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Croissance des grains du plutonium 
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. 
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RESUME 

On decrit un ensemble experimental capable de fournir des pressions de l' ordre de 100 Kb a des temperatures voisi
nes de I 000 oC pendant de longues durees. Cet appareil a ete utilise pour l'etude du grossissement des grains du pluto
nium Ct. par changement de phase et par croissance exageree sous pression hydrostatique. Les grains obtenus ont une section 
maxima Ie de 10 mm!. 

INTRODUCTION 

Seul element artificiel disponible, en quantite suffisante 
pour permettre d' envisager un programme de recherches 
etendu, Ie plutonium est egalement unique parmi les ele
ments metalliques a posseder six varietes allotropiques. 
L'etude de l'anisotropie du plutonium et de ses mecanismes 
de deformation s'est trouvee ralentie ces dernieres annees 
par la difficulte d' obtenir des gros grains, sinon des mono
cristaux, des differentes phases. La phase Ct., stable a la 
temperature ordinaire, est particulierement interessante en 
raison de sa tres faible symetrie cristalline (systeme mono
clinique (I)) et de la complexite de ses mecanismes de 
deformation qui restent encore tres mal connus du point de 
vue cristallographique (2) (3) (4). Mais la croissance des 
grains Ct. pose un probleme tres di,fficile en raison de la fai
ble temperature de transition Ct. -7 P voisine de 112 °C et 
du fort changement de volume qui l'accompagne (de I'or
dre de 10 %). II est impossible dans ces conditions d' uti
liser les methodes classiques telles que Ie changement de 
phase, la croissance exageree ou Ie recuit apres ecrouissage 
critique. 

Une solution consiste a augmenter Ie domaine de sta
bilite de la phase Ct. soit en ajoutant un element alphagene 
comme Ie neptunium (S), soit en augmentant la pression. 

( ... ) Communication presentee aux Journees d'Automne de la 
Societe fran~aise de Metallurgie, Paris (oclobre 1966). 

( ...... ) Centre d'Etudes Nucleaires de F ontenay-aux-Roses (Hauts
de-Seine), 

Le diagramme pression-temperature du plutonium, tel qu'il 
a ete publie recemment (6) (7), montre en effet que s'il 
n'y a pas de passage direct du liquide a la phase Ct., la 
pression stabilise cependant fortement cette phase jusqu'a 
une temperature maximale de 420°C vers S4 Kb (fig. 1). 
II est donc possible d'envisager des temperatures de recuit 
superieures en phase Ct. sous pression, c'est-a-dire de plus 
grandes vitesses d' autodiffusion, si temperature et pression 
sont telles que l'influence de la premiere I'emporte sur celie 
de la seconde. 
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Fig. 1. - Diagramme pression-temperature du plutonium. 
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Des essais preliminaires ont permis de verifier Ie bien 
fonde de cette hypothese : des grains dont la taille est 
voisine du millimetre ont ete obtenus par changement de 
phase ~ ~ rL 'a des pressions relativement basses (20 a 
30 Kb) (8) (9) (10). Des recuits de courte duree sur 
des echantillons stabilises en phase rL par la pression ont 
entraine une croissance primaire des grains (10) (11). 
Pour ameliorer ces premiers resultats, il etait necessaire 
de disposer de plus hautes pressions, a des temperatures 
plus elevees et pendant de longues durees; c'est pour
quoi nous avons entrepris la construction d'un appareil 
correspond ant aces besoins. 

TECHNIQUES EXP.ERIMENT ALES 

Appareil is. haute pressIon et hau,te tempera
ture. 

Plusieurs considerations nous ont guides pour en deli-
nir les caracteristiques : 

La radioactivite rL du plutonium, son pouvoir de conta
mination et sa reactivite chimique (enorme sensibilite 
a I' oxygene) entrainent la necessite de conduire toutes 
les experiences en boite a gants et sous atmosphere 
d'argon purifie. C'est pourquoi, bien que les enclumes 
polyedriques permettent d' obtenir une contrainte plus 
hydrostatique et soient d'un emploi plus commode puis
qu'il n'y a pas de pieces lourdes a manipuler, nous 
avons porte notre choix sur une presse uniaxiale a 
simple effet dont Ie montage en boite a gants pose 
moins de problemes. 

