prenant en compte la diffusion du
rayonnement laser

Nous avons vu dans le chapitre 3 les résultats d'une expérience de spectrophotométrie menée sur
des lames minces (entre 30 et 50 um d’épaisseurs) d'UO, dense et polycristallin. Lanalyse des mesures
de réflectance et de transmittance effectuées nous a permis d’estimer I'indice de réfraction complexe
de nos échantillons avec des valeurs pour n autour de 2,2 et de k autour de 0,006.

Toutefois I'interprétation des mesures s’est bornée a considérer une propagation rectiligne de la
lumiére dans le volume du matériau et nous n’avons donc pas considéré un des phénomenes qu’est
susceptible de subir une onde lorsqu’il se propage dans un matériau : la diffusion. Si la réflexion, la
transmission et ’absorption ont été traitées, nous n’avons pas considéré la diffusion qui peut-étre par
exemple causée par la présence de pores ou des joints de grains. On distingue donc dans le volume du
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matériau le phénomene d’absorption et le phénomene de diffusion que I’on peut tous deux caractériser
par deux coefficients de perte a, et as en m™! qui expriment donc la longueur a partir de laquelle une
onde se propageant dans un milieu ne vaut plus que 1/e fois sa valeur initiale si]’on ne consideére que
I'un oul'autre phénomene. On peut alors écrire le coefficient d’atténuation total a; = a5 + a; comme
illustré sur la Figure 4.8.

Pour completement caractériser le phénomene de diffusion, en plus du coefficient de diffusion, il est
nécessaire de connaitre la distribution angulaire du rayonnement diffusé par un objet. Dans la cas de
la théorie de Mie qui décrit la diffusion de la lumiere par des particules de dimensions supérieures a la
longueur d’onde considérée, les solutions sont exactes —dans le cas d'une sphere prise comme objet
diffusant- mais ne sont pas forcément analytiques et doivent étre approchées numériquement. Dans
de nombreux cas, on préfere utiliser une fonction de phase analytique qui décrit de facon suffisante la
distribution angulaire du rayonnement diffusé.

Matériau absorbant

Matériau absorbant et diffusant Matériau diffusant
o Io-exp(-0,.x) 5o Toexp(-0.0,X) 1, To.exp(-0..X)
— — —
X X X

FIGURE 4.8. —Illustration du phénomene d’absorption et de diffusion pour un faisceau de lumiere
collimaté

On comprend ici qu’il est important de regarder les résultats obtenus sur le coefficient d’extinction
k dans la partie précédente avec un certain recul car, en ignorant la diffusion nous avons considéré,
que a; = a4. Il est néanmoins tout a fait possible que dans les faits le terme de diffusion soit en effet
négligeable devant le terme d’absorption.

Le but de cette section n’est pas de déterminer les parametres matériaux de la diffusion de 'UO,
polycristallin ®. Nous allons dans cette section nous borner a présenter un outil de simulation du
phénomene de diffusion que I'on peut utiliser pour obtenir une distribution de puissance dans le
volume du matériau. Cette distribution de puissance peut ensuite étre utilisée comme terme source
de chaleur dans le code de simulation thermo-mécanique. Cet outil de simulation de la diffusion
permettra d’apprécier si la diffusion est susceptible de jouer un role important sur les transitoires
thermiques obtenus par chauffage laser et d’analyser si d’éventuelles différences entre les températures
calculées et mesurées sont susceptibles d’étre dues a ce phénomene.

On peut citer parmi les fonctions de phases analytiques les plus couramment utilisées, la fonction de
phase de Henyey-Greenstein (HG) [139, 140], 1a fonction de Henyey-Greenstein modifiée (MHG) ou
encore la fonction de phase de Gegenbauer (Geg) [141]. La fonction de phase de Henyey-Greenstein
s’écrit :

1-g2
4m (1+ g% —2gcosf)3/?

Ppg0,8) = (4.33)

Avec 0 I'angle en radians et g le facteur d’anisotropie compris entre -1 et 1. Une valeur comprise entre
-1 et 0 indique une rétro-diffusion majoritaire, 0 correspond a une répartition angulaire de la diffusion
isotropique et une valeur supérieure a 0 indique une diffusion "vers ’avant" majoritaire par rapport
ala direction de propagation originale. Un graphique montrant la valeur normalisée entre 0 et 1 de
cette fonction de phase en fonction de I'angle pour différentes valeurs de g est visible Figure 4.9. Cette
fonction de phase initialement proposée pour décrire la diffusion de la lumiere par des nuages de
poussiéres interstellaires s’est ensuite montrée adaptée pour décrire la diffusion de la lumiere dans des
milieux diffusant comme les tissus biologiques.

3. On peut toutefois noter qu’avec les mesures de réflexion diffuse et de transmission totale, il ne manque qu’une mesure
angulairement résolue du rayonnement diffusé (ie., une mesure de la fonction de phase) pour complétement caractériser la
propagation de la lumiére dans le matériau [138].
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FIGURE 4.9. — Valeurs normalisées de la fonction de phase de Henyey-Greenstein en fonction de 'angle
pour différentes valeurs du facteur d’anisotropie g

4.3.3. Simulation Monte-Carlo pour la diffusion de la lumiére dans I’'UO,

La méthode de Monte-Carlo est une méthode algorithmique permettant d’obtenir une valeur numé-
rique approchée en se basant sur des procédés aléatoires.

Cette méthode a été largement adoptée par la communauté scientifique pour simuler la diffusion de
la lumiére, particuliéerement dans le domaine de I'optique pour le biomédical, les tissus humains étant
des matériaux tres diffusants. L'utilisation de cette méthode pour la modélisation de la propagation de
la lumiere dans des tissus biologiques a été proposée pour la premiere fois en 1983 par Wilson et al
[142]. La méthode a ensuite été améliorée pour prendre en compte la réflexion interne des photons
par exemple (Prahl et al [143]). En 1995, Lihong Wang et al présentent MCML [144] qui est un code
de simulation Monte-Carlo codé en C implémentable relativement facilement sur n'importe quelle
machine permettant de simuler des tissus multi-couches.

MCmatlab [145] est un code de simulation Monte-Carlo open source développé en C++ et inter-
facé sur Matlab basé sur le code mcxyz [146]. Le domaine de simulation est un cuboide discrétisé
en voxels de dimensions données. A chaque voxel sont assignés les parameétres matériaux a4, a; et
g correspondants. La fonction de phase utilisée est la fonction de phase de Henyey-Greenstein. La
réfraction, réflexion et transmission des photons peuvent étre considérées a l'interface entre deux
milieux d’'indices optiques différents. Des profils d'intensités personnalisés peuvent étre donnés en
entrée (comme un faisceau annulaire gaussien par exemple).

La source de chaleur volumique résultant de 'absorption dans I’ensemble du cuboide peut-étre
calculée en multipliant la fluence normalisée de chaque voxel (sortie de MCmatlab) qui est la fluence en
W/ m? divisée par la puissance incidente —dans notre configuration de calcul cette puissance incidente
est par défaut fixée a 1- par le coefficient d’absorption de chaque voxel et la puissance incidente réelle.
On obtient alors une source de chaleur volumique en W/m?®. Un schéma d’explications est visible
Figure 4.10, la distribution d’intensité dans le volume considéré correspond a la fluence normalisée
fois la puissance incidente ¢, . P. Les algorithmes de simulation Monte-Carlo pour la propagation
de la lumiere utilisent le concept de paquet de photons afin de respecter le fait qu'un photon est un
quantum d’énergie. Lalgorithme peut-étre décrit ainsi [143], pour un paquet de photons se propageant
dans un méme milieu :

1. Un paquet de photons est "lancé"
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2. Une distance de propagation est calculée. Elle est controlée par les valeurs des coefficients a, a,
et une variable aléatoire.

3. Une fois cette distance parcourue, une fraction du paquet est absorbée est I'autre est diffusée
— Lafraction absorbée est calculée sur la base des coefficients d’absorption et de diffusion
— Lanouvelle direction de la fraction diffusée est aléatoire et pondérée par la fonction de phase
4. Un paquet de photons dont le poids p est inférieur a un seuil donné a une 1 chance sur m
de survivre avec un nouveau poids pm. Dans le cas contraire il est détruit. Cette étape dite de
"roulette russe" permet de terminer un paquet de photon tout en respectant le principe de
conservation d’énergie.

5. le processus est répété un trés grand nombre de fois. Le nombre d’itérations doit étre choisi
suffisamment grand afin que le résultat ait du sens.

Certains codes de calcul -c’est le cas de MCmatlab- permettent de prendre en compte la différence
d’indice de réfraction entre deux milieux et calculent le % transmis et réfléchi a I'interface avec les
équations de Fresnel et une nouvelle direction de propagation avec la loi de Snell-Descartes.

Propriétés
optiques

Faisceau laser
Distribution d'intensité (x,y)

[W.m2]

Propagation
de la lumiére

Distribution
d'intensité (x,y,z)

[W.m72]

Coefficient
d'absorption

Génération
de chaleur

Terme source de

chaleur [W.m3]
L ——

Ha[m™].6[W.m™2]

FIGURE 4.10. — Schéma de 'obtention d'un terme source de chaleur. Lobtention de la distribution d’in-
tensité se fait grace a la simulation Monte-Carlo qui correspond a |'étape "propagation
de la lumiere".

Pour illustration des capacités de MCmatlab, prenons un cuboide de simulation de dimension 1x1x1
cm®. Le cylindre de rayon 4,1 mm centré sur ce cuboide est défini comme ayant les parametres suivants :
g£=0,5
as=1/15.10"" m™!

Qe =1/100.10"* m™!

n=2,5

Le milieu ambiant est fixé comme étant de I'air, soit :
g=1

as=10.10710 p71

a,=10.10"1%m!

n=1

La géométrie ainsi définie est visible Figure 4.11. On illumine la géométrie avec un faisceau annulaire
gaussien centré sur le cylindre. Son rayon est 3,7 mm et son waist de 0,25 mm.

Geometry illustration

Matériau
exemple

x [m]

0.5

air

x[m]

05
05 05 0

y [m]

0.5 0
y [m]

FIGURE 4.11. — A gauche : visualisation du cuboide de simulation utilisé. A droite : profil d’irradiance
utilisé pour le lancer de photons de la simulation Monte-Carlo de chauffes annulaires.
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Le résultat de la simulation obtenue est visible en Figure 4.12. Pour cet exemple un million de paquets
de photons ont étés lancés. Cet exemple illustre bien |'effet d’élargissement qu’est susceptible de subir
le faisceau laser alors qu’il se propage dans I'épaisseur du matériau.

1.5
0.2 1
05
0.4
0
0.6, 0.5
-1
0.8, 15
| g
0

0.5 0 05
y[m]

N

FIGURE 4.12. - A gauche : Graphique de la distribution d’'intensité normalisée dans le cuboide. Vue de
coupe passant par le centre du cuboide. A droite : Idem mais en échelle log.

Pour les simulations visant a obtenir un terme source de chaleur que nous verrons dans le prochain
chapitre, le cuboide de simulation fait 8,4.1073x8,4.10~3x(EP+107%) m3, avec EP I'épaisseur du disque
considéré. Les voxels ont un volume de 5x5x1 ym?. Nous sommes ici limités par la mémoire vive de
I'ordinateur utilisé (256 Go) et par 'outil en lui méme qui n’est pas adapté pour des domaines composés
d’autant d’éléments (crash de Matlab notamment). Une lame d’air de 10 um est placée au dessus de la
face illuminée par le profil d’'irradiance choisi afin de simuler le changement de milieu directement
dans I'étape de simulation Monte-Carlo (% de réflexion calculé avec les équations de Fresnel).

4.4. Maillage et conditions limites

Nous mettons a profit 'axisymétrie du chargement annulaire et réalisons les calculs avec un schéma
2D axisymétrique, 'axe de symétrie étant le centre du disque (voir Figure 4.13 pour illustration). Dans
le cas d’'une chauffe laser réalisée en utilisant le faisceau homogeéne seul ou combiné, ’hypothese
d’axisymétrie reste évidement valide.

Faisceau laser annulaire Profil d'intensité

s L

Axe de symmeétrie

Disque d'UO,

FIGURE 4.13. — A gauche : représentation d'un disque d’'UO; chauffé sur une face par un faisceau
annulaire. A droite : coupe axiale du disque montrant I’axe centrale.

Le maillage réalisé consiste donc en une coupe axiale du disque sur un demi-diameétre. Nous utilisons
des éléments a 4 faces (quadrangles) quadratiques pour réaliser le maillage. La densité du maillage est
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axialement dense au niveau de la face chauffée (1 um) et est progressivement relachée jusqu’a atteindre
25 um. Radialement la densité est maximale (5 ym) au niveau de la zone d’intensité maximal (r=R ;)
et est progressivement relachée dans les deux directions jusqu’a atteindre 50 ym.

Pour les conditions limites appliquées, nous considérons les pertes de chaleur par rayonnement sur
la face externe et la face chauffée du disque. Une émissivité de 0,85 est considérée. Les déplacements
mécaniques radiaux sont logiquement bloqués au niveau de I'axe symétrie. Nous bloquons de plus les
déplacements axiaux sur la face basse de la pastille. Un exemple de maillage pour une épaisseur de 1
mm avec les conditions limites appliquées est donné Figure 4.14.

A
kS
@
£
n
9 pi
of & ;
© asanAMsRaBaRARAR! el i i
Z déplacements pertes de chaleur

bloqués par rayonnement

FIGURE 4.14. — Maillage et conditions limites associées

4.5. Conclusion

Ce chapitre nous a permis de présenter une revue des propriétés thermophysiques de 'UO, dense
non irradié disponibles dans la littérature. Ces propriétés sont pour la plupart toutes issues de deux com-
pilations, 'une qui se présente sous la forme d'un article paru dans le Journal of Nuclear Materials[125]
et I'autre sous la forme d'un handbook publié par I’ATEA [5].

Nous avons ensuite présenté le paramétrage d'un modele d’endommagement, le u-model, classi-
quement utilisé pour la description du comportement mécanique du béton. Ce paramétrage permet
de décrire la dépendance a la température du comportement mécanique de 'UO; a haute-vitesse de
déformation. Le choix des parametres du modele a été effectué a partir de la littérature disponibles sur
le comportement mécanique de I'UO, en compression, notamment les essais réalisés par Salvo et al a
haute-vitesse de déformation (¢ = 1071/s) [54].

Avec ce modele, la perte de rigidité du matériau est représenté par un scalaire D compris entre 0 et 1
qui est directement appliqué au module élastique du matériau pour traduire son endommagement.
Lendommagement peut-étre causé par des chargements a dominante de traction ou de compression et
considere deux modes d’endommagements distincts. Le modele a été spécialement développé pour des
chargements mécaniques bi ou tri-axiaux. Ce modele doit a terme rendre compte du comportement des
échantillons soumis a une chauffe laser et ainsi nous permettre d’interpréter ou de prédimensionner
les expériences.

La description du chargement laser a ensuite été présentée avec deux formulations possibles : la
premiére se base sur ’hypothése d'une propagation rectiligne de 'onde électro-magnétique dans le
matériau et permet une formulation analytique d’'une source de chaleur volumique. La deuxiéme
approche permet de prendre en compte une éventuelle diffusion de I'onde électro-magnétique a
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mesure qu’elle se propage dans le matériau et passe par une étape de lancer de photons par simulation
Monte-Carlo. Nous notons en particulier que les différents parametres physiques permettant de décrire
completement le phénomene de diffusion ne sont pas connus et n'ont pas été déterminés durant ces
travaux de these, aussi’approche du lancer de photons ne pourra conduire qu’a une étude d'impact
d’un potentiel phénomene de diffusion. Pour terminer, nous avons explicité 'hypothése de symétrie
retenue et le maillage généré pour la réalisation des simulations thermo-mécaniques. Les conditions
limites imposées a ce maillage ont été présentées.

Dans le chapitre suivant nous présenterons d’abord les résultats expérimentaux obtenues en effec-

tuant des chauffes laser sur UO,. La confrontation calculs/mesures de ces expérimentations et leur
interprétation seront présentées dans une deuxiéme partie de ce méme chapitre.
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Nous avons présenté dans les chapitres précédents la plateforme expérimentale et I’approche re-
tenue pour soumettre des échantillons d'UO; a des transitoires thermiques représentatifs d'un RIA.
Linteraction laser-matiére a fait 'objet d'une premiere caractérisation au cours du chapitre 3. Enfin,
un modele numérique de simulation thermique et mécanique a été présenté dans le chapitre 4.

Ce chapitre est donc consacré a la description détaillée des chauffes lasers réalisés sur céramique nu-
cléaire, des résultats expérimentaux obtenus et des résultats de la simulation ainsi qu’a la confrontation
calcul/mesure.

Nous allons dans un premier temps présenter les échantillons utilisés et certaines de leurs caractéris-
tiques clefs. La deuxieme partie de ce chapitre sera un volet thermique qui présentera 1) les acquisitions
d’imagerie infrarouge réalisées pendant différentes chauffes laser, 2) la confrontation calcul/mesure
sur les champ de température mesurés et calculés. La troisieme partie s'intéressera au comportement
mécanique des échantillons soumis a des transitoires de type RIA et a leur interprétation par la simula-
tion thermo-mécanique. Le modeéle d’endommagement que nous venons de présenter sera confronté
aux observations expérimentales.
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Enfin nous terminons le chapitre par une derniére série de chauffes qui combinent le faisceau annu-
laire et le faisceau homogene afin de reproduire la phase de montée en température d'un transitoire
RIA.

