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SUR L'AFFINAGE DU GRAIN DE L'URANIUM

INTRODUCTION.-

L'uranium destiné aux piles se présente sous forme de barres obtenues par

le filage à chaud de billettes coulées.

Bien que l'examen de ces barres ne révèle aucune orientation préférentielle

prononcée par rapport à la direction de filage, le métal n'en est pas moins consti-

tué par des agrégats de grains très grossiers de structure basaltique ; du point de

rue du comportement ultérieur de la barre au travail mécanique (usinage, dressage,

etc.), au thermique (échauffement, dilatation, etc.), cette structure est assez

défavorable, en particulier au point de vue de l'intensité des réactions de contact

(diffusion) entre l'uranium et sa gaine de protection.

Il y a donc intérêt à transformer profondément cette microstructure gros-

sière et peu isotrope. A cet égard, un affinage sensible des grains pourrait commu-

niquer à l'ensemble de ceux-ci (compte tenu de la structure anisotrope propre à

l'uranium a) une isotropie statistique suffisamment parfaite pour favoriser un meil-

leur comportement ultérieur du métal.

Il s'agit donc de pouvoir déterminer sur l'uranium :

- de quelles façons il est possible d'affiner la taille du grain ;

- comment celle-ci évolue en fonction de la déformation plastique et du

chauffage (température et temps) j

- quels sont les degrés d'affinage pratiquement réalisables compte tenu

de la microstructure et des formes géométriques sous lesquelles se présente le Mé-

tal uranium après le filage (tel qu'il est réalisé à l'heure actuelle).
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Le présent article a précisément pour but d'indiquer comment furent déter-

minées les conditions techniques de traitement d'un uranium (filé en phase y) afin

de l'obtenir sous forme de grains fins et équiaxes.

PRINCIPE DE CES TRAITEMENTS.-

Les traitements ont reposé sur les principes suivants :

1°) la microstructure d'un métal est modifiée lorsque celui-ci subit une

déformation plastique à chaud ou à froid et qu'il est ensuite porté à une tempéra-

ture convenable ; les vitesses de chauffage et de refroidissement n'ont, dans ce

cas, qu'une importance secondaire. La température minima convenable (température

de recristallisation) sera d'autant plus basse que le degré d'écrouissage apporté

par la déformation plastique sera plus élevé.

Ce procédé d'affinage nécessite donc un traitement mécanique d'écrouissage

suivi d'un traitement thermique de recristallisation.

2°) la microstructure se modifie également au cours des transformations

allotropiques du métal.

On utilise la transformation a-0 à 660 "Cenviron. Dans ce cas, les vitesses

de chauffage, de refroidissement, et le temps de palier en zone 0, ont une impor-

tance primordiale sur l'affinage.

Ce procédé d'affinage nécessite seulement i:n ou plusieurs traitements ther-

miques.

INSCRIPTION DES TRAITEMENTS.-

1°) Traitement_mécan£gue

II a pour but de communiquer à l'uranium un certain écrouissage, celui-ci

est fonction du degré de déformation plastique. Le taux d'écrouissage est défini

par la formule :

S = Section initiale,

s = Section finale.

Un recuit est préalablement opéré à 550 *Cpendant une heure. Le métal est

laminé à froid sans aucune difficulté, par petites passes, soit sous forme de pla-

ques ou feuilles, soit sous forme de cylindres ou de tiges, à des taux de réduction
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allant di 2 t 900 pour cent.

La laminage an cylindrée n'a paa donné un éerouissago très régulier pour

laa taux da réduction Inférieurs à 100 pour cent | ou revanche, la martelage ef-

faetué à froid dam una marteleuse rotatif», a permie an una aaula paaaa un taui

da réduction do 80 pour cant environ, avec un éerouissage suffisamment régulier

pour qu'il eoit comparable au laminage en plaquai.

Dam la suite, tous noa aaiaia systématiquee neront réaliaéa aur dea

échantillon! laminée en plaquée.

Lee réeultata afférente aeront enauite appliqués aux éléments traités par

martelage, maie devront itre adaptée avec une certaine marge aux élémenta laminés

en cylindrée.

Lea traitementa ont lieu dana un four électrique à moufle aoua courant

d'argon purifié ou aoua Tide*

Le four est muni d'un contrôleur et d'un régulateur de température qui

permettent d'enregistrer la température du four en fonction du temps, et de la

comparer a la température propre de l'échantillon* La température est mesurée avec

dea couplea chromel-alumel a?ee une préciaion + 5 *C. La piece à traiter eat intro-

duite dana le four préalablement porté à la température voulue, laissée pendant la

durée du palier (compte tenu du fait que l'échantillon atteint l'équilibre de tem-

pérature au bout de 2 à 8 minutes).

