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Cette these constituait a 1'origine I'aboutissement d'une démarche de collabora-
tion initiée depuis plusieurs années entre 1'Institut Européen des Membranes et le
CEA. Cette collaboration avait pris forme autour d'une problématique tres "appli-
quée": comment trouver un matériau de gainage céramique permettant d'isoler des
cables supraconducteurs a base de NbsSn ? Il s'agissait donc d'un travail a finalité
technologique forte car, a aucun moment, on ne pouvait oublier le cahier des char-
ges initial de I'étude. Si la présentation de ce travail semble aujourd'hui facile et les
choix proposés évidents, il faut rappeler qu'il est survenu apres plusieurs travaux
qui avaient permis de resserrer l'éventail des possibilités (différents contrats, un sta-
ge post-doctoral d'un an et un stage de DEA), le tout dans le cadre d'une collabora-
tion étroite entre le CEA et le CNRS.

Les besoins en systemes pouvant générer des champs magnétiques intenses vont
croissant, tant en termes de puissance totale qu'en termes d'intégration dimension-
nelle. Parallelement aux travaux nombreux visant a pouvoir utiliser les céramiques
supraconductrices dites "a haut Tc", les besoins actuels atteignent les limites des
composés a base de niobium de titane. Le développement de matériaux supracon-
ducteurs a base de niobium d'étain, capable de générer des champs magnétiques in-
tenses, devrait donc s'accélérer dans les prochaines années car ces matériaux
présentent I'avantage de pouvoir étre déja produits sous forme de cables a I'échelle
industrielle. Cependant, un grave handicap obere leur développement: une fois le
composé formé a l'issue d'un traitement thermique long, on ne peut plus manipuler
l'objet ni le déformer, au risque de voir ses propriétés étre considérablement rédui-
tes. La technique habituellement utilisée pour les fils Nb-Ti, a savoir gainage du fil
puis mise en forme de bobinages complexes, ne peut donc plus étre utilisée. Il faut
donc mettre d'abord en forme la bobine supraconductrice puis appliquer le traite-
ment thermique pour obtenir le composé final. Si ceci n'engendre pas de difficultés
majeures lorsqu'il s'agit de réaliser des pieces de petites dimensions, il n'en est plus
de méme quand on s'intéresse a des objets de la taille des éléments de quadripole
destinés a la construction du LHC (Large Hadron Collider) au CERN. Dans cette op-
tique, 1'isolation électrique, nécessaire d'une part pour éviter les courts-circuits, et
d'autre part pour contrdler précisément la géométrie totale de I'édifice, gage d'une
génération de champs magnétiques intenses, doit pouvoir supporter le traitement
thermique de 600 a 700°C pendant plusieurs dizaines d'heures. Sachant qu'on ne
peut plus utiliser des isolations organiques, il fallait trouver un composant cérami-
que susceptible de former finalement un ruban servant d'isolant autour des cables
conducteurs. Une difficulté supplémentaire s'imposait: le traitement thermique s'ef-
fectuant en atmosphere inerte, tout ajout d'organique dans la composition cérami-
que (plastifiants,...) conduirait a la formation de carbone néfaste aux propriétés
finales d'isolation électrique. Ce travail a donc débuté avec cette double contrainte:
pouvait-on trouver un systeme céramique capable de constituer un ruban de gaina-
ge? Ce systeme pouvait-il conserver des propriétés de souplesse en 1'absence de tout
agent plastifiant organique? Le principe retenu depuis le début de cette étude était
de partir d'un ruban de fibres de verre ou de silice qu'on imprégnerait d'une solu-
tion contenant des précurseurs céramiques. L'avantage de l'utilisation d'un tel ru-
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ban était de résoudre les problemes de contraintes dimensionnelles.

Un vieil adage dit que c'est dans les vieux pots qu'on fait les meilleures soupes.
Les plus vieux pots retrouvés étaient faits de terre cuite. C'est dire si les argiles cons-
tituent un matériau ayant accompagné 1'évolution technologique depuis la nuit des
temps... Il est donc particulierement significatif de constater que la solution techni-
que proposée dans ce travail pour répondre a un besoin lié a la haute technologie,
repose sur un savoir qui doit constituer 1'un des premiers artisanats de 'homme. Il
s'agit donc d'une réactualisation de I'histoire du vieux pot, la soupe étant constituée
par l'une des familles de supraconducteurs du XXIeme siecle.

Enfin, ce travail s'est forgé a la confluence de plusieurs domaines scientifiques et
techniques, depuis celui des matériaux jusqu'a celui des mesures magnétiques en
milieu cryogénique. A une période ou I'on parle de plus en plus d'interdisciplinari-
té, ce travail constitue sans doute un exemple type ou la mise en synergie des com-
pétences de deux structures de recherche (une Unité mixte CNRS/UM2/ENSCM et
le CEA) a permis de faire évoluer le sujet jusqu'au succes final méme si certains
points demeurent a régler.

