N

N

Comportement mécanique d’un revétement de chrome
déposé sur un substrat en alliage de zirconium
Vinh Duc Nguyen, Matthieu Le Saux, Lionel Gélébart, Jean-Christophe
Brachet

» To cite this version:

Vinh Duc Nguyen, Matthieu Le Saux, Lionel Gélébart, Jean-Christophe Brachet. Comportement
mécanique d’un revétement de chrome déposé sur un substrat en alliage de zirconium. 24e Congres
Frangais de Mécanique, Aug 2019, Brest, France. hal-02493904

HAL Id: hal-02493904
https://ensta-bretagne.hal.science/hal-02493904
Submitted on 28 Feb 2020

HAL is a multi-disciplinary open access L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
archive for the deposit and dissemination of sci- destinée au dépot et a la diffusion de documents
entific research documents, whether they are pub- scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
lished or not. The documents may come from émanant des établissements d’enseignement et de
teaching and research institutions in France or recherche francais ou étrangers, des laboratoires
abroad, or from public or private research centers. publics ou privés.


https://ensta-bretagne.hal.science/hal-02493904
https://hal.archives-ouvertes.fr

24°m¢ Congrés Francais de Mécanique Brest, 26 au 30 Aoiit 2019

Comportement mécanique d’un revétement de
chrome déposé sur un substrat en alliage de
zirconium

D. V.NGUYEN?, M. LE SAUXP®, L. GELEBART®, J.C. BRACHET!

DEN-Service de Recherches Métallurgiques Appliquées (SRMA), CEA, Université Paris-Saclay,
F-91191 Gif-sur-Yvette, France ;
a. DucVinh. NGUYEN @cea.fr
b. matthieu.le_saux @ensta-bretagne.fr
(dorénavant a ENSTA Bretagne, UMR CNRS 6027, IRDL, F-29200 Brest, France)
c. Lionel. GELEBART @cea.fr
d. Jean-Christophe. BRACHET @cea.fr

Résumé :

Le comportement mécanique d’un revétement de chrome de 15 pym d’épaisseur déposé sur un substrat
en alliage de zirconium par un procédé particulier de type dépot physique en phase vapeur est étudié
a température ambiante a l’aide de différentes techniques expérimentales a différentes échelles (essais
«biaxés » consistant a appliquer simultanément une pression interne et un effort axial sur des tubes
en alliage de Zr revétus de Cr, essais de traction sous microscope électronique a balayage sur des pla-
quettes revétues de Cr, corrélation d’images numériques, émission acoustique, diffraction des électrons
rétrodiffusés). Le revétement particulier étudié fissure quand le substrat commence a plastifier. Une satu-
ration de la fissuration du revétement est mise en évidence. Les fissures se propagent préférentiellement
dans la direction perpendiculaire a la direction de la contrainte principale maximale. Elle se propagent
dans toute I’épaisseur du revétement mais ne pénétrent pas de maniere significative dans le substrat. Au-
cune décohésion du revétement n’est observée. Les pavés non fissurés du revétement de chrome semblent
continuer a plastifier aprés la formation des premiéres fissures, au lieu de fissurer. Les fissures sont a la
fois intergranulaires et intragranulaires, avec des proportions comparables.

Abstract :

The mechanical behavior of a 15 pym-thick chromium coating, deposited on a zirconium alloy substrate
by a particular physical vapour deposition process, is studied using several experimental techniques at
several scales ("biaxial” tests consisting in applying simultaneously an internal pressure and an axial
loading on Zr-based alloy tubes coated with Cr, tensile tests under scanning electron microscope on sheet
samples coated with Cr, digital image correlation, acoustic emission, electron backscatter diffraction).
The particular coating studied cracks when the substrate starts to yield. A saturation of coating cracking
is observed. Cracks preferentially propagate perpendicularly to the direction of the maximal principal
stress. They propagate through the whole thickness of the coating but do not significantly penetrate into
the substrate. No debonding of the coating is observed. Uncracked parts of the Cr coating seems to yield
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after initiation of the first cracks instead of cracking. Cracks are both intergranular and transgranular,

in comparable proportions.

