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LA CORROSION
SOUS CONTRAINTE
DES ALLIAGES DE NICKEL

Parmi les diverses manifestations de la corrosion, la corrosion sous contrainte (CSC) est
certainement I’une des formes les plus redoutées dans la mesure ou elle se traduit par
une fissuration dont la phase de propagation peut étre relativement rapide et intervenir
aprés une longue phase d’incubation exempte de tout signe précurseur. Depuis long-
temps, le Centre d’études et de recherches sur les matériaux du Commissariat a I'éner-
gie atomique (CEA/Cerem) travaille sur I'étude de cette forme de dégradation des mate-
riaux, notamment sur les aciers inoxydables ainsi que sur les alliages de nickel utilisés
dans les réacteurs nucléaires a eau sous pression (REP) pour la réalisation des tubes de
générateurs de vapeur (GV). Le sujet étant d’importance pour I'ensemble de I'industrie
nucléaire, il a mobilisé beaucoup de chercheurs, d’ingénieurs et de techniciens, un peu
partout dans le monde. Dés le début, le CEA s'est situé au cceur de I"action internatio-
nale qui s'est déployée, avec de nombreux partenaires comme Electricité de France
(EDF) et Framatome en France, Westinghouse et ['Electric Power Research Institute (EPRI)
aux Etats-Unis... Depuis les premieéres fissurations en service, parades et remédes ont
été mis au point. Néanmoins, le phénoméne physique qui se trouve a la racine du pro-
bléme industriel continue a faire 'objet d’un vaste eftort de recherche dont I'enjeu est
la prévision quantitative de la CSC.
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I Les alliages de nickel

Comme toujours en corrosion. deux
acteurs sont en jeu : le matériau et le
milieu. Dans le cas des Gv, tels ceux
mis en service en France entre 1975 et
le début des années quatre-vingt-dix.
il s"agit de I"Alliage 600 (ou Inconel
600 lorsqu’il est fabrigué par I'Inco)
qui est un alliage de nickel (Ni) conte-
nant environ 15 % de chrome (Cr) et
8 % de fer (Fe). Quant au milieu. il est
constitué de I'eau du circuit primaire
des REP. une eau tres pure additionnée
d’une faible quantité d’acide borique

(quelques grammes par kilogramme

La corrosion sous contrainte
(CSC), qui se traduit par la
fissuration de certains maté-
riaux, fait l'objet de nom-
breuses études au CEA. Cette
illustration est une micro-
graphie sur coupe d’une éprou-
vette en Alliage 600 fissurée
par CSC dans de I’eau polluée
par du plomb (oxyde de
plomb) a 360 °C. La profon-
deur réelle approximative de
la fissure est de 1 mm.

d’eau) neutralise par de I'hydroxyde
de lithium (lithine). C'est a 'intérieur
(cOté primaire) des tubes en Alliage
600 des Gv de REP, dans les zones sou-
mises a de fortes contraintes meca-
niques de tension. comme les transi-
tions de dudgeonnage ou les petits
cintres (encadré 1), que peuvent se dé-
velopper des fissures.

Dans les années cinquante. les tubes
des premiers GV de REP élaient en acier
inoxydable. Toutefois. étant donné que
ce type d’alliage est fortement sensible
& la csc en présence de chlorures, pol-
luants possibles du circuit secondaire
en cas de fuites au condenseur, certains

constructeurs déciderent d’utiliser
I"Inconel 600. En effet, dans des solu-
tions aqueuses méme trés concentrées
en chlorures et a 1’ébullition sous la
pression atmosphérique, cet alliage ré-
siste tres bien a la csc.

|effet Coriou

Des le choix de I'Inconel 600 connu,
le Service de corrosion du CEA, dirigé i
cette ¢poque par Henri Coriou, lanca
plusieurs essais en autoclave pour véri-
fier la tenue de cet alliage a la csc dans
I"eau a haute température. Les pre-
micres observations, réalisées apres