Ce travail a donc débuté par la définition du systeme céramique servant a 1'im-
prégnation du ruban de fibres de verre. Apres un rappel bibliographique présenté
dans le premier chapitre, notre approche est définie dans le deuxieme chapitre. De-
vant la complexité de I'approche, nous avons adopté une stratégie de plan de mé-
lange en identifiant des critéres d'évaluation simples. Cette approche nous a ainsi
permis de résoudre le probleme de la variation dans les matieres premieres. Le cha-
pitre 3 décrit la mise au point du systeme permettant I'imprégnation d'une grande
longueur de ruban. La démarche dictée par le cahier des charges initial était de pou-
voir diviser le processus complet en plusieurs étapes unitaires pouvant étre répar-
ties dans le temps (le matériau pouvant étre stocké a I'issue de chaque étape) et dans
'espace (le processus peut étre appliqué par différents partenaires en des lieux dif-
férents). Le systeme développé a permis 1'imprégnation de grandes longueurs et les
défauts inhérents a un premier prototype ont été clairement identifié€s, des réponses
étant proposées pour le futur. Le chapitre 4 aborde la question de la céramisation du
mélange argile: fritte de verre. Un probleme initial important pour cette approche
était de pouvoir réaliser un frittage de la céramique a une température modérée -du
point de vue céramique- dans une atmosphere inerte. La nature de la fritte de verre
est ici importante mais nous avons mis en évidence un probleme annexe lié a la com-
binaison des deux composants. En raison de ce probleme, la question de la cérami-
sation, en particulier la validation des propriétés mécaniques requises par le cahier
des charges, demandera encore des travaux supplémentaires mais le protocole gé-
néral n'est pas remis en cause. Enfin, le dernier chapitre décrit les tests de validation
électrique et magnétique obtenus avec le premier démonstrateur réalisé par cette
nouvelle technique.
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. La supraconductivité

I.1. Rappels historiques

7

Chapitre I: Rappels bibliographiques

L’histoire de la supraconductivité débute dans un laboratoire de l'université de

Leinden, au Pays Bas [1]. L’équipe de H. Kammerling Onnes travaille sur la liqué-

faction de I'hélium et I'étude des propriétés électriques des métaux a basses tempé-

ratures pour déterminer leur comportement lorsqu’on approche du zéro absolu.

Ceci leur permet de travailler a des températures cryogéniques inférieures a 4,2 K.

Un de ses étudiants, G. Holst, doit alors mesurer s 0
la résistivité du mercure car il peut étre obtenu a -
0,128 -
I’état tres pur par distillation. La manipulation con- ;/

siste a mesurer la résistance d’un fil de mercure,
préparé en gelant un tube capillaire en verre rempli
de mercure. Cette expérience, apres de nombreuses
vérifications, permit de communiquer pour la pre- 0.025
miere fois le 28 avril 1911, a I’académie Royale des a.09
Pays Bas a Amsterdam, que la résistivité du mercu-

re semble disparaitre en dessous de 4 K (figure 1).

leur température de transition.

H e
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0.02

Na Mg Al [Si P |s |l |ar
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Figure 2. Eléments supraconducteurs avec
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Figure 1. Transition du mercure
vers 1’état supraconducteur [1].

Kammerling Onnes reqgut par la suite
le prix nobel de physique en 1913
pour ses travaux sur les propriétés de
la matiere a basse température et dé-
couvrit entre temps que 1'étain et le
plomb perdaient également leur ré-
sistance électrique a des températures
respectivement de 3,7 et 6 K. Par la
suite, le phénomene de supraconduc-

tivité fut découvert pour un grand



nombre d’éléments purs (figure 2).

La supraconductivité resta longtemps une curiosité de laboratoire jusqu’a la dé-
couverte des alliages en 1931 par De Haas, a Leinden en Hollande. Actuellement, de
nombreux alliages sont connus pour étre supraconducteurs. Outre la recherche
d’une température de transition plus élevée, 'objectif était d’appliquer cette pro-
priété a la réalisation de dispositifs pouvant créer des forts champs magnétique gra-

ce a de fortes densités de courants et des propriétés de formes satisfaisantes.

Au début des années 60, le niobium-zirconium fut considéré comme le matériau
idéal mais il fut rapidement supplanté par l'alliage de niobium-titane (NbTi) tres
ductile et dont la température critique est de I'ordre de 9 K a 0 T. La premiere étude
sur ce matériau fut publiée en 1961 dans le cadre d'une revue des propriétés supra-
conductrices des solutions solides d’éléments, par ].K. Hulm et R.D. Blaugher au la-
boratoire de recherche de Westinghouse a Pittsburgh en Pennsylvanie [2]. Cet
alliage est encore utilisé de nos jours dans la majorité des bobines supraconductri-
ces. Un autre composé intermétallique, le niobium-étain (NbsSn), est également uti-
lisé. Il possede des propriétés supraconductrices supérieures avec une température
critique d’environ 18 K a 0 T. Il fut découvert avant le NbTi, en 1954, par le groupe
de B. Matthias au laboratoire de Bell Telephone, a Murray Hill dans le New Jersey
[3]. Il est cependant beaucoup plus difficile a mettre en oeuvre dans des dispositifs
réalistes en raison d"une plus grande difficulté de synthese et d"une importante fra-

gilité (ce point sera développé plus tard dans ce chapitre).