5.1. Disques d’UO, pour la réalisation de chauffes laser

Les échantillons utilisés dans ces travaux de these sont des disques d’épaisseurs variables d’'UO,
appauvri dense. Ces disques ont étés obtenus en découpant des pastilles cylindriques (ie., elles ne
présentent pas les évidements des pastilles industrielles) a la scie a fil. Les pastilles ont étés obtenues
par frittage de poudres sous pression isostatique (450 MPa) a 1650 °C pendant 2h sous balayage d'Hp.
Toutes les opérations de préparations des échantillons ont étés réalisés a 'ICPE Labo UO, du CEA
Cadarache. Le choix a été fait de ne pas polir ces disques et ils présentent donc des états de surface bruts
de découpage avec des stries régulieres. Le fait de ne pas polir les disques aprés découpes permet d’avoir
des épaisseurs controlées (500, 1000, 1500 um etc.), le réglage de la largeur des découpes se faisant a la
vis micrométrique en prenant en compte I'épaisseur du fil de découpe. Cette approche permet aussi
d’avoir le meilleur parallélisme entre les faces possible. En effet une étape de polissage mécanique
engendre un défaut de planéité difficilement rattrapable avec les machines a notre disposition.

5.1.1. Etat de surface et réflectance des échantillons

Ces disques présentent comme nous ’avons dit une surface relativement rugueuse avec des stries
espacées de maniere réguliere du fait de I'absence d'une étape de pollissage aprés découpe. Nous avons
donc mesuré la réflexion de ces échantillons au moyen du banc de spectro-photométrie présenté dans
le Chapitre 3. Cette caractérisation a été effectuée sur plusieurs échantillons afin d’obtenir une valeur
moyenne de la réflectance, particulierement a la longueur d’onde du laser (1080 nm). Nous obtenons
un coefficient de réflexion de I'ordre de 0,14 a la longueur d’onde d’intérét comme le montre la courbe
de réflectance en fonction de la longueur présentée Figure 5.1.
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FIGURE 5.1. — Réflectance d'un disque d’'UO; non poli.

5.2. Chauffes laser et comparaison calcul-mesure

Lobjectif de ces chauffes était d'induire un chargement thermique rapide, de le caractériser et
de le confronter au champ de température surfacique obtenu par la simulation numérique dont la
description a été effectuée dans le chapitre 4 de ce manuscrit. La premiére série d’étude est constituée
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de chauffes annulaires uniquement quand la deuxiéme est une série de chauffes réalisées avec le
faisceau homogene.

5.2.1. Configuration expérimentale

La configuration expérimentale pour ces chauffes est basée sur le banc présenté dans le chapitre
2. Dans cette partie nous n'utilisons soit que le faisceau annulaire obtenu avec le laser mono-mode
de 1500 W ou soit que le faisceau homogeéne obtenu avec le laser 2000 W multi-mode. Un schéma
de la configuration expérimentale ici considérée est visible Figure 5.2. L'échantillon est placé dans
le porte échantillon 2 qui maintient I’échantillon grace a un systéeme de machoires verticales. La
caméra thermique observe les échantillons avec une incidence de 45°. Les images obtenues sont
traitées afin de corriger la déformation due a I'angle d’incidence, d’étre colorisée en fonction des
températures mesurées et d’étre mises a I'échelle avec le logiciel Image] [147]. Les extractions des profils
de températures sont aussi effectuées avec ce logiciel. Pour les chauffes avec un faisceau annulaire, la
mise a I’échelle est effectuée en mesurant la distance pic a pic de 'anneau thermique mesuré. Cette
distance en pixels est alors considérée comme étant égal a la distance pic a pic de I'anneau laser que
I'on connait grace a la mesure du profil d’'intensité du faisceau laser avec 'imageur. Pour les chauffes
sans faisceau annulaire, on se base sur une mesure du diametre de la pastille pour mettre a ’échelle les

images.

Y DOE Disque

collimateur

collimateur

A
Afocal

- IN3jew|||0d

FIGURE 5.2. — Schéma de la configuration expérimentale utilisée pour la validation du modeéle ther-
mique. Le faisceau représenté en rouge correspond au faisceau annulaire et le faisceau
représenté en rose au faisceau homogene. Le faisceau représenté en orange correspond
ala diode de préchauffe en face arriere.

5.2.2. Chauffes laser annulaire

Deux dimensions d’anneaux laser, visibles sur la Figure 5.3 ont étés utilisées dans cette série :

— Dimensions obtenues a la distance focale de 'optique diffractive avec un rayon R, de 3,9 mm et
un waist a 1/e? de 0,1 mm.
— Dimensions obtenues dans une configuration légerement défocalisée (environ 5 cm) avec des
dimensions d’anneau de rayon 3,660 mm et 0,260 mm de waista 1/ e
La caméra infrarouge que nous utilisons peut travailler dans la gamme 35 :350 °C, 250 :1500 °C et
500-3000 °C (Tableau 2.2). Pour cette série de chauffes nous nous sommes placés dans la premiere et
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Profil théorique
— Profil expérimental

Profil théorique
Profil expérimental

I
4000 pm
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FIGURE 5.3. — Profil expérimental mesuré avec I'imageur Beamage-4M et théorique pour le faisceau
annulaire focalisé (a gauche) et défocalisé (a droite). Limage des faisceaux est au centre
des deux graphiques.

deuxiéme gamme de température soit une température initiale de 35 ou 300 °C. Les durées d'impulsions
étaient toujours de 20 ms et la puissance a été augmentée de facon a aller progressivement jusqu’au
maximum de la gamme de température considérée.

La température maximale mesurée a été bornée autour de 1300 - 1500 °C du fait que les disques
d'UO,, lorsque soumis a une chauffe laser annulaire, présentent une modification de I’état de surface
sila température atteinte est trop importante et il est possible que ce changement d’état de surface
modifie le couplage du laser dans I’échantillon pendant la chauffe (Voir Figure 5.4 pour un exemple
d’'une telle modification de I'état de surface observée post-chauffe).

Nous verrons aussi par la suite que la température réelle est en réalité certainement bien supérieure
ala température mesurée, avec par exemple 1300 °C mesurée correspondant dans certains cas a des
températures réelles autour de 2000 °C. Un récapitulatif de la matrice de test est donné dans le tableau
5.1. L'épaisseur des échantillons utilisés pendant cette série de chauffes était de 1 mm. Les chauffes
mangquantes correspondent a des expériences non exploitables (erreur d’alignement du faisceau,
saturation de la caméra infrarouge etc.)

FIGURE 5.4. - Exemple de marquage périphérique de I’échantillon observé post-chauffe. Nb : on peut
voir ici que le faisceau annulaire était mal aligné durant cette chauffe.

Dans cette section, nous allons particulierement étudier les quatre chauffes suivantes : C11, C13, C17
et C18. Elles correspondent a quatre chauffes de méme durée et méme puissance (20 ms, 120 W) dans
les deux configurations de faisceaux étudiées et a deux températures initiales différentes (55 et 330 °C,
respectivement).
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N° Config. Faisceau Puissance (W) Température initiale
(°C)
C1 défocalisé 120 35
C4 défocalisé 120 310
C6 défocalisé 320 340
Cc8 focalisé 120 300
c9 focalisé 250 300
Cl1 défocalisé 120 55
C12 défocalisé 146 60
C13 défocalisé 120 320
C15 défocalisé 320 320
Cl6 défocalisé 453 320
C17 focalisé 120 55
C18 focalisé 120 330

TABLEAU 5.1. — Récapitulatifs des chauffes annulaires de la série "thermique".

Présentons tout d’abord les chauffes C17 et C18. Plusieurs remarques peuvent étres faites de prime
abord en regardant les acquisitions thermographiques comme celles données pour illustration sur la
Figure 5.5.

Premiérement on peut remarquer que lorsqu’on part d'une température supérieure a la température
ambiante, un effet de bord est visible du fait que le bord de la pastille rayonne. Cet effet, indiqué par les
fleches pleines sur I'image, est le plus important sur le bord gauche de 'image qui est le c6té saillant
pour la caméra qui visualise I’échantillon a 45°. On peut aussi voir sur la chauffe avec une température
initiale de 330 °C un effet du porte échantillon. En effet I'influence des machoires haute et basse sur
les images thermographique se devine assez facilement et est indiqué par les fleches en pointillées
sur 'image. De plus et du fait de la visualisation avec un angle d’incidence de 45°, la mise au point
n’est pas la méme le long de I'axe horizontal de I'image. Pour toutes ces raisons, nous décidons de ne
regarder que le profil de température vertical passant par le centre du disque. Néanmoins, des mesures
de températures le long de la circonférence seront parfois présentées pour estimer I'homogénéité du
chauffage.

Deuxiémement la 20°™¢ image pour chaque acquisition est a des niveaux de températures inférieurs
a ceux observés sur la 19°¢ malgré la synchronisation de I'impulsion laser avec le déclenchement de
la caméra. La fréquence d’acquisition de la caméra étant fixée a 1000 Hz, on pourrait s’attendre a ce
que la premiere image corresponde a t=1 ms par rapport au début de 'impulsion laser. Le fait que la
208 image présente des températures inférieures a la 19%¢ nous indique une incertitude temporelle
d’au maximum 1 ms.

On peut voir sur la Figure 5.6 le tracé du profil de température pour la chauffe 17. Le profil a été tracé
sur 8,2 mm -ce qui correspond au diametre de la pastille- le long d'un segment centré sur le disque. On
observe une bonne symétrie et un profil de température typique d’'une chauffe laser annulaire.

On peut voir sur la Figure 5.7 les tracés des profils de température verticaux pour la chauffe 18. Ils
sont tracés une fois sur toute la distance o1 'on mesure une température qui n’est pas la limite basse
de la gamme (250 °C) et tracés une fois sur 8,2 mm uniquement centré sur le disque. La encore on note
la bonne symétrie des profils et une forme typique d’'une chauffe annulaire. Néanmoins on peut voir
que le profil tracé est en réalité plus large que le diametre du disque échantillon utilisé. On prendra
donc soin par la suite de ne considérer les profils que sur la longueur correspondant au diameétre ou
au rayon de I’échantillon. Nous verrons par la suite qu’il est probable que les aberrations du systeme
de mesure étalent la mesure et le rayonnement thermique observé au dela des dimensions physiques
de I’échantillon. Nous voyons au travers de ces 2 exemples qu'’il est trés important d’avoir conscience
des biais induits par notre dispositif expérimental et de notre systtme de mesure : effets du porte
échantillon légerement visible, contributions de la tranche du disque observé qui rayonne, aberrations
du systeme de mesure etc.

Au total une douzaine de chauffes annulaires d'une durée de 20 ms mais de puissance différentes en
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configuration focalisée ou défocalisée ont étés réalisées. Nous avons voulu au travers des exemples
ici utilisés mettre en exergue les biais induits et a prendre en compte lors de la confrontation cal-
culs/mesures que nous allons réaliser dans la partie suivante.

385
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FIGURE 5.5. —Images en fausses couleurs pour deux chauffes de 20 ms réalisées avec un faisceau
annulaire focalisé (C17 et C18). En haut : température initiale d’environ 55 °C. En bas :
température initiale d’environ 330 °C. Les barres d’échelles font 4 mm. L'échelle de
température est en °C.

400 — Tms
350 - ——5ms
—— 10 ms
O 3004 | ——15ms
B’ ——19 ms
§ 250 - 20 ms
@
‘Q 2001
5
= 1501
100 +
50 A
0 2 4 6 8

Position radiale (mm)

FIGURE 5.6. — Chauffe C17, profils de température pour différents instants tracés sur 8,2 mm centrés
sur le disque
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FIGURE 5.7. — A gauche : profils de températures en fonction du temps pour la chauffe C18 (température
initiale 330 °C). A droite : Les profils sont tracés seulement sur 8,2 mm centrés sur le
disque.

5.2.2.1. Comparaison simulation-expérience des chauffes annulaires

Nous venons de présenter la série de chauffes laser annulaire que nous allons utiliser pour valider
la partie thermique du code de simulation présenté dans le chapitre précédent. Pour rappel nous
utilisons pour décrire le chargement laser I'équation théorique de la répartition d’'intensité du faisceau
annulaire combinée a une loi de Beer-Lambert pour décrire 'absorption du faisceau dans I'épaisseur
du matériau. La Figure 5.3 qui compare les profils d’intensité mesurés et théoriques montre bien que
I'on peut utiliser le profil d’intensité théorique pour décrire le chargement laser.

Reprenons les deux chauffes présentées dans la section précédente (Figure 5.5, C17 et C18) et
considérons en plus deux chauffes en configuration défocalisée, de 20 ms et de puissance 120 W avec
une température initiale de 35 et 300 °C, respectivement. Cela correspond aux chauffes C11 et C13.
On peut voir sur la Figure 5.8 les isovaleurs de température a 20 ms pour la chauffe C13. Du fait de
I'absorption qui survient majoritairement proche de la surface et de la faible conductivité thermique
de la céramique, I'élévation de la température est restreinte en profondeur comme le montre la courbe
Température en fonction de la profondeur sur la figure. On peut voir que la température décroit
rapidement avec la profondeur et que la zone affectée thermiquement est ici d’environ 200 um en
profondeur. En 20 ms, la faible conductivité thermique ne joue que tres peu sur la taille de la zone
affectée thermiquement, celle de 'UO, étant relativement basse. Aussi la zone affectée thermiquement
par les chauffes lasers reste limitée a une zone sous la surface de I'’échantillon. Par la suite nous allons
nous concentrer sur les valeurs de températures surfaciques en comparant les profils radiaux.

La comparaison directe des profils de température simulés et mesurés visible sur la Figure 5.9 montre
un écart trés important entre les valeurs mesurées et calculées. On peut notamment voir que le profil
de température mesuré est de moindre amplitude -de facon générale entre 1,5 et 2 fois plus petit- et
plus large que le profil simulé. Cet effet est aussi visible sur les chauffes réalisées avec un faisceau plus
large bien qu’il semblerait que l'utilisation du faisceau annulaire défocalisé qui est environ 2,5 fois plus
large que le faisceau annulaire focalisé atténue I’écart calcul-mesure observé comme on peut le voir
sur la Figure 5.9, en bas.

Assez logiquement, on peut émettre deux hypotheses sur I'origine de cet écart :

— Un phénomene physique impactant au premier ordre le dépot de puissance et le couplage du

laser dans le matériau qui n’est pas pris en compte dans la simulation

— Le systeme de mesure infrarouge utilisé induit des biais importants dans la mesure et les images

thermographiques obtenues ne sont pas complétement représentatives de la réalité
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FIGURE 5.8. — Isovaleurs de température en °C au temps t=20 ms, chauffe C13. A droite, dans I'encart :

Température en fonction de la profondeur sur une coupe passant par la température
maximale (position radiale r=R;)
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FIGURE 5.9. - De gauche a droite, en haut : profils simulés (lignes pleines) et mesurées (lignes en

pointillées) pour deux chauffes de 20 ms, 120 W, faisceau annulaire focalisé avec une
température initiale d’environ 55 et 330 °C (C17 et C18). En bas : profils simulés (lignes
pleines) et mesurées (lignes en pointillées) pour deux chauffes de 20 ms, 120 W, faisceau
annulaire défocalisé avec une température initiale d’environ 55 et 330 °C (C11 et C13).
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Bien entendu, nous avons déja introduit le concept d’aberrations et de PSF pour la caméra thermique
qui, nous 'avons vu dans le Chapitre 2 de ce manuscrit, est susceptible de dégrader de maniere
importante les mesures thermiques obtenues par rapport au rayonnement thermique réel émis par
I'objet chauffé. Nous avons aussi introduit le fait que la propagation du rayonnement laser dans
I'échantillon n’est probablement pas rectiligne comme nous en faisons 'hypothése dans la simulation.
Méme si la diffusion de la lumiere par 'UO, n’est pas caractérisée, nous avons présenté au cours
du chapitre précédent un outil de simulation Monte-Carlo (MC) qui devrait permettre de quantifier
I'impact potentiel d'une éventuelle diffusion.

Prise en compte de la fonction d’étalement du point de la caméra infrarouge et
impact sur les mesures

Nous venons de mettre en évidence un important écart calcul-mesure sur les profils de température
qu'il convient donc d’expliquer.

Nous avons vu dans le Chapitre 2, Section 2.3.7, que la caméra infrarouge utilisée présente un
étalement non-négligeable. Sa réponse impulsionelle ou Point Spread Function (PSF) a été estimée
sous la forme d’'une fonction gaussienne simple. Nous avons essayé de déconvoluer une fonction
simple (ie., une fonction marche ou Edge Spread Function - ESF) avec I'algorithme de Richardson-Lucy
qui est un algorithme de déconvolution classiquement utilisé. Nous avons pu voir que sil’algorithme
arrive a reconstituer en partie la fonction marche attendue, des artefacts importants sont néanmoins
induits. Ces artefacts sont dus au passage dans le domaine fréquentiel a cause de l'utilisation de la
transformée de Fourier discréte par I'algorithme de déconvolution. Etant donné que la déconvolution
d’une fonction 2D simple comme celle de I'ESF n’est pas satisfaisante, la déconvolution d’images plus
complexes comme celles des acquisitions infrarouges réalisées pendant les chauffes laser annulaires
est logiquement loin d’étre satisfaisante.