Dans une centrale nucléaire a eau
sous pression, la chaleur engendrée
par les réactions de fission dans le
cceur du réacteur est utilisée pour
produire de la vapeur d'eau. Par I'in-
termédiaire de turbines, ce fluide ac-
tionne des alternateurs qui produi-
sent I'électricité. La vapeur se forme
dans des composants de la centrale
appelés générateurs de vapeur (GV),
a partir d'une eau qui ne passe pas
dans le cceur. Les Gv du parc fran-
cais sont constitués d'un faisceau de
tubes en U a l'intérieur desquels cir-
cule Peau chauffée par le cceur (cir-

Le générateur de vapeur

cuit primaire). C'est a I'extérieur de
ces tubes que de I'eau provenant
d'un autre circuit (circuit secondai-
re) est vaporisée. Les tubes des Gv
sont fixés par dudgeonnage sur une
plaque a tubes et ils sont maintenus
en place par des plaques entretoises.
Les zones de fissuration par corro-
sion sous contrainte peuvent se si-
tuer, du coté primaire, dans les tran-
sitions de dudgeonnage et les petits
cintres, et, du c6té secondaire, au ni-
veau des plaques entretoises et de
la boue déposée au-dessus de la
plaque a tubes.
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Le matériau retenu pour la

fabrication des tubes en U

des GV du parc francais est
a présent I’Alliage 690, qui
résiste bien a la CSC.
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s00an Framatome
quelques mois d’exposition d'éprou-
vettes contraintes en flexion, mirent en
évidence sur certains échantillons une
fissuration de parcours intergranulaire,
aussi bien dans |'eau pure que dans
le milieu lithié-boriqué simulant I'eau
“primaire” des REP, & des températures
comprises entre 300 °C et 350 °C
(la température de I’eau du circuit pri-
maire des REP varie de 280 °C a
320 °C dans le Gv). Ce résultat, publié
en 1959 a I'occasion du 3¢ Collogue de
Métallurgie de Saclay, fut le point de
départ de nombreuses ¢tudes. En raison
des difficultés a reproduire le phéno-
mene au laboratoire, ce n'est qu’avec
les premiéres fissurations constatées en
service, au début des années soixante-
dix. que I'ensemble de la communauté
scientifique reconnut la réalité de ce
qui est aujourd’hui appelé I'effer
Coriou.

Cet effet n’est pas limit¢ aux tubes de
Gv. Il concerne toutes les zones ou le
fluide primaire est en contact avec
1’Alliage 600 (piquages des pressuri-
seurs et adaptateurs des couvercles de
cuves). Il s’étend également a des ma-

tériaux voisins de I'Alhage 600, com-
me I"Alliage X750 des broches de cen-
trage des tubes guides des barres de

controle.

Du primaire au secondaire

L'expérience industrielle mondiale a
montré que la ¢s¢ pouvait, du cote pri-
maire, affecter tous les GV mettant en
ceuvre 'Alliage 600. Plus récemment.
cette fois du coté secondaire des tubes
(a I'extérieur). des processus de CSC ont
¢galement été observés. Ces derniers
apparaissent dans des zones singuli¢res
du circuit secondaire ou le renouvelle-
ment du tluide retrigérant se tait mal.
par exemple les interstices entre tubes
et plaques entretoises ou les zones de
boues au-dessus de la plaque & tubes.
Dans ces régions. I'ébuilition du milieu
secondaire conduit & concentrer cer-
taines impuretés — il s"agit du phéno-
mene de séquestration — et & créer un
milieu favorable au développement
dune corrosion localisée. La encore.
des fissures a parcours intergranulaire
sont observées mais il n'est pas certain
que le mécanisme en jeu soit rigoureu-
sement identique a celui constaté du
cOté primaire.

La corrosion
sous contrainte

Il ne parait pas inutile. a ce stade. de
fournir quelques éléments sur la nature
des phénomenes de corrosion. La nor-
me internationale 1SO 8044 définit la cor-
rosion comme “une interaction physi-
co-chimique entre un métal et son
milieu environnant entrainant des mo-
difications dans les propriétés du métal
et souvent une dégradation fonction-
nelle du métal lui-méme. de son envi-
ronnement ou du systeme technique
constitu¢ par les deux facteurs™.
Derriere la grande généralité de cette
définition se cachent une multitude de
causes physico-chimiques possibles
pour un résultat global lui-méme multi-
forme.