En 1972, Matthias découvrit la supraconductivité des phases du molybdene [4]
qui présentent des températures critiques dans la gamme de2a 14 Ka 0 T. Ces com-
posés, synthétisés originellement en 1971 par R. Chevrel et Sergent a I'Université de
Rennes [5], sont maintenant communément appelés "phases de Chevrel". Elles sont
du type M,MoyXg ou X est un chalcogene (S, Se, Te) et M, soit un métal tel que I'étain
ou le plomb, soit une terre rare. Ils ont suscité beaucoup d’intérét dans la commu-
nauté scientifique dans les années 75-85 et principalement PbMo,Sg qui possede les
meilleures propriétés. Cependant, la production n’a jamais atteint le stade industriel

pour remettre en cause la prééminence des deux alliages de niobium.

Une nouvelle avancée majeure se produisit le 27 janvier 1986 avec la découverte

d"une décroissance rapide de la résistivité d"'un composé céramique a base de Ba-La-
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Cu-O a une température de 30 K. Cette découverte, faite par ].G. Berdnoz et K.A.
Miiller au laboratoire IBM de Zurich, en Suisse [6], leur conféra le prix nobel de phy-
sique en 1987. Ce composé avait été synthétisé pour la premiere fois en 1985 par C.
Michel et al. a1’Université de Caen [7]. Ils avaient déja remarqué des propriétés élec-
triques remarquables pour un matériau céramique avec une diminution linéaire de
la résistivité entre 600 et 200 K mais n’étant pas équipés pour la cryogénie, ils ne va-
liderent pas les propriétés supraconductrices. Par la suite, un nombre important
d’oxydes de cuivre avec des propriétés supraconductrices furent découverts, avec
des températures critiques variant entre 90 et 120 K. Parmi les plus connus, on trou-
ve la famille des YBaCu0 découverte en 1987 [8] ou celle des BiSrCaCuCo découver-
te en 1988 [9]. Le record de température critique est actuellement détenu par le

composé Hg sTy,2Ba,Ca,Cu;0q,4avec138 Ka 0 T [10].

Ces oxydes céramiques ont pris le nom générique de "supraconducteurs a haute
température critique (Haut Tc)" pour les différencier des supraconducteurs a basse
température critique tels que les alliages de niobium (bas Tc). Leur développement
est toujours en pleine évolution avec une augmentation réguliere de la production

industrielle et des techniques de mise en ceuvre.

Le composé supraconducteur le plus récem-
ment découvert est le composé intermétallique
MgB, qui était depuis les année 50 plus connu
pour ses propriétés de catalyseur. La découverte
de ses propriétés supraconductrices a été annon-

cée le 10 janvier 2001 au symposium de Sandai

"Transition métal oxyde" par J. Akimitsu de I'Uni-
Figure 3. Structure de MgB,,

versité de Aoyamma-Gakuin de Tokyo au Japon. comparable  la structure électro-

nique du graphite.

Il devient supraconducteur a partir de 39 K sous 0
T et est donc classé dans la catégorie des Hauts Tc [11]. Il s’agit d’un produit bon
marché, facile a synthétiser, avec des propriétés magnétiques capables de rivaliser
avec le NbTi. De nombreux développements sont en cours et permettront de déter-
miner s’il possede suffisamment d’avantages pour remplacer a court terme le NbTi.
Sa structure correspond a des couches hexagonales d’atomes de bore séparées par
des plans constitués d’atomes de magnésium (figure 3). Cette structure est assimilée

au carbone graphite en particulier par sa structure électronique.
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Figure 4. Structure "ballon
de football" du Cg,.
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Pour étre complet, ce rappel succinct de I’évolution des
supraconducteurs, se doit de citer les supraconduc-
teurs organiques ainsi que les fullerenes dont le plus
connu et le plus stable est le Cq avec une forme remar-
quable comparable a un ballon de football (figure 4). La
capacité de ces grosses molécules a s’ordonner en ré-
seau cristallin de type cubique simple ou faces centrées,
permet de créer des sites interstitiels tétraédriques pou-

vant étre occupés par des alcalins A (Na, K). Les com-

posés formés, CgyAz sont supraconducteurs avec des températures critiques

pouvant atteindre 40 K sous certaines conditions particulieres.

I.2. Comportements magnétiques des supraconducteurs

La disparition de la résistivité électrique pour les supraconducteurs est le phéno-

mene le plus remarquable mais leur particularité est surtout définie par leur com-

portement magnétique. En effet, on identifie principalement un matériau

supraconducteur comme "repoussant" les lignes de champ magnétique. Cette pro-

priété est appelée "Effet Meissner".

1.2.a. Effet Meissner

W. Meissner et R. Ochsenfeld découvrent en 1933 que lorsqu’un champ magnéti-

que extérieur est appliqué a un matériau supraconducteur, il réagit alors de telle ma-

niere que le champ magnétique en son sein reste nul (figure 5).

Conducteur normal Supraconducteur

Figure 5. Effet Meissner dans une sphére supraconductrice. Les li-
gnes d'induction sont "éjectées" de la spheére.
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Dans I’échantillon, une aimantation |, se développe, égale et opposée a I'excita-
tion magnétique, H. L’induction magnétique résultante B reste nulle car ces gran-

deurs sont reliées par la relation:
B = puox(H+1) (1)
Dans laquelle p, est la perméabilité magnétique du vide.

Les matériaux supraconducteurs se comportent donc comme des diamagnéti-

ques parfaits.