Nous avons donc décidé de proposer 'approche inverse qui consiste a convertir les profils de tempé-
rature simulés en profils réels de température prenant en compte la PSF du systéme de mesure. Cela
revient en pratique a "flouter” les profils calculés. Plus précisément, les profils issus de la simulation
étant en 2D nous allons utiliser la représentation 2D de la PSF qui est la fonction d’étalement de la ligne
ou LSF. Pour rappel la LSF est simplement la dérivée de I'ESE Cette derniere a été mesurée expérimenta-
lement et la LSF est obtenue par dérivation numérique de 'ESE Nous allons donc convoluer les profils
de température simulés avec la LSF pour simuler les aberrations du systéme de mesure infrarouge.
A noter que la LSF a été normalisée de facon a ce que son intégrale soit égale a 1 afin de respecter la
conservation d’énergie lors de 'opération de convolution. La LSF utilisée pour la convolution est visible
Figure 5.10.

La procédure, implémentée sous forme d'un script Python, utilisée pour la convolution du profil issu
de la simulation est la suivante :

1. LaLSE issue de la dérivation numérique de I'ESF est considérée. Elle a été préalablement norma-
lisée pour que son intégrale vaille 1.

2. On génere un intervalle de valeurs comprises entre 0 et 4,1 mm par pas de 85 um. Cela correspond
aux coordonnées radiales de la simulation avec un espacement égal a la largeur des pixels de la
caméra thermique.

3. Une nouvelle LSF centrée sur cet intervalle est générée numériquement. Son intégrale vaut
toujours 1.

4. Le profil de température simulé est interpolé sur le méme intervalle.

5. On effectue la convolution des deux fonctions.

Sila LSF n’est pas centrée sur les valeurs de position radiale, le profil de température convolué est
déplacé sur ’axe des abscisses en conséquence. De plus, 'opération de convolution numérique exige
que la méme discrétisation et le méme nombre de valeurs soient utilisés pour les deux fonctions d’olt
I'étape d’interpolation sur un axe réglé de 0 a 4,1 mm.

Comme on peut le voir sur la Figure 5.11, les profils de température convolués permettent de gran-
dement améliorer la comparaison calcul-mesure. Dans le cas des chauffes partant de la température
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ambiante I'agrément calcul-mesure est quasi parfait en amplitude du profil. Dans le cas des chauffes
avec une température initiale d’environ 330 °C, I'erreur en amplitude en fin de chauffe est de 9% et de
11% pour le cas focalisé et défocalisé, respectivement.
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FIGURE 5.10. — LSF utilisée pour la convolution des profils de simulation. Elle est discrétisée par pas de
85 um et centrée sur 'intervalle 0-4,1 mm
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FIGURE 5.11. - De gauche a droite, en haut : profils mesurés (lignes pleines) et simulés-convolués
(lignes en pointillées) pour les chauffes C11 et C13. En bas : profils mesurés (lignes
pleines) profils simulés-convolués (lignes en pointillées) pour les chauffes C17 et C18.

Enfin, les trois profils de température (simulation, simulation convoluée et mesures) normalisés entre
0 et 1 sont aussi visibles Figure 5.12. Ces graphiques permettent de mieux apprécier I'élargissement des
profils de températures apres la convolution. Les profils de mesure ont été déplacés sur ’axe radial au
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maximum de 85 um (ie., la largeur d’'un pixel) afin de bien superposer les pics et de pouvoir facilement
les comparer.

On remarque tout d’abord sur ces graphiques que la différence de largeur des profils entre la simu-
lation et la mesure est plus importante dans le cas ou le faisceau est focalisé et est donc le plus fin
possible. Par extension, dans cette configuration, le profil de température est aussi plus resserré et
I'impact de la fonction d’étalement de la caméra est donc maximal. En effet la largeur a 1/e? de la LSF
est de 276 um, soit plus du double de la largeur a 1/e? du faisceau annulaire focalisé. En revanche,
en configuration défocalisée les deux grandeurs sont similaires (276 et 280 um, respectivement) et
I'impact de la fonction d’étalement est donc, en proportion, moins important.

On note aussi que dans le cas de la chauffe en configuration défocalisée et partant d’'une température
de 330 °C, la convolution du profil de simulation rattrape moins le profil de température mesurée.
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FIGURE 5.12. - De gauche a droite et de haut en bas : Profils de température normalisés pour les
chauffes C11, C13, C17 et C18.

Lobservation du rayonnement thermique émis par I'’échantillon au travers d'un dispositif optique
doté d’aberrations déforme le profil observé en 1’élargissant et en réduisant son amplitude. Nous
pouvons donc conclure que les niveaux de températures calculés pendant ces chauffes annulaires
s’approchent surement des niveaux de température réels atteints par le matériau puisque la prise en
compte du phénomene d’étalement permet de grandement améliorer la confrontation calcul-mesure.

Afin d’aller plus loin, nous proposons dans la section suivante l'utilisation de la caméra avec un
objectif présentant des performances différentes, objectif que nous a prété la société FLIR pendant
quelques jours. Nous allons comparer les propriétés optiques de ce systéme a celui que nous avons
utilisé dans ces travaux de theése et présenterons les mesures thermiques que nous avons pu réaliser
avec cet appareil.

Utilisation d’un objectif macroscopique
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Afin de mieux quantifier 'impact de la fonction d’étalement de la caméra infrarouge, nous avons
réalisé quelques chauffes comparatives avec un autre objectif de caméra que nous avons eu en prét
que nous appellerons par la suite objectif macroscopique. Cet objectif permet notamment une mise au
point a une distance de travail comprise entre 100 et 600 mm et ne présente pas d’effet de vignettage !
comparé a |'objectif de 100 mm couplé a des bagues allonges que nous utilisons. La résolution spatiale
du systeme varie avec la distance de travail.

On remarque notamment l'assez grande différence de performances en terme de largeur de la
fonction d’étalement entre I'objectif 100 mm couplé a une bague allonge de 0,75 pouces que nous
utilisons et 1'objectif macroscopique (Voir tableau 5.2). A cause de la distance de travail limité de
cet objectif nous avons travaillé hors de la chambre a vide et a ’ambiante. Aussi nous nous sommes
restreint a de plus courtes durées (10 ms) sans préchauffage afin de rester a des niveaux de température
qui n’entraineraient pas I’oxydation du dioxyde d'uranium.

Pour chaque objectif, nous avons chauffé un disque d’'UO, pendant 10 ms avec le faisceau annulaire
focalisé et une puissance incidente de 120 W. Les profils de température mesurés a la fin de la chauffe
pour les deux configurations avec le profil de température simulé sont montrés sur la Figure 5.13, a
gauche. On note que la simulation thermique ne prend pas en compte la convection méme si nous
avons travaillé a I’air ambiant dans ce cas précis, aussi la température calculée risque d’étre sur-estimée.
En regardant la chauffe identique effectuée sous vide (Figure 5.9) on peut voir que la température
mesurée avec I'objectif 100 mm était de 295 °C. La température mesurée en travaillant a I’air ambiante
est ici de 240 °C soit une différence de 55 °C que nous attribuons donc aux pertes de chaleur par
convection.

Objectif Taille pixel Waist (1/e?) LSF (fit gaussienne)
Objectif 100 mm 85 um 276 ym
Objectif macroscopique 50 pm 162 ym

TABLEAU 5.2. — Récapitulatif des caractéristiques de 'objectif 100 mm + bague allonge 0,75 pouce et de
I'objectif macroscopique a la distance de travail utilisée pendant les chauffes

On peut voir que l'utilisation de I'objectif macroscopique qui a une fonction d’étalement différente
de I'objectif 100 mm modifie le profil mesuré tant en amplitude qu’en largeur. Le profil de température
mesuré avec cet objectif macroscopique est plus resserré et plus haut en amplitude que celui mesuré
avec 'objectif 100 mm, se rapprochant ainsi du profil de température simulé. La convolution du profil
simulé avec la LSF de 'un et 'autre objectif montre un assez bon rapprochement avec les profils
mesurés dans chacun des cas. Une différence de 50 °C est visible dans le cas de I'objectif macroscopique
pour des mesures réalisées a I’ambiante. Nous attribuons logiquement cette différence aux pertes de
chaleurs par convection qui expliquent la raison pour laquelle le profil de simulation convolué est plus
haut de 50 °C que celui mesuré.

On peut aussi comme précédemment, comparer les différents profils normalisés, ce que nous
avons fait sur la Figure 5.13, a droite. On peut noter que les formes des profils convolués ne sont
pas strictement identiques, ce a quoi on pourrait s’attendre si les aberrations étaient parfaitement
caractérisées dans les deux cas. Néanmoins, si on ajuste le profil convolué-normalisé obtenu avec
chacun des deux objectifs avec une fonction gaussienne, la différence de waist a 1/e? est d’environ 50
pm. Nous nous trouvons donc dans I'incertitude du dispositif induite par la résolution d'un seul pixel
(85 um et 50 um dans le cas de 1'objectif 100 mm et macroscopique, respectivement).

1. Effet d’assombrissement de I'image sur ses bords
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FIGURE 5.13. — A gauche : comparaison des profils de températures mesurés en fonction de "objectif
utilisé (lignes pleines, verte et rouge). Comparaison des profils simulés (en bleu) -
convolués avec les LSF de chaque objectif (lignes en pointillées, verte et rouge). A
droite : idem mais profils normalisés entre 0 et 1.

Pour conclure, il ressort de cette étude que :

1. Les aberrations du systeme de mesure infrarouge modifient bien la forme et I'amplitude des
profils de température mesurés pendant les chauffes laser annulaire puisque deux objectifs aux
performances différentes donnent deux profils différents en termes de forme et d’amplitude.

Température simulée (°C)

. La convolution du profil de température simulé permet de bien prendre en compte I'effet d’éta-

lement induit par la caméra infrarouge. Nous avons tracé sur la Figure 5.14 'évolution des
températures simulées par rapport celles mesurées dans le cas de la simulation prise telle quelle
ou une fois convoluée. On voit treés clairement que 'on améliore la comparaison calcul-mesure
en convoluant le profil simulé de température.

. Néanmoins une différence calcul-mesure subsiste au niveau de la forme des profils obtenus et

parfois de 'amplitude. Le profil mesuré est systématiquement plus large que le profil simulé-

convolué.
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FIGURE 5.14. — A gauche : évolution des températures maximales simulées par rapport aux tempéra-
tures mesurées. La barre d’erreur indique I'écart type de 25 mesures effectuées sur la
circonférence de 'anneau thermique. A droite : évolution du % d’erreur.
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Nous attribuons cette différence restante au phénomene de diffusion lumineuse qui entrainerait un
étalement latéral de la source de chaleur dans le matériau. Nous allons donc essayer de prendre en
compte ce phénomene en intégrant une étape de simulation de propagation de la lumiere dans un
milieu diffusant avant le calcul thermique.

Impact de la diffusion : calcul d’'un terme source de chaleur par la simulation Monte-
Carlo

Nous venons de voir que malgré la prise en compte de la fonction d’étalement de la caméra qui
permet une nette amélioration de la comparaison calcul-mesure des profils de températures de chauffes
laser annulaires, des écarts subsistent entre les deux profils. Nous attribuons ces écarts au phénomene
de diffusion de la lumiere. Comme expliqué dans le chapitre 4, il n’existe pas, a notre connaissance,
d’informations dans la littérature sur la diffusion de la lumiére par 'UO,, aussi nous souhaitons ici
réaliser une étude d’impact en jouant sur les différents parametres de la simulation Monte-Carlo.
Lenchainement des calculs est alors le suivant :

1. Une simulation Monte-Carlo est effectuée avec 3 parametres (uq, s, g dans un cuboide repré-
sentatif d'un disque échantillon. Nous obtenons ainsi un terme source de chaleur.

2. Ce terme source de chaleur est utilisé dans Cast3m et est interpolé sur le maillage utilisé

3. L'équation de la chaleur en transitoire est résolue par le solveur thermique

Les profils de température obtenus par cet enchainement peuvent ensuite étre comparés aux me-
sures thermographiques de la méme maniere que précédemment. Pour le choix des parameétres de la
simulation Monte-Carlo nous avons considéré les points suivants :

— Le coefficient d’atténuation total a; est égal a @ + a,. Dans le chapitre 3, nous avons estimé un
coefficient d’absorption en ne considérant pas le phénomene de diffusion. Afin de garder une
certaine cohérence, on prendra soin dans le paramétrage de la simulation Monte-carlo a ce que
@+ a, soit a peux pres égal 2 66666 m™! ce qui correspond a la valeur obtenue pour @, dans le
Chapitre 3.

— Une autre grandeur connue est la réflectance d'un disque échantillon d'UO, qui est autour
de 0,13. MCMatlab ne permet pas d’obtenir en sortie la réflexion totale d’'une surface (ie., la
composante spéculaire calculée sur la base des équations de Fresnel et la composante diffuse
calculée statistiquement avec la méthode Monte-Carlo). Néanmoins on peut calculer avec les
sorties MCMatlab le % de photons qui n’ont pas été absorbés dans le cuboide de simulation. On
prendra donc soin d’avoir un % de photons non absorbé proche de 13%.

— La partie réelle de I'indice de réfraction de 'UO; pour le calcul de la réflexion (équations de
Fresnel) est 2,2 (cf. Chapitre 3).

Validation du schéma de calcul Monte-Carlo-Cast3m

Nous considérons tout d’abord le résultat obtenu apres avoir généré un terme source de chaleur
avec les propriétés matériaux suivantes : g=0,99, as = 1.10°8mleta, =1/15.10"° m1=66 666,66 m™!,
correspondant a une profondeur de pénétration 6, de 15 um. Le nombre de photons demandés était
de 5 millions. Ces propriétés matériaux reviennent a considérer un matériau non diffusant avec un
coefficient d’absorption correspondant a celui que nous avons déterminé dans le chapitre 3. Nous
considérons une puissance de 120 W et les dimensions de faisceau R, = 3,66 mm et w,, = 0,260 mm
qui correspondent donc a la configuration défocalisée. Le terme source en fonction de la position
radiale et de la profondeur est visible Figure 5.15.

Un ajustement avec une exponentielle décroissante des valeurs maximales du terme source en
fonction de la profondeur donne un coefficient d’absorption égal a 70580 m™~! soit une profondeur
de pénétration de 14,1 um ce qui correspond relativement bien a la valeur de 15 um. Les profils
de températures obtenus lorsqu’on injecte et interpole le terme source ainsi obtenu dans Cast3m
sont visibles Figure 5.16. Une bonne similitude est trouvée entre les deux schémas de calcul malgré
quelques disparités, particulierement aux premiers instants du calcul, que I'on attribue a la différence
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de coefficient d’absorption entre |'expression analytique du terme source et son calcul par la simulation
Monte-Carlo. L'écart a 5 ms est de 6 % entre les deux schémas de calcul. Augmenter le nombre de
paquets de photons ne change pas drastiquement la valeur du coefficient d’absorption calculé avec la
méthode de Monte-Carlo. Cette méthode étant probabiliste, une incertitude persistera dans tous les
cas par rapport au calcul analytique.

A noter que dans le cas de la simulation Monte-Carlo, la perte par réflexion spéculaire a été calculée
intrinsequement dans MCmatlab en rentrant une valeur d’indice de réfraction pour 'UO, de 2,2 et
de 1 pour le milieu ambiant. Lenchainement des deux calculs semble donc fonctionner de maniere
satisfaisante. Nous allons donc maintenant proposer une étude d’'impact de la diffusion sur les termes
sources de chaleur et sur les champs de température obtenus a la fin du calcul thermique. Au cours de
cette simulation, 15% des photons n’ont pas étés absorbés dans le cuboide, ce qui est cohérent avec le
% de réflectance attendu.
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FIGURE 5.15. — Terme source de chaleur obtenu avec la simulation Monte-Carlo en considérant un
matériau non diffusant a différentes profondeur. Insert : valeur maximale en fonction
de la profondeur. Lajustement avec une exponentielle décroissante permet d’obtenir la
valeur du coefficient d’absorption.
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FIGURE 5.16. — Comparaison des profils de température surfaciques obtenus avec I’expression ana-
Iytique du terme source de chaleur (lignes pleines) et avec un terme source obtenu
numériquement avec la simulation Monte-Carlo (lignes en pointillées).
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Etude paramétrique

Pour évaluer 'impact de la diffusion, nous avons généré les termes sources de chaleur pour un
faisceau focalisé ou défocalisé avec une puissance incidente de 120 W, ce qui correspond aux chauffes
que nous avons présentées en détail jusqu’ici (Chauffes C11, C14, C17 et C18, cf tableau 5.1).

Nous avons fait varier les parametres de la simulation Monte-Carlo (MC) sur 9 couples de coefficient
d’absorption et de diffusion avec 3 valeurs de coefficient d’anisotropie g, soit 27 configurations. Les 9
couples de coefficient d’absorption et de diffusion sont donnés dans le tableau 5.3. Les 3 valeurs de g
sont 0,9, 0,75 et 0,5. Cela revient donc a générer 54 termes sources -27 jeux de parametres matériau
fois 2 configurations de faisceaux- pour 108 simulations au total -2 températures initiales pour chaque
terme source-.

8 pa (um) ag (m™) 8 ps (um) as (m™) ar=ag+a;m’!
20 5.10% 10 1.10° 1,5.10°
10 1.10° 20 5.10° 1,5.10°
25 4.10* 50 2.10% 6.10%
25 4.10* 75 1,33.10% 5,33.10%
50 2.10* 50 2.10* 4.10*
50 2.10% 25 4.10* 6.10%
75 1,33.10% 75 1,33.10% 2,67.10%
75 1,33.10% 25 4.10* 5,33.10%
100 1.10% 100 1.10% 2.10%

TABLEAU 5.3. — Couples de coefficients d’absorption et de diffusion utilisés pour le balayage paramé-
trique de la simulation Monte-Carlo

La variation entre 0.5 et 0.9 du coefficient d’anisotropie est négligeable dans la gamme de parametres
étudiés, que ca soit sur les niveaux ou sur la forme du profil de température atteints. Les tracés qui
suivent considérent donc la valeur intermédiaire g=0,75. L'évolution des profils de température pour
chaque paramétrage est visible Figure 5.17.