Mots clefs : gaine de combustible nucléaire, revétement de chrome, fissura-
tion, plasticité

1 Introduction

Le CEA étudie, en collaboration avec Framatome et EDF, un concept innovant de gainage en alliage de
zirconium revétu de chrome, dans le but d’améliorer la robustesse des gaines de combustible des réac-
teurs nucléaires a eau pressurisée. Il a été montré qu’un revétement de chrome de 10 a 20 ym d’épaisseur,
déposé selon un procédé€ particulier (brevet CEA) de dépot physique en phase vapeur (PVD), permet de
ralentir significativement I’oxydation de la gaine (environ 570 um d’épaisseur), aussi bien en condi-
tions nominales de fonctionnement en réacteur que dans certaines situations hypothétiques acciden-
telles [1-3].

Des études ont montré que le chrome massif (de pureté « industrielle » et a plus ou moins gros grains)
présente une température de transition fragile-ductile (macroscopique) relativement élevée, qui peut €tre
comprise entre ~ 20°C jusqu’a ~ 200°C [4, 5]. Cette température de transition fragile-ductile dépend
de plusieurs facteurs, comme la présence d’impuretés ou 1’état métallurgique et donc la microstructure
du matériau. Par ailleurs, selon certains auteurs, une pré-déformation au-dela de la température de tran-
sition permettrait de réduire celle-ci et de retrouver un comportement ductile méme a la température
ambiante [4-7]. La température de transition fragile-ductile relativement élevée du chrome n’est pas
encore bien expliquée. On s’attend a ce que les propriétés mécaniques d’un revétement déposé par un
procédé spécifique sur un substrat spécifique ne soient pas similaires a celles d’un chrome massif. Autre-
ment dit, les données relativement peu nombreuses disponibles dans la littérature sur le comportement
mécanique du chrome sont difficilement transposables au cas d’intérét ici.

Or, vis-a-vis de 1’application envisagée, il est nécessaire de connaitre le comportement mécanique du
revétement de chrome, notamment son endommagement et sa fissuration, qui doivent rester limités en
conditions d’utilisation en réacteur pour que le revétement joue toujours son role protecteur. Dans le
cadre de cette these, le comportement mécanique du revétement de chrome est étudié¢ a différentes
échelles, pour différents chargements mécaniques, a travers, entre autres, des essais de traction uni-
axiale in-situ sous Microscope Electronique a Balayage (MEB) et des essais « biaxés » couplés avec
les techniques de corrélation d’images numériques (DIC, « Digital Image Correlation ») et d’émission
acoustique (AE, « Acoustic Emission »). Des analyses par diffraction des électrons rétrodiffusés (EBSD,
« Electron Back Scatter Diffraction ») sont également réalisées pour déterminer la microstructure et les
modes de fissuration du revétement. Cet article présente d’abord le revétement étudié, ensuite la dé-

marche suivie et les premiers résultats des essais effectués a la température ambiante.

2 Matériaux et techniques expérimentales

2.1 Matériaux

Le revétement de chrome étudié a été déposé a la surface de plaquettes ou de tubes en alliages de zirco-
nium (Zircaloy-4 ou M5) selon un procédé particulier de type PVD (brevet CEA). Ce procédé avec des
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parametres de dépdt adaptés permet d’obtenir un revétement dense avec 1’absence de défauts visibles
dans I’épaisseur ou a I'interface substrat/revétement. L' étude a été menée sur des revétement d’environ
15 pm, a I’état brut de dépodt. La microstructure du revétement a été analysée par diffraction des élec-
trons rétrodiffusés sur une section transversale. Un exemple est représenté sur la Figure 1. Les grains
du chrome sont majoritairement colonnaires. A I’interface avec le substrat en alliage de zirconium, les
grains de chrome sont petits (largeur de ’ordre de quelques centaines de nanometres) tandis que dans le
reste de I’épaisseur, les grains sont plus gros (largeur de I’ordre de quelques micromeétres). Des travaux
récents ont montré que I’interface substrat/revétement est (semi-)cohérente d’un point de vue cristallo-
graphique, ce qui assure une bonne adhérence du revétement [8, 9].