1.2.b. Supraconducteurs de type I et I

En plus de la limite en température de I'état supraconducteur, il existe également
une limite en champ magnétique. Au dessus d"une certaine valeur du champ ma-
gnétique auquel est soumis le matériau, celui-ci transite et perd ses propriétés su-
praconductrices. Ce phénomene a classé les supraconducteurs en deux catégories

nommées type I ou type IL

e Typel:

Dans un supraconducteur de type

I, le matériau transite subitement a

-

I'état normal a partir d'une excita-

I
!

tion magnétique H, . Cette transition

. normal
en champ est thermodynamique-

ment de premier ordre et elle s’effec-
tue avec une chaleur latente de Supraconducteur
transformation. La courbe d’excita-

excitation magnétique

tion magnétique en fonction de la Température Te T
température permet de déterminer

le domaine de stabilité de la phase Figure 6. Diagramme des états d'un matériau
de type L.

supraconductrice (Figure 6). Les

deux domaines -normal et supraconducteur- sont séparés par une ligne H.(T). Les
types I sont principalement des composés purs et leurs champs magnétiques cri-

tiques sont relativement faibles.
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e Type IL

De manieére similaire au type I, les supraconducteurs de type II voient, sous

champ faible, leur aimantation I compenser le champ magnétique H.

Toutefois, a I'inverse des types I,

leur aimantation ne chute pas brus- ‘ H
quement de | = -H a | = 0 pour Heo

un champ critique H,. | décroit pro-

gressivement a partir d'un premier Phase normal

Shubnikov
( mélange)

champ critique H_; jusqu’a 0 pour

excitation magnétique

un second champ critique plus élevé

I
s

H.,. Il apparait alors un domaine

Phase
d’effet Meissner complet et un do- Meissner

maine d’effet incomplet appelé éga- Température

lement "phase de Shubnikov" ou
Figure 7. Diagramme des phases de supracon-

encore "état mixte" (figure 7). H_; et ducteur de type II.

H., sont appelés respectivement
champs critiques de premiere et de seconde espece. Le champ critique de seconde
espece peut étre tres élevé pouvant atteindre 60 Teslas. Cette caractéristique permet
'utilisation des supraconducteurs de type II dans des applications nécessitant de

forts champs magnétiques et électromagnétiques.

A.2.c. Courant critiqgue

Quand un courant passant dans un fil supraconducteur atteint une valeur criti-
que notée |, la supraconductivité disparait avec une transition du conducteur vers

I'état résistif.

Dans les supraconducteurs de type I, la densité de courant critique est étroite-
ment liée au champ critique. Il est admis que le courant critique est atteint lorsque
la somme des champs appliqués et produits par le courant, atteint le champ criti-

que a la surface de 1'échantillon.

Dans les supraconducteurs de type II, la situation est beaucoup plus complexe.
Dans I’état mixte (entre H_; et H,), le composé de type Il est toujours supraconduc-

teur mais n’est plus completement diamagnétique. Le champ magnétique peut pé-
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nétrer dans le supraconducteur, ce qui entraine la formation de vortex. Leur densité
est proportionnelle au champ magnétique extérieur et ils se positionnent de maniere

a former un réseau régulier.

Si on applique alors un courant dans le supraconduc-
teur de type II, il se crée sur le réseau de vortex une
pseudo-force de Lorentz qui tend a le mouvoir (figure
8). Ce déplacement amene une dissipation d’énergie par
effet Joule entrainant un échauffement du matériau. Cet
échauffement peut alors créer une transition vers 1'état

résistif.

Il est donc tres important d’ancrer le réseau de vortex.

On peut ainsi le piéger en créant des défauts (disloca- |Figure 8. Forces de Lo-
rentz agissant sur les vor-

tions, impuretés) dans la phase cristalline. En effet, I'in- | 0.0 <3 1état mixte.

térieur des vortex étant considéré a l’état normal,
lorsqu’il rencontre un défaut microstructural, ce volume -dans lequel la propriété de
supraconduction est brisée- est plus faible et la situation est plus favorable [12]. Les
défaut microstructuraux agissent alors comme des points d’ancrages attractifs.
Quand la pseudo-force de Lorentz est supérieure a la force d’ancrage, les vortex se
mettent en mouvement. Ce phénomene est similaire a I'apparition d'une résistance
connue sous le nom de "résistance de flux flow" [12]. Le courant critique théorique
dans un supraconducteur de type II, correspond donc au point ou les vortex se

mettent en mouvement.

JI. Le systéme niobium étain

Le matériau supraconducteur le plus utilisé pour la réalisation d’aimants supra-
conducteurs est un alliage métallique de niobium titane (NbTi) dont la température
critique est de 9 K a 0 T. Cependant, I'augmentation de la demande en champs ma-
gnétiques plus élevés posée par la réalisation des grands aimants supraconducteurs
bute sur la limite théorique du systeme NbTi. En effet, la densité de courant critique
du NbTi décroit quasi linéairement en fonction de 1'induction [13]. Pour aller au

dela de 11 T, il apparait donc nécessaire de changer de matériau.
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Le seul matériau présentant de bonnes performance a haut champ et produit de
maniere industrielle, est le niobium d’étain (NbsSn). Il possede a la fois un champ
critique de seconde espece H, et une température critique T, beaucoup plus éle-
vés. Une comparaison de ces propriétés, en particulier la densité de courant critique

J., est donnée dans le Tableau I.