On peut voir que la température a pic atteinte dépend au premier ordre du coefficient d’absorption
etle coefficient de diffusion semble jouer au second ordre méme sil'impact de celui reste important
(courbes a,=13333 m~, as=13333 m~!et a,=13333 m~L a=40000 m~1).0On remarque aussi que, dans
la gamme de parametres étudiés, 'impact sur la forme du profil de température et son élargissement
est assez négligeable, comme on peut le voir sur les profils normalisés de température simulés a partir
des termes sources obtenus par la simulation MC en Figure 5.18 et I’élargissement maximal est de
I'ordre de la dizaine de micromeétres.

Nous tracons aussi I'évolution de la température en fonction de la profondeur par rapport a la surface
pour la chauffe défocalisée de température initiale 330 °C en Figure 5.19. Les températures sont tracées
le long de la ligne r = R;,,. On peut notamment voir que la température décroit le plus rapidement
dans le cas sans diffusion, ce qui illustre bien I'impact potentiel de la diffusion sur la répartition axiale
du chargement laser.
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FIGURE 5.17. — A gauche : profils de température en fin de chauffes pour la chauffe de 120 W, tempéra-
ture initiale 330 °C, faisceau focalisé pour les différents parametres de la simulation MC
utilisés. Pour tous les couples a4, a, g=0,5. A droite : profils de température en fin de
chauffes pour la chauffe de 120 W, température initiale 330 °C, faisceau défocalisé.
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FIGURE 5.18. — A gauche : profils normalisés de température en fin de chauffes pour la chauffe de 120
W, température initiale 330 °C, faisceau focalisé pour les différents parametres de la
simulation MC utilisés. Pour tous les couples a4, @, g=0,5. A droite : profils normalisés
de température en fin de chauffes pour la chauffe de 120 W, température initiale 330 °C,
faisceau défocalisé.

Sur la base des 108 simulations effectuées et en comparant les différents profils de température par
rapport a la mesure, nous retenons le couple de parameétre a,=2.10* m~!, @;=2.10* m~! et g=0,75. Nous
avons tracé en Figure 5.20 la comparaison calcul-mesure des températures a pic pour les deux types de
simulations étudiées (simulation analytique avec une valeur a, de 66666 m™!-convoluée et simulation
MC-convoluée avec comme parametres a,=2.10* m™!, a;=2.10* m™! et g=0,75) pour la chauffe C18.

On peut nettement voir I'amélioration de la confrontation calcul-mesure obtenue en utilisant ce
couple de parametres. On voit néanmoins, en accord avec la remarque que nous venons de faire sur le
faible écartement du profil de température simulé, I'effet négligeable de la simulation MC sur I'élar-
gissement des profils de température obtenus et on comprend que 'amélioration de la comparaison
calcul-mesure n'est pas du fait d'un élargissement du profil de température provenant de la diffusion
comme nous I'attendions mais bien d'un simple abaissement de la valeur du coefficient d’absorption
qui entraine une température surfacique moins importante, cela est illustré sur la Figure 5.20, a droite,
avec le tracé des profils normalisés de température entre 0 et 1 pour la méme chauffe C18. Nous voyons
bien que I'élargissement du profil de température induit par la simulation MC est négligeable avec nos
parametres et est complétement gommé par la convolution.
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FIGURE 5.19. — Profil de température axial a R=R,; pour la chauffe défocalisée de température initiale
330 °C pour les différents parametres de simulation Monte-Carlo étudiés.
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FIGURE 5.20. — A gachee : profils de températures a 10 et 20 ms mesurés, simulés-convolués et simulés
MC-convolués. Chauffe laser C18. A droite : profils de température a 20 ms normalisés.
Mesure, simulations (MC ou non) et simulations convoluées (MC ou non).

Enfin nous comparons les températures a pic dans le cas de la simulation MC et d'une simulation
avec un terme source de chaleur analytique sans prise en compte de la diffusion avec a,=2.10* m~!.
On peut voir sur la Figure 5.21 que, malgré la faible modification sur la forme du profil, on sous-estime
maintenant les niveaux de température atteints par rapport a la mesure. Par conséquent si la diffusion
ne semble pas avoir d'impact important sur |’élargissement des profils de température dans notre
étude, elle joue quand méme un role important sur les niveaux de température atteints pour une valeur
donnée de coefficient d’absorption. L'évolution des températures mesurées versus les températures
calculées avec la simulation Monte-Carlo est donnée sur la Figure 5.22. On peut voir que 'étape de
simulation Monte-Carlo avec les parametres retenus permet d’avoir un % d’erreur mesure-calcul autour
de 10%.

Nous pouvons conclure que la prise en compte de la diffusion, si elle semble étre importante, n’ex-
plique pas la différence calcul-mesure au niveau de la forme observée des profils de température. Il
est donc possible que notre approche de convoluer les profils de températures simulés par la LSF de
la caméra, bien qu’intéressante en premiere approche, ne soit pas assez rigoureuse ou précise pour
complétement appréhender les aberrations induites par le systeme de mesure infrarouge. Il est aussi
important de noter ici que la mesure de I'ESF (et donc la LSF qui en découle) est trés sensible a la
mise au point. La mesure de la LSF peut donc différer entre la mesure effectuée sur le corps noir et
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le cas pratique. Si nous avons essayé de mesurer I'ESF dans les mémes conditions que les conditions
expérimentales il est possible que des biais aient été induits (mise au point légerement différente,
distance caméra-échantillon et caméra-corps noir légerement différentes, position du hublot en BaF,
différente etc.), ce qui pourrait expliquer le fait que la convolution ne rattrape pas complétement
I'élargissement du profil observé.

En toute rigueur, il serait intéressant de mesurer I'ESF dans les conditions expérimentales de chauffe
pour s’assurer qu’aucun biais n’est induit par la mesure de 'ESE Nous sommes de plus limités par la
résolution spatiale de la caméra de 85 um. Enfin, les résultats du balayage paramétrique de la simulation
MC sont soumis a caution et devraient étre approfondis pour prendre en compte les potentiels effets
de la différence de discrétisation spatiale entre la simulation Monte-Carlo et le calcul thermique de
Cast3m ainsi que de I'interpolation du terme source sur le maillage utilisé dans Cast3m.
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FIGURE 5.21. — Températures simulées avec a,=5.10* m~! sans passer par la simulation MC en fonction
de la température mesurée.
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FIGURE 5.22. — A gauche : évolution des températures a pics simulées par rapport aux températures
mesurées. La barre d’erreur indique 1'écart type associé a 25 mesures effectuées sur la
circonférence de 'anneau thermique. A droite : évolution du % d’erreur.
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5.2.2.2. Synthese des chauffes laser annulaires

Nous venons de voir une série de chauffes laser annulaires qui avait pour but d’ajuster la simulation
thermique. Nous avons montré que dans le cas des chauffes annulaires, il était primordial de prendre en
compte dans un premier temps la fonction de transfert optique du systéme d’imagerie infrarouge utilisé
pour la mesure de température. Lapproche que nous avons retenue consiste a convoluer les profils de
températures simulés par la LSF de la caméra afin d’essayer de reproduire I'effet des aberrations sur la
simulation.

Nous avons aussi comparé cette approche dans le cadre de deux objectifs de caméra différents et
avons mis en évidence I'impact de la largeur de la LSE Toutefois si cette opération de convolution
permet d’améliorer la confrontation calcul-mesure, des erreurs sur la température maximale atteinte
pouvant aller jusqu’a 30% subsistaient et nous avons constaté que le profil de température mesuré était
systématiquement plus large que celui obtenu par la simulation-convolution.

Nous avons donc émis ’hypothese que I'élargissement restant était dt au phénomene de diffusion
de la lumieére non pris en compte jusqu’ici. Nous avons alors réalisé une étude paramétrique en prenant
en compte la diffusion grace a une étape de simulation Monte-Carlo. Nous avons effectué une étude
paramétrique pour essayer de quantifier 'impact potentiel de la diffusion sur les profils de température.

Nous avons pu constater que, pour les parametres matériaux que nous avons considérés, 1'élargisse-
ment des profils de températures causés par la diffusion semble négligeable. Néanmoins, nous avons
mis en évidence que ce phénomeéne peut avoir un effet important sur les niveaux de températures.
Une assez bonne comparaison calcul-mesure est obtenue en prenant comme parametres a,=2.10*
m~!, @;=2.10* m~! et g=0,75 méme si nous n’arrivons pas 4 obtenir la méme forme de profil radial de
température. Lerreur calcul-mesure sur les températures a pic est alors de I'ordre 10%.

Il est possible que notre approche qui consiste a flouter les profils de température simulés par la
LSF de la caméra ne permette pas de reproduire totalement I'effet des aberrations de la caméra. Il est
aussi possible que la LSF mesurée sur corps noir et la LSF en condition expérimentale de chauffe soient
différentes, cette fonction étant tres sensible a la mise au point.

Enfin nous n'avons pas quantifié 'effet de la discrétisation spatiale utilisée pour la simulation Monte-
Carlo ni de I'interpolation du terme source obtenu sur le maillage utilisé avec Cast3m pour le calcul
thermique. Il est possible que ces parametres ait aussi un impact dont il serait intéressant d’en quantifier
I'importance. Il faut aussi noter que certaines incertitudes persistent sur certains parametres tels que :

1. L'évolution de I’émissivité avec la température,

2. Lincertitude sur les propriétés thermophysiques qui tend a augmenter avec la température,
3. Lévolution de I'indice de réfraction avec la température de 'UO, (et donc du % de réflexion).
4

. Enfin, méme si nous avons calibré la puissance laser de maniere réguliére, des variations de
puissances par rapport aux calibrations restent possibles. Une mesure en ligne de la puissance
serait nécessaire en toute rigueur.

Pour conclure si on souhaite améliorer la mesure de température infrarouge, il est important de
quantifier I’évolution de ces propriétés matériaux avec la température et de prendre en compte les
incertitudes de celles-ci en plus des autres parameétres pouvant avoir un effet (mesure de 'ESF notam-
ment).

5.2.3. Chauffes laser homogénes

Nous venons d’étudier le chauffage laser annulaire sur des disques d'UO,. Nous avons discuté la
confrontation calcul/mesure pour le transitoire thermique. Limpact important de I'étalement induit
par la caméra infrarouge ou par le phénomene physique de diffusion de la lumiére a été mis en évidence.
Nous présentons maintenant dans cette section les chauffes laser utilisant le faisceau homogene pour
chauffer I'intégralité de la surface de I’échantillon.
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Ces chauffes dont le récapitulatif est donné Tableau 5.4 visaient a déterminer les dynamiques de
température atteignables avec le montage de faisceau homogene que nous avons mis en place (chapitre
2). Elles consistent en des chauffes de durées 20 ou 100 ms avec une température initiale de 300 ou 600
°C. La puissance a été ajustée pour balayer une large gamme de température jusqu’a un maximum de
1900 W et une température maximale atteinte autour de 2600 °C.

N° Durée (ms) Puissance (W) Température initiale (°C)
CH1 100 375 300
CH2 100 775 300
CH3 20 375 300
CH4 20 775 300
CH5 20 1160 300
CH6 20 1520 300
CH7 20 1900 300
CH8 100 375 600
CH9 100 775 600

CH10 100 1160 600
CH11 100 1520 600
CH12 20 375 600
CH13 20 775 600
CH14 20 1160 600
CH15 20 1520 600
CH16 20 1900 600

TABLEAU 5.4. — Récapitulatif des chauffes homogenes réalisées.
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FIGURE 5.23. — Image en fausses couleurs pour une chauffe homogéne de 100 ms, température initiale
de 300 °C et une puissance de 1160 W. La barre d’échelle fait 4 mm et I’échelle de
température est en °C.

Un exemple d’acquisition thermographique réalisée pendant une de ces chauffes homogenes est
visible en Figure 5.23. On peut notamment voir que la totalité de la surface est chauffée de maniére
relativement homogene comme attendu. Nous présentons en Figure 5.24 les profils de températures
selon deux axes obtenus pour les chauffes CH2, CH7, CH11 et CH16 qui correspondent aux quatre
chauffes les plus puissantes pour chaque durée et température initiale considérées.

L'analyse des profils montre de maniére générale une assez bonne homogénéité de chauffage relative
avec toutefois des modulations qui peuvent étre importantes. Au premier ordre, nous attribuons ces
modulations au fait que le faisceau n’est pas parfaitement homogene. Une inhomogénéité de I'état de
surface avec des zones plus absorbantes que d’autres qui entraineraient des points chauds font aussi
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partie des raisons pouvant expliquer les inhomogénéités de température constatées.

Néanmoins, on voit qu'il est clairement possible d’'induire un chauffage relativement homogene de
la surface de I’échantillon avec ce montage. Pour la chauffe la plus longue et la plus puissante (CH11,
1520 W, 100 ms, Figure 5.24, en bas a droite) la température maximale atteinte est d’environ 2600 °C,
relativement proche de la température de fusion de I'UO; (environ 2850 °C). Les deux chauffes de 20
ms a pleine puissance (1900 W) ont des rampes de montée en température comprises entre 50 000 et
60 000 °C/s. La courbe T = f(¢) pour la chauffe de CH2 (100 ms, 775 W, température initiale de 300 °C)
présente une vitesse de montée en température d’environ 8000 °C/s. La courbe T = f(t) de la derniere
chauffe (CH11, 100 ms, 1520 W, température initiale de 600 °C) fait ressortir clairement le début du
transitoire avec une pente d’environ 40 000 °C/s qui se stabilise ensuite a des valeurs autour de 8000
°C/s. Ces courbes sont visibles Figure 5.25.
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FIGURE 5.24. - En haut, de gauche a droite : Profils de température mesurées pour deux chauffes
de 20 et 100 ms, 1900 et 775 W, température initiale de 300 et 600 °C (CH7 et CH2,
respectivement). En bas, de gauche a droite : Profils de température mesurés pour deux
chauffes de 20 et 100 ms, 1900 et 1510 W, température initiale de 300 et 600 °C (CH16 et
CH11, respectivement).
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FIGURE 5.25. — Température mesurée en fonction du temps pour les chauffes CH2 et CH11.
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5.2.3.1. Comparaison simulation-expérience des chauffes homogénes

Comme nous I'avons fait pour les chauffes annulaires, on compare maintenant les profils de tempé-
ratures mesurés et simulés.

Lexpression du terme source de chaleur est analytique comme expliqué dans le chapitre 4. Le
diametre du faisceau a été mesuré dans le plan échantillon et fait 8,5 mm. Comme le terme source ainsi
calculé est completement homogene radialement, les profils de températures obtenus par la simulation
sont de fait aussi totalement homogenes. Nous tracons donc pour comparaison les courbes T = f(t)
avec deux mesures effectuées en deux points du disque pour représenter le fait que le faisceau n’est pas
parfaitement homogene. Les deux mesures ont étés effectuées sur un des pixels les plus chauds et un
des pixels les plus froids de 'acquisition afin de borner la mesure.

On peut voir sur la Figure 5.26 les courbes T = f(#) simulées et calculées pour les quatre chauffes
homogeénes que nous avons présentées dans la section précédente (CH2, CH7, CH11, CH16). On peut
voir que la simulation est assez proche de la mesure, bien que la température simulée soit quasi-
systématiquement supérieure a la température mesurée. Le % d’erreur est ici entre 5 et 17% a t=20 ms
pour les chauffes de 20 ms, et entre 4 et 19% a t=100 ms pour les chauffes de 100 ms.

Nous avons tracé en Figure 5.27, a gauche, le graphique des températures mesurées versus les
températures simulées en fin de chauffe. La mesure de la température moyenne a été effectuée avec
ImageJ sur la totalité de la pastille et la barre d’erreur correspond a I'écart type. Nous tracons en Figure
5.27, a droite, le % d’erreur mesure/simulation.

On peut voir que, mise a part deux expériences qui se trouvent totalement a part, I’erreur mesure-
calcul est ici d’environ 10%, avec la température calculée qui est systématiquement plus élevée que la
température mesurée. Nous ne notons pas d’évolution de I'erreur avec la température. Ce dernier point
indique potentiellement que I'évolution des propriétés optiques en fonction de la température ne joue
pas au premier ordre sur le couplage du laser dans le matériau.
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FIGURE 5.26. — Température calculée (lignes pleines) et mesurées (lignes pointillées) pour les quatre
chauffes considérées. A gauche : CH16 et CH11. A droite : CH7 et CH2.
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FIGURE 5.27. — A gauche : température simulée en fonction de la température mesurée moyenne pour
les chauffes homogenes. A droite % d’erreur calcul-mesures.

Simulation avec un terme source issu de la simulation Monte-Carlo

Pour continuer les discussions relatives au role de la diffusion, nous avons calculé les termes
sources de chaleur, avec les parameétres retenus dans la section précédente portant sur les chauffes
annulaires(a ;=20 000 m~!, @;=20 000 m~! et g=0,75), pour les chauffes homogenes. Pour ce faire, une
face du cuboide de la simulation MC est illuminée par une onde plane d’amplitude homogene.