Deux types de corrosion

Il est classique de séparer les phéno-
menes de corrosion en deux groupes
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caracterises par les termes de corrosion
eeneralisée et de corrosion localisée.
La corrosion généralisée est celle qui
progresse approximativement a la mé-
me vitesse sur I'ensemble de la surface
d'un métal ou d'un alliage donné en
contact avec un milieu environnant
donné. Il s agit de I'tmage de la corro-
ston la plus répandue dans le grand pu-
blic. celle par exemple d'un matériau
qui se dissout ou s oxyde (se “rouille™)
a peu pres régulierement sur |'en-
semble de sa surface. Il est par contre
question de corrosion localisée pour un
phénomene d’attaque qui se produit sur
des sites discrets de la surface du métal.
La corrosion localisée peut apparaitre
sous forme de piquares. de fissures, de
sillons intergranulaires

Une maladie de I'état passif

Contrairement a une idée répandue,
cest souvent la corrosion localisée et
non la corrosion généralisée qui. dans
les installations industrielles. pose les
problemes les plus préoccupants et les
plus difficiles & appréhender. La plu-

part du temps, quand il s agit de limiter
la perte de matiere des structures et la
pollution des circuits par des produits
de corrosion — souci général dans 1'in-
dustrie nucléaire — il est fait appel a des
matériaux, tels les aciers dits “inoxy-
dables™ ou les alliages de nickel. qui ré-
sistent bien a la corrosion généralisée.
Toutefois, cette résistance n’est pas due
a une “noblesse™ intrinséque, thermo-
dynamique. du matériau. comme ce
serait le cas pour de 1'or ou du platine.
Au contraire, les matériaux emplovés
contiennent des ¢léments. du chrome
par exemple, qui leur contérent une
forte tendance thermodynamique a
I"oxvdation. S’ils résistent bien a la
corrosion généralisée, ¢’est parce que
ces mémes ¢léments conduisent a la
formation d’un film protecteur tres fin
qui bloque presque completement.
pour des raisons cinétiques, le proces-
sus d’oxydation : I'alliage est dans un
état passif. L'inconvénient de ce type
de protection est que toute cause chi-
mique ou mécanique menant a une rup-
ture locale du film passif est suscep-
tible de se traduire par une localisation

Micrographie sur coupe d’une
eprouvette en Alliage 600
fissurée par CSC aprés 9 mois
dans le milieu “primaire” &
350 °C. La profondeur réelle
approximative de la fissure est
de 0,7 mm.
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Figure 1. Représentation
schématique des différentes
phases de la CSC.

de la corrosion. Il apparait que les dif-
férentes formes de corrosion localisée
sont en quelque sorte des “maladies™
génériques de |'état passif. C'est le cas
de la csc pour laquelle, en présence de
contraintes mécaniques de tension ap-
pliquées ou résiduelles, la déformation
entraine des ruptures du film passif.

Des regroupements

" et des ramifications

i

! En pratique. la phénoménologie de
I'ensemble du processus de €sC est tres
complexe. Une fois que les conditions
chimiques et mécaniques requises par
le phénomene sont ¢établies dans 1'ins-
tailation, par exemple apres que la sé-
questration a conduit a une concentra-
tion donnée en une certaine impureté,
la csc se développe en plusieurs
phases. plus ou moins bien séparées
dans le temps (figure 1). La premiére
phase. 'incubation, correspond a une
dégradation progressive du film passif,
sans attaque apparente du matériau
sous-jacent. Elle est suivie par I'amor-
¢age et la propagation des fissures.
Ces deux processus sont caractérisés
par leurs vitesses, respectivement le

nombre de fissures amorcées par unite
de surface et par unité de temps et
I"augmentation de profondeur des fis-
sures par unité de temps. qui dépendent
de I'ensemble des parametres physico-
chimiques et géométriques du systeme.
La propagation de chaque fissure com-
prend habituellement deux stades. A un
premier stade de croissance a vitesse
modérée succede un stade de croissan-
ce rapide. Enfin, au-dela d'une certaine
taille, des fissures peuvent se ramifier
et d’autres se regrouper. Toutes ces
phases se terminent parfois par une
rupture purement mécanique.