Tableau I: Caractéristiques du Nb;Sn et du NbTi

NbTi Nb;Sn
Teo (K) 9 18
to.-Hey 24,2 K (T) 12 28
Jcad42Ket5T 3000 2700
(A.mm™)
Jca42Ket9T 600 1300
(A.mm™)

Nb;Sn s’avere donc un matériau prometteur pour la fabrication d’aimant a
champ élevé. Il reste cependant difficile a utiliser car il est fragile et ses propriétés
électriques sont extrémement sensibles aux défauts pouvant étre induits par une dé-

formation.

JI.1. Structure et propriétés

Le niobium étain est un composé inter-
métallique polycristallin appartenant a la fa-
mille cristallographique A15 [14-15].
Lorsqu’il est refroidi a moins de 18,2 K, le
Nb;Sn devient un supraconducteur de type
II. La famille des A15 de stoechiométrie A;B
comporte d’autres composés supraconduc-
teurs tels que Nb;Al et V;Si. Les A5 de type

A;B possedent une structure de type cubi-

que, avec les atomes B au centre et sur les

Figure 9. Structure A15.

quatre sommets (figure 9). Les paires d’ato-

mes A sont alignées de telle sorte qu’elles forment trois familles de chaines orthogo-
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nales non sécantes et paralleles aux trois axes cristallographiques. Nb;Sn possede un

parametre de maille de I'ordre de 0,53 nm.

La fragilité des composés intermétalliques provient du fait que les électrons de
valence ne sont pas libres de se déplacer dans le réseau cristallin (a I'inverse des mé-
taux). Ils sont partagés entre atomes voisins afin de former des liaisons ionocovalen-
tes. Ces liaisons augmentent la dureté du matériau mais le rendent fragile et cassant,

ce qui complique grandement sa mise en ceuvre.

La stoechiométrie de la phase A15 du Nbs;Sn peut varier entre 18,5 et 25% d’ato-
mes d’étain. Comme l'illustre la Figure 10, la température critique a 0 T et zéro dé-

formation T et I'induction magnétique critique de seconde espece a 0 T et zéro

cOm~
déformation B_,,,,, dépendent fortement de cette teneur en étain [16]. Ainsi, T,
et B,y augmentent de maniere quasi linéaire entre 18,5 et 23% d’atomes d’étain.
Au-dela, Ty, sature a environ 18 K alors que B_,,,, passe par un maximum puis
décroit. Ce changement de comportement est attribué au fait que les composés
ayant une teneur en étain dépassant 24,5% d’atomes subissent une transformation
de type martensitique lorsqu’ils sont refroidis en dessous de 43 K [17]. Cette trans-

formation se manifeste par une modification du réseau cristallin qui passe de cubi-

que a tétragonal.

TR S T S N S N |

10|-
P o T N T B W S T A |

L
19 26 23 25 27 29 19 21 23 25 27
at.% Sn,Al at.% Sn,Al

Figure 10. Evolution de la température critique (a) et du
champ critique du Nb;Sn et du Nb3Al en fonction de la
stoechiométrie [16].

La transformation martensitique observée avec Nb;Sn peut étre éliminée en al-
liant le niobium a une petite quantité de tantale (typiquement: 4,0% d’atomes ou
7,5% en poids) [18-19] ou de titane (typiquement: 1,9 a 3,8% d’atomes ou 1 a 2% en
poids) [19-20]. Cette addition permet d’éviter la dégradation du B,,,,,, aux fortes te-

Chapitre 1: Rappels bibliographiques



- 16 -

neurs en étain. De plus, dans le cas du titane, elle augmente la cinétique de précipi-
tation de la phase A15 [20-23]. Ainsi, a la différence de NbTi, la plupart des

applications utilisent du Nb;Sn ternaire avecun Ty, del’ordre de 18 Ket un B,

cOm
de l'ordre de 28 T. En ce qui concerne la densité de courant critique, et comme pour
d’autres composés A15 tels que V;Ga [24], il a été démontré que les joints de grain
constituaient la source principale de sites d’ancrage des tubes de flux [25]. Pour ob-
tenir une densité de courant critique J; élevée, il convient donc de traiter Nb;Sn
de maniére a obtenir une structure la plus fine et la plus homogeéne possible, avec

des diameétres de grains entre 30 et 300 nm.

Comme nous 'avons
déja indiqué, l'une des
principales difficultés de

mise en oeuvre du nio-

bium-étain est sa fragili-
Nb:,Sn

té. De plus, il est connu (Ti, Ht, Ga)
Nbasn
depuis le début des an- (Ta, H) v, G

nées 1960, qu’a l'instar

V,Si
des autres composés su- NbySn
{Ti, Hf, Ga)
praconducteurs de la fa-
Nb, Sn
mille des Al15 sa (Te,H)

i 1 i L L i
-08 -08 =04

L 'l A i L
-0.2 0 02 04 08 08
Intrinsic Strain (%)

température  critique,

son induction magnéti-
Figure 11. Evolution de I'induction magnétique critique de

que critique de seconde |geconde espéce (normalisée a la valeur sans déformation)
espéce ainsi que sa den- | pour différents composés A1l5 sous une déformation
uniaxiale [26].

sité de courant critique

dépendent des contraintes appliquées et/ou du taux de déformation [24], [25]. La fi-
gure 11 montre I'évolution de I'induction magnétique critique de seconde espece en
fonction du taux de déformation (normalisée a la valeur sans déformation) pour dif-

férents composés A15 [26].