La necessite de mainteni,r la pression constante pen
dant de longues durees (plusieurs jours ou plusieurs 
semaines) nous a conduits a adopter pour la presse 
une commande a la fois hydraulique et pneumati
que. 

Comme aucun acier ne resiste aux conditions de tra
vail imposees (temperature et pression), la chambre de 
compression doit et~e en carbure de tungstene et Ie 
systeme de chauffage a l'interieur de cette chambre. 

Pour la commodite du montage, Ie milieu transmet
teur de pression ne peut etre que solide, tout en pre
sentant une faible resistance au cisaillement de fac;:on 
a ce que la contrainte soit quasi hydrostatique; i,1 est 
en effet important d' eviter tout effet de texture appa
raissant au cours d'un changement de phase ~ ~ rL 

lorsque la contrainte est anisotrope (3) (fig. 2). Ce 
milieu doit etre egalement un bon isolant thermique et 
electrique; Ie talc, la pyrophyllite ou Ie nitrure de 
bore remplissent ces conditions; ils se pretent de plus 
a une mise en forme facile. 

II est indispensable de controler la montee en pres
sion afin d' eviter un tassement heterogene du materi·au 
qui ~rait nuisible a l'hydrostaticite. 
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Fig. 2. - Tex/ure apparaissan/ apres changemen/ de phase ~~(l 
sous pression aniso/rope. 

a) Presse : 

La pression disponible est fournie par une presse 
hydraulique a quatre calonnes dont la force maximale est 
de 100 tonnes. L' ensemble est place a I' exterieur de la 
boite a gants, traversee par les cdlonnes que I' on a ecar
tees au maximum pour faciliter les manipulations (fig. 3 a) . 
La pression est tran~mise a travers Ie fond de la boite 
par I'intermediaire d'un piston dont la course est de 
1 50 mm; I' etancheite est assuree par un soufflet en caout
chouc. La mise en pression s'effectue par l'intermediaire 
d'un groupe hydraulique, puis d'un groupe pneumatique; 
Ie premier ne sert qu' au demarr'age de I'installation pour 
developper de faibles pressions (force disponible : 20 ton
nes) pendant des temps assez courts: pour eviter un 
echauffement du moteur qui tourne en permanence, ce 
groupe est relaye p'ar la pompe pneumatique pour des 
pressions et des durees sup€rieures. CeUe pompe assure 
egalement une regulation de la pression a ± 0,5 Kb. 

A la fin de l'essai, il est indispensable de diminuer 
lentement la pression, car un rela,chement brusque des 
contraintes peut entrainer la rupture des pieces en carbure 
de tungstene qui constituent la chambre de compression. 

b) Chambre de compression: 

Plus,ieurs chambres de compression sont utilisables 
suivant les besoins de I' e~perience : temperature et pres
sion maximales, hydrosta6cite, volume et forme de l' echan
tillon (fig. 3 b) . 

Chambre a double etage. Ce dispositif dont ~e principe 
est classique, puisqu'il s'agit d'un ensemble piston-cylindre, 
a ete propose d'abord par Boyd et England (12) puis par 
Giardini (13). Avec les materiaux les plus resistants 
comme Ie ,oarbure de tungstene, on est limite, par la 
rupture du piston, a des presslons inferieures a 50 Kh. 
Un deuxieme etage est alors ajoute; il a pour role de 
fournir une contre-pression destinee a soutenir lateralement 
Ie piston. 

On aperc;:oit sur la figure 4 Ie schema de cette chambre 
dont ies dimensions ont ete calculees pour obtenir une 
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a) Vu e d'ensemble de la boi le a ganls. 

b) Ch ambres de compression. 