La géométrie cubique est prise en compte en calculant le ratio de I'aire de la surface du cube sur l'aire
du disque d’UO-. La puissance totale est ainsi augmentée pour avoir la bonne quantité de puissance
déposée sur la surface de I’échantillon.

Etant donné que pour ces simulations la surface du cuboide est illuminée de maniére homogene,
nous avons augmenté le nombre de paquets de photons par simulation & 100.107 afin de s’assurer de la
pertinence du terme source obtenu. Les résultats de la série de simulation sont visibles Figure 5.28.
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FIGURE 5.28. — A gauche : température simulée en fonction de la température mesurée pour les
chauffes homogenes. A droite % d’erreur calcul-mesures.

On peut voir que dans le cas des chauffes homogenes, I'utilisation des mémes parametres que ceux
retenus dans la section précédente amene a une sous-estimation quasi-systématique de la température.
Le % d’erreur calcul-mesure n’est pas amélioré et reste autour de 10%. Il est donc intéressant de voir
que dans le cas des chauffes homogénes, I'utilisation de la simulation Monte-Carlo avec les parametres
dégagés pendant I'étude paramétrique réalisée sur les chauffes annulaires ne permet pas d’améliorer
la comparaison calcul-mesure.

Il est donc probable que ces parametres ne refletent pas totalement les caractéristiques du matériau
et qu’ils permettent aussi, dans le cas des chauffes annulaires, de compenser au moins en partie
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certaines sources d’erreurs systématiques que nous n’avons pas pris en compte.

11 est encore une fois probable que notre approche de simulation-convolution pour prendre en
compte 'effet des aberrations ne soit pas completement satisfaisante puisque nous ’avons vu dans
le cadre des chauffes annulaires nous n’arrivons pas a reproduire complétement la forme des profils
thermiques annulaires observés.

5.2.3.2. Origines de I'inhomogénéité de la température observée pendant les chauffes
dites homogénes

Enfin, nous avons émis I’hypothése que I'inhomogénéité des chauffes homogenes observées pourrait
étre attribuée au premier ordre aux modulations présentes dans le profil d’intensité du faisceau laser
qui n’est pas strictement homogene.

Pour confirmer notre hypotheése, nous avons modulé le terme source de chaleur par une coupe
normalisée du profil du faisceau dans le cas de la chauffe CH11 ( 100 ms, 1200 W avec une température
initiale de 600 °C - Figure 5.29, a gauche). En dehors de I'écart de température déja constaté entre la
mesure et le calcul, on peut voir que la modulation du terme source de chaleur par le profil d’intensité
mesuré du faisceau laser semble bien étre capable de reproduire les modulations de température
observées. Il semblerait que les modulations obtenues avec la simulation ont des amplitudes plus
importantes, 1a encore la convolution du profil simulé par la LSF permet d’atténuer 'amplitude des
modulations (Figure 5.29, a droite).
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FIGURE 5.29. — Chauffe CH11. A gauche, profils de températures mesurés a différents instants (lignes
pleines) et simulés (lignes en pontillées) avec un profil d’'intensité modulé. A droite :
convolution des profils de température simulés par la LSF de la caméra (en pointillés
serrés).

5.2.3.3. Synthése des chauffes homogénes

Nous venons de voir une série de chauffes réalisée avec le faisceau homogene avec différents para-
metres de chauffes (température initiale, durée, puissance...). Une large gamme de température entre
500 et 2500 °C a été balayée. Le principe expérimental permet bien de réaliser une chauffe homogene
de la surface de I’échantillon et permet surement d’amener 'UO; jusqu’a la fusion en une centaine de
millisecondes. La comparaison calcul-mesure est globalement satisfaisante avec une erreur mesure-
calcul d’environ 10%. La encore, nous ne notons pas d’évolution de l'erreur avec la température malgré
les incertitudes que nous avons sur certaines propriétés matériaux que nous avons déja mentionnées.
Linhomogénéité de la température surfacique est attribuée a I'inhomogénéité du faisceau lui méme, la
prise en compte des modulations du profil d’intensité permettant de reproduire cette inhomogénéité
en sortie de calcul thermique.

Il est intéressant de noter que la description analytique du faisceau homogene est ici suffisante

pour obtenir un % d’erreur mesure-calcul de I'ordre de 10%, comparé aux chauffes annulaires ot
la méme approche peut mener a des erreurs de 'ordre de 100%. Cette observation nous confirme
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que les grands écarts calculs-mesures observés pendant les chauffes annulaires sont bien liées au
double effet de I’étalement de la caméra infrarouge et du phénomene de diffusion. Dans le cadre des
chauffes annulaires, une étape de simulation Monte-Carlo ainsi que la convolution du profil simulé
par la LSF de la caméra sont nécessaires pour obtenir un niveau d’erreur minimal. Néanmoins, les
parametres matériaux retenus pendant I'étude paramétrique réalisée avec la simulation Monte-Carlo
sur les chauffes annulaires ne permettent pas d’améliorer la comparaison calcul-mesure lorsque
appliqués aux chauffes homogenes. Ces parameétres ne caractérisent donc sans doute pas tout a fait
exactement notre matériau et I'interaction laser-UO». Il serait aussi intéressant d’effectuer le chemin
inverse, c’est a dire de dégager des parametres matériaux pour la simulation Monte-Carlo sur la base
des simulations homogenes puis d’analyser les profils de températures obtenus lorsque appliqué aux
chauffes annulaires.

5.2.4. Bilan de la simulation de la thermique des chauffes laser

Nous venons de voir deux séries de chauffes, annulaires ou homogeénes, qui nous ont servis de base
de validation pour la simulation thermique de ces chauffes. Dans le cas des chauffes annulaires, nous
avons vu que la prise en compte des aberrations de la caméra infrarouge est primordiale. En effet, la
prise en compte de la fonction de transfert du systeme optique, effectuée en convoluant les profils de
température simulées par la LSF de la caméra infrarouge afin de reproduire I'effet des aberrations qui
réduisent 'amplitude et élargissent le profil radial de température, permet de grandement améliorer la
comparaison calcul-mesure.

Nous avons aussi simulé le phénomeéne de diffusion du rayonnement laser lorsqu'’il se propage dans
le matériau afin d’obtenir un terme source utilisable pour le calcul thermique. Nous n’avons pas dans le
cadre de ces travaux de these caractérisé le phénomene de diffusion et nous nous sommes donc bornés
a une étude d’impact. Nous avons mis en évidence par le biais d'une étude paramétrique que cet
effet pouvait avoir un impact non négligeable sur le terme source de chaleur résultant de I'interaction
laser-matiere et sur les dynamiques de température obtenues en conséquence. Le jeu de parameétres
pour la simulation de la diffusion que nous avons retenu permet d’avoir une erreur calcul-mesure
sur la température a pic de I'ordre de 10%. Pour les chauffes homogenes, nous avons vu que, du fait
que nous pouvons apparenter le chargement laser a un chargement radialement homogene, 'effet de
la diffusion ou de la fonction de transfert de la caméra infrarouge semblent négligeable. Une erreur
mesure-calcul 1a encore d’environ 10% est observée et ce dans une large gamme de température allant
jusqu’a pratiquement la température de fusion de 'UO;. Ce résultat montre que :

1. La prise en compte de la diffusion et des aberrations de la caméra est primordial pour I'étude des
chauffes annulaires

2. le % d’erreur subsistant peut-étre causé par des incertitudes sur certaines propriétés matériaux
comme I'évolution de I'émissivité avec la température, par exemple.

Lutilisation de termes-sources issus de la simulation Monte-Carlo pour les chauffes homogenes
entraine une sous-estimation systématique de la température par rapport a la mesure et une erreur la
encore d’environ 10%. On peut donc arguer que le choix des parameétres matériaux pour la simulation
Monte-Carlo retenus apres I'étude paramétrique surcompense au moins en partie d’autres sources
d’erreurs puisqu’il ne permet d’améliorer la simulation des chauffes homogeénes. Enfin, nous avons
attribué I'inhomogénéité du champ de température observée expérimentalement pendant ces chauffes
"homogenes" directement a 'inhomogénéité du faisceau utilisé pour chauffer I’échantillon et avons
vérifié cette hypothese par le biais de la simulation en modulant le terme source de chaleur selon le
profil d'intensité expérimental.

Leffet d’étalement observé sur les profils mesurés avait été traité par T. Vidal [100] dans sa thése par
une approche pseudo-empirique qui consister a considérer des dimensions de faisceaux annulaires
plus larges dans le calcul thermique pour reproduire I'élargissement du faisceau, I'objectif étant alors
de fournir une preuve de concept du chauffage laser pour la reproduction du pic de température en
périphérie de pastille représentatif d'un RIA. Nous venons de voir que nous avons traité cette question
en mettant en évidence un effet évident de la réponse impulsionelle de la caméra infrarouge et de la
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diffusion.

Nous sommes maintenant capables de simuler la thermique des chauffes laser, annulaires ou homo-
genes, et ce avec une erreur d’environ 10%. Nous allons maintenant nous intéresser a un schéma de
calcul thermo-mécanique complet des chauffes laser.

5.3. Etude du comportement thermo-mécanique
d’échantillons soumis a des chauffes laser annulaires

Nous venons de discuter la simulation thermique des chauffes laser et avons comparé les champs de
température obtenus aux mesures thermographiques réalisées pendant les chauffes. Nous avons vu
quels phénomenes étaient importants a prendre en compte pour atteindre une comparaison calcul-
mesure satisfaisante. Nous allons maintenant discuter de la simulation thermomeécanique de chauffes
laser annulaires ayant mené a des phénomeénes mécaniques tel que la fracturation totale ou partielle
de I’échantillon. Nous avons étudié pour cela deux séries de chauffes que nous appellerons chauffes
annulaires mécaniques. Nous allons tout d’abord nous intéresser a une série de chauffes conduites
avec le porte échantillon 1 qui a servi comme base de validation du modele mécanique. Cette premiere
série est antérieure a mes travaux de these et ont étés réalisées par T. Vidal durant sa these ([100]).
Nous présenterons ensuite la deuxiéme série de chauffes annulaires mécaniques réalisées avec le
porte échantillon 2. L'un des objectifs était alors d’étudier I'impact du deuxieme porte-échantillon
sur le comportement mécanique observé de I’échantillon. Ce porte-échantillon assure une maitrise
des conditions limites thermiques en assurant qu’aucun contact saphir-échantillon susceptible d’agir
comme un pont thermique n’existe. Cette deuxiéme série nous a permis de plus de tester le dispositif
de visualisation développé pour I'observation en ligne de la fracturation.

5.3.1. Configuration expérimentale

La configuration expérimentale utilisée est similaire a la configuration utilisé en début de chapitre
pour la réalisation des chauffes annulaires. Nous utilisons en plus le dispositif de visualisation que
nous avons présenté dans le Chapitre 2. Le schéma de la configuration expérimentale utilisée dans
cette section est visible Figure 5.30.

%

DOE Disque
IU02

collimateur

collimateur

5 Eclairage

microscope

preeseore] ][]

FIGURE 5.30. — Schéma de la configuration expérimentale utilisée pour la réalisation et la caractérisa-
tion des chauffes laser annulaires.
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5.3.2. Premiére validation de la loi de comportement mécanique

Nous allons présenter dans cette section I'application de la loi de comportement mécanique tel
que paramétrée dans le Chapitre 4 sur une série de deux chauffes réalisées antérieurement a cette
these, dans le cadre de la thése de T. Vidal [100]. Nous allons tout d’abord présenter la série de chauffes
et les conditions expérimentales dans lesquelles elles ont été conduites. Nous présenterons ensuite
la simulation thermo-élastique -c’est a dire en considérant un matériau élastique dont la relation
contrainte-déformation est la loi de Hooke- de cette série de chauffes. Nous réaliserons ensuite la simu-
lation thermo-mécanique avec notre loi de comportement mécanique et discuterons du comportement
mécanique simulé.

5.3.2.1. Présentation de la premiére série de chauffes "mécaniques”

Cette série de chauffes a été réalisée dans le cadre de la thése de T. Vidal [100], sur le porte-échantillon
1 qui maintient I’échantillon a la vertical en le posant entre deux hublots en saphir. Cette série consiste
en deux chauffes annulaires consécutives réalisées sur le méme échantillon d'une épaisseur de 930
pm. Le faisceau était en configuration focalisée avec R;;,=3,9 mm et w,,=0,1 mm. L'échantillon était
ala température ambiante dans les deux cas. La durée de 'impulsion était de 100 ms dans les deux
cas. La puissance incidente était de 150 W pour la premiére chauffe et de 300 W pour la deuxiéme
chauffe. Nous appellerons ces chauffes SM1 (Série Mécanique 1) C1 (Chauffe 1) ou C2 (Chauffe2). Un
récapitulatif des parameétres expérimentaux est donné dans le Tableau 5.5.

N° | Durée (ms) | Puissance annulaire (W) | Ryn- Wgy (Mm) | Tinit (°C)
SM1_C1 100 300 3,9-0,1 20
SM1_C2 100 150 3,9-0,1 20

TABLEAU 5.5. — Récapitulatif de la premiére série de chauffes dites "mécaniques”

Cette série est spécifique de part plusieurs aspects :

— La plateforme n’était alors pas dotée de moyens de caractérisations de la température en ligne,

— Léchantillon ne présentait pas d' endommagement apparent a la suite de la premiére chauffe,

— Léchantillon présentait une fracture circonferentielle sur tout le pourtour ala suite de la deuxieme
chauffe.

Pour le premier point, nous venons de discuter de maniere relativement étendue de la simulation
thermique et avons validé cette partie du modele numérique avec une erreur maximale sur la tempéra-
ture maximale atteinte autour de 20% sans I'étape de calcul Monte-Carlo et autour de 10% avecl'étape
préalable de calcul Monte-Carlo et les parameétres retenus a la suite du balayage paramétrique. Nous
n'utiliserons pas le schéma de calcul Monte-Carlo dans cette partie et utiliserons la description analy-
tique du chargement laser avec un coefficient d’absorption de valeur 1/15¢~® = 66666 m™~!. Linstant
de fracturation a été déterminée avec une simple caméra visible rapide sans dispositif de filtration du
rayonnement thermique. Limage est donc particulierement saturée comme on peut le voir Figure 5.31,
a gauche. Néanmoins on peut estimer 'instant de fracturation au cours de la deuxiéme chauffe comme
étant aux alentours de 40 ms, indiqué par une fleche bleue sur la figure. Le cercle vert représente la
position de I'anneau laser et la fleche rouge pointe vers des fragments visibles qui se sont détachés
pendant la chauffe. La partie droite de la Figure 5.31 est une photo de I’échantillon post mortem avec
une fracture circonferentielle clairement visible. L'analyse MEB autour de la fracture montre un profil
de fracture fragile avec de la micro-fracturation sur les zones affectées.

5.3.2.2. Simulations thermo-élastiques

Nous avons d’abord effectué le calcul thermo-mécanique en considérant un modele élastique parfait,
c’est a dire que la relation contrainte déformation correspond a la loi de Hooke g = Ce et ne considere
pas de phénomenes plus complexes tels que la plasticité ou 'endommagement du matériau. Présentons
tout d’abord les champs de température obtenus dans le cas de la description analytique du terme
source de chaleur (Figure 5.32). On peut voir sur la Figure 5.32 les profils radiaux de température pour
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30ms 35ms 37.5ms

40ms 45ms 58.75ms

FIGURE 5.31. — Acquisition réalisée avec une caméra visible pendant la chauffe SM1_ C2. La position
de I'anneau laser est indiqué par le cercle vert sur la premiere image de la frise chrono-
logique. Malgré la saturation, on peut voir ce qui semble étre un début de fracturation a
37,5 ms et des fragments sont clairement visibles au temps 58,75 ms. A droite : Image
post mortem de I’échantillon et image MEB de la fracturation circonferentielle.

les deux chauffes en utilisant I’expression analytique du terme source de chaleur. On peut voir que
les températures maximales atteintes se situent autour de 675 °C et de 1700 °C, respectivement pour
les chauffes SM1_C1 et SM1_2. On peut voir que la fracturation pendant la deuxieme chauffe, qui est
survenue autour de 40 ms, a donc eu lieu pour des niveaux de température autour de 1200 °C.
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o 400+ ——20 ms
o ——20 ms 30m
o ——30ms 200 2
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2 4001 ——40ms N 000
© —— 60 ms
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e _—l ———100m
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0 1 2 3 4 0 1 2 3 4
Position radiale (mm) Position radiale (mm)

FIGURE 5.32. — Champs de température calculés pour la chauffe de 150 W (SM1_C1, a gauche) et de
300 W (SM1_C2, a droite). Terme source analytique.