Lea traitements thermiques appliquée aur les échantillons traités mécani-

quement (dana le but d'apporter une structure fine de recristaliiaation) compor-

tent enauite un refroidissement dana le four à une vitesse d'environ 300 •C/h,

Ces traitementa ont l'eu aur dea échantillons écrouis à 2, 4, 9, 18, 20,

oO jt 100 pour cent, pendant des temps de 0 mn - 10 mn - 20 mn « 30 mn - 1 h - 2 h •

4 h - 8 h.

Les traitementa thormiquoa appliquée à l'uranium brut de filage ou de co«-

lée (dana le but d'obtenir une atructure fine par transformation allotropique) com-

portent un refroidissement brutal par trempe à l'eau froide. Ces traitements sont

schématisés par les tracés (figure 17) aous la déaignation 100, 101, 102, 103. 104.

Apres les traitements ci-dessus, lee échantillons sont soumis aux examens

suivante i
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a) Examens micrographiques.

Après polissage électrolytique et attaque micrographique des échantillons

(cf. note Attaque métallographique de l'uranium), les tailles des grains sont dé-

terminées en appliquant la formule :

100

G = grossissement,

S = surface de la plage,

n = nombre de grains.

b) Examen aux rayons X.

Les diagrammes P.X. ont été réalisés par la méthode de retour et il a été

reconnu absolument nécessaire de faire au préalable un polissage électrolytique si

on veut obtenir des raies nettes. On utilise un rayonnement cuivre filtré (filtre

nickel).

RESULTATS.-

L'uranium d'origine filé présentait des grains de dimensions très varia-

bles : 0,1 à 1 ou 2 mm (figure l). Son diagramme K.X. présente des anneaux de DEBYE-

SCHERRES incomplets (figure 2). Certaines parties sont renforcées et indiquent que

l'orientation des cristallites ne diffère pas beaucoup à l'intérieur d'un même grain.

1°) Affinage par transformation allotropique.

Les traitements thermiques schématisés par les tracés de la figure 17 con-

duisent aux constatations résumées dans le tableau de la page suivante.

Nous pouvons donc déduire que les traitements qui ont été envisagés se tra-

duisent surtout par un morcellement des paquets de grains communiquant un certain

affieage au métal et une meilleure répartition statistique des orientations, sans

toutefois obtenir un grain très fin ni très régulier.
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- TABLEAU I -

Schéma

100

101

102

103

Temper.

max.

740 • c

( 740 °c

( 650 °c

( 740 °c

( 650 °C

670 °C

d°

d°

Palier

0 à 20 mn

Omn

20 mn

0 à 20 mn

20 mn

Omn

d°

d°

Refroi-

dissement

trempe à
l'eau.

300 °C/h 650 °C

trempe à
l'eau.

trempe à
l'eau,
trempe à
l'eau.

trempe à
l'air jus-
qu'à 640 °C

d*

trempe à
l'air.

Observations

grains morcelés et
déchiquetés.
0 variable fins à
grossiers.

gros grains très ma-
clés.

cristaux maclés
0 moyen : 100 u

grains morcelés irré-
gulièrement.

Figure

N« 5 et *>

N° 7 et 8

N° 3 et 4

2°) Affinage par recristallisation du métal écroui.

Partant du grain d'origine filé, nous avons été conduits à déterminer les

conditions pour lesquelles nous pouvons constater la présence d'un grain affiné et

régulier.

Les essais ont porté sur des échantillons écrouis à 12 pour cent, 20, 50

et 100 pour cent et chauffés à 450 °C, 500 °C, 550 °C, 600 °C, 650 °C (voir tableau

II).

Ainsi, nous avons constaté que de bonnes conditions pour obtenir un grain

fin et régulier à partir d'un uranium filé se définissent pour un écrouissage de

100 pour cent par un traitement de 550 °C pendant une heure.

Le grain présente alors un diamètre moyen de 10 u.

L'affinage du grain étant fonction du taux d'écrouissage, de la tempéra-

ture et du temps de recuit, nous avons étudié les variations de la taille du grain

d'uranium filé y e n fonction de ces différents facteurs ; par mesure de comparaison

avec celui-ci, nous avons fait subir les mêmes traitements à un grain que nous ap-

pellerons "normalisé", obtenu par le traitement de recristallisation défini ci-des-

sus, (voir courbes - figures 18 à 23).