- Au premier plan, cllOmbre annulaire. 

- En posilion de Iravail , chambre a double elage avec sa boucle de 
refroidissemenl. 

Fig. 3. - Disposilif experimenlal. 

pression de 70 Kb dans Ie cceur avec une pression secon
daire de 20 Kb. On cn~e la contre-pression en compri
mant un solidecomme Ie bromure de potassium qui pre
sente a la temperature ordinaire une transition a 1 8 Kb 
avec une diminution de volume de 10 %, ou mieux en 
comprimant du bismuth dont la mise en forme est facile 
et dont la transition se produit a pression plus elevee 
(Avi v = - 7 % a 25 Kb), Le passage des fils du ther
mocouple se fait par I'intermediaire d'un tube d' alumine 
traversant Ie piston inferieur et maintenu par friction . 

A 1" "Iage lAcier MTC (Ugine) Rc60' aVec Cle ur en 
B 2° elage carbure de lungslene . 
C Chambre de conlre-pression du pislon el du grain poussoir. 
D Pislon superieur. 
E Crain poussoir. 
F Enceinle de compression . 
G Bouchon de f erm elure aVec passage de Ih ermocouple, isolc 

eleclriquemenl par un depOt d'alumine . 
H Plaleau infCrieur fixe sur Ie pislon mobile de la presse (prise 

de polentie/). 
I Vis d'assemblage. 
J Canon isolanl. 

Fig. 4. - Schema de la chambre a double elage. 

Le refroidissement realise uniquement par une boucle 
d'eau exteme (fig. 3 b), ne permet pas de depasser une 
temperature de fonctionnement de plus de 1 000 °C en 
regime permanent avec des pointes possibles jusqu 'a 
1 500 °C pendant des temps tres courts. Un tube de 
tanta'le ou de graphite sert de resistance de chauffage. 
L' alimentation electrique consiste en un transformateur 
variable {rheotor} alimentant un transformateur basse 
tension; l'intensite maximale de sortie est de 500 A sous 
10 V. La puissance necessaire pour monter a 600 °C est 
voisine de 500 W. 

L'inertie du four est tres faible; lorsque l' alimentation 
electrique est coupee, la temperature de I'echantillon tombe 
a ceIle de la chambre de compression, soit a 50 0 C, en 
5 secondes. Des essais ont montre que la temperature au 
cours d'un recuit se maintenait suffisamment constante 
pour nos besoins (a ± 5 °C pres) sans regulation parti
cu'liere. Cependant pour de futures experiences de diffusion 
sous pression OU la temperature doit etre constante a I °C 
pres, nous prevoyons un asservissement de temperature a 
l'aide d'un regulateur Meci du type C.A.T. 

La chambre a double etage a l' avantage de produire 
des contraintes relativement hydrostatiques dans un volume 
utile important. La pression est assez bien connue et repro
ductible puisque, compte tenu de la contre-pression, elle 
se deduit du rapport force-surface du piston; mais comme 
la friction est inconnue (elle est d' apres Boyd et England 
(12) de I'ordre de 26 % de la charge disponible pour la 
pyrophyllite a la temperature ambiante), il est quand 
meme necessaire d' etalonner l' appareil en pression. Plutot 
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A Enclume superieure (prise de polenliel) . 

~ CXIrbure de 
~ tungsten. 

B Enclume interieure fjxee sur Ie piston mobile de la presse. 
C Etage de compreSSIon. 
D Passage du thermocouple. 
E Ellceinte. 

F Joint en pyrophy/lite. 
G Crain poussoir en acier, ou en carbure de tungs/one aV ec depot 

d'alumine . 
H Tub e de lanlale. 
I Tub e de pyrophyllile. 
J Crain en pyrophyllile. 
K Talc ou EN. 
L Echanlillon enveloppe de lanlale. 