Chimie et mécanique

! La plupart des phénoménes évoqués
étant interdépendants et les nom-
breuses étapes que chacun d’entre eux
fait intervenir pouvant étre chimiques,
¢lectrochimiques ou mécaniques, il est
concevable que la ¢sc soit tres difficile
a analyser et a modéliser. La multiplici-
t¢é des parametres, leurs interactions et
la nécessité d’une approche pluridisci-
plinaire sont autant de facteurs qui
compliquent la science de la corrosion,
comparée par exemple a la mécanique.
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Néanmoins, ces dernieres années ont
vu apparaitre de nets progreés dans
I"¢laboration des théories et la mise au
point de méthodes pour les valider.

Caractériser la corrosion
sous contrainte

La complexité du phénomene n’est
pas la seule difficulté. Jusqu'a récem-
ment. la confrontation des modeles
théoriques aux résultats d’expériences
s'est heurtée a I'absence de méthodes
pour caractériser quantitativement et
séparément les phases d amorcage et
de propagation des fissures. Les nom-
breux essais de laboratoire et leurs ex-
ploitations faisaient appel. pour la plu-
part, a des méthodes globales. Les
résultats ainsi obtenus ont permis de

mettre en évidence et de comparer les

influences de plusieurs paramétres sans
toujours rendre possible I'extrapolation
de leurs effets.

Accélérer le phénomene

Habituellement. dans les installa-
tions industrielles exposées au risque
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Vue générale d’une boucle
d’essais de corrosion (boucle
AJAX, Laboratoire d’essais
technologiques de corrosion,
Département d’études du
comportement des mate-
riaux/Service de la corrosion,
d’électrochimie et de chimie
des fluides, la Hague).

Les mini GV sont visibles

au premier plan, a gauche.

Mini GV. Les bagues autour
des tubes simulent des
plaques entretoises. Certaines
bagues sont munies de lignes
de prélévement du milieu chi-
mique qui remplit 'interstice
entre tube et bague.
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Figure 2. Dispositifs permet-
tant d’imposer une déforma-
tion a une éprouvette pour
des essais de CSC.

Eprouvettes “selle de cheval”
réalisées chacune a partir
d’un demi-tube d’un diamétre
d’environ 2 cm. L’éprouvette
de droite, qui a été placée
dans un milieu d’essai,
présente des fissures de CSC.

de csc. les fissures ne s’amorcent et ne
se propagent que tres lentement et les
premicres fissurations ne se manifes-
tent généralement qu’aprés quelques
années de fonctionnement. Les études
de laboratoire nécessitent donc de re-
courir a certaines formes “d’accéléra-
tion”. Les méthodes les plus courantes
consistent a exagérer la contrainte mé-
canique ou la température ou les deux a
la fois. Pour le cas de I'Alliage 600
dans 1'eau. les essais en boucles sur
maquettes (mini GV) sont ceux qui re-
produisent le plus fidelement les confi-
gurations géométriques et mécaniques

ainsi que les conditions thermohydrau-
liques. Toutefois. ils ne rendent que
tres difficilement possible I'étude des
effets des nombreux parametres métal-
lurgiques. chimiques et mécaniques.
Pour cette exploration. des autoclaves.
récipients instrumentés supportant des
températures et des pressions ¢levées.
sont plus couramment utilisés. Des
éprouvettes soumises a une déforma-
tion imposée (figure 2) y sont placées.
en présence du milieu d’essai. Les
éprouvettes peuvent également étre
soumises a des forces de traction ou a
des vitesses d’allongement imposées
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(figure 3). La plupart de ces méthodes
n’ont longtemps fourni que des résul-
tats globaux, exprimés par exemple en
termes de durées a rupture ou de carac-
téristiques mécaniques apparentes. Des
méthodes plus fines d’exploitation de
ces essais ont été développées (enca-
dré 3). Elles permettent de calculer des
vitesses d'amorgage et de propagation
des fissures. Pour la détermination ex-
périmentale de cette derniere vitesse.
dans le cas de fissures isolées, des mé-
thodes de suivi ¢lectrique sont mises en
ceuvre. Elles consistent en des mesures
de résistance ¢lectrique d’éprouvettes,
cette caractéristique étant affectée par
la propagation des fissures.