Z X
R ——
Y
[001]
[111]
[101]

Ficure 1 — Cartographie EBSD d’orientation cristalline dans I’épaisseur du revétement de Cr déposé a
la surface externe d’un tube en alliage de zirconium (35 nm/pixel). Le code couleurs représente I’orien-
tation de la direction Z dans la maille cristalline du chrome (de structure Cubique Centrée).

2.2 Essais « biaxés », corrélation d’images, émission acoustique

Pour étudier la cinétique de fissuration du revétement de chrome en fonction de 1’état biaxial du charge-
ment, des essais dits « biaxés », consistant a appliquer simultanément une pression interne et une force
de traction axiale sur les tubes revétus, ont été réalisés. La force de traction est appliquée par un vérin
hydraulique relié a la téte de I’éprouvette et la pression interne est appliquée par une arrivée d’huile
au sein des tubes. Les essais ont été réalisés sur des trongons de tube de gainage de 125 mm de long
en alliage M5, revétus d’environ 15 um de Cr en surface externe. Durant les essais, la force axiale et
la pression sont pilotées pour maintenir constant le taux de biaxialité des contraintes v qui est le rap-
port entre la contrainte axiale moyenne et la contrainte circonférentielle moyenne dans 1’éprouvette. Des
essais ont été réalisés avec cinq taux de biaxilité différents : O (traction circonférentielle pure), 0,5, 1,
2 et oo (traction axiale simple). La vitesse de déformation a été imposée a 2.10~% s—!, asservie sur
la déformation circonférentielle pour a = 0, 0,5 et 1 et sur la déformation axiale pour o = 2 et co. La
déformation maximale visée est de 5%. Les essais présentés ont été réalisés a température ambiante.

Pour détecter la fissuration du revétement, une caméra haute résolution (PCO.Edge 5.5) et un objectif
télécentrique de grandissement x4 (Opto Engineering TC4MO04) ont été utilisés pour filmer une partie
de la surface du revétement durant les essais, dans le but de mesurer les champs de déplacements par
corrélation d’images a I’aide du logiciel CorrelManuV [10] et ainsi évaluer les champs de déformation.
Dix images de taille 1600x2160 pixels avec une résolution 1,625 um?/pixel ont été enregistrées chaque
seconde.

De plus, pour détecter la fissuration du revétement, un systeme d’émission acoustique a été utilisé du-
rant les essais. Il s’agit d’un capteur acoustique de type piézo-électrique placé sur une téte d’amarrage
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de la machine, d’un préamplificateur et d’'un module d’acquisition AMSY-6. Les signaux ou salves dont
I’amplitude dépassent un certain seuil sont enregistrés. Des essais sur tubes non revétus ont été effec-
tués au préalable dans les mémes conditions pour déterminer le seuil permettant de s’affranchir du bruit
environnant ainsi que des signaux émis par le substrat (notamment observés en plasticité). L’ énergie des
signaux capturés a été choisie comme indicateur de la cinétique de fissuration du revétement.

2.3 Essais de traction in-situ sous MEB, corrélation d’images, EBSD

La plasticité, le mode de rupture a 1’échelle de la microstructure et la cinétique d’endommagement du
revétement ont été étudiés a travers des essais de traction in-situ sous MEB. Les essais ont été réali-
sés sur des éprouvettes usinées a partir des plaquettes en alliage Zircaloy-4 détendu revétues d’environ
15 um de chrome. L’axe des éprouvettes est perpendiculaire a la direction de laminage de la tole dont
sont issues les plaquettes. Les résultats présentés ici ont été obtenus a température ambiante.