Fig. 5 . - Schema de l'enclume annulaire. 

que de passer par la methode dassique qui consiste a 
reperer les transitions du bismuth ou du thallium en aug
mentant progressivement la force appliquee a la tempera
ture ordinaire, nous avons prHere court-circuiter ceUe 
etape intermediaire et utiIiser directement les transitions 
du plutonium comme base de l' etalonnage; Ie diagramme 
de phases du plutonium est en effet connu avec suffisam
ment de precision jusqu'a 50 Kb (7) ; de plus il n'est pas 
sur que l' on puisse extrapoler vers les hautes temperatures 
et pressions la courbe d' etalonnage obtenue a la tempe
rature ordinaire et a pression limitee (Ia demiere transi-
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tion du bismuth a lieu vers 25 Kb) ; eMn il est bien plus 
aV'antageux d'etalonner la presse sur du plutonium dans 
les conditions exactes de fonctionnement. 

Les avant ages de l' appareil a double etage, quoique 
appreoiables, sont neanmoins contrebalanc.es par un incon
venient majeur: 'Ie demontage des differentes pieces 
s' avere particulierement laborieux; les grains poussoirs et 
Ie piston ont en effet ten dance a se coincer dans Ie creur. 
C' est pourquoi nous nous sommes plutot orientes vers une 
chambre du type enclume annulaire (<< Belt ») qUi ne 
presente pas cet inconvenient. 

Chambre du type enclume annulaire (« Belt »). Le 
modele represente sur les figures 3 b et 5, et dont Ie prin
cipe est du a Bridgman (14), se rapproche davantage 
de celui de Strong (15) que de celui de Hall (16). Par 
rapport it I'appareil de Strong, sa seule originalite reside 
dans Ie passage des thermocouples, point sensible de ce 
dernier ou les fils se cisaillent tres facilement au cours 
d'une compression. On a repris Ie systeme adopte dans la 
chambre a double etage, c'est-a-dire que Ie thermocouple 
penetre dans Ie creur par I'intermediaire d'une canne 
bifi,J'aireen alumine travers ant .Ie piston inferieur. La 
conception d' ensemble est tres p roche de celle de la pre
miere chambre, mais la contre-pression necessaire au sup
port lateral du piston est creee par l'ecrasement d'un joint 
en pyrophyllite maintenu par friction. II en resulte une 
grande simp Ii cite de mise en reuvre, mais une meconnais
sance totale de la valeur de cette contre-pression ce qui 
rend indispensable un etalonnage de l' apparei!; il n' a 
cependant ete possible de rea'liser a ce jour qu'un etalon
nage grossier vers 42 Kb (c' est sous cette pression que la 
plupart des essais ont ete conduits) ; un etalonnage fin est 
en cours, necessitant l' utilisation de plusieurs rheotors 
montes en parallele afin de realiser une montee en tem
perature extremement reguliere. L'excellente tenue it la 
pression de ,ce genre d'enclumes massives augmente sen
siblement les contraintes maxim ales admissibIes (c'est par 
exemple dans ce genre de dispositif qu' on realise la syn
these du diamant) ; Ie diametre du creur en carbure de 
tunl!stene a ete cakule de fa <ron a atteindre sans danger 
90 Kb, la temperature plafonnant a 1 000 oC pour la 
meme raison qu'au paragraphe precedent. Le systeme de 
chauffage a des caracteristiques identiques a celui de la 
chambre a double etage (Ie detail de l' ensemble est donne 
sur 'la figure 5). Le thermocouple chromel-alumel montre 
une tres bonne resistance mecaniQue dans les conditions 
des diverses experiences. Son indication est ceoendant 
fonction de la pression regnant dans l'enceinte, mais. si on 
se rHere aux travaux de Birch (17) et Bundy {I 8) , on 
peut nel!liger la correction de temperature qui est de l' or
dre de 1 oC vers 50 Kb (elle sera it voisine de 6 oC pour 
un couple platine-platine rhodie a la meme pression), 
d'autant plus qu'i! existe un gradient thermique appre
ciable dans un four de dimensions aussi faibles. 

Methodes d'examen. 