Une fois formé, il est donc impératif de manipuler Nb;Sn avec précaution, ce
qui nécessite des techniques de fabrication particulieres. Le niobium-étain est adap-
té a la génération d’inductions magnétiques de 10 a 21 T et est généralement refroidi

a I’hélium liquide pour tirer le meilleur parti de ses performances. Le niobium-étain
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est actuellement utilisé pour fabriquer les bobines internes des aimants pour la spec-
troscopie a Résonance Magnétique Nucléaire (RMN). Les systemes RMN les plus ré-
cents fonctionnent jusqu’a 900 MHz, ce qui correspond a une induction magnétique
maximale sur I'axe de 21,1 T [27]. Nb3Sn a aussi été utilisé de maniere massive pour
les conducteurs [28-29] des bobines modeles [30-31] réalisées dans le cadre des acti-
vités de conception et d’ingénierie ("Engineering Design Activités" ou EDA) du pro-
gramme international de réacteur thermonucléaire expérimental ("International

Thermonuclear Experimental Reactor" ou ITER) [32].

L.2. Brin composite multifilamentaire

Dans les applications pratiques, le supraconducteur est subdivisé en fins fila-
ments, torsadés et noyés dans une matrice de métal normal ayant une faible résisti-
vité a basse température (en général a base de cuivre de grande pureté répertorié
sous la dénomination "Oxygen-Free High-Conductivity" ou OFHC). Comme dé-
taillé ci-apres, la subdivision en fins filaments est nécessaire pour éliminer des ins-
tabilités dans le supraconducteur. Ces instabilités sont connues sous le nom de sauts
de flux. La torsade des filaments est introduite pour réduire les couplages interfila-
mentaires en champ magnétique variable, et la matrice de faible résistivité est utili-
sée pour détourner le courant lorsque les filaments transitent vers I'état normal
résistif. Cette dérivation est indispensable afin de limiter la dissipation de puissance
par effet Joule et I’échauffement du conducteur, car la résistivité des matériaux su-
praconducteurs dans I'état normal est en général beaucoup plus élevée que celle des
métaux classiques tels que le cuivre ou I’aluminium pur. La matrice joue également

un role dans la stabilisation du composite vis a vis des sauts de flux.

A1.2.a. Saut de flux

Le saut de flux est un phénomene néfaste qui a toujours limité I'utilisation de su-
praconducteurs massifs. Pour le décrire, on considere un filament supraconducteur
de section cylindrique soumis a une variation de I'induction magnétique extérieure.
Si le filament subit un échauffement local, cet échauffement va amener une baisse
de la densité de courant critique du brin. Au méme moment, une réorganisation des
vortex apparait et entraine leur déplacement. Ce déplacement s’accompagne d'une

dissipation de chaleur qui peut induire une perte de I'état supraconducteur.
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Un dimensionnement correct du diametre des filaments supraconducteurs per-
met d’éviter ces sauts de flux. Un modele développé par K. H. Mess et al. [33] permet

de déterminer le rayon maximum, r des filaments:

max’

C(T,-T
e
2
AN g e

Ou C est la chaleur spécifique par unité de volume du filament, T, la tempéra-
ture initiale, T la température critique du supraconducteur, p, la perméabilité ma-

gnétique du vide et J, la densité de courant critique du filament.

Par exemple, dans le cas de Nb,Sn, avec J, = 2-10"° Am? C = 1,2-10° J.m’
3KletT, = 16 K, on obtient r,, = 4 um [34]. Il est donc nécessaire de subdivi-
ser le supraconducteur en éléments de trés faibles rayons pour éviter le phénome-
ne de saut de flux d’ou la nécessité de fabriquer des brins composites
multifilamentaires. Une vue en coupe d'un brin en NbTi est donnée sur la photo 1.

Ce brin fabriqué par Alstom est utilisé pour le LHC.

Photo 1. Coupe d'un brin composite multifilamentaire
en NbTi fabriqué par Alstom et utilisé pour le LHC.
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U1.2.b. Protection en cas de transition

Les nombreux filaments de supraconducteur sont noyés dans une matrice métal-
lique le plus souvent en cuivre. Le cuivre est choisi pour ses bonnes propriétés de
conductivité électrique et thermique ainsi que pour sa ductilité qui facilite la fabri-
cation du brin composite. De plus, la bonne conductivité thermique de la matrice en
métal permet d’obtenir un refroidissement correct des filaments supraconducteurs.
La bonne conductivité électrique est tres utile pour la stabilité dynamique contre les
sauts de flux, mais elle permet également de protéger le brin en cas de transition. En
effet, a I'état normal, le supraconducteur étant beaucoup plus résistif que le cuivre,
ce dernier sert de chemin parallele au courant lors de la transition d'un filament. Le
courant se redistribue dans les autres filaments en permettant au filament ayant
transité de retrouver son état supraconducteur. Le cuivre sert également a éviter une
élévation trop importante de la température. Ce phénomene sera développé dans

I'étude des mesures de courant du chapitre V.