Les principaux résultats

Sans attendre ces méthodes récentes,
les essais globaux réalisés sur I Alliage
600 depuis le début ont permis de
caractériser I'effet Coriou dans ses
grandes lignes. Il ne saurait étre ques-
tion ici d’une liste exhaustive des résul-

tats. Seules seront évoquées les in-
fluences de trois types de facteurs : la
microstructure. la sollicttation méca-
nique et enfin la pression partielle en
hydrogene.

Il a été découvert que la sensibilité de
I"Alliage 600 a la csc en milieu primai-
re ¢tait tres largement intluencée par sa
microstructure. Cette constatation ex-
plique partiellement la difficulté. pour
les premiers expérimentateurs, 3 mai-
triser la reproductibilité des résultats
d’essais, difficulté qui se trouve sans
doute a I'origine de la polémique sou-
levée par les premiers résultats du CEA.
En effet. la microstructure est lide a
toute I'histoire de I'échantillon utilisé.
Pour un tube de Gv. elle n'est pas ho-
mogene dans toute son épaisseur et dé-
pend de I'ensemble des traitements
thermomécaniques subis au cours de la
fabrication ainsi que de la teneur en
carbone. On peut résumer les résultats
en mentionnant que les microstructures
les plus résistantes sont habituellement
celles pour lesquelles les précipités de

Figure 3. Autoclave instru-
menté pour des essais de CSC
a vitesse d’allongement
imposée.
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Micrographies sur coupes d’Alliage 600 montrant la
répartition des carbures aprés difiérents traitements
thermiq La précipitation des carbures (en clair) est
iq t intrag laire en a, mixte en b et unique-
ment intergranulaire en c. Les microstructures ont été
révélées par attaque au réactif brome-méthanol. La di-
mension approximative des grains est de 30 pm.
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carbures sont en majorité intergranu-
laires. Un traitement thermique de 16 h
a 700 “C. conduisant i une précipita-
tion intergranulaire des carbures. a gé-
néralement un effet bénéftique.

Leftet de la sollicitation mécanique
est plutot complexe. Pour une ¢prou-
vette de traction soumise a une force
imposce. la durée & rupture est assez
bien décrite par une fonction puissance
de la contrainte globale. d exposant
compris entre — 4 et — 6. Toutetois.
cette modélisation ne sépare pas les
parts respectives de |'incubation. de
I"amorcage et de la propagation. Par
ailleurs. des resultats d’essais de trac-
tion a vitesse d'allongement imposee
conduisent & proposer. pour la vitesse

de propagation des fissures. une tfonc-
tion puissance de la vitesse de détfor-
mation globale. avec un exposant voi-

sin de 0.5.

De I'hvdrogene étant volontairement
injecté dans le circuit primaire des REp
pour limiter la teneur en especes oxy-
dantes provenant de la radiolyse. I'in-
tfluence de la pression partielle en hy-
drogéne sur la csc de 1"Alliage 600
a fait 'objet de plusieurs études. A
360 °C. la vitesse de propagation des
fissures passe par un maximum pour
une pression partielle d"hydrogene
proche de 15 kPa. Ce comportement
pourrait traduire la compétition entre
deux effets antagonistes de I'hydroge-
ne, I'un électrochimique et I"autre mé-
canique.

Les remedes

Comme souvent en recherche appli-
quée. et heureusement pour les indus-
triels. la mise au point des remedes a
précédé la compréhension détaillée des
phénomenes.

Supprimer les contraintes
de tension

Le développement de la csc nécessi-
tant la présence de contraintes méca-
nigues de tension, souvent résiduelles,
une bonne fagon d’éviter la fissuration
est de les réduire. Pour y parvenir. on a
recours A des traitements thermiques
ainsi qu'a des traitements mecaniques.

Dans les Gv. la premiere solution est

e (L EFS CEA - N° PRINTEMPS 1998

utilisée pour les cintres, parties cou-
dées supérieures des tubes qui, du fait
de leur géométrie, peuvent présenter
des contraintes résiduelles de tension
assez élevées. Un traitement thermique
a 700 °C conduit a leur “détensionne-
ment” ainsi qu'a une précipitation de
carbures favorable a leur résistance a la
50,

Au niveau de la plaque a tubes. dans
les zones dudgeonnées et dans les
zones de transition de dudgeonnage,
les techniques de microbillage et de
micromartelage (figure 4) permettent
d’éliminer les contraintes résiduelles
de tension par mise en compression de
la paroi interne des tubes.