La croissance des grains du plutonium (1. a ete SU\Vle 
par micrographie et aux rayons X. 

, 
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a) Examen micrographique : 

II est conditionne par deux facteurs importants : la 
preparation de Iia surface de I' echantillon et la mise en 
evidence de la structure. Les echantiHons, enrobes dans 
l' araldite pour faciliter leur manipulation, subissent au 
depart un polissage mecanique sur papier 600, puis a la 
pate de diamant (tailIe des particules 8,4 et 1/ 4 lL). Ce 
polissage s'effectue tres facilement, ·car il y a peu de sys
temes de glissement actifsa la temperature ambiante. En 
revanche, Ie pdlissage electrolytique est particulierement 
delicat du fait de la grande readivite du plutonium avec 
I' oxygene, bien superieure a celie de l'uranium; les condi
tions de polissage et d' attaque electrolytique doivent etre 
definies de fac;on tres rigoureuses. N ous ne reviendrons 
pas sur les differentes methodes de polissage qui ont ete 
decrites en detail par ailleurs (19) . 

Examen en lumiere pdlarisee. Nous avons utaise Ie 
bain de Cramer (20) a base d' acide tetraphospho-

a) Examen en lumiere polarisee. 

b) M eme plage en lumiere naturelle. 

Fig. 6. - E xamen micrographique. 

rique (2 volumes d' acide tetraphosphorique, 3 volu
mes d'eau, 5 volumes d' ether monoethylenique du die
thylene glycol) a la temperature ambiante et sous 
35 V. Ce type d'attaque conserve parfaitement bien 
la surface des « gros grains » obtenus par les diverses 
methodes de grossissement; I' oxydation superficielle 
est done du type asymptotique, tandis qu' elle se pour
suit rapidement aux joints de grains. 

Examen en 'lumiere naturelle. Les examens par rayons 
X dont il est question au paragraphe suivant neces
sitent pour la visee une observation de la structure 
en lumiere naturelle. Dans ces conditions, il faut deve
lopper a la surface de I' echantillon une couche epi
taxique d' oxyde dont I' epaisseur et la coloration d'in
terference differe d'un grain a I' autre. Tout film 
superficiel est d' abord eJimine par decapage electro
Iytique dans un bain constitue de deux volumes 
d' acide nitrique et de huit volumes d' ether monoethy
lenique du diethylene glycol. Le depot d'oxyde 
s'effectue dans un bain voisin de celui mis au point 
par Robillard et Lacombe (21) de composition 
suivante : 

Ether monoethylenique : 2,3 g. 
Ammoniaque a 20 % : 50 cm3 . 

Eau : 50 cm3 . 

La tension optimale est de 2 V et la temperature doit 
rester inferieure a 10 oC d' OU I' obligation d'installer un 
systeme refrigerant en bOlte a gants. Le contraste est plus 
faible qu'en lumiere polarisee, mais certains details sont 
mieux reveles (fig. 6 a et 6 b) . 

b) Examen aux rayons X : 

Nous avons utilise la methode de Laue en retour pour 
controler la perfection cristalline des grains, en I' adaptant 
au cas d' echantillons radioactifs contenant du plutonium. 

Probleme de visee : afin d'etre certains que i'impact 
du faisceau direct de rayons X soit confine au centre 
d'une plage choisie, nous avons utilise une chambre 
de precision munie d'un s(},steme optique de visee et 
d'un dispositif de dep'lacements micrometriques de 
I' echantillon et proposee par Anselin (22) ; Ie faisceau 
de rayons X peut permuter avec un axe de vi see opti
que. La figure 7 a montre la chambre en position de 
travail; les figures 7 b et 7 c la presentent lors du 
n~glage. A est Ie collimateur, B Ie film (dans un sup
port opaque) place a 30 mm de I' echantillon, C 
represente Ie porte-echantiHon et D lie dispositif micro
metrique permettant d'aligner l'echantillon. Le bloc 
mobile E, duquel Ie dispositif micrometrique est soli
daire, glisse dans deux « queues d' aronde » mena
gees dans Ie socle de I' appareil et permet de faire 
varier la distance film-echantillon sans que I' aligne
ment soit fausse. Le collimateur et son support F ainsi 
que Ie film peuvent etre remplaces facilement. Le 
disoositif optique est constitue d'une simple lunette 
d'observation G munie d'un reticule H. Un autre 
reticule I solidaire du socle et aligne une fois pour 
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a) Chambre: en position de travail. 