AL.2.c. méthodes d’élaboration

La premiere tentative de fabrication d’un conducteur en Nb;Sn a été effectuée par
Kunzler et al. en 1961 [35]. IIs ont compacté des poudres de niobium et d’étain dans
un tube en étain puis étiré le tube jusqu’a obtenir un brin. Puis en 1964, Hanak pro-
posa une technique de CVD (Chemical Vapor Deposition) pour déposer le Nb;Sn
sur des substrats en forme de ruban [36]. Actuellement, il existe différents procédés
industriels de fabrication des brins composites en Nb3Sn que nous allons décrire par
la suite. Il est cependant nécessaire d’insister sur la difficulté de fabriquer ces con-
ducteurs. En raison de sa tres grande fragilité, il n’est pas envisageable de faire subir
des opérations d’étirage ou de filetage post-synthese au Nb-5n sans le détériorer.
Les différentes techniques conditionnent les éléments nécessaires a la formation du
brin. Ainsi, toute les opérations mécaniques doivent étre effectuées avant le traite-

ment thermique nécessaire a la formation de Nb3Sn.
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e Méthode du bronze

Pour cette méthode de fabrica-
tion du brin composite, des bar-
reaux de niobium pur ou
possédant un faible pourcentage
de tantale (ou de titane) sont intro-
duits dans un tube en bronze [37].
Apres extrusion, les billettes sont
étirées jusqu'a former des bar-
reaux hexagonaux. Elles sont in-
troduites dans un nouveau tube
en bronze et de nouveau extru-

dées et étirées jusqu’a I'obtention

de la taille désirée (photo 2). Un photo 2. Fil de niobium dans une matrice en bron-
ze. Le traitement thermique a 650°C permet le dif-

traitement thermique a 650°C per-
fusion del’étain du bronze pour former le Nb3Sn.

met a ’étain du bronze de diffuser

a travers le niobium pour former le composé Nb;Sn.

L’inconvénient de cette méthode provient du durcissement des alliages pendant
les phases mécaniques de mise en forme nécessitant un grand nombre de recuits in-
termédiaires. Pendant ces recuits, il peut apparaitre une préréaction entre le nio-
bium et I'étain amenant des phases indésirables pendant la fabrication [38]. Un
autre probleme est la limite de dissolution de 1’étain dans le bronze afin qu’il posse-
de les propriétés mécaniques adéquates en terme de dureté. En effet, le pourcentage
maximum d’étain dans le bronze est d’environ 14% en masse et cette faible concen-

tration nuit a la réaction complete des filaments de niobium [39].

L’ajout d"une faible quantité de tantale ou de titane accentue la cinétique de for-
mation de Nb3Sn et permet d’augmenter sensiblement les performances du maté-
riau supraconducteur a haut champ (> 12 T) [40]. Les atomes de tantale (ou titane)
et de niobium sont en effet completement miscibles, ils peuvent occuper indifférem-
ment les sites du niobium sans effet sur la taille du réseau ni modifier la ductilité ou

augmenter l"écrouissage [41].
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e Méthode du "Modified Jelly Roll"

Des grillages de niobium pur (ou d’alliage de niobium) sont interfoliés avec des
feuilles de bronzes formant un "Jelly Roll" [42]. Ce dernier est enroulé autour d'un
barreau d’étain puis 1’'ensemble est inséré dans un tube en cuivre. Une ou plusieurs
barrieres antidiffusions sont placées entre le Jelly Roll et le cuivre pour empécher
I’étain de venir polluer le cuivre. La billette formée est alors étirée jusqu’a former un
barreau hexagonal. Ces barreaux sont introduits dans un tube de cuivre et a nou-
veau extrudés et étirés jusqu’a la taille désirée. Pendant le traitement thermique a

700°C, I’étain diffuse a travers le bronze pour former le Nb;Sn (photo 3).

C’est potentiellement la
méthode la moins onéreu-
se et elle permet d’obtenir
des densités de courant

critique J, tres élevées

avec des valeurs proches
de 3000 A/mm? & 4,2 K et

12 T pour le non cuivre,

mais le diametre des fila- Photo 3. Brin constitué d’un treillis de niobium roulé

ments est difficile a contro- avec une feuille de bronze avant le traitement thermique
ler [43] nécessaire a la formation du Nb3Sn. Un grossissement
) montre clairement la structure multifilamentaire [44].

e Méthode de lI'étain interne

Les barreaux de niobium (pur ou alliage) sont introduits dans une matrice de cui-
vre préalablement usinée et contenant un bain d’étain. Un ensemble de billettes est
étiré puis placé dans un autre tube en cuivre. Une ou plusieurs barrieres de diffusion
sont placées entre les billettes et la couronne extérieure de cuivre. Le brin est par la
suite étiré jusqu’a la taille finale (photo 4), puis il subit un traitement thermique
pour permettre la diffusion de 1’étain a travers la matrice de cuivre et ainsi former
le composé Nb;Sn. Le traitement thermique typique correspond a une montée de
6°C par heure jusqu’a 660°C suivi d'un palier de 240 heures a 660°C sous un débit

de gaz inerte (ou sous vide) [45].
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La méthode de I’étain interne, comparativement a celle du bronze, élimine les
traitements thermiques d’adoucissement pendant la fabrication du fil et permet de
fabriquer des billettes avec une plus grande densité de filaments de niobium afin
d’augmenter J. dans le non cuivre, grace a une quantité d’étain disponible non li-

mitée a celle du bronze.

Photo 4. brin non réagi constitué de filaments de nio-
bium entourant une piscine d’étain dans une matrice
en cuivre avec une barriére en tantale (Alstom) .

Cependant, cette méthode possede un désavantage lié a 'augmentation de la
densité des filaments. La diminution des distances interfilamentaires peut favoriser
des pontages entre filaments (photo 5a) pendant le traitement thermique. Il en ré-
sultera une aimantation indésirable car ce pontage va induire un comportement ma-
gnétique collectif des filaments pontés pouvant entrainer des sauts de flux a bas
champ et des aimantations élevées a fort champ [46]. Ce probleme de pontage peut
étre résolu en espacant davantage les filaments, ce qui diminuera irrémédiablement
J., ou enimplantant des barrieres de diffusion supplémentaires de fagon a isoler les

petits groupes de filaments (photo 5b).
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Photo 5. Phénomene de pontage des filaments avec la méthode
d 1’étain interne apres le traitement thermique (CEA-Saclay)
(a). Une augmentation des sous-éléments entourés d'une bar-

riere de diffusion permet de limiter le phénomeéne (Université
de Milan) (b).

Plusieurs programmes de R&D, lancés par différents fabricants a travers le mon-
de comme IGC au USA, Mitsubishi au Japon ou encore Alstom en France, existent
pour améliorer cette technique. L’un des enjeux est de parvenir a augmenter la den-
sité de courant critique dans le non cuivre tout en diminuant le diametre effectif des

filaments.
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* Méthode des poudres ou "powder in tube"

Parmi les autres méthodes de production de fils Nb;Sn, on trouve divers procé-
dés utilisant des précurseurs sous forme de poudres agglomérées dans des tubes

(procédés dits du "Powder In Tube" ou PIT).

Le seul de ces procédés qui
ait été développé a une échelle
quasi industrielle est celui mis
au point a la fin des années
1970 par le Centre Néerlandais
de Recherche sur I'Energie
("Energy research Center of the
Netherlands" ou ECN), localisé
a Petten [47].

Pour cette méthode, de la

s o bt < ‘-‘ e :’
LA
de cuivre [48]. Le mélange est Photo 6. Brin non réagi par la méthode "powder in tu-

be", les fils sont constitués de tubes de niobium rem-
plis de poudre de Nb,Sn (Université de Twente).

poudre pure de Nb,Sn est mé-

langée a de la poudre d’étain et

compacté dans un tube de nio-
bium lui méme inséré dans un
tube de cuivre. Cet assemblage correspond a une billette monofilamentaire. Il est en-
suite étiré pour produire une tige de petit diametre. Ces tiges sont par la suite insé-
rées dans un tube en cuivre avec un barreau en cuivre au centre puis I’ensemble est
étiré pour former un brin multifilamentaire (photo 6). Contrairement aux méthodes
précédentes, la réaction de formation du Nb;Sn a lieu en deux étapes avec dans un

premier temps, la formation de Nb¢Sn; suivie par la précipitation de Nb;Sn [48].

Ce procédé présente trois avantages: une qualité de 1’agencement des billettes
monofilamentaires permettant d’obtenir de fortes valeurs de J;, la possibilité de
prédire et de contrdler les effets d’aimantations ainsi que la briéveté du traitement
thermique grace a une proximité des sources d’étain et des tubes de niobium. Ce-
pendant, cette méthode reste relativement cotliteuse comparativement a celle de

I’étain interne.
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JI.3. Cables de Rutherford

La plupart des grands aimants supra-
conducteurs sont bobinés avec des cables
conducteurs de type Rutherford. Il s’agit
d’un cable plat, légerement trapézoidal,

constitué de plusieurs dizaines de brins

t
igure 12. Cable de Rutherford constitué
schématisées sur la figure 12 [49]. Cette |d’un ensemble de brins conducteurs.

torsadés répartis en 2 couches telles que

forme trapézoidale est liée a la géométrie voulue par la conception des aimants. Un
exemple de cable constitué de 36 brins composites de Nb3Sn est donné sur la photo
7. Ce type de cable a été développé au début des années 70 au laboratoire de Ruther-
ford Appleton, au Royaume Uni [50]. Ils I’ont principalement employé pour la réa-
lisation d’aimants dipolaires ou quadripolaires pour accélérateurs de particules. La
forme trapézoidale permet la réalisation de bobines de type cos® ou c0s26 ou les

conducteurs sont situés en arche autour du faisceau [51].

Photo 7. Cable de Rutherford constitué de 36 brins de
Nb;Sn répartis sur deux couches.

Un cable multi-brins de type Rutherford possede au moins quatre avantages sur

I'utilisation d"un conducteur monolithique:

(1) La possibilité d’appliquer un faible rayon de courbure aux extrémités des bobi-
nes.

(2) Le nombre de spires nécessaire a la réalisation de I'aimant est limité, ce qui faci-
lite grandement la phase de bobinage.

(3) La redistribution du courant entre les brins est possible dans le cas d'un défaut
ou lorsqu’un brin transite.

(4) L'inductance de la bobine est bien plus faible. En effet, une bobine réalisée avec

un cable a N brins posséde une inductