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Résumé —Cet article présente les résultats obtenus loig daractérisation thermique de particules

de combustible HTR (High Temperature Reactor) séak par microscopie infrarouge. L'observation

d'un contraste thermique lié aux différences degppétés de chaque couche montre ainsi I'avantage
de la technique pour étudier I'influence du procédé&abrication sur les propriétés thermiques de la
couche de pyrocarbone poreux (buffer) en fonctimsal porosité. Connaissant la diffusivité thermique
d'un des constituants, les écarts de phase mesutés ce constituant et les autres permettent de
déterminer la diffusivité thermique de ces derniers

Nomenclature

Cp capacité thermiqud,kg".K* ®  flux émis par rayonnementy

f fréquence de modulatiokiz A conductivité thermiquey.m*.K™*

r distance au point de chauffage 0 masse Volumiqué(,g_ms

T temperatureK ) . Oy Cconstante de Stefan-Boltzmann
To  température statique de I'échantill¢h, 5,667.10 W.n.K*

t temps s u longueur de diffusion thermiquey®
Symboles grecs _ Indices et exposants

a  diffusivité thermiquen?.s® IR infrarouge

£ émissivité de la surface

1. Introduction

Le renouveau de I'énergie nucléaire dans le mondmraduit a une renaissance du
développement des filieres HTR (High Temperaturad®e - Generation Ill+) et V/HTR
(Very High Temperature Reactor - Generation IV)inhbvation déterminante pour ces
filieres a été l'invention d’'un combustible partigwe multicouche. Celui-ci est composé
d’'une bille d’environ 1 mm de diameétre constituéendnoyau de matiéeres fissiles et/ou
fertiles, enrobés de matériaux réfractaires. Cattecture particuliére de I'élément de base du
combustible offre 'avantage d’assurer un confinetr@us sir des produits de fission durant
le séjour en réacteur et de pouvoir utiliser des ke comportement statistiques. Les
particules qui font I'objet de la présente étudetsmnstituées d’'un noyau fantéme de ZrO
d’environ 500 um de diamétre (remplacant le noyaurdtiere fissile et/ou fertile d’'UQ
d’'une couche de pyrocarbone (PyC) poreux (appelégeB ~90 um d'épaisseur), d’'une
couche pyrocarbone dense (IPyC, ~35 um d’épaiss#ur)e couche de carbure de silicium
(SiC, ~30 um d’épaisseur) et a nouveau d'une coypgiecarbone dense (OPyC, ~35 um
d’épaisseur) [1].

La faible épaisseur des couches de la particuleugtstructure plus ou moins poreuse
obligent & employer une technique de caractérisasioifisamment résolue pour pouvoir
effectuer une mesure locale qui ait un sens. Liifleation des propriétés thermiques in situ
au sein d’'un matériau est rendue possible avaedbsiques dites photothermiques [1, 2, 3].



L’objet de cet article est de présenter la méthagiel appliquée a la caractérisation du
buffer des particules HTR en fonction des paramsét’élaboration de ces dernieres. Cette
étude a eété réalisée avec un Microscope InfraRqWi®R) développé au laboratoire.
L’analyse des images thermiques obtenues sur diEs hssues de lots de fabrication
différents permet de déterminer I'évolution de ifiudivité thermique effective de la couche
de buffer en fonction de la variation de sa poéosit

2. Techniqgue de mesure de diffusivité thermique par naroscopie
photothermique

Afin de caractériser la diffusivité thermique, noneus intéressons a la mesure et a
'analyse de l'augmentation périodique de la terapée de surface d’un matériau, induite
par I'absorption d’'un faisceau laser modulé enrisite& (faisceau pompe). Cette technique
non-intrusive a permis de développer un dispofilifR) autour des phénomenes engendrés
par I'échauffement local du matériau, en mesurantpartie modulée du rayonnement
infrarouge émis par la surface. Le signal obtertupesportionnel a la variation locale de
température. Voyons tout d’abord comment I'explmta de ce phénoméne, appelé onde
thermique, permet de mesurer la diffusivité themmig’'un matériau.

Pour extraire la diffusivité thermique des mesuréalisées, une analyse théorique de
I'échauffement induit par le faisceau pompe estessgaire. Considérons le cas simple d’un
matériau semi-infini homogene isotrope thermiquenwrauffé par une source de chaleur
périodique et ponctuell®.cog2xzft). L'expression de l'augmentation périodique de la
températuredl a une distance r du faisceau de chauffage saori [2] :

ar(r,t)= 7(18)! cosant—ﬁ)exp(—Lu) (1)
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L’équation (1) décrit une onde qui s’amortit d’anitgplus fortement que la fréquence
augmente. En choisissant judicieusement la frégqualiexcitation, nous pouvons donc
choisir une échelle de caractérisation compatiblecales dimensions des différents
constituants d’'un matériau multi-échelles (ou molétériaux).

De plus, on peut également noter que la phasettieaale thermique décroit linéairement
en fonction de la distaneed la source de chaleur avec une pente égaié. &a mesure de la
phase du signal permet donc d’identifier la diféit& thermique en passant par un ajustement
linéaire utilisant I'équation (2). Toutefois, deffleés de convolution, liés aux distributions
énergétiques des faisceaux pompe et sonde, pdiméat la résolution spatiale de la mesure
et doivent étre pris en compte pour estimer préwese la diffusivité thermique.

3. Principe de la microscopie infrarouge et dispositiexpérimental

Cette technique de microscopie infrarouge (déwill@dns [1-3]) permet de mesurer, a
I'échelle de quelques dizaines a centaines de menes, la partie modulée du rayonnement
infrarouge émis par la surface d’'un échantillonutféapar un faisceau pompe. Le dispositif
est schématisé sur la Figure 1. Le rayonnememeeseilli par un objectif Cassegrain dont le
plan focal contient la surface de I'échantillon. tagonnement infrarouge est ensuite focalisé
sur la zone sensible d’un détecteur HQCdTe au mdytere lentille ZnSe. Le positionnement
de la lentille par rapport a I'objectif Cassegrie le grandissement du dispositif qui, dans la



configuration actuelle, est d’envirofl5. Le détecteur HgCdTe est fixé sur un ensemble de
platines de translations verticale et horizontaerettant de cartographier la zone d’émission
infrarouge. Le signal issu du détecteur est andpéifi'aide d’'un préamplificateur puis envoyé

a une détection synchrone pour en extraire la ceamge modulée. Le dispositif est
également doté d’'un systéme d’éclairage et d’'umeéca CCD pour visualiser et faciliter le
positionnement de I'échantillon.
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Figure 1 : Dispositif expérimental de microscopi&arouge

Dans le cas d’'un échauffement faible de la surfEcBéchantillon, I'expression linéarisée
du flux émis par rayonnement s’écrit de la mangerigante [3] :

® o (r,t) =40 ,£T20T(r,t) (5)

L’analyse de la composante transitoire de cet dtdmaent, donnée par I'équation (1),
permet d’identifier la diffusivité thermique de ¢igantillon au moyen de modeles prenant en
compte les effets de convolution, d’anisotropieiiigue et/ou de structure.

La résolution de ce dispositif est liée aux dimenside la source de chaleur (diametre =
40 um) et a celles du détecteur, et aux phénontndgfraction dus a I'objectif Cassegrain.

4. Résultats

Des images du signal thermique sont réalisées gagint I'échantillon dans le plan focal
de I'objectif Cassegrain au moyen de deux platdeeganslation verticale et horizontale et en
fixant la position relative du faisceau pompe etdétecteur HgCdTe. Ce type d’essai permet
d’obtenir une information sur le contraste therneigaxistant entre les différentes couches de
la particule et de vérifier aussi les valeurs digusivité thermique déja déterminées pour
chaque couche par photoréflectance [1, 4].

Dans le cas d’'un matériau hétérogene, nous observoncontraste thermique lié aux
différences de propriétés thermiques des constiude ce matériau. Si la diffusivité
thermique d’'un des constituants est connue, lesstda phase mesurés entre ce constituant et
les autres peuvent nous permettre de détermindifflasivité thermique de ces derniers.
Cependant, comme nous le verrons par la suite,desedifficultés réside dans la bonne
maitrise de la distance pompe/sonde.

Les billes de I'étude possédent toutes un noyazimene qui a préalablement subi un
traitement thermique avant le dépot par CVD deidihtes couches de pyrocarbone et de
SiC. Ce noyau est considéré comme stable et ddrmese.trois billes que nous avons
caractérisées sont issues des lots suivants :



* 504 : noyau en zircone + buffer (épaisseur ~ 95, um)
* 505 : noyau en zircone + buffer (épaisseur ~ 83 tRyC (épaisseur ~ 40 um),
e 607 : noyau en zircone + buffer + IPyC + SiC + OPyC

La zircone étant semi-transparente a la longueamd® du faisceau de chauffage, les trois
échantillons ont été recouverts d’'un dépét de Eitde 150 nm d’épaisseur permettant la
caractérisation du noyau. De plus, ce revétemenirasine absorption de I'énergie lumineuse
en surface, homogene pour toutes les couches.

Dans un premier temps, la détermination de la siNité thermique des noyaux de zircone
de chaque bille a été menée. Plusieurs profildférdntes fréquences d’excitation réalisés et
exploités via l'ajustement du modéle théorique 3JL permettent d’estimer une diffusivité
thermique moyenne du noyau de (9,4 + 0,5y @.s™.

Dans un second temps, des images thermiques ontéélisées pour une distance
pompe/sonde nulle comme le montre par exemple asWfigure 2 celles obtenues a une
fréquence de 14 Hz a la surface des billes isammectivement des lots 504, 505 et 607. Le
choix de la superposition de I'excitation et dedédection pour ces premiéres images permet
de s’affranchir des effets liés a I'anisotropierthigjue et a la microstructure des couches sur
la propagation thermique ; seules seront vuesdaations de phase dues (i) aux passages des
interfaces et (ii) au changement de nature du mdendé.
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Figure 2 : Images thermiques de phase obtenuegdréguence de 14 Hz pour chacune des billes
issues des trois lots

Nous constatons sur ces trois images que le comttiasrmique observé révele bien les
différentes couches et les effets d’interface. Sintenant, nous extrayons de chaque image
de phase un profil selon une direction radialeuet gous les superposons tous les trois, nous
obtenons la Figure 3.
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Figure 3 : Superposition de trois profils radiauxtits des images de phase de la Figure 2

Le niveau de référence pour chacune de ces co(@bede déphasage) correspond au
noyau de zircone. Le passage des interfaces sttt un déphasage négatif. Cela signifie
que la diffusivité thermique diminue car nous sorsrae présence d’'une barriere thermique.
La progression sur chaque buffer se traduit patéphasage positif pour les lots 505 et 607 et
quasi nul pour le lot 504. Cela signifie que laudfvité thermique du buffer des lots 505 et
607 est plus élevée que la zircone alors que delllt 504 est du méme ordre de grandeur.
Cette évolution est corrélée a la variation de gittomesurée par adsorption d’azote,
porosimétrie a intrusion de mercure et microscapéque. Ces mesures réalisées sur les
différents lots donnaient respectivement des valdarporosité du buffer de 41 %, de 34 % et
de 17 % pour les lots 504, 505 et 607. L'augmennatie la diffusivité thermique suit bien
cette variation de porosité correspondant a laifiestson croissante du buffer des lots testés.

Pour confirmer ces premieres observations, deslaiions réalisées en augmentant la
diffusivité thermique d’'un matériau homogéne & ipadune valeur de 9.10 mzs
correspondant a la zircone sont présentées suguacH.
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Figure 4 : Simulations du déphasage en fonctiotadistance pompe/sonde

Figure 4, on note que le déphasage en x = 0 (pampeé confondues) augmente bien de
guelques degrés si la diffusivité thermique créé aussi. On constate aussi que le contraste
thermique augmente lorsque la distance pompe/saungiaente.

De nouvelles images ont donc été réalisées sumehbitje a une fréquence de 14 Hz en
choisissant une distance pompe/sonde égale a 5@@mrhacune de ces images, nous avons
extrait un profil parallele a la direction radigeprésenté leur superposition sur la Figure 5.
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Figure 5 : Profils radiaux extraits des images dwpe pour une distance pompe/sonde de 50 um

Comme attendu, le contraste thermique a été agpldur les billes issues des lots 505 et
607, et est resté identique pour le 504. Une simplaparaison des Figure 3, 4 et 5, nous
permet de donner un ordre de grandeur des diffasithermiques radiales des buffers de
chaque lot : 18 m?.s* pour le lot 504, 1,5.10m?s* pour le lot 505 et 3,5.10m?.s* pour le
lot 607. Cette derniére valeur peut étre rapprocieéka valeur mesurée sur les buffers épais
testés en 2006 [1], qualifiés de denses, et qaitv&)2.1 m?.s™.

Ces premieres estimations confirment bien la caticgil entre I'évolution de la diffusivité
thermique du buffer et son taux de porosité.

5. Conclusion

Les images thermiques réalisées avec le MIR, notispermis d’estimer la diffusivité
thermique effective du Buffer et de montrer I'impae la porosité du milieu qui évolue en
fonction des parameétres d’élaboration. Pour parvaniune identification précise de la
diffusivité thermique du buffer, il faut réussinaaitriser la distance pompe/sonde sur le MIR
qui peut permettre d’obtenir un contraste thermigptmal. De plus, ces images thermiques
peuvent étre réalisées en fonction de la tempé&.alNous envisageons donc de mesurer la
diffusivité thermique effective du buffen situ, en intégrant I'effet sur la microstructure de la
dilatation thermique, ce qui n'est pas possiblesdane démarche de caractérisation du
squelette du buffer associée a une simulation ngoeeréalisée a partir d’'une tomographie X
comme présentée dans [1, 4]. Enfin, des modelesithies spécifiques, prenant en compte
plusieurs milieux différents séparés par des iat&$ doivent étre mis en ceuvre pour décrire
I'évolution des profils des Figure 3 et 5. Ces niesgdéveloppés dans [2], vont donc étre
prochainement intégrés dans notre procédure diftiton de la diffusivité thermique.
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