b) Alignement de ['axe optique a ['aide du reticule de retcrence I . 

toutes dans Ie faisceau X sert de reference (fig. 7 b) . 
II suffit de rernplacer ce reticule de reference par Ie 
porte-echantillon (fig. 7 c) et de deplacer celui-ci 
it l'aide du dispositif rnicrometrique, jusqu'it ce que 
la plage it etudier apparaisse dans Ie champ de la 
lunette, pour etre sur que Ie faisceau de rayons X 
soit centre sur cette plage. 
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c) R eperage de la plage a etudier sur ['echanlillon. 

Fig. 7. - Chambre de « Laue )) en relour. 

Probleme de contamination : plutot que de mettre 
en bOlte it gants la chambre de diffraction dont Ie 
reglage serait alors tres delicat, nous avons prefere 
utiliser un porte-echantillon d'un type couramment uti
lise dans nos laboratoires (23), parfaitement elanche 
aux poussieres radioactives et compose de trois parties 
(fig. 8) : 

un corps cylindrique (A), creux et ferme a une 
extremite. C'est sur la face interne (8) rectifi& de 
-cette fermeture que vient s' appuyer I' echantillon 
(C) po Ii metallographiquement ; 

une fenetre circulaire (D) en matiere plastique 
(mylar 5 / 100 mm d' epaisseur), etanche aux 
poussieres radioactives, per met Ie passage des 
rayons X ; 

un couvercle (E) fixe de maniere etanche sur 
l' extrernite ouverte ducorps cylindrique, maintient 
par l'intermediaire d'un ressort (F) la face polie 
de I' echantillon rigoureusement appliquee sur la 
fa-ce interne rectifiee du fond. 

Le chargement ,du porte-echantillon se fait dans une 
bOlte it gants it faible niveau de contamination suivant 
une technique mise au point par Anselin (23) . Le genera
teur de rayons X est un generateur Hilger et WaUs it 
foyer lineaire (I 00 ~). L' anticathode est en cuivre. Dans 
les conditions norrnales d'utilisation (45 KV, 3 rnA) et 
avec un collimateur de 50 ~, Ie temps de pose est d'une 
dizaine d'heures. 

J 
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Smm 
r------1 

Fig. 8. - Porle-echantillon Clan che pour Cludes aux ra y ons X . 

RESUL TATS EXPERIMENT AUX 

II est bien connu que la temperature de recristallisation 
et la croissance des grains d'un metal sont fonction de sa 
purete. C'est pourquoi nous sommes partis d'un plutonium 
purifie par fusion de zone et electrodiffusion (24). La 
teneur en impuretes est de I' ordre de 650. 10- 6 apres 
coulee sous vide. La figure 9 donne I' aspect micrographi
que du metal brut de coulee: la taille maximale des 
grains est de l'ordre de 1 000 ~2. 

Fig . 9. - A spect micrographique du plutonium brut de coulee. 

Changement de phase P -7 a sous pression 
hydrostatique. 

Les essais ont ete effectues dans 1'enclume annulaire. 
L'&hantillon se presente sous la forme d'un cylindre de 
diametre 4 mrn et de hauteur 4 mrn. Apres avoir appli
que la pression desiree (42 Kb dans la plupart de nos 
essais), on chauffe I' echantillon jusqu'en phase P (vers 

450 0C) puis on refroidit lentement en maintenant la 
pression. Un motoreducteur muni d'un variateur de vitesse 
monte directement sur l' arbre du rheotor contrale les 
vitesses de chauffage et de refroidissement dont la gamme 
s'etend de 1 °C / mn a 1 °C / s. La temperature est suivie 
sur un potentiometre enregistreur Meci. 