Manchonnage et revétement

Une autre méthode consiste a évi-
ter le contact direct entre le tube et le
milieu. Dans les zones dudgeonnées.
ce résultat peut étre obtenu par la réa-
lisation d'un dépot électrolytique
de nickel. Il est également possible de
protéger la zone par un manchon en
Alliage 690 soudé a ses deux extrémités.

L'Alliage 690

L’Alliage 690 (60 % Ni. 30 % Cr,
Fe) est pratiquement insensible a I"effet
Coriou et les ¢tudes de laboratoire

montrent qu’il est aussi beaucoup plus
résistant que |'Alliage 600 a la corro-
sion intergranulaire coté secondaire.
C’est cet alliage. traité thermiquement
(5ha 700 °C), qui a finalement été re-
tenu par Framatome pour le tubage des
GV, qu'il s’agisse de ceux équipant dé-
sormais les nouvelles centrales ou de
ceux qu’'EDF a commencé a installer en
remplacement des GV plus anciens.

i Agir sur la chimie
i

¥ Pour lutter contre la csc dans les Gv.

les exploitants disposent également
d’outils chimiques. Une premiere mé-
thode. passive. consiste a éviter le plus
possible les especes chimiques no-
cives. Des spécifications trés rigou-
reuses limitent, par exemple. les te-
neurs admissibles en ions sodium. Les
différentes sources potentielles de pol-
lutions néfastes (soufre. plomb) sont
aussi soigneusement évitées. Une
deuxieme technique. active, repose sur
I"utilisation d’inhibiteurs de la csc.
Ainsi, des additions de sels de zinc
dans le circuit primaire permettent de
ralentir la csc et des ajouts d’acide bo-
rique dans le circuit secondaire sont
efficaces contre la corrosion intergra-
nulaire provoquée par des pollutions
caustiques.

CIFFS CFA - N° 3R DRINITEAADE 1060

Figure 4. Schéma de principe
du micromartelage des tubes
de GV a l'aide d’une brosse
tournante.
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Un exemple de modele mécaniste

La ¢sc résulte de 'action conju-
guée du milieu environnant et d'une
déformation du matériau metailique
sous l'effet de contraintes méca-
niques appliquées ou résiduelles.
Elle se traduit par 'amorcage et la
propagation de fissures dans le maté-
riau, qui se comporte alors comme
s'il était fragile tandis qu'en I'absence
d’environnement corrosif il serait
ductile.

L'un des premiers mécanismes
proposés pour rendre compte de ce
phénomeéne consiste a considérer
qu’au cours de la propagation des
fissures deux étapes clefs succes-
sives se répetent périodiquement a

leurs pointes : la rupture d'un film

passif et la “repaésivation' de la sur-

face ainsi mise a nu. Dans ce modgle,

V'avancée de la fissure est unique-
ment due 2 la perte de matériau mé-

éc

sures peut étre explicitée a partir
de la loi de Faraday de la facon sui-
vante :

MQé
V= —
pzFe

M représentant la masse atorique du
métal, p sa masse volumique, F'la
constante de Faraday, 2 le nombre
d’électrons mis en jeu lors de la réac-
tion globale d’oxydation des atomes
du métal, Q la densité de charges
échangées entre deux événements de
rupture du film, € la déformation né-
cessaire 2 la rupture du film et € la
vitesse de déformation en fond de

fissure.

La cinétique de repassivation est
souvent caractérisée par une densi-
té de courant fonction puissance du

entre deux éveénements de rupture
du film :

L-n

k | k. [e
Q=—t—tre o
l-n l-n \ €

ce qui conduit a exprimer la vitesse
de propagation des fissures sous la
forme :

Mk e e
T S, S S
p2F({-n)

ou k_etn sont des constantes ciné-
tiques caractéristiques du processus
de repassivation.