- 6 -

Ces courbes nous permettent de relever :

1°) Influence de la taille initiale du grain.

Aux températures 500, 550, 600 °C, pour des taux d'écrouissage compris en-

tre 12 et 100 pour cent, les diamètres des grains d'origine filée et d'origine nor-

malisée sont du même ordre (différence de 3 à 4 u au maximum).

A 650 °C,la différence minimum est enregistrée à un taux de réduction de

50 pour cent.

2°) Influence du taux d'écronissage.

Pour une même température, le diamètre des grains est approximativement

le même pour des taux û'écrouissage entre 50 et 100 pour cent (15 JI environ) ; il

augmente rapidement entre 50 et 20 pour cent et devient prohibitif au-dessous de

12 pour cent.

La zone d'accroissement brusque des grains normalisés, créant une discon-

tinuité, s'étend globalement entre 4 et 12 pour cent.

L'écrouissage critique se placerait entre 5 et 9 pour cent aux températures

de 500 et 550 "C,et entre 2 et 5 pour cent aux températures de 600 et 650 *C.

3°) Influence de la température.

A un taux d'écrouissage donné, le diamètre des grains s'accroît lentement

jusqu'à doubler, pour des températures de 500 à 650 *C.(Toutefois, à cette dernière

température, le phénomène de recristallisation secondaire devient prépondérant).

Par ailleurs, nous avons vérifié que la taille de ce grain ne subit aucune

évolution sensible au cours d'un traitement thermique ultérieur comportant une cin-

quantaine de cycles de 5 h entre 20 et 4O0 *C.

A*) Influence du temps.

Ainsi que le montre le tableau n* Hit mous vérifions qu'à la température

qui semble la plus favorable pour l'affinage du grain, c'est-à-dire 550 *Ç,la tail-

le des grains s'accroît progressivement de 12 à 20 • «près recuit pendant 64 h ;

il n'apparaît donc pas d'accroissement prohibitif du grain.

5») Influence de la pureté.

Tous les essais ci-dessus opt été réalisés sur un uranium pur qui répond

à la production courante actuelle.
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Des essais avaient été menés sur des échantillons éerouis de 12 à 900 pour

cent provenant d'un uranium contenant un pourcentage beaucoup plus important d'im-

puretés. Nous avons constaté qu'il était extrêmement difficile d'obtenir sa recris-

tallisation : pour les taux d'écrouissage 12, 100 et 900 pour cent, le microstruc-

ture n'offrait pas d'évolution au cours de recuits successifs de 1 b à 16 h à

des températures allant jusqu'à 550 °C-

La recristallisation n'a été constatée que dans le cas du 900 pour cent

pour un recuit de 16 h- à 550 °c(figure 11). On obtient une microstructure hétéro-

gène, certaines plages avec des grains extrêmement fins d'un diamètre moyen de 3 à

4 u, d'autres plages avec des grains atteignant 30 u. A titre de comparaison, la

figure 12 représente la microstructure d'un uranium pur écroui à 900 pour cent,sou-

mis au mène traitement : 16 h à 550 °Cj les différences qui apparaissent ont vrai-

semblablement pour origine l'hétérogénéité inhérente à l'origine du métal (teneur

en impuretés et orientation des grains par déformation plastique).

Il semble donc que la présence d'impuretés pourrait, d'une part, empêcher

la recristallisation grossière inévitable aux faibles taux d'écrouissage et, d'au-

tre part, provoquer la formation et favoriser le maintien d'un grain ultra-fin aux

forts taux d'écrouissage.

CONCLUSIONS.-

Is) Dans le cas où les dimensions géométriques de l'uranium filé ne peu-

vent être modifiées, il est possible de communiquer un certain affinage aux grains

grâce aux variations de la microstructure lors des transformations allotropiques.

Cependant, si ce moyen a l'avantage de conduire à une meilleure répartition

isotropique des grains d'uranium en évitant tout traitement mécanique préalable,

les traitements thermiques (par ailleurs très délicats) n'ont jusqu'à présent ap-

porté qu'un affinage limité et fort*irrégulier.

2°) Dans le cas où les dimensions géométriques de l'uranium filé peuvent

être modifiées dans une certaine mesure, un très grand affinage du grain peut être

réalisé par recristallisation après écrouissage.

Le taux de déformation à imposer aux barres d'uranium filé doit être su-

périeur à la valeur correspondant à 1'écrouissage critique, c'est-à-dire pratique-

ment 12 pour cent. De plus, pour des raisons techniques évidentes, on a intérêt à

limiter la déformation.