L'essai de traction a été réalis€ au moyen d’une machine de traction miniature MicroMecha modele
Proxima placée dans la chambre d’'un MEB de la marque ZEISS modegle Sigma HD avec un canon a
émission de champ. L’essai de traction a été piloté avec une vitesse de déplacement constante de 1’ extré-
mité mobile de 2 um s~ de telle sorte que la vitesse de déformation dans la zone "utile" soit de I’ordre
de 1,7.10~* s71. L’essai a été interrompu 7 fois 2 différents niveaux de contraintes/déformations. A
chaque interruption, on enregistre les coordonnées de deux points de marquage sur la surface du revéte-
ment, initialement séparés d’environ 4 mm I’un de I’autre dans la direction de traction, pour calculer la
déformation macroscopique du revétement, notée par la suite par €,,,4¢r0, @ partir de leurs déplacements
selon la direction de traction et de leur distance initiale. De plus, la position et I’ouverture des fissures
situées entre ces deux marquages sont mesurées a travers des images enregistrées.

Dans cette étude, une microgrille de tungsténe de 100x100 pm? avec un pas de 1 pm a été déposée par
faisceau d’ions focalisés dans la zone utile. Les champs de déplacements a la surface du revétement sont
par la suite mesurés avec une précision subpixel, a partir des images de la microgrille prises a chaque
interruption en modes €lectrons rétrodiffusés, par corrélation d’images numériques, a 1’aide du logiciel
CorrelManuV [10]. Les domaines de corrélation sont centrés sur les intersections des barreaux de la
grille. La taille des domaines de corrélation est 30x30 pixels (~ 1x1 pm?). L’'image de référence est
celle enregistrée avant le chargement. Ensuite, les déformations de Green-Lagrange sont calculées a
partir des déplacements mesurés.

Compte tenu de la qualité de 1’état de surface des revétements issus du procédé particulier et des condi-
tions de dépdt mis en ceuvre, des analyses par EBSD ont pu étre menées directement sur la surface du
revétement, sans nécessiter de préparation particuliere qui aurait pu modifier 1’état de surface, endom-
mager le matériau ou modifier 1’état de contraintes internes.

3 Résultats

3.1 Plasticité et fissuration du revétement en fonction du taux de
biaxialité du chargement

3.1.1 Phénomene de fissuration

Des observations post-essais « biaxés » sur tubes revétus en surface externe ont montré qu’a la surface
libre du revétement, les fissures se sont propagées préférentiellement dans la direction perpendiculaire a
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la direction de la contrainte principale maximale : dans les cas o = oo et 2, les fissures se sont propagées
dans la direction circonférentielle (Figure 2a); dans les cas « = 0 et 0,5, les fissures se sont propagées
plutot dans la direction axiale. Dans le cas o = 1, les fissures se sont propagées dans plusieurs directions,
et se sont connectées les unes aux autres en formant des « lots » non fissurés (Figure 2b). Une premiere
observation sous microscope optique dans I’épaisseur du revétement a montré que les fissures se sont
propagées dans toute 1’épaisseur du revétement mais n’ont quasiment pas pénétré dans le substrat, au
moins pour des déformations globales de 1’ordre de quelques pourcents (Figure 3). Par ailleurs, aucune
décohésion du revétement n’a été observée.

(b)

Direction axiale

Vv

Ficure 2 — Fissuration du revétement dans le cas du taux de biaxilité a = oo (a) et & = 1 (b) (images
prises au MEB en mode électrons secondaires apres les essais).

revétement

Ficure 3 — Observation post essai sous microscope optique des fissures dans I’épaisseur du revétement
dans le cas de la traction simple.

3.1.2 Seuil de fissuration du revétement

La fissuration du revétement durant les essais « biaxés » a pu étre détectée par corrélation d’images et
émission acoustique. Par exemple, la Figure 4 présente deux cartographies du champ de déformation
axiale a la surface du revétement obtenue a partie de mesures par corrélation d’images avant et apres
fissuration pour I’essai de traction simple. Les fissures se manifestent sous la forme de bandes de dé-
formation localisée (de couleur jaune sur la figure). Le fait que des bandes de déformation apparaissent
de maniere « instantanée » d’une image a 1’autre semble indiquer que la résolution d’images (1,625
um?/pixel) est suffisante pour détecter les premiers stades de fissuration.
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Ficure 4 — Cartographies du champ de déformation axiale mesurée par corrélation d’images avant et
apres apparition des premieres fissures dans le cas de la traction simple.