Ce modele est I'un des rares
qui parviennent & proposer une ex-
pression analytique pour la vitesse
de propagation des fissures. Ce-
pendant, ses prévisions ne sont pas
toujours vérifiées et il ne tient pas
compte de certains aspects impor-

La modélisation

Si les résultats de Henri Coriou n"ont
pas mené a la remise en cause. dans les
années soixante, du choix de I'Inconel
600 ¢est, en particulier. en raison de la
difficulté a traduire les résultats d’es-
sais de laboratoire en termes de prévi-
sions de comportement en service.
Dans le cadre des efforts entrepris pour
accroitre la fiabilité des installations et
prolonger leur durée de vie. il est tout
aussi important de comprendre les rai-
sons de la sensibilité de I’ Alliage 600 4

la csc que celles de la bonne résistance
de I"Alliage 690. Situer les transitions
de comportement et les quantifier
conduira a évaluer les marges de sécu-
rité disponibles face a I"'endommage-
ment par ¢sC. La démarche stre pour
¢viter un nouvel effet Coriou est la mo-
délisation quantitative. Pour cette re-
cherche, deux voies complémentaires
sont aujourd’hui ouvertes : I'approche
mécaniste et I'approche phénoménolo-
gique. En s’enrichissant mutuellement,

elles permettent de converger vers la
compréhension du phénomene de ¢sc
et sa prévision quantitative.

Les modeles mécanistes

L’approche mécaniste (mechanistic
en anglais) consiste a rechercher. parmi
les multiples étapes physico-chimiques
intervenant dans le processus global de
csc. celle ou celles qui controlent ef-
fectivement les vitesses d’amorgage et
de propagation des fissures. Suivant les
importances relatives gqu’ils accordent
a ces différentes ctapes. les chercheurs
¢laborent des modeles variés a tendan-
ce plutot chimique ou plutdt meca-
nique (encadré 2). Ainsi. pour certains.
la propagation des fissures est due es-
sentiellement a la perte de métal par
dissolution ¢lectrochimique alors que
pour d autres, elle résulte d’une inter-
action entre dissolution et déformation
ou encore de la fragilisation du métal
par formation d une phase solide ou
gazeuse. Plus d une dizaine de ces mo-
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deles sont recensés de sorte que. méme
si ouvrir de nouvelles voies théorigues
reste realisable. 1l convient aussi. au-
jourd hui. de trier parmi les diverses
possibilités déja identifices. Ce tri ne
peut ¢tre operé que par compararson
avee des résultats dexperiences. 1 faut
donc que les modeles proposés devien-
nent vraiment quantitatifs. ce qui n'est
pas encore le cas pour la plupart
d'entre eux. Cetetfort de quantification
est I'un des premiers objectifs de la re-
cherche actuelle dans ce domaine.

La modélisation
phénoménologique

Toutetois. il ne suffit pas de disposer
de modcles mécanistes gquantitatits.
Encore faut-1l que sotent connues les
lois de comportement issues de 1'expe-
rience et susceptibles d'étre comparées
aux prévisions de ["approche mécanis-
te. Il est en particulier indispensable de
connaitre les vitesses d amorgage et de
propagation exprimees en fonction des
parametres mécaniques pertinents.

La mise au point de méthodes
fiables pour la prévision quantitative
de la ¢sc dans les installations indus-
trielles passe par la possibilité de
confronter les résultats issus des
nombreuses tentatives de modéli-
sation mécaniste a ceux des essais
de laboratoire. Pour ouvrir la voie a
cette confrontation, le Service de cor-
rosion du CEA a développé un outil
méthodologique appelé modéle mor-
phologique permettant, sans aucune
hypothése concernant les méca-
nismes, de caractériser quantitative-
ment les cinétiques des phénomeénes
d’amorcage et de propagation des
fissures de ¢sc. Plus précisément, ce

tiques que sont la vitesse
d’amorcage et la vitesse
de propagation.
Lapplication du mode-
le morphologique a per-
mis d'obtenir de nom-
breuses informations sur
le déroulement des pro-
cessus complexes de fis-
suration multiple par €sc.

modele utilise comme données expé-

d'une fissure a été exprimée ana-
lytiquement en fonction de sa pro-
fondeur et de la densité de fissures
plus profondes. Ce dernier para-
metre traduit un “effet d'écran” d’ori-
gine mecanique exercé par les fis-
sures de grande taille. A partir de
cette expression, une vitesse d'amor-
cage “vrai” a été calculée par extra-
polation.