Le calcul thermo-élastique de ces chauffes indique des vitesses de déformation maximales d’environ
3 /set5 /s pour les chauffes SM1_C1 et SM1_C2 respectivement, ce qui montre bien la capacité de
notre approche expérimentale a induire des vitesses de déformation d’intéréts dans le cadre de I'étude
du comportement du combustible pendant un transitoire de type RIA qui est caractérisé, entre autres,
par des vitesses de déformation comprises entre 1 et 10 /s. Lanalyse des champs de contraintes de la
deuxieme chauffe montre des pics de compression significatifs dans les deux premiéres directions (r et
0) au niveau de la zone chauffée a la périphérie de la pastille. Les valeurs sont en revanche tres élevées
comme on peut le voir sur la Figure 5.33 avec un pic de compression circonférentielle de -4000 MPa.
Nous avons vu précédemment que la résistance en compression de 'UO, vaut au plus 1000 MPa a la
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température ambiante et tend a décroitre avec la température. De telles valeurs de contraintes sont donc
grandement irréalistes. Si on regarde maintenant le champ de contraintes radiales sur toutI'échantillon,
visible Figure 5.34, on peut voir la zone de compression au niveau de la zone directement chauffée
(valeurs négatives) et une zone de traction concomitante qui se situe dans le volume en dessous
de la zone chauffée (valeurs positives). On comprend donc que 'amplitude de ces contraintes de
traction est directement pilotée par les valeurs atteintes par les contraintes de compression a la surface
de I’échantillon. On comprend aussi, que comme les contraintes radiales de traction pilotent une
éventuelle fracturation circonférentielle, la modélisation du comportement de 'UO, en compression
et a forte vitesse de déformation est donc primordiale si I'on souhaite modéliser avec précision la
fracturation circonférentielle observée. Les valeurs des contraintes de compression thermo-élastiques
étant particulierement importantes, les valeurs des contraintes de traction concommitantes surpassent
largement la contrainte a la rupture de I'UO; (100-135 MPa) et la fracturation circonfenrentielle est
donc bien attendue. Pour la premiére chauffe, la valeur maximale des contraintes de traction en fin de
chauffe est autour de 65 MPa, ce qui est cohérent avec le fait qu’aucune fracturation ne soit survenue
pendant celle-ci.

0 ) —V/
‘© : :
% Contraintes radiales
< Contraintes circonferentielles
U) . .
%, 2000 +——— Contraintes axiales
©
I=
o
O

-4000 -
0 1 2 3 4

Position radiale (mm)

FIGURE 5.33. — Profils de contraintes (MPa) radiales, circonférentielles et axiales a la surface de I’échan-
tillon. Chauffe de 300 W (SM1_C2), t=100 ms.
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FIGURE 5.34. — Contraintes radiales en MPa dans la pastille a la fin (t=100 ms) de la chauffe SM1_C2.

5.3.2.3. Simulations thermo-mécaniques avec le y-model

Nous utilisons maintenant le t-model tel que paramétré dans le Chapitre 4 pour la simulation des
deux chauffes actuellement considérées. Pendant la simulation de la premiere chauffe de 150 W, des
valeurs d’endommagement modérées avec un maximum proche de 0,5 sont calculées dans la zone
chauffée comme on peut le voir sur la Figure 5.35. Cet endommagement est la conséquence des
contraintes de compression comme le montre le tracé des isovaleurs de Y, sur la Figure 5.36. Y, estla
variable du modéle d’endommagement qui pilote 'endommagement di a la compression. Les valeurs
d’Y;, qui est la variable pilotant 'endommagement di a la traction, ne dépassent pas 10~* pendant le
calcul. Lécrasement est donc le seul mode d’endommagement qui survient pendant cette chauffe.
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0.20
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0.10
5.00E-02
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FIGURE 5.35. — Valeurs d’endommagement a 50 (en haut) et 100 ms (en bas) calculées pendant la
chauffe de 150 W (SM1_C1).
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FIGURE 5.36. — Valeurs de Y, a 50 (en haut) et 100 ms (en bas) calculées pendant la chauffe de 150 W
(SM1_C1)

La simulation de la chauffe de 300 W avec le y-model voit deux zones d’endommagements distinctes
se développer comme on peut le voir sur la Figure 5.38. On retrouve I'endommagement localisé dans la
zone thermiquement affectée par le chauffage laser qui est causé par les contraintes de compression.
La deuxieéme zone se situe sous la zone thermiquement affectée et est elle causée par les contraintes
de traction, comme le montre les valeurs de Y; tracées sur la Figure 5.39 qui atteignent des valeurs
maximales autour de 5.10~3. On peut notamment voir que les valeurs de Y; augmentent brutalement
entre 42 et 44 ms, ce qui déclenche la fracturation. On retrouve ici le comportement fragile tel que
paramétré dans le chapitre 4. Cette deuxieme zone d’endommagement se développe a partir de 40 ms et
se propage brutalement jusqu’a conduire a une fracturation compléte a 44 ms. L'instant de fracturation
est donc assez bien reproduit par le modele d’endommagement. La direction de la fracturation est
en revanche un peu oblique comparé au profil de rupture observé post-mortem qui a I'air d’étre
rectiligne. Enfin pour ce qui est de la localisation radiale de la fracturation, elle est manifestement
déportée vers le centre du disque comparé aux observations. En effet la fracturation semble pluto6t se
situer radialement directement au niveau de la zone chauffé. L'analyse MEB de différentes chauffes
ayant fracturée circonférentiellement ou non en plus des deux présentées ici montre deux types de
fracturation comme on peut le voir sur la Figure 5.37 :

— Une série de micro-fissurations radiales non traversantes espacées de maniere réguliere le long
de la circonférence. Ces micro-fissures se terminent le plus souvent en deux micro-fissurations
circonférentielle ou oblique.

— 1l semblerait que lorsque la fracturation circonférentielle a lieu, elle se développe le long des
micro-fissures circonférentielles ou obliques qui terminent les micro-fissurations radiales. La
fracturation circonférentielle totale n’est donc pas déportée vers le centre de la pastille comme
simulée par le y-model.
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500 um | TM-1000_3404 500 um | TM-1000_2904

TM-1000_3398

FIGURE 5.37. — Observation MEB de la zone chauffée par 'anneau laser apres une chauffe ayant menée
a de la fissuration circonférentielle partielle

Il se pourrait que 'endommagement simulé du fait des contraintes de compression corresponde a ce
réseau de micro-fissurations radiales. 1l est toutefois difficile de dire si ces micro-fissures surviennent
pendant le transitoire ou pendant la phase de refroidissement qui induit des contraintes de traction du
fait de la descente en température de la zone chauffée. Néanmoins le fait que, sur certains échantillons
partiellement fissurés circonférentiellement, la fissuration circonférentielle semble se développer le
long du réseau de micro-fissures peut étre un indicateur que cette micro-fissuration radiale survient
bien pendant la phase de chauffe. Des caractérisations en ligne supplémentaires seraient nécessaires
pour caractériser complétement I'évolution de la fissuration le long de la zone chauffée par 'anneau
laser.

Si I'on s’intéresse maintenant aux champs de contraintes radiales et circonférentielles calculées
avec le u-model, on peut tout d’abord noter des similarités par rapport au cas prototypique atteint
en réacteur de recherche. Nous avons tracé sur le méme graphique les profils de contraintes pendant
I'essai RH-2 (réacteur NSRR, Japon) calculés avec le code ALCYONE-RIA et les profils de contraintes
calculées pendant la chauffe laser jusqu’a 40 ms, soit quelques instants avant la fissuration. L'excursion
de réactivité de 'essai RH-2 avait une largeur a mi-hauteur de 4,5 ms. On peut observer sur la Figure
5.40 que le chargement biaxial de compression en périphérie de pastille est reproduit dans une certaine
mesure. La progression du pic de compression vers le centre de la pastille du fait de la conduction
thermique, calculée avec le code ALCYONE, est aussi retrouvée pendant la chauffe laser. Les contraintes
axiales sont négligeables pendant la chauffe laser du fait de la faible épaisseur de I’échantillon et de la
chauffe limitée a une zone sous la surface de I'’échantillon, aussi elles ne sont pas tracées en la Figure
5.40.
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FIGURE 5.38. — Valeurs d’endommagement calculées pour la chauffe SM1_C2 (300 W) a 40, 42 et 44
ms.
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FIGURE 5.39. — Valeurs de Y; calculées pour la chauffe SM1_C2 (300 W) a 40, 42 et 44 ms.
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FIGURE 5.40. — A gauche : Profils de températures et de contraintes radiales, circonférentielles et axiales
calculés avec le code ALCYONE au Plan Flux Maximal (PFM). Essai RH2, d’apres [49]. A
droite : Profils de températures et de contraintes radiales et circonférentielles calculés
avec le p-model. Chauffe SM1_C2. Les valeurs sont tracées jusqu’a quelques instants

avant la fracturation de I’échantillon.
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Nous venons de voir au travers de cette premiere série les états de contraintes induits par un char-
gement laser annulaire. Cette série est composée de deux chauffes réalisées consécutivement sur le
méme échantillon. La deuxieme chauffe a notamment conduit a une fracturation circonférentielle
complete de I’échantillon. Nous avons vu que ce mode de chauffage laser permet d’'induire un charge-
ment mécanique bi-axial ressemblant au cas prototypique avec un pic de compression en périphérie
d’échantillon. Lutilisation du p-model permet une assez bonne estimation de I'instant de fracturation.

5.3.3. Deuxieme série de chauffes laser annulaires "mécaniques”

Nous présentons maintenant une deuxieme série de chauffes annulaires, réalisées dans le cadre de
cette these avec le porte échantillon 2 qui maintient I’échantillon grace a deux machoires en ZrO, en
contact avec ’échantillon en haut et en bas. Des mesures en ligne de la température ont été effectuées
et des acquisitions vidéos dans le visible réalisées avec le dispositif présenté dans le chapitre 2 ont
aussi été réalisées en temps réel. Cette série se compose de deux chauffes annulaires, réalisées sur deux
échantillons différents, d'une puissance de 165 W et d'une durée de 75 ms. La premiere a été réalisé
en configuration focalisée et la deuxiéme en configuration défocalisée. La température initiale était
d’environ 550 °C en périphérie de pastille pour les deux chauffes. Linstant de fracturation pour chaque
chauffe a été déterminé avec le dispositif de visualisation décrit dans le Chapitre 2. Un récapitulatif de
cette deuxiéme série est donné Tableau 5.6.

Ne° ‘ Durée (ms) ‘ Puissance annulaire (W) ‘ Ran- wgpn (mm) ‘ Tinit (°C)
SM2_Cl1 75 165 3,9-0,1 550
SM2_C2 75 165 3,6-0,260 550

TABLEAU 5.6. — Récapitulatif de la deuxiéme série de chauffes dites "mécaniques”

Les acquisitions pour les chauffes 1 et 2 sont visibles Figure 5.41 et Figures 5.42 et 5.43, respective-
ment. On peut voir que durant la chauffe 1 la fracturation survient environ a 44 ms (trés légerement
visible a 44 ms et clairement visible a 48 ms) et que durant la chauffe 2 elle survient a 50 ms (Figure
5.43 sur laquelle les images ne sont pas traitées, la fracturation est tres légerement visible a 50 ms et
clairement visible a 52 ms).

Néanmoins il est intéressant de noter que la fracturation ne s’est pas produite sur la totalité de la
circonférence lors des deux chauffes (exemple Figure 5.44). 1l est en fait trés probable que 'utilisation
du porte-échantillon 2 avec le systeme de machoires modifient les conditions limites du systeme. La
fracturation ne semble en effet se produire que sur les bords de la pastille qui ne sont pas en contact ou
a proximité des machoires du porte-échantillon. Nous allons néanmoins utiliser le modele 2D qui ne
consideére pas 'appui supplémentaire exercé par le porte-échantillon sur la pastille.

Les températures mesurées sont visibles Figure 5.45. On peut notamment voir que pendant la
premiere chauffe, les températures mesurées a 50 et 60 ms sont quasi-identiques. Nous attribuons
cela au fait que la fracturation s’ouvre autour de cet instant et que le couplage du faisceau laser dans
I'échantillon s’en est trouvé modifié. Le rayonnement thermique mesuré par la caméra au niveau de
la fissure a aussi dii étre modifié. On comprend donc que les valeurs apres 50 ms doivent étre prises
avec un certain recul dans le cas de la premiere chauffe. Pour la deuxieme chauffe, il semblerait que la
fracturation observée ne s'ouvre que vers la fin de la chauffe et on ne note pas de modifications dans le
profil de température mesuré en fonction du temps.

5.3.3.1. Simulations thermo-mécanique avec le u-model

Une bonne concordance entre les profils mesurés et simulés-convolués de températures est constatée
jusqu’a 50 ms (Figure 5.46). Comme nous I'avons vu les échantillons se fissurent aprés 50 ms pour les
deux chauffes aussi la comparaison calcul/mesure sur la température n’a plus vraiment de sens passée
cet instant, le couplage du laser dans le matériau étant modifié.
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FIGURE 5.41. — Visualisation de I'’échantillon avant, pendant et apres la chauffe SM2_C1. Les images
avant et apres chauffe ont été traitées afin d’augmenter le contraste.
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FIGURE 5.42. — Visualisation de I’échantillon avant, pendant et apres la chauffe SM2_C2. Toutes les
images ont été traitées sur cette série pour augmenter leur contraste. La barre d’échelle
fait 2 mm.

FIGURE 5.43. — Visualisation de I’échantillon pendant la chauffe SM2_C2 aux instants 48, 50 et 52 ms.
Les images n'ont pas été traitées. La barre d’échelle fait 2 mm.
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FIGURE 5.44. — Visualisation de I’échantillon apres la chauffe SM2_C2. Les fragments se sont détachés
apres une premiere manipulation de I’échantillon. La barre d’échelle fait 4 mm.
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FIGURE 5.45. — Profils de températures mesurées. A gauche : chauffe 1, a droite : chauffe 2.
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FIGURE 5.46. — Profils de températures mesurés (lignes pleines) et simulés-convolués (lignes poin-
tillées). A gauche : chauffe 1, a droite : chauffe 2.

La simulation thermo-mécanique de ces deux chauffes avec la paramétrisation initiale du py-model
ameéne a une fracturation de I’échantillon tres t6t dans le calcul, autour de 5 ms apres le début de la
chauffe. Ce résultat est éloigné de 'observation expérimentale de I'instant de fracturation avec des
instants déterminés a environ 44 et 52 ms, respectivement pour la premieére et deuxieme chauffe. A
noter que les vitesses de déformations calculées lors de ces chauffes sont d'un ordre de grandeur
inférieur avec des valeurs comprises entre 1 et 0,1 /s pour la chauffe 1 et entre 0,5 0,05 /s pour la chauffe
2. On peut donc émettre ’hypotheése que le paramétrage initial du modele n’est pas adapté a des vitesses
de déformations inférieures a 1 /s. Nous avons en conséquence modifié le comportement en traction
du p-model afin d’estimer la sensibilité du modele sur la détermination de I'instant de fracturation. Le
paramétrage initial de la loi de comportement mécanique en traction est celui d’'une céramique tres
fragile, avec un endommagement qui atteint des valeurs de 1 pour des valeurs de déformation se situant
un peu apres 0,002. Sur la courbe contrainte-déformation, la descente en contrainte apres le passage
par la valeur de la contrainte a rupture -la relaxation des contraintes étant d(i au développement de
I'endommagement- est aussi particulierement pentue. Nous avons donc un comportement tres fragile
avec un développement brutal de 'endommagement une fois la contrainte a la rupture atteinte. Nous
avons légérement modifié le comportement en traction de la fagon suivante :

— La contrainte a rupture est amenée a un peu plus de 120 MPa. Pour rappel, la contrainte a rupture
de I'oxyde se situe entre 80 et 150 MPa.

— Le développement de 'endommagement est moins brutal que dans le paramétrage initial, avec
une déformation a la rupture se situant désormais autour de 0,0035.

Ce nouveau paramétrage ne remet donc pas en question le comportement fragile du matériau mais
augmente la contrainte a la rupture tout en restant dans la gamme des mesures existantes 'UO,. Le
développement de I'endommagement est aussi légerement moins brutal mais le comportement reste
sensiblement fragile avec une déformation a la rupture qui reste extrémement basse. Les courbes
o = f(e) et D=f(¢) -générées avec le logiciel Mtest en simulant une déformation uni-axiale sur un point
matériau-, pour le paramétrage initial et ce nouveau paramétrage, sont données Figure 5.47.

L'endommagement aux temps 10, 30, 35, 38 et 50 ms calculé au cours de la premiere chauffe est
visible Figure 5.48. On peut voir que, comme avec le paramétrage initial, 'endommagement en traction
se déclare tot dans le calcul, avant 10 ms. Cela est cohérent avec le fait que le nouveau seuil d’en-
dommagement est d’environ 80 MPa qui est la contrainte a la rupture de I'ancien paramétrage. On
remarque donc que 'endommagement se développe progressivement et de maniére moins brutale.
Lanalyse des valeurs de Y; aux mémes instants (10, 30, 35, 38 et 50 ms) montre bien une plus grande
résistance avec des valeurs maximales autour de 3.1072, contre des valeurs maximales de 3.1073 avec le
paramétrage initial, ce qui est cohérent avec le comportement attendu du nouveau paramétrage avec
des valeurs de déformations a la rupture plus importantes. On remarque sur ces deux tracés que la zone
initiale dendommagement se situe bien en dessous de la zone chauffée avant de se développer vers le
centre de I'échantillon. C’est de cette de zone déportée vers I'intérieur de I'échantillon que la fracture, a
nouveau oblique, se développe comme dans le cas précédent. On remarque en revanche que, une fois
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FIGURE 5.47. — Courbes contraintes-déformations et endommagement-déformations pour les deux
paramétrages utilisés

la fracture oblique s’est développée, son extension jusqu’aux extrémités du maillage semble s’arréter
comme on peut le voir en comparant 'endommagement a 38 et 50 ms.