Pour une vitesse de refroidissement donnee, les grains 
obtenus par changement de phase ont une taille variable 
dans tout l' echantillon, mais leurs dimensions maximales 
augmentent quand la vitesse de passage au point de trans
formation decroit (fig. lOa, b, c, d, e). Le grain Ie plus 
gros que nous ayons observe a une section de 9 mrn2• Les 
contours des joints sont assez dechiquetes et de nombreux 
sous-joints apparaissent. Un examen aux rayons X met 
bien en evidence cette polygonisation : sur un diagramrne 
de Laue en retour, les taches sont distinctes, mais frag
mentees (fig. II). Cette imperfection relative a une dou
ble origine : les ·contraintes creees par Ie changement de 
volume a la transformation et I' anisotropie de dilatation 
du plutonium. 

On n'a aucun moyen d'action pour reduire les defor
mations produites par des variations de coefficient de dila
tation suivant l' orientation cristalline. Au cours du refroi
dissement, Ie grain peut se mader et, si la vitesse de refroi
dissement est assez lente, les macles produites sont absor
bees peu a peu par 1a matrice (fig. 10 c par exemple). En 
revanche, il est possible de limiter les contraintes de trans
formation par un choix convenable de la pression. En 
effet Liptai et Friddle (25) ont montre recemment que Ie 
changement de volume au cours de la transformation 
a -7 P decroit lineairement avec la pression; ce resuitat 
associe a la relation de Clapeyron, permet d'expliquer 
simplement Ia presence du maximum dans Ia courbe de 
transformation a -7 P du diagramme pression-temperature 
du plutonium vers 54 Kb (7). Un changement de phase 
dans cette region OU la variation de volume est nulle 
entrainera done une diminution tres importante des 
contraintes de transformation; seuls subsisteraient aiors 
les ·effets d' anisotropie. Cette remarque permet d' expliquer 
pourquoi il y a tres rarement recristallisation pl~maire de 
1'ensemble de 1'echantillon au cours d'un refroidissement 
lent sous 42 Kb (fig. 12). En revanche un essai de chan
gement de phase sous 15 Kb effectue par Roux (26) 
conduit a une deformation et a une polygonisation impor
tantes des grains {fig. 13}. 

Remarque. - L'influence de la purete est bien visible 
si on utilise ,du plutonium electrolytique (= 500. 10- 6 

d'impuretes) . Apres un changement de phase P -7 a a la 
vitesse de 60 °C / mn sous 15 Kb, les grains atteignent 
2 mrn2, tandis que dans Ie cas du metal employe prece
demment (= 650. 10- 6 d'irnpuretes), il faut faire un 
changement de phase a 15 °C / mn sous 42 Kb pour obte
nir la meme grosseur du grain. 

Croissance exageree sous pression hydrosta
tique. 

L' appareillage est identique, mais on n' opere plus 
comme pn~cedemrnent : apres avoir applique la pression, 
on porte 1'echantillon a une temperature inferieure a celie 
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a) Vitesse : ro °C/ s. 

c) Vitesse: 15 °C/mn. 

e) Vitesse : 4 °C/mr!. 

Fig. 10. - Effel de La v ilesse de refroidissemenl sur La iaille 
des grains de changemenl de phase f3-7a . 
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b) Vitesse : 60 °C/mn . 

d) Vilesse : 7 °C/ mn . 

• 

• 
• 

Fig. 11 . - Diagramme de Laue en relour d'un « gros grain )) 
de changemenl de phase f3-7a. 
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Fig. 12. - Grains de recrislallisalian primaire apr"s un changemenl 
de phase a vilesse Ires len Ie. 

