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Abstract — Le dioxyde d’uranium est le combustible nucléaire de référence pour la filiere des réacteurs
a eau pressurisée en France. Une étude expérimentale du comportement mécanique de ce matériau
montre qu’il est le lieu d’une déformation hétérogene, c’est-a-dire d’une déformation plastique localisée,
a I’échelle macroscopique. Des simulations numériques montrent que I’apparition et la forme de la
localisation dépendent du comportement local du matériau, de la sollicitation appliquée, des conditions
aux limites, mais aussi de la description initiale de la microstructure, et notamment la prise en compte
d’une hétérogénéité initiale du matériau.

Mots clés — dioxyde d’uranium, UO,, hétérogénéité, déformation, localisation

1 Introduction

Le dioxyde d’uranium (formule chimique UO,) est une céramique obtenue par un procédé de frittage
de poudre. Pour une utilisation en réacteur nucléaire, il est mis sous forme de petits cylindres d’environ
8 mm de diametre et 12 mm de hauteur (appelées« pastille »). Ces cylindres sont ensuite glissés dans
des gaines en alliage de zirconium, lesquelles sont regroupées dans des assemblages, qui sont ensuite
insérés dans le cceur du réacteur nucléaire. Le comportement du combustible en service dépend de
I’état mécanique de la pastille et de la gaine fortement couplé aux autres phénomenes mis en jeu lors de
I’irradiation (thermique, comportement des produits de fission,...). Pour le comportement mécanique
de la pastille il est notamment nécessaire d’étudier la déformation visco-plastique a haute température
(supérieure a 1000°C environ) du combustible vierge, c’est-a-dire non irradié.

Bien qu’un nombre important d’études aient porté sur ’'UO,, I’étude de la localisation de la défor-
mation dans ce matériau n’a pour le moment pas fait 1’objet d’une attention particuliere. Les résultats
expérimentaux montrent cependant que, pendant un essai de compression, ’'UO; peut se déformer de
maniere asymétrique. Cela prouve que le comportement mécanique de ce matériau peut induire une
localisation importante de la déformation a I’échelle macroscopique.

2 Mise en évidence expérimentale de I’hétérogénéité de déformation du
dioxyde d’uranium

2.1 Description de I’essai mécanique

Un essai considéré comme pertinent du point de vue de 1’étude expérimentale des sollicitations en
service (représentatif de la zone centrale chaude de la pastille), et pratique du point de vue de la mise
en ceuvre, consiste en la compression isotherme d’une pastille entiere, a bords bloqués, a vitesse de
déformation imposée (essai « DVC »). Il est communément utilisé pour caractériser le combustible
nucléaire au CEA depuis les années 1970 ([1, 2, 3]). Les informations que I’on obtient lors de cet essai
sont de deux types : la courbe de charge (force en fonction du déplacement) et la forme de la déformée



t 9o00s
t 360s
t 90s

T 945°c predef. 4%

Figure 1: Pic de compression dans UO, et répétition apres attente (d’apres [5])

finale de la pastille, pour une déformation axiale totale donnée, généralement d’environ 10%.

2.2 Comportement mécanique de I’'UO; : mise en évidence d’un phénomene de vieil-
lissement par diffusion de défauts

L’'UO;, comme toutes les céramiques, est fragile a température ambiante. En revanche, pour une tem-
pérature supérieure a environ 1000°C (soit environ 0,47, ou T, est la température de fusion de 1’'UQO;),
et pour des vitesses de déformation supérieures a environ 107%s~!, il se déforme par un mécanisme
classique de glissement des dislocations ([4]). C’est ce régime de déformation que nous étudions.

L’UO; n’est pas un matériau parfaitement pur (présence d’atomes extrinséques, présence de défauts
intrinséques tels que les lacunes ou interstitiels d’uranium ou d’oxygene, ou présence de phases dif-
férentes). Le procédé de fabrication utilisé ainsi que les conditions d’essai peuvent affecter fortement
son comportement mécanique. De maniere générale, on remarque qu’un “pic de compression”, qui cor-
respond a un adoucissement important, apparait a haute vitesse de déformation et basse température
(pour une température de 1500°C, il n’est présent que pour des vitesses supérieures 2 environ 5.1077s~!,
d’apres [1]). Ce pic de compression est répété apres une période d’attente en température sous faible
charge ([5]), comme illustré fig. 1.

Les éléments expérimentaux a notre disposition semblent prouver un phénomene de vieillissement
par diffusion de défauts ponctuels vers les dislocations (souvent appelé DSA pour “dynamic strain age-
ing”), ce qui a tendance a freiner ou bloquer les dislocations. Ce phénomene est bien connu pour les
métaux, mais il a également été déja identifié dans des céramiques de structure cristallographique proche
de ’'UO; ([6]). Le défaut incriminé dans le cas de 'UO; n’a pas été identifié de maniere certaine. La
modélisation du phénomene de vieillissement et 1’ajustement des parametres du modele sur les résul-
tats expérimentaux indiquent que I’énergie d’activation du phénomene de vieillissement est proche de
I’énergie de migration des lacunes d’oxygene, défaut intrinseque de I’'UQO;.

2.3 Pic de compression et hétérogénéité macroscopique de déformation

En cas d’absence de pic de compression, la pastille se déforme dans une forme symétrique dite “en
tonneau” (fig. 2 (a)). Le pic de compression implique qu’une zone déja déformée est plus facile a
déformer qu’une zone non déformée : on s’attend donc a une localisation possible de la déformation
plastique dans le cas de la présence de ce comportement. Dans la majorité des essais présentant un pic,
la déformée finale de pastille est en fait “en tonneau”, ne traduisant pas de phénomene de localisation
particulier. Cependant, dans le cas de tres forts pics de compression, et uniquement dans ce cas, il a
été parfois observé ([1]) une déformée de pastille asymétrique (fig. 2 (b)). Dans ce cas, la déformation
est initialement localisée sur un plan légerement incliné par rapport a I’axe de compression de 1’essai,
situé & environ 1/3 du haut ou du bas de la pastille. Au fur et a mesure de I’essai, ce plan se déplace
progressivement vers le centre de la pastille (fig. 3). Aucun défaut de planéité ou d’inclinaison des
surfaces de contact de la machine de compression n’a pu €tre mis en évidence, ce qui prouve que ce
phénomene résulte bien d’un couplage entre le comportement du matériau, les effets de structure et les
conditions aux limites.
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Figure 2: Photographie en coupe d’une pastille apres essai. La déformée peut étre symétrique (a) ou asymétrique
(b) (essais effectués au CEA)

Figure 3: Schéma de I’évolution du plan de localisation de la vitesse de déformation lorsque la déformée finale
est asymétrique

3 Modélisation macroscopique

3.1 Description du modele utilisé

Une loi de comportement macroscopique locale a été développée. Elle est inspirée des travaux sur la
modélisation du vieillissement dynamique initialement développée par McCormick et coll. ([7, 8]). Ce
modele permet de prendre en compte 1’effet de migration de défauts ponctuels vers les dislocations. Ici,
cela est fait via une variable d’état ¢, (dépendant du temps), correspondant au rapport entre la quantité
de défauts ayant migré vers les dislocations et la quantité maximale de défauts pouvant le faire. Cette
concentration est en fait reliée au temps d’attente d’une dislocation ¢, (grandeur utilisée par McCormick

et coll.) par la relation ¢, = 1 —exp (— (%)n), ol 7o est un temps caractéristique de vieillissement,
traduisant la durée que mettent les défauts a migrer vers une dislocation, et n un coefficient inférieur a 1.
Nous faisons I’hypotheése qu’il existe une surcontrainte nécessaire pour activer la déformation plastique,
quantifiée par la grandeur 6, = G, ¢ 4, O, représentant la surcontrainte maximale liée au vieillissement.

Les particularités de notre modele ne sont pas discutées ici en détail et seront présentées dans de
prochaines communications.

Ce modele permet effectivement de reproduire les phénomenes décrits au paragraphe 2.2. Il ameéne
un pic de compression répété, lié a I’augmentation de défauts aux dislocations lors des phases d’attente
(voir fig. 4, qui reproduit qualitativement le comportement de la fig. 1).  Cette loi de comportement
est implémentée dans Cast3M grace a I’outil MFront. MFront est un outil développé au CEA permettant
d’implémenter de maniere simple et rapide des lois de comportement pour Cast3M.

3.2 Modélisation de I’essai de compression sur pastille : influence de I’hétérogénéité ini-
tiale du vieillissement

Des calculs par éléments finis avec le logiciel Cast3M ont été réalisé pour simuler 1’essai de com-
pression sur pastille. Le comportement moyen d’une pastille en compression a bords bloqués est proche
de la solution analytique de la loi de comportement pour un chargement uniaxiale.

Dans toute cette partie, les calculs ont été réalisé avec les parametres ajustés pour I’'UQO, a partir des
résultats expérimentaux de [1]. Les simulations ont été réalisées pour une température de 1200°C et une
vitesse de 1073s~!, conditions impliquant un fort pic de compression et pour lesquelles la déformation
asymétrique a été observée occasionnellement ([1]).



300 T . T . T . 1 . . T T

250

<}
=3
S

Stress (MPa)

Defect concentration at dislocations

1 L | L | L L | 1 1
0
500 1000 1500 2000 0 500 1000 1500 2000

time (s) Time (s)

(@ (b)

100

Figure 4: Simulation du pic de compression répété (a) et variation associée de la concentration en défauts aux
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Figure 5: Evolution de la localisation de la vitesse de déformation au cours d’un essai de compression, lorsque la

déformée finale est asymétrique

Nous avons observé que malgré 1’utilisation d’un comportement adoucissant, I’on n’obtient pas de
localisation de la déformation sur un volume de plus en plus fin lorsque I’on raffine le maillage de calcul.
Au contraire, tous les autres parametres étant fixés par ailleurs, la solution du calcul par éléments finis
tend vers une solution unique lorsque 1’on raffine le maillage de calcul.

Nos simulations ont montré que le comportement global de la pastille dépend de la valeur initiale
de sa variable interne c, (concentration relative de défauts aux dislocations qui implique une surcon-
trainte pour déformer le matériau). Ce champ peut €tre initialement soit spatialement uniforme, soit
spatialement hétérogene.

Cas d’un champ initial uniforme :  Si le champ initial de ¢, est uniforme, la déformation finale de la
pastille est toujours “en tonneau”. Cela est indépendant du comportement local de la pastille (que 1’on
ait un fort pic de compression ou pas).

Cas d’un champ initial hétérogéne :  Si le champ initial de ¢, est hétérogene, on peut, dans certains
cas expliqués dans la suite de ce paragraphe, obtenir une déformation de pastille de type asymétrique
(fig. 5). Le processus de déformation est conforme a ce qui est observé expérimentalement : la vitesse
de déformation croit d’abord rapidement sur un plan (qui peut &tre localisé a environ 1/3 d’une des faces
de I’échantillon), puis cette zone de localisation de la vitesse de déformation se déplace vers le centre de
la pastille (voir fig. 3).

Il y a en fait beaucoup de manieres d’introduire et de contrdler 1’hétérogénéité initiale du champ c,,.
Nous avons choisi d’utiliser trois méthodes différentes et de les combiner. Ces méthodes et leurs effets
sont résumés dans le tableau 1 et les figures 6 et 7 montrent I’influence des parametres présentés dans le
tableau 1 sur la localisation de la déformation.

On appelle Z le rapport entre la distance du plan ot la déformation est la plus forte a la face de la
pastille la plus proche et la longueur totale de la pastille. Cette grandeur est exprimée a déformation totale



Méthode Description Parametres Influence sur la localisation

Utilisation Le champ généré sur un maillage Nombre L’influence du raffinement du maillage
d’un maillage arbitrairement choisi. Il est ensuite de noeuds de génération de ¢, n’est pas directe
de génération projeté sur le maillage de calcul du (voir fig. 7(a)). Il semble qu’il y ait un
de ¢, différent pour effectuer la simulation. Le maillage nombre de noeuds (et donc une

du maillage choix d’un tel maillage introduit de généra- longueur interne) permettant d’avoir

de calcul une longueur interne dans la tion : une simulation représentative de
simulation. Le maillage de N I’expérience. Cette longueur est
génération est toujours pris moins d’environ 500um et ne correspond pas
raffiné que le maillage de calcul. a une taille d’hétérogénéité connue.
Parametres De maniere générale, il faut une valeur
Génération de Nous avons utilisé la relation de 1a loi de r* suffisamment élevée (influence
¢a selon une ¢a=1—exp(=(t")") etavons normale & du parametre u) et suffisamment
loi statistique généré des champs aléatoires de t* ety dispersée (influence du paramétre o)

selon une loi normale, caractérisée pour obtenir une déformation

asymétrique (Z proche de 0,33),
comme illustré fig. 6. Ce n’est

par sa moyenne u et son écart-type
©. Les valeurs de ¢* négatives sont

exclues (ce cas se présente souvent cependant pas suffisant, car le

516 > 1) comportement est chaotique.
Numéro Le numéro de germe affecte le résultat

Controle du Le numéro de germe servant a la de germe (voir fig. 7 (b)).

“germe” de génération des nombres I

génération pseudo-aléatoires est fixé
des nombres arbitrairement, ce qui permet de

pseudo- générer plusieurs fois les mémes
aléatoires champs pseudo-aléatoires.

Tableau 1 — Méthodes de génération d’un champ hétérogene et effets sur la localisation de la déformation

fixée ici a 0,6%.

Comme observé expérimentalement, Z varie entre 0,5 (plan localisé au milieu de la pastille donc
déformation symétrique) et 0,33 (plan localisé au tiers de la hauteur de la pastille et déformation la plus
asymétrique possible).

L’influence des différentes méthodes de génération d’un champ hétérogéné initial de c, n’est pas
simple. Il est assez facile de trouver des conditions qui impliquent systématiquement une déformation
symétrique “en tonneau’ : il faut utiliser un champ peu hétérogene (influence de ¢ qui traduit la disper-
sion des valeurs de c,, voir fig.6). En revanche, il est difficile de trouver des conditions qui impliquent
une localisation asymétrique systématiquement : méme pour des champs traduisant un vieillissement
important et une dispersion importante, la localisation dépend du raffinement du maillage de génération
et des valeurs réelles du champ, déduites de la valeur initiale de le germe servant a générer les nombres
pseudo-alétoires. Les parametres servant a créer 1’hétérogénéité du champ ¢, n’ont donc que des in-
fluences statistiques sur la localisation, donc relativement aléatoires. Cela est néammoins représentatif
du phénomene physique : la localisation asymétrique n’est pas observée systématiquement expérimenta-
lement, méme a conditions d’essais fixées le plus précisément possible.

4 Modélisation cristalline et approche par volume élémentaire représen-
tatif

4.1 Description du modele

Une loi de comportement de type plasticité cristalline a été développée. Cette loi est basée sur les
mémes hypotheses que la loi macroscopique, mais prend en compte la cristallographie de I’'UO,. L effet
de vieillissement a été introduit pour chaque systeme de glissement, ce qui implique que le comportement
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microscopique présente également un pic de compression. Cette loi de comportement est implémentée
dans Cast3M grace a I’ outil MFront.

4.2 Approche par VER

Comme il est impossible de simuler un volume correspondant a une pastille entiere, des méthodes
de calculs sur agrégat (volume élémentaire représentatif) sont nécessaires. Ces dernie¢res années, une
méthode de simulation d’agrégat de géométrie périodique avec conditions aux limites périodiques a été
développée (voir [9]). Nous avons plus récemment développé un autre type de conditions aux limites,
dits “en moyenne”, qui peut s’appliquer a une géométrie périodique ou quelconque. Nous présentons
brievement ces deux types de conditions aux limites et étudions leur effet sur la localisation et le com-
portement homogénéisé estimé, notamment la possibilité de donner lieu a un pic de compression ou non.
Dans tous les cas, la géométrie est obtenue par une tessellation de Voronoi.

Conditions aux limites périodiques sur agrégat périodique Dans ce cas la géométrie de 1’agrégat
est périodique. Le volume simulé n’est pas cubique, mais correspond a un ensemble de grains collés les
uns aux autres (voir fig. 8 (a)).

Dans le cas ot I’on travail a déformation moyenne imposée, on impose a cet agrégat un gradient de
déformation moyen : % fv VudV =VU =E+W , ol uest le déplacement, V le volume de I’agrégat, E la
partie symétrique de VU (la déformation moyenne) et W la partie antisymétrique (la rotation moyenne).



(@) (b)

Fig. 8 — Localisation de la vitesse de déformation lors d’un calcul sur agrégat avec conditions périodiques : pour
le polycristal simulé (a) et pour le polycristal créé par la répétition du polycristal simulé (b)

W est fixé a une valeur nulle. Les détails de la méthode ne sont pas présentés ici. Il est aussi possible de
travailler a contrainte moyenne imposée.

On impose en plus une condition de périodicité qui s’exprime de la maniere suivante : pour deux
noeuds P; et P, en vis-a-vis sur les frontieres du maillage, u(P>) —u(P;) = E.(X(P,) — X (Py)), ou X (P)
désigne la position spatiale du point P;.

A I’échelle d’un agrégat polycristallin, le pic de compression est une source d’instabilité importante :
la vitesse de déformation se localise souvent en bande. L’usage de conditions aux limites périodiques
impose que cette bande soit orientée a 0,45 ou 90° par rapport a chacun des 3 axes de symétrie, qui sont
ici les axes X,Y et Z (voir fig. 8).

[... ATERMINER ...]

Conditions aux limites en moyenne sur agrégat périodique Dans ce cas, la géométrie peut Etre
périodique ou quelconque. Pour pouvoir comparer directement nos résultats entre les conditions aux
limites périodiques et les conditions aux limites en moyenne, nous avons utilisé la méme tessellation de
Voronoi périodique, mais cette fois intersectée par un cube. Le volume est donc cubique.

Comme dans le cas périodique, dans le cas ol1 I’on travail a déformation moyenne imposée, on impose
a cet agrégat un gradient de déformation moyen : % fv VudV =VU = E+W ; W est fixé a une valeur
nulle. L’utilisation du théoréme de Green permet de montrer que :

1 1
Eij:V/Vsij(u)dV:zv/av(u,-ej—i—ujei).ndS (1)
Si 9V est composé de N facettes indicées k, de normale ny :
EIZ/ (u‘e-+u~e~)ndS*lZU-- +Uj; )
z]—2vk o i€j j€i) Mk _Vk ijk Jik

Pour imposer E;j, il faut donc imposer tous les U;jx = % f g tiej-ngdS. Cela revient a imposer des
relations entre les déplacements moyens par face.

Ces relations cinématique peuvent €tre imposées directement avec le logiciel Cast3M. Elles sont
suffisantes a 1’existence et ’unicité d’une solution du probleéme mécanique. On peut donc se passer des
conditions de périodicité et se contenter d’imposer le tenseur de déformation moyen uniquement.

[... ATERMINER ...]

5 Conclusion

L’essai a vitesse de déformation imposée sur pastille révele une instabilité dans le mode de déforma-
tion plastique. Lorsque les conditions sont favorables, et en fonction de 1’état d’hétérogénéité initiale de
la microstructure, la déformation peut se localiser dans une zone particuliere. Ces observations expéri-
mentales peuvent étre reproduites par une simulation numérique, qui doit tenir compte correctement non



seulement de la loi de comportement locale du matériau, mais aussi de I’hétérogénéité du matériau via
des champs de variables internes eux-mémes hétérogenes.

Le comportement obtenu par le calcul est cohérent avec celui observé expérimentalement : la défor-
mation d’une pastille en compression est la plupart du temps “en tonneau” symétrique, mais lorsque le pic
de compression est trés important, la déformation peut &tre asymétrique. L’existence ou non d’une telle
déformation dépend de maniere statistique des parametres traduisant I’hétérogénéité initiale du matériau
et ne peut donc pas étre prévue de maniére certaine.

Une approche a I’échelle du cristalline a été réalisée. Des calculs ont été réalisés sur des agrégats
périodiques, en utilisant des conditions aux limites périodiques ou des conditions dites “en moyenne”.
L’utilisation de conditions aux limites périodiques empéche de retrouver un comportement macroscopique
comportant un fort effet d’adoucissement (grand pic de compression). Au contraire, les conditions aux
limites en moyenne le permettent. Ce type de conditions aux limites doit donc étre préférentiellement
utilisé lors de I’étude a I’échelle cristalline de matériaux présentant un comportement fortement adoucis-
sant.
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