Pour la deuxieme chauffe, I'instant de fracturation est situé la encore a 38 ms comme le montre
I'évolution des valeurs d’endommagement a différents instants de calcul sur la Figure 5.50, alors que
I'instant de fracturation observé a la caméra est a 46 ms. On voit donc que ce nouveau paramétrage
n’est pas complétement capable de reproduire les instants de fracturation observés au cours de cette
deuxieme série de chauffes annulaires. Il est en revanche intéressant de noter que dans le cas olt nous
utilisons le faisceau défocalisé, dont le maximum d’intensité est plus a I'intérieur de I’échantillon com-
paré au faisceau focalisé (R;,=3,6 mm contre 3,9 pour le faisceau focalisé), la zone d’endommagement
due a la traction et la fracturation qui s’en suit est cette fois-ci mieux localisée et n’est pas oblique.
Dans cette configuration nous avons donc une meilleure localisation et direction de la fracturation.
En revanche I'épaisseur de la zone endommagée semble surestimée comme on peut voir le voir sur la
Figure 5.50 avec la présence d'une épaisse bande d’endommagement.

L'analyse des contraintes radiales, visibles sur les Figures 5.51 et 5.52, pour les deux chauffes a
différents instants nous renseigne un peu plus sur le comportement simulé :

— L'endommagement en traction se déclenche bien quand la zone de traction radiale sous la zone
chauffée atteint les 80 MPa,

— Lévolution des contraintes radiales est brutales au début du transitoire (de 0 a 80 MPa en 8 ms) et
est ensuite un peu moins violente (de 80 a 95 MPpa entre 8 et 15 ms, par exemple),

— De fait, le nouveau paramétrage amene a un endommagement plus progressif du matériau
jusqu’a atteindre la fracturation entre 35 et 40 ms.

— On observe que la zone de tension radiale est, dans le cas de la chauffe focalisée, présente aussi a
I'intérieur de I'échantillon. Elle se situe en revanche complétement en dessous de la zone chauffée
dans le cas du faisceau défocalisé. Cela est cohérent avec la localisation de la fracture observée
pour 'une et I'autre chauffe.
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FIGURE 5.49. — Valeurs de Y; calculées avec le nouveau paramétrage du y-model pendant la chauffe
SM2_C1 a différents instants. L'échelle de gauche correspond aux temps 10 et 30 ms et
I’échelle de droite aux temps 35, 38 et 50 ms
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FIGURE 5.50. — Valeurs de D calculées avec le nouveau paramétrage du u-model a différents instants
pendant la chauffe SM2_C2

1.00E+02
80.
60.
40.

—1.00E+02
—1.20E+02
—1.40E+02
—1.60E+02
—1.80E+02
—2.00E+02
—2.20E+02
—2.40E+02
—2.60E+02
—2.80E+02

FIGURE 5.51. — Champs de contraintes radiales en MPa calculés a différents instants au cours de la
chauffe SM2_C1
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FIGURE 5.52. — Champs de contraintes radiales en MPa calculés a différents instants au cours de la
chauffe SM2_C2

On voit donc au travers de ces deux chauffes que le paramétrage en traction du modele est parti-
culierement important pour I'estimation de I'instant de fracturation. Les vitesses de déformations
élevées et le développement rapide des contraintes de traction font qu'il n’est pas aisé de reproduire de
facon réguliere I'instant de fracturation. De maniére globale, on voit néanmoins que les niveaux de
contraintes de traction atteintes lorsque la fracturation se produit sont tout de méme compris dans
I'intervalle des mesures de la contrainte a la rupture de 'UO,. De ce point de vue 13, le paramétrage en
compression du modele qui pilote la mise en traction concomitante, basée sur la littérature et sur des
essais réalisés a hautes vitesses de déformation, est tout a fait pertinent.

De plus, nous n’avons pas abordé le fait qu’utiliser le deuxieme porte échantillon avec le systéme
de machoires qui exerce une pression sur la circonférence de I’échantillon modifie sans doute les
conditions limites. Il est trés probable que ce cerclage retarde la fracturation du matériau, ce qui expli-
querait la différence de comportement observé entre les deux séries. Un modele 3D qui modéliserait
un quart d’échantillon avec la cale supérieure de zircone, la pression exercée par celle-ci ainsi que les
frottements échantillon-cale en zircone serait nécessaire en toute rigueur pour une analyse complete
de ces chauffes. Cet exercice a été commencé dans le cadre de ces travaux de these mais n’est pas
suffisamment abouti pour étre présenté dans ce manuscrit.

5.3.4. Bilan de I’analyse thermo-mécanique des chauffes laser annulaires

Nous venons d’étudier quelques chauffes laser annulaires réalisées sur UO, qui ont mené a une
fracturation circonférentielle totale et a de la micro-fissuration. La simulation thermo-élastique de
telles chauffes met en évidence que, au niveau de la zone affectée thermiquement, la répartition des
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contraintes est pertinente pour I’étude du comportement du combustible en situation accidentelle de
type RIA. On retrouve notamment la biaxialité du chargement mécanique avec un pic de compression
en périphérie d’échantillon. Nous avons aussi mis en évidence le fait que la fracturation circonféren-
tielle observée est due a une zone de contraintes en traction qui se développe sous la zone affectée
thermiquement de I’échantillon en réaction aux contraintes de compression qui se développent dans
la zone chauffée. Nous avons déduit de cette observation que la modélisation au plus prés du com-
portement en compression est essentielle si 'on souhaite modéliser fidelement la fracturation, les
contraintes de traction étant pilotées au premier ordre par les contraintes de compression.

Nous avons ensuite utilisé le g-model pour la simulation thermo-mécanique des chauffes laser.
Nous avons pu voir que le premier paramétrage en traction avec une contrainte a la rupture autour
de 80 MPa -c’est a dire un comportement tres fragile considérant la limite basse de la contrainte a la
rupture de I'oxyde- permet de bien rendre compte du comportement thermo-mécanique dans le cas
des essais réalisés pendant la these de T. Vidal. Dans le cadre d'une deuxiéme série de chauffe, nous
avons vu que ce paramétrage mene a une fracturation tres t6t durant la chauffe (avant 10 ms) ce qui
allait a 'encontre des observations expérimentales. Nous avons proposé un deuxiéme paramétrage en
traction du modele, avec un comportement toujours fragile mais avec une contrainte et déformation
ala rupture un peu plus élevées. Ce nouveau paramétrage permet de retarder le développement de
I'endommagement, avec une croissance moins brutale de celui-ci. La deuxiéme série de chauffes dites
"mécaniques” a été réalisée avec le porte échantillon qui tient le disque d"'UO, par deux machoires
verticales en ZrO,. Il est certain que ce dispositif modifie les conditions limites du systéme en ajoutant
une petite pression et des frottements sur la tranche du disque.

Des simulations en 3D avec une modélisation des différents appuis seraient nécessaire en toute
rigueur pour I'analyse de ces chauffes. Ce travail a été commencé (réalisation du maillage 3D, notam-
ment) mais n’'est pas abouti a I'heure de la rédaction de ce manuscrit.

De maniere générale, si la localisation et la direction de la fracturation ne sont pas parfaitement
reproduites, on peut voir que la simulation précise du comportement en compression de la céra-
mique permet tout de méme de reproduire dans une certaine mesure le comportement mécanique de
I'échantillon.

De plus, il semblerait qu’'introduire une dépendance a la vitesse de déformation pour le comporte-
ment en traction avec un abaissement de la contrainte et de la déformation a la rupture a mesure que
la vitesse de déformation augmente permettrait de mieux modéliser le comportement en traction et
I'instant de fracturation de I’échantillon. L'ajout d'une dépendance a la température du comportement
en traction pourrait aussi étre une piste d’amélioration du modele.

5.4. Chauffes combinées : vers la reproduction de la totalité
du transitoire RIA

Nous présentons maintenant dans cette section une derniére série de chauffes dites combinées
durant lesquelles nous combinons les faisceaux annulaire et homogene pour reproduire I'intégralité de
la phase de montée en température d'un transitoire de type RIA. La configuration expérimentale est ici
la plus avancée des configurations de chauffes laser présentées dans ce manuscrit :

1. Le chauffage périphérique est assuré par le faisceau annulaire,

2. Le chauffage de I'intégralité de la surface de I'échantillon est assuré par le faisceau homogene,

3. La caractérisation en temps réel des températures surfaciques est assurée par la caméra infra-

rouge,

4. La caractérisation de la réponse mécanique de I'échantillon est assurée par le dispositif de

visualisation.

Nous nous bornons dans cette section a présenter les dynamiques de températures obtenues ainsi
que les acquisitions avec le dispositif de visualisation et la comparaison calcul-mesure sur la ther-
mique. Nous n’avons pas réalisé a ce jour de simulation thermo-mécanique de ces expériences. Nous
présentons trois chauffes laser dites combinées dont le récapitulatif est donné dans le Tableau 5.7.
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Ne° Durée (ms) Puissance annulaire Puissance homogeéne Température initiale
(W) (W) (°C)
CC1 20 320 1540 600
CC2 100 160 800 600
CC3 20 450 1450 600

TABLEAU 5.7. — Récapitulatif des chauffes combinées

Les profils de températures obtenus pendant ces chauffes sont visibles sur les Figure 5.53 et 5.54. On
peut voir que les pics de températures en périphérie ne sont pas strictement symétriques en termes
d’intensités. Nous attribuons cette dissymétrie au fait que le faisceau homogene qui chauffe la totalité
de la surface de I’échantillon n’est pas strictement homogene comme nous 'avons vu et que des
modulations parfois importantes en amplitude sont de fait obtenues.

Les acquisitions dans le visible réalisées pendant les trois chauffes sont présentées sous forme de
frises sur les Figure 5.55, 5.56 et 5.57.

Température (°C)

0 2 4 6 8
Position radiale (mm) Position radiale (mm)

FIGURE 5.53. — Profils de températures mesurés pour la chauffe CC1 (a gauche) et pour la chauffe CC2
(a droite). Les profils en lignes pleines correspondent a la coupe verticale et les profils
en lignes pointillées correspondent a la coupe horizontale.

Température (°C)

Position radiale (mm)

FIGURE 5.54. — Profils de températures mesurés pour la chauffe CC3. Les profils en lignes pleines
correspondent a la coupe verticale et les profils en lignes pointillées correspondent a la
coupe horizontale.
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FIGURE 5.55. — Visualisation de '’échantillon pendant la chauffe CC1.
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80 ms 90 ms 100 ms post chauffe

FIGURE 5.56. — Visualisation de I'’échantillon pendant la chauffe CC2.

02 ms 10 ms 18 m

FIGURE 5.57. — Visualisation de I'échantillon pendant la chauffe CC3.
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5.4.0.1. Comparaison simulations-mesures de la thermique des chauffes combinées

Comme précédemment nous comparons maintenant les profils obtenus par la simulation avec
les profils mesurés. Comme pour I'analyse thermo-mécanique des chauffes précédentes, nous ne
considérons que I'expression analytique du terme source de chaleur avec un coefficient d’absorption
de 66 666,66 m~!. Considérons d’abord les températures maximales calculées si on ne simule que le
faisceau homogene. Cette étape permettra de différencier I'erreur induite par la simulation du faisceau
homogene puis nous considérerons les profils de mesures obtenus en simulant les deux faisceaux.
La température a pic en périphérie simulée devra étre considérée en prenant en compte a la fois
I'erreur induite par la simulation du faisceau homogene et I'erreur induite par la simulation du faisceau
annulaire. Une comparaison des températures simulées et mesurées au dernier instant de la chauffe est
donnée tableau 5.8. Lerreur simulation-mesure est comprise entre 14 et 18 % et, de maniére attendue,
la température simulée est systématiquement supérieure a la température mesurée. Ces pourcentages
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d’erreurs sont dans la moyenne haute des % d’erreurs obtenus pendant I’étude de la thermique des
chauffes homogenes en premiere partie de ce Chapitre.

N° Température mesurée (°C) O mesure Température % Erreur
simulée (°C)
CC1 1455 66,3 1715 17,9
CC2 1677,8 70 1916 14,2
CC3 1385 68 1634 18

TABLEAU 5.8. - Température simulée (faisceau homogeéne seulement) et mesurée a 20 ms pour les
chauffes CC1 et CC3 et a 100 ms pour la chauffe CC2. La mesure est effectuée sur la
portion de pastille qui n’est pas chauffée par le faisceau annulaire.

Les profils simulés, simulés-convolués et mesurés aux derniers instants de chaque chauffe sont
visibles sur les Figures 5.58 et 5.59. Les tracés des profils mesurés en vert correspondent a la moitié
inférieure ou supérieure du profil de température vertical mesuré sur I’échantillon. On peut voir que
pour les chauffes CC1 et CC2, les températures simulées a pic avant traitement avec la LSF de la caméra
se trouvent juste en dessous de la température de fusion de 'UO,. On rappelle que les valeurs simulées
sur les chauffes annulaires sont sans doute celles se rapprochant le plus de la température réelle
atteinte par I’échantillon, les profils de la simulation n’étant pas modifiés par la fonction de transfert
optique du systeme de mesure. La convolution des profils permet la encore de se rapprocher de la
température mesurée. Dans le cas de la CC3, la température simulée est supérieure a 3000 °C, soit bien
au dessus de la température de fusion. Cette température simulée est cohérente avec I'état post-chauffe
de I’échantillon qui semble avoir subit une modification de son état le long de la zone chauffée dont
quelques images sont données Figure 5.60. En particulier, I'examen au MEB montre une modification
assez nette de I'état de surface en plus du réseau de fissuration ou micro-fissuration classiquement
observée le long de I'anneau laser. Il semblerait donc que la température de fusion ait été dépassée
durant cette chauffe.

2800 i Température mesurée (°C)
Température mesurée (°C) [ 3 2800 e Température simulée (°C)

2600 """ Température simulée-convoluée (°C) I Température simulée convoluée (°C)
- Température simulée (°C) 2600 -

2400 4

2200 4 2400
2000 + — 2200 -

1800 +

Température (°C)

2000

16004

; 1800
1400 4/

1200 L | | | 1600 4-: ; . -
0 1 2 3 4 0 1 2 3 4

Position radiale (mm) Position radiale (mm)

FIGURE 5.58. — Profils de températures mesurés, simulés, et simulés-convolués pour les chauffes CC1
(a gauche) et CC2 (a droite)
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FIGURE 5.59. — Profils de températures mesurés, simulés, et simulés-convolués pour la chauffe C33.

FIGURE 5.60. — A gauche : visualisation de I’échantillon post-chauffe. La barre d’échelle fait 4 mm. A
droite : examination MEB de la zone chauffée par le faisceau annulaire.

5.4.0.2. Bilan des chauffes combinées

Nous venons de voir que la combinaison des deux faisceaux permet bien de complexifier le transitoire
thermique induit sur I'échantillon. Nous avons réussi en premiere approche a reproduire la phase de
montée en température d'un RIA avec un pic en périphérie d’échantillon. Nous avons aussi a nouveau
comparé les températures simulées et mesurées et avons observé des écarts similaires a ceux observés
pendant la qualification de la simulation thermique présentée en début de Chapitre.

Notamment la simulation nous indique que, dans le cas de la chauffe CC3, la température de
fusion a été dépassée le long de la circonférence chauffée par le faisceau annulaire, ce qui explique la
modification de I'état de surface observée post-chauffe avec ce qui semblerait étre un creusement ou
une densification de I’échantillon le long de cette zone. Ces expériences montrent qu’il est possible de
générer des transitoires thermiques complexes avec notre approche.

La génération d'un profil plus complexe est tout a fait envisageable soit en modifiant les conditions
limites de I’échantillon (refroidissement actif en périphérie de pastille par exemple) soit en ajoutant
encore des faisceaux si nécessaires.

Une perspective intéressante serait de conduire cette chauffe combinée sur les deux faces d'un
échantillon afin d’obtenir un chauffage le plus homogéne possible axialement. On se trouverait alors
dans des conditions quasi prototypique pour ce qui est de la phase de montée en température d'un
RIA.
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5.5. Bilan des chauffes laser

Pour terminer ce dernier chapitre, nous venons de voir plusieurs séries de chauffes laser, annulaires,
homogenes ou chauffes dites "combinées" qui utilisent les deux faisceaux en méme temps. Nous
avons proposé une analyse poussée de la simulation thermique des chauffes annulaires et homogenes.
Nous pouvons d’ailleurs noter les capacités expérimentales qu’offre notre approche de chauffage laser,
avec des transitoires a la cinétique tres rapide avec des températures simulées de I’ordre de 2250 °C
-correspondant, comme nous I’avons vu, a des températures mesurées de 1250 °C- atteintes en 20 ms
en partant d'une température d’environ 330 °C, et ce avec de relatives basses puissances (<500 W) dans
le cas des chauffes annulaires.

Pour le chauffage homogeéne, nous avons vu que nous sommes capables d’atteindre des températures
d’environ 2500 °C, proches de la température de fusion de I'oxyde, et ce en une centaine millisecondes
avec une température initiale de 600 °C. La puissance utilisée était ici de 1500 W, soit environ 400 W
encore disponibles avec le laser de 2000 W que nous utilisions.