Fig. 13. - Influence de 10 purel. sur 10 laille des grains 
de changemenl de phase ~"""a . 

du changement de phase 11 Ia pression consideree. Dans 
nos essais, la temperature maxima Ie des recuits a ete Iirrll
tee 11 350 0 C pour une pression voisine de 42 Kb de 
fa!;on a avoir une marge de securite en cas de variation 
accidentelle de la pression ; cette marge tient compte ega
lement de la repartition non uniforme des isobares dans la 
chambre de compression. us dimensions de I' echantillon 
sont identiques 11 celles du paragraphe precedent. 

us resultats de Ianniello (27) ont montre que la recris
ta'ilisationdu plutonium rJ. pouvait debuter a la pression 
atmospherique a une temperature legerement superieure a 
la temperature de transformation (vers 120> 0C) c'est-a
dire en se pla!;ant dans Ie domaine d'hysteresis de la phase 
rJ., mais Ie phenomene est assez peu visible et de plus 
inexploitable. En revanche, sous 42 Kb, nous avons pu 
tripler la taille des grains apres un recuit de 1 0 ron a 
200 °C. La croissance exageree est egalement tres rapide 
au debut (fig. 14 a), mais elle se ralentit peu a peu pour 
tendre vers une limite (Ia taille des grains de ]' echantillon 

a) 2 h a 350 °C. 

b) 78 h a 305°C. 

c) 28 h a 350 °C (v ue parlielle du grain ). 

Fig. 14. - Eifel de fa duree de recuil sur 10 croissance des grains 
en phase u . 
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de la figure 14 c est de 3,5 mm2) si bien qu'il est inutile 
de prolonger au-dela de quelques jours la duree des traite
ments thermiques. 

Les grains ont des contours assez reguliers, mais leur 
perfection n'est guere superieure 11 celIe des cristaux 
obtenus par la methode de changement de phase ; la 
polygonisation reste appreciable, des macies apparais
sent (fig. 14 c) : un diagramme de Laue en retour donne 
des taches fragmentees. On n' a donc p as affaire a une 
croissance discontinue d'un grain de recristallisation pri
maire, privi'legie par rapport aux aut res (ce qui conduirait 
11 une structure parfaite) . II s' agit peut etre d'une migra
tion ·des joints de certains grains favorises, induite par la 
deformation due aux divers changements de phase lors de 
I' elaboration, et conservant une histoire de I' orientation 
specifique de chaque grain primaire, ce qui expliquerait la 
structure polygonisee, comme il a ete montre par Beck et 
Sperry (28) sur I' aluminium de haute purete. II est possi
ble egalement que des deformations progressives se pro
duisent sous I' effet de gra.dients de pression au cours des 
maintiens prolonges en temperature, ce qui entrainerait 
la formation de nouveaux sous-joints. 

CONCLUSION 

Le domaine des hautes pressions permet l'utilisation des 
techniques ciassiques pour faire grossir les grains diu 
plutonium en phase rJ.. La methode par changement de 
phase SOllS pression hydrostatique, si elle conduit 11 des 
grains legerement plus imparfaits que les grains de crois
sance exageree, semble cependant plus eflicace et plus 
rapide pour obtenir de « gros grains » (taille voisine de 
1 0 mm2) ; mais elle ne conduit jamais 11 des monocristaux. 
Une methode a envisager pour ameliorer la perfection 
cristaHine serait Ie recuit apres ecrouissage critique des 
cristaux obtenus par changement de phase: methode qui 
a ete employee avec succes sur l'uranium (29) . II faudrait 
egalement ameliorer l'hydrostaticite dans la chambre de 
compression par I' emploi d' un milieu transmeUeur 11 bas 
point de fusion (par exemple Ie sodium), solution qui a 
ete adoptee par Lloyd et al. (30) dans Ie cas de l'ura
nium et qui ne semble pas devoir poser de difficultes insur
montables ·dans SOll' application en boite a gants. II n' en 
reste pas moins que la grosseur actuelle des grains de 
plutonium rJ. est tout a fait suflisante pour etre exploitee 
{etude de I' anisotropie et des mecanismes de deforma
tion) . 
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