La Figure 5 illustre la courbe normalisée de I’énergie cumulée des signaux acoustiques en relation avec
I’évolution de la contrainte axiale macroscopique et de la densité des fissures sur la zone observée
(2,6x1,8 mm~2) par la caméra dans le cas de la traction simple. On considére que le seuil de fissu-
ration du revétement correspond au moment ou 1’énergie cumulée augmente rapidement. Ce seuil est
généralement en accord avec le moment ou la premiere fissure est observée par corrélation d’images
méme si dans ce dernier cas, la zone observée est petite par rapport aux dimensions des éprouvettes. La
densité des fissures n’a pas pu étre déterminée jusqu’a la fin des essais, la netteté des images devenant
insuffisante pour la corrélation d’images a partir d’un certain niveau de déformation. Néanmoins, on a
pu mettre en évidence une saturation de la fissuration du revétement. La densité linéique des fissures a
saturation est de 1’ordre de 7-8 mm™'. De plus, on remarque sur les différents essais que le seuil d’appa-
rition des fissures correspond approximativement au seuil d’apparition de la plasticité dans le substrat.
Ce point devra étre approfondi ultérieurement.

Les déformations du revétement mesurées par corrélation d’images au seuil de fissuration déterminé par
émission acoustique sont données dans la Table 1 pour différents taux de biaxialité des contraintes. Les
contraintes du revétement reportées dans cette Table ont été estimées a partir des déformations obtenues
par corrélation d’images, en faisant les hypotheéses que le comportement du revétement est élastique
isotrope, homogene dans I’épaisseur du revétement et que les contraintes du revétement sont planes
(contrainte normale a la surface libre nulle) et homogenes dans 1’épaisseur du revétement. Un module
d’Young de 280 GPa et un coefficient de Poisson de 0,22 ont été utilisés [6]. Les résultats montrent que le
revétement a commencé a fissurer quand la contrainte principale maximale dépasse une certaine valeur
d’environ 1050475 MPa, sauf dans le cas o = 0 (traction circonférentielle pure) ol la contrainte critique
est notablement plus grande. Il faut bien noter que ces contraintes ont été calculées en considérant que le
revétement est resté élastique avant de fissurer. Par ailleurs, il s’agit de contraintes d’origine mécanique
sachant qu’a I’ état brut, les revétements présentent au préalable des contraintes résiduelles compressives
de quelques centaines de MPa a priori.
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FiGURE 5 — Evolution de I’énergie cumulée normalisée des signaux acoustiques et de la contrainte axiale
globale en fonction du temps dans le cas de la traction simple ; seuils d’apparition des premiéres fissures
d’apres les mesures de AE. Evolution de la densité des fissures dans la zone observée par la caméra en
fonction du temps.

TaBLE 1 — Déformations moyennes et contraintes dans le revétement estimées (en élasticité isotrope
sans contrainte résiduelle) a partir des mesures de déformation par corrélation d’images, au seuil de
fissuration a température ambiante détecté par émission acoustique pour différents taux de biaxialité des
contraintes.

Déformation Déformation Contrainte Contrainte
« axiale circonférentielle axiale circonférentielle
(%) (%) (MPa) (MPa)
o0 0,39+0,01 —0,11+£0,01 1076 +36 —71+36
2 0,34+0,01 0,06+0,01  1039+36 397 4+ 36
1 0,32+0,01 0,26+0,01 1110£36 972 4+ 36

0,5 0,07+£0,01 0,33+£0,01 420 £ 36 1016 £ 36
0 —0,21+£0,01 0,48+£0,01 —-307+£36 1276 £ 36

3.2 Plasticité et fissuration du revétement a 1’échelle de la micro-
structure en traction uniaxiale

3.2.1 Phénomene de fissuration

Lors de I’essai de traction sous MEB sur une plaquette revétue, a la premiere interruption (€,,4cr0 ~
0,3 £ 0, 1%), seules des amorces de fissures sont observées aux bords de 1’éprouvette (Figure 6a). A la
deuxieéme interruption (€,4cr0 ~ 0,6 £ 0,1%), plusieurs fissures traversant la largeur de 1I’éprouvette
sont observées. Certaines résultent de la propagation des amorces observées précédemment (Figure 6b).
Aux deux interruptions suivantes, des nouvelles fissurent sont observées. Ensuite, le réseau de fissure
tend a se saturer tandis que I’ouverture des fissures augmente (Figure 7b) et que le revétement plastifie
(voir paragraphe suivant). Le fait que sur la Figure 7a, les fissures macroscopiques ne soient pas tout
a fait perpendiculaires a la direction de traction et soient légérement incurvées est probablement di a
une légere flexion lors de I’essai. Ce défaut récemment corrigé ne remet pas en cause les principales
conclusions tirées de 1’essai présenté.
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(a) A la lére interruption (b) A la 2&me interruption

FiGure 6 — Amorgage d’une fissure au bord de I’éprouvette
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Ficure 7 — (a) Réseau des fissures a saturation. (b) Evolution de I’ouverture moyenne des fissures en
fonction de la densité des fissures selon la direction de traction.

3.2.2 Déformation du revétement

Apres la formation des premieres fissures, les pavés non fissurés du revétement semblent continuer a
plastifier sans formation de nouvelles fissures. Par exemple, la Figure 8 représente la cartographie de
la composante de déformation dans la direction de traction a la derniere interruption (€,,4cr0 ~ 7,0 £
0.1%). La déformation moyenne de la partie non fissurée du revétement entre deux fissures (au sein de la
zone délimitée par le parallélogramme rouge sur la Figure 8b) atteint jusqu’a 2,5%. De plus, on observe
des bandes de déformation localisée orientées a 45° par rapport a la direction de sollicitation. Celles-ci
sont probablement imposées par la localisation de la déformation plastique du substrat.

3.2.3 Nature des fissures

La Figure 9 montre la cartographie d’orientation cristalline obtenue autour d’une fissure peu ouverte
(lignes noires). Celle-ci met en relation la propagation de la fissure avec la microstructure du revéte-
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(um)

()

Ficure 8 — (a) Image de la microgrille traversée par deux fissures transversales. (b) Cartographie de la
déformation a la surface du revétement selon la direction de traction, a la derni¢re interruption.

ment. Ces observations montrent qu’a 20°C, les fissures - ou du moins leur émergence sur la surface
externe du revétement - sont a la fois intergranulaire et intragranulaire, avec des proportions "surfa-
ciques" respectives assez semblables.

Ficure 9 — Cartographies EBSD d’orientation cristalline autour de fissures peu ouvertes (illustrées par
les lignes noires) (35 nm/pixel).

4 Conclusions

Les essais engagés ont donné des premieres informations sur le comportement et I’endommagement du
revétement de chrome a la température ambiante. Des simulations numériques sont nécessaires pour
étudier I’influence de la plasticité du substrat et du revétement sur la fissuration du revétement et ainsi
interpréter les résultats des essais, notamment le développement de la plasticité du revétement apres la
formation des premieres fissures. Des caractérisations par microscopie électronique en transmission et
des essais de compression sur micro-piliers sont aussi envisagées pour étudier le comportement du revé-
tement de chrome aux échelles inférieures. Par ailleurs, il est prévu d’étudier I’influence de la tempéra-
ture sur le comportement mécanique du revétement, en réalisant des caractérisations a 350°C notamment

(i.e. au voisinage de la température de la gaine en conditions nominales d’utilisation en réacteur).
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