L'analyse thermo-mécanique des chauffes annulaires s’est aussi montrée trés intéressante et a montré
que les répartitions des contraintes, la nature du chargement (biaxialité) mécanique et les vitesses
de déformations atteintes pendant les chauffes laser étaient tout a fait pertinentes pour I'étude du
combustible en situation de type RIA. Le modele d’endommagement proposé a mis en évidence le
potentiel de notre approche expérimentale a induire de I'endommagement en périphérie de pastille,
phénomene qui est potentiellement responsable d'une bonne partie du RGF pendant le transitoire
accidentel. Enfin nous avons mis en évidence la grande souplesse de cette technique expérimentale en
combinant deux faisceaux laser (annulaire et homogene) pour complexifier le transitoire thermique
induit par I'impulsion laser et reproduire I'intégralité de la phase de montée en température d'un RIA.
De plus, les profils d’intensité, les durées d'impulsions et la puissance en fonction du temps de chaque
faisceau pourraient étre ajustés séparément pour controler avec finesse le transitoire thermique obtenu
par chauffage laser un des avantages de cette technique étant sa grande flexibilité.
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Conclusion et perspectives

Le travail de cette these était centrée sur la mise a profit d'une technique innovante de chauffage par
laser, appliquée a de 'UO, appauvri, afin d'induire des conditions thermo-mécaniques d’intérét pour
I'étude du comportement du combustible nucléaire en situation accidentelle de type RIA. Le premier
chapitre bibliographique nous a permis de mettre en évidence les phénomeénes physiques (cinétique
de la fragmentation et du relachement des gaz de fission pendant le transitoire accidentel, notamment)
qui gagneraient a étre mieux compris grace a des essais analytiques conduits sur irradié en laboratoire
chaud. Nous avons aussi présenter les spécificités et la phénoménologie détaillée du transitoire.

Le deuxieme chapitre a porté sur la présentation de la plateforme expérimentale CHAUCOLASE
basée a I'Institut Fresnel et des configurations utilisées dans le cadre de cette thése. Les développements
ou caractérisations du matériel (systéme de visualisation, estimation de la fonction de transfert de la
caméra thermique etc.) réalisés au cours de ce travail de thése ont aussi étés présentés dans ce chapitre.

Lun des objectif initial de la thése était de coupler le chauffage laser sur UO, a un schéma de calcul
thermo-mécanique. En conséauence et afin de décrire au mieux le couplage du laser dans I’échantillon,
nous avons présenté dans le troisiéme chapitre une étude de I'interaction laser-UQO; par le biais d'un
banc de spectro-photométrie permettant de réaliser des mesures de réflectance et de transmittance
sur des échantillons de type lames minces (épaisseur de quelques dizaines de um). A partir de ces
mesures, nous avons proposé des valeurs de I'indice optique complexe de 'UQO, par l'utilisation d'un
modele simple de propagation de la lumiere dans I’échantillon. Ce modele pourrait étre complexifié
pour affiner la détermination de I'indice optique complexe. Nous avons par exemple mis en évidence
le fait que notre approche ne considere pas le phénomene de diffusion de la lumiere lorsque celle-ci
se propage dans le matériau. Néanmoins notre approche nous a permis de dégager une valeur de
coefficient d’absorption permettant de nous positionner par rapport aux disparités observées dans la
littérature sur la valeur de ce coefficient d’absorption.

Nous avons ensuite présenté dans le quatrieéme chapitre les modeéles numériques développés pour
la simulation et I'interprétation thermo-mécanique des chauffes lasers. Le schéma de calcul thermo-
mécanique a été développé avec le solveur du CEA Cast3m, utilisé par exemple dans le code de
performance ALCYONE. Nous avons détaillé la description du chargement laser par une source de
chaleur volumique et avons introduit une étape de calcul Monte-Carlo permettant d’obtenir un terme
source de chaleur prenant en compte la diffusion du rayonnement laser dans I'échantillon. Nous avons
aussi introduit un modele d’endommagement que nous avons paramétré sur la base de la littérature
pour rendre compte du comportement mécanique de I'oxyde lorsque soumis a des chauffes laser. Ce
modele rend notamment compte du comportement spécifique en compression de la céramique a
hautes-vitesses de déformation et reproduit la transition fragile-ductile observée expérimentalement.

Enfin le cinquiéme et dernier chapitre de ce manuscrit nous a permis de combiner et de mettre a
profit tous les développements expérimentaux ou numériques présentés dans les chapitres précédents.
Nous avons réalisé dans un premier temps une confrontation calcul-mesure des températures mesurées
et calculées pendant des chauffes laser annulaires. Nous avons mis en évidence I'importance de la prise
en compte de la fonction de transfert de la caméra thermique. Nous avons de plus réalisé une étude
d’impact de la diffusion du rayonnement laser grace au schéma de calcul Monte-Carlo présenté dans le
chapitre 4. Nous avons réalisé la méme confrontation calcul/mesure sur des chauffes réalisées avec un
faisceau laser homogene. Une fois cette comparaison et caractérisation effectuée et nous étre assuré de
la maitrise de la simulation thermique, nous avons réalisé une série d’études thermo-mécaniques de
chauffes laser annulaires. La pertinence de notre approche expérimentale a été mise en évidence avec
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'obtention d’'un état de contraintes proche du cas prototypique. Lutilisation du p-model pour simuler
la mécanique et la fracturation des échantillons a aussi donné de bons résultats mais nous avons mis
en évidence la grande sensibilité du modele a son paramétrage en traction.

Ce travail de these nous a donc permis d’exploiter une technique expérimentale originale et innovante
pour I'étude du combustible en situation accidentelle. L'analyse thermo-mécanique des expériences a
clairement montré la pertinence et I'opportunité qu’offre cette technique pour la réalisation d’essais
analytiques en complément des programmes d’essais en réacteurs de recherche.

Le modeéle d’endommagement proposé et sa paramétrisation pourrait étre largement amélioré, no-
tamment pour la partie traction qui, nous I'avons vu, est tres sensible. Un objectif intéressant serait de
découpler 'endommagement par compression de la fracturation et de reproduire I'endommagement
par compression sur la zone chauffée. Le cas échéant, un calcul thermo-mécanique en considérant un
matériau irradié avec un inventaire gazeux pourrait permettre de calculer un RGF et servirait donc de
base de prédimenssionement pour de futurs essais sur irradié.

Comme nous l'avons discuté durant la derniére partie portant sur l'utilisation de deux faisceaux
pour la reproduction de la totalité de la phase d’échauffement du transitoire, les transitoires ther-
miques induits par chauffage laser peuvent étre facilement complexifiés ou modifiés. On peut tout a
fait imaginer des profils de température complexes en jouant sur les caractéristiques des faisceaux eux
mémes : profils d’'intensité, durée des impulsions, puissance variable avec le temps pour une maitrise
fine des montées en température, etc. Une étape supplémentaire pour complexifier les transitoires
pourrait consister, dans le cadre du RIA, a contréler le profil de température initial ainsi que la phase
de redescente en température. De maniere générale nous avons clairement montré 'intérét qu’aurait
cette technique a étre nucléarisée et a étre implantée en cellule blindée.

Pour ce faire, une étape importante préalable serait la caractérisation de I'absorption du rayonne-
ment laser sur des matériaux plus complexes et hétérogénes simulant au plus prés un combustible
irradié, afin de quantifier 'impact éventuel de la modification de la composition et de la porosité du
combustible sur le couplage et le dépot de puissance du laser dans le matériau. Comme dit précéde-
ment, la quantification de I’évolution des propriétés optiques avec la température serait aussi a étudier
en toute rigueur. Néanmoins nous n’avons pas noté d’évolution notable de I'erreur calcul-mesure en
fonction de la température maximale atteinte, ce qui sous entend que les propriétés optiques ne varient
pas de maniere suffisament significative pour jouer au premier ordre sur les niveaux de température
atteints.
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5. Résultats — A. Equations du faisceau annulaire gaussien

A. Equations du faisceau annulaire gaussien

D’apres T. Vidal [100].
Soit le profil radial d’intensité du faisceau annulaire gaussien
_2 (r—mn)z
Wan (l)

I(r) = Lnax-e

Avec r la position radiale, r,, le rayon du faisceau et w,, la demie-épaisseur ou waist de I'anneau a
1/e“. 1l nous faut maintenant exprimer I, I'intensité maximale du faisceau a r = r,; en fonction de

|

2 .
la puissance P et des dimensions du faisceau annulaire caractérisées par Ry, et wgp
2m+00
P(r,0) :f I(r),0,r,do,dr (.2)
0
+00 _2(f*f2an)2
P(r) :2nf Iye “an r.dr (.3)
0
Soit A =71 — rapn, on peut alors écrire :
P(r oo _p A2
2( ) = Iof e Wan (A+r14n). dA (.4)
T —Tan
P(r +00 _2A72 +oo _p A% A2
() =f e wén.A.dA+f e Yan .rgn.dA (.5)
2”'10 —Tan —Tan
P(r +oo (2 4 242 oo _p A2
(r) :f (— “") (— - )Ae w?mdA+ran.f e vandA (.6)
2]-['[0 —Tan 4 Wan —Tan
Soit u = —i’;‘z etu' =-34 Onalors [u/.e".du=e".
Soit B = %. On peut alors écrire :
P(r w? —2"—2 2 w +oo
(0 __Yan |22, prag Y2 an e B dB (7)
27[.]() 2 \/_ \/_ \[fan
Avect—Betx:—%onaerfc(x) ff+°° et dt
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P(r w? —2tan WanVT 2.1
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——=—"¢ Yan +rg.———.erfc|l-——— (.9)
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Imax=1p = oy (.11)
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B. Estimation de la PSF de la caméra infrarouge depuis une
mesure de 'ESF

Comme expliqué dans le Chapitre 2, on peut considérer 'ESF comme une combinaison linéaire de
fonctions connues comme des fonctions erreur ou arc tangente [109-111]. La LSF étant la dérivée de
I'ESE on peut facilement exprimer la LSF comme la dérivée de ces fonctions. De méme, sila transformée
d’Abel inverse de ces fonctions est connue il est aisée d’exprimer la PSF comme une combinaison
linéaire de fonctions connues comme montré dans le Tableau 9.

PSF Gaussien PSF Cauchy
1 X X 1 Yoag X
ESF(x)=—=+) aj.er (—) (.12) ESF(x)=—-+) —arctan (—) (.13)
2 Z:Zi werf b; 2 l:Zi b; b;
2 N a; —x? N a;
LSF(x)=—=) —.exp|—- (.14) LSF(x) = _ (.15)
ﬁ;bi (blz) izzlx2+b?
2 N g —r2) 1Y a;
PSF(r)=—=) —.exp|— (.16) PSFr)==) ————— (17
b4 1:21 blz. ( blg 2 l; (xz +b;2‘)3/2

TABLEAU 9. — Combinaison linéaires pour les différentes fonctions d’étalements dans le cas ot1la PSF
est une combinaison de fonctions Gaussienne et dans le cas ot elle est une combinaison
de fonctions de Cauchy

Nous pouvons donc obtenir de cette maniere une fonction continue en 1D de la PSE Pour déduire
une PSF s’approchant de la PSF réelle du systéme, on intégre la fonction continue en (x,y). Pour chaque
pixel de coordonnée (i,j) on integre sur i = [{ — 0.5, i +0.5] et j = [j — 0.5, j +0.5] [109] :

i+05 j+0.5
PSFI'J :f PSFtheorique (\/ X2+ y2) dx,dy (.18)
i

-05 Jj-05

Nous avons effectué un ajustement de 'ESF expérimentale présentée ci-dessus avec des combinai-
sons linéaires de fonctions erreur ou arc tangente et comparé la qualité des différentes optimisations.
L'ajustement consiste a réaliser une optimisation numérique par la méthode des moindres carrés de
la fonction objectif y*> =Y E SFexp(x) — ESFy(x, a, b) avec 'algorithme de Levenberg-Marquadt. Des
combinaisons linéaires de 1, 2, 3 et 5 fonctions ont étés optimisées pour le cas de la PSF gaussienne
et pour le cas de la PSF exprimée avec des fonctions de Cauchy. Le tracé des optimisations est donné
Figure 61 et le tableau 10 récapitule les résultats de ces optimisations. Globalement on peut voir qu’aug-
menter le nombre de fonctions n’améliore que tres légérement la qualité de I'ajustement et la racine de
I'erreur quadratique moyenne (RMSE) semble stagner autour de 3% par rapport a 'ESF expérimentale.
Lajustement avec des fonctions de Cauchy est meilleur au centre de la courbe sur la transition entre 0
et 1 mais est moins bonne sur les extrémités de I'ESF comme on peut le voir en bas de la Figure 61.
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1.01 —— ESF expérimentale
—— ESF fit gauss 1
—— ESF fit gauss 2
—— ESF fit gauss 3
—— ESF fit gauss 5

0.61 —— ESF cauchy 1

—— ESF cauchy 2
—— ESF cauchy 3
047 EsF cauchy 5

0.8

0.2

0.0

-8 -7 -6 -5 -4 -3 2 3 4 5 6 7 8

FIGURE 61. - Comparaison entre I'ESF expérimentale et les différents fits effectués. En bas : zoom sur
les extrémités du graphe.

On décide d’exprimer notre estimation de la PSF avec une fonction gaussienne simple, la qualité
de l'ajustement dans ce cas de figure n’étant que tres légérement inférieure au cas ou I'on utilise 5
fonctions de Cauchy.
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Nom Coefficients r2 RMSE
Gauss 1 al 0.48173 0.994459 0.0324
bl 2.53656
Gauss 2 al 0.02845 0.994488 0.0323
bl 5.48359
a2 0.45562
b2 2.43531
Gauss 3 al 79.34437 0.994494 0.0322
bl 3.25525
a2 79.60968
b2 3.15381
a3 -158.46988
b3 3.20623
Gauss 5 al -10.47188 0.994494 0.0322
bl 3.21116
a2 -10.47117
b2 3.21114
a3 -10.47662
b3 3.21098
a4 15.24261
b4 3.32061
ab 16.66124
b5 3.09371
Cauchy 1 al 0.42572 0.992829 0.0368
bl 1.22961
Cauchy 2 al 1.24156 0.993933 0.0338
bl 1.315¢703
a2 -9.19683¢ 70!
b2 9.74407¢7%
Cauchy 3 al 0.72061 0.993933 0.0338
bl 0.00907
a2 0.72061
b2 0.00907
a3 -1.11932
b3 0.00706
Cauchy5 al 23.35637 0.994489 0.0323
bl 2.01574
a2 23.35886
b2 2.01588
a3 -40.14687
b3 2.21514
a4 -30.35478
b4 1.84525
ab 23.58049
b5 2.01599

TABLEAU 10. — Coefficients obtenus apres optimisation de plusieurs combinaisons linéaires dans le cas
ol le PSF est une combinaison de fonctions Gaussienne et dans le cas ol elle est une
combinaison de fonctions de Cauchy

On discrétise maintenant cette estimation de la PSF comme expliqué précédemment avec comme
parameétre a=0,48173 et b=2,53656. La PSF obtenue est ensuite normalisée de fagon a ce que I'aire sous
sa courbe soit égale a 1 afin de respecter la conservation de I'énergie (la PSF ne représente que les
aberrations optiques). Lestimation de la PSF ainsi obtenue est visible Figure 62 et sa largeur a 1/e? est
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de 7 pixels.

FIGURE 62. — Estimation de la PSF calculée. La barre d’échelle a une largeur de 5 pixels.
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C. Equations pour le modéle analytique de propagation de la
lumiére
C.1. Rversn:

La reflection spéculaire a 'interface UO,-Verre est classiquement obtenue avec les équations de
Fresnel. Sil’on considere que la couche d’U O, est suffisamment absorbante pour négliger les multiples
réflexions a l'intérieur de la couche d’UO», il est possible par inversion de R d’obtenir la valeur de n si k
est connu. On peut alors écrire :

(nUOz natr) + kUOg

=|nl*= (.19)

(nU02 + nair) + kUO

.2 2
0=—R+ (nUOg —Ngir)° + kUOg (.20)
(nU02 + nair)z + k%]o

2 _p_12 _ _ 2 _ 2
1+kU02 R kUOZR 2nyo, 21’?nUo2+nUo2 RnUO2

=0 (.21)
anOZ +2nyo, + k%]Og +1
1+ k0, - R— k0, R—2nyo, - 2Rnyo, + nyo, — Rnfg, =0 (.22)
1+ kf, = R— k0, R+ nyo, (2R —2) + nf;p,(1-R) = 0 (:23)
2 2
_kUOZR_R+kUOg+1+nUOz(_ZR_Z) 2 —0o (24)
1-R 1-R vo, '
2 2
nUOz(_ZR_2)+n2 ___kUOZR_R+kU02+1 (25)
1-R vo: 1-R '
2 2
nuo,(-2-2R) ,  (-2R-2)*>  —kjo,R-R+kjp, +1 (-2R-2)?
—— +ng, + == + 5 (.26)
1-R 2" 4(1-R) 1-R 41-R)
(—2—2R+ )2 (—ZR—Z)Z _k%]OgR_R-’-k%/Og-’-l (27)
——+n = - :
20-R) V%) T 41-R2 1-R

—2-2R (-2-2R? , o |(=2-2R? , 2
20-R) +nyo,.V1-R= \/4(1 R +kU02R+R—kU02—1,—\/—4(1_R) +kU02R+R‘kU02
(.28)

n est évidement positif dans notre cas, on retient donc la premiére expression. La partie réelle de
I'indice de réfraction vaut donc :

_ (-2-2R)? 2 2 1
nUoz—\/w-Fk R+R- kUOg . 1_R+1 (.29)
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C.2. R, depuis la mesure de réflexion en face arriere

Soit R la reflectance mesurée en face arriere. On peut décomposer R comme la somme des multiples
réflexions ayant eu lieu dans la couche de verre et par inversion, obtenir le coefficient R,. On néglige
les multiples réflexions a I'intérieur de la couche absorbante d’UO;. Un schéma explicatif est visible
Figure 63. Le coefficient R; a I'interface Air-Verre est évidement connu ou aisément obtenu a partir de
I'indice de réfraction du verre et de 'air.

Air UO2 Glass Air

i M

2 rear face

reflectance
M

<

FIGURE 63. — Schéma du systeme optique considéré pour I'inversion de la mesure de réflectance en
face arriere.

2

ifl
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