Une microstructure homogène comportant des grains équiaxea d'un diamètre

moyen de 15 u est obtenue en portant 1 h à une température comprise entre 500 et
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550 °C,le métal filé soumis à des taux de réduction de 20 à 50 pour cent.

3°) Ce traitement, appliqué à des barres de diamètre voisin de celles qui

doivent être utilisées dans les piles, et écrouies à la marteleuse rotative, a con-

duit à un affinage du grain très satisfaisant.

A Monsieur JACQUET qui nous a fait bénéficier de ses conseils, nous adres-

sons nos plus vifs remerciements.

Uanuscrit reçu le 27 juin 1957
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TAUX
U'ECROUIS-

SAGE

12 %

20 «A

50 %

100 %

RECRISTALLISATION

Tempéra-

450 •

550 •

450 •

450 •

Temps

2 h

30 tan

2 h

1 h

TABl
B

INCOMPLETE

Figure

N° 13

LEAU II
[G 14

RECRISTALLISATION COUPLETS

Tempéra-

500

500

550

550

600

650

500

550

550

650

500

500

500

550

550

550

650

650

650

450

500

500

500

550

550

650

650

650

•C

•C

•C

°C

°C

°C

°C

°C

°C

°C

°C

°C

•C

°C

°C

°C

°C

°C

°C

•C

°C

°C

°C

°c
•c
•c
•c
•c

Temps

1 h

2 h

1 h

8 h

1 h

20mn

1 h

30 mn

1 h

20

1 h

4 h

8 h

30 mn

1 h

2 h

Omn

10 mn

20 mn

1 h

1 h

4 h

8 h

30 mn

1 h

Omn

lOmn

20 mn

0 moyen
grains

18

19

22,5

77

25,5

356

17,5

310

13

15

15

13

12

24

18

18

24

10

8

8

8

11

11

19

19

30

Figure

N° 14

N° 9 et
10

N» 15

N« 16
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TABLEAU I I I

e

5 5 0

550

5 5 0

550

550

550

550

550

• C

• C

• C

• C

• c
• c

• c

• c

TEMPS

30 an
1 h

2 h

4 h

8 h

16 h

32 h

64 h

VARIATION OU 0 OES GRAINS EN FONCTION OU TEMPS

V LAVII NE 100 %
RECRISTALLISE
ECROUI 10 • / „

10

22

22

20

(hétérogène)
2 5

35

(hétérogène)
32 i 108

(très hétérogène)

U LAUINE 100 • / «
RECRISTALLISE
ECRCUI 20 • / •

13,25
12,25
14,35
19

21,5
21,5 à 23

2 4

27,5 à 2»

(K)

U LAUINE 100 • / •
RECRISTALLISE
ECROUI 50 • / •

10,5
11

12

18

19,5 à 20
20,5

22,5

26,5



Fig. 1 - x 150 _ Fig. 2 -

URANIUM FILE y

- Fig. 3 - x 150 - Fig. 4 -

URANIUM FILE y - TRAITE SELON SCHEMA 103

3 CYCLES 670-640°C- TREMPE A L'AIR



- Fig. 5 - x 150 - Fig. 6 -

URANIUM FILE y - TRAITE SELON SCHEMA 100

740 °C- TREMPE A L'EAU

ï
F i g . 7 - - F i g . 8

URANIUM FILE y - TRAITE SELON SCHEMA 102

740 *C- TREMPE A L«EAU

650 °C- " "
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- Fig. 9 - x 150 - Fig. 10 -

URANIUM ECROUI 50 % _ RECRISTALLISE PAR TRAITEMENT

1 h à 550 °C

- Fig. 11 - i 150 - Fig. 12 - x 150

URANIUM ECROUI 900 % (origine : COULE) URANIUM ECROUI 900 °/o (origine : FILE y )

TRAITEMENT 16 h A 550 °C TRAITEMENT 16 h A 550 °C

RECRISTALLISATION' HETEROGENE RECRISTALLISATION' ET GROSSISSEMENT DU GRAIN



- Fig. 13 - x 150

URANIUM ECROUI 50 %

TRAITEMENT : 1 h - 450 «C

RECRISTALLISATION PARTIELLE

- Fig. 14 - y 150

URANIUM ECROUI 50 % RECRISTALLISE

TRAITEMENT : 1 h - 500°

- Fig. 15 - x 150

URANIUM ECROUI 50 % RECRISTALLISE

TRAITEMENT : 20 mn - 650 °C

- Fig. 16 - x 150

URANIUM ECROUI 100 •/• RECRISTALLISE

TRAITEMENT : 4 h - 500°C
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