Cette représentation analytique de
I'amorgage et de la propagation des
fissures a permis de rendre compte
de la saturation observée lors de
la détermination expérimentale de
I'amorg¢age apparent. Au cours du
temps, le nombre de fissures de pro-
fondeur supérieure a une profondeur
\d vers une valeur limite qui
t du seail choisi

Caractérisation quantitative de I'amorcage
et de la propagation des fissures

(schéma ci-dessous). Cet effet de sa-
turation est interprété comme pro-
venant exclusivement du compor-
tement en propagation des petites
fissures, la vitesse d'amorgage vrai
pouvant étre exprimee sous la forme
simple d'une fonction puissance du
temps.

Dans le cas d'essais de traction len-
te, il a été montré que les parametres
cinétiques caractéristiques de 'amor-
cage et de la propagation dépendent
de la vitesse d’allongement imposée.
En particulier, la vitesse de propaga-
tion initiale des fissures croit avec la
vitesse d’allongement.

Toutes ces informations quanti-
fiées constituent un guide trés pré-
cieux pour la recherche des méca-

[ o
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Propagation lente et propagation rapide

Connaitre le détail du processus de
propagation des fissures de CSC est
d'une importance capitale pour la mi-
se au point des modeéles de prévision.
En effet, 'accélération de la propaga-
tion des fissures les plus profondes
est habituellement a 'origine de
I'amorcage apparent de la fissuration,
autrement dit de 'apparition d’'une
fissure macroscopique 2 croissance
rapide susceptible de conduire a la
rupture d'un composant d'une instal-
iation. Les différents régimes de pro-
pagation des fissures ont fait I'objet

des fissures

qu’elles, ont une vitesse de propaga-
tion constamment décroissante au
cours du temps et finissent pratique-
ment par s'arréter (schéma ci-des-
sous). Par contre, les grandes fissures
commencent par ralentir puis accéle-
rent brusquement. La transition entre
ces deux stades de propagation a long-
temps été attribuée au passage de la
frontiére entre la zone écrouie superfi-
cielle des tubes de GV et le coeur du
matériau. Cependant, des études ré-
centes ont mis en évidence que 'ac-

duit méme en I'absence de couche
écrouie.

La modélisation a permis de définir
des parametres caractéristiques de la
propagation. L'influence de divers
facteurs mécaniques et chimiques sur
ces parametres a été étudiée. Il est
apparu, par exemple, que la vitesse
moyenne de propagation des petites
fissures passait par un maximum
pour une certaine teneur en hydro-
géne du milieu aqueux (voisine de
25 mL.kg™! et correspondant  une
pression partielle d’environ 15 kPa).

célération de la propagation se pro-

Conscient de cette nécessité, le CEA a
développé. depuis quelques années,
des méthodes théoriques originales
pour la modélisation phénoménolo-
gique quantitative (encadrés 3 et 4) et
ainsi passer au crible les modeles mé-
canistes.

Des progres notables

Des avancées significatives dans les
concepts théoriques et dans la mise au
point de remedes ont été réalisées et une
voie originale pour une meitleure com-
préhension et une modélisation de la
€SC a été ouverte. Le CEA participe tout
particulierement a cet effort : il est bien
placé pour bénéficier de la “pédagogie
de I'effet Coriou™ ! En collaboration

600
© eau primaire (360 °C)
essai de traction lente &
~ une vitesse d"
. relatif de 1,5-107 s

€troite avec des laboratoires d'EDF et de
Framatome, le Service de corrosion du
CEA s'efforce de développer les liens
amont-aval entre les chercheurs. les
concepteurs et les exploitants et daffi-
ner les méthodes de prévision. Comme
la médecine. la corrosion est longtemps
restée un art mais elle commence a deve-
nir une science prédictive : une aventure
qui devrait susciter des vocations... @

Gérard Santarini

Département d’études du
comportement des matériaux
Centre d'études et de recherches
sur les matériaux

Direction des technologies avancées
CEA/Fontenay-aux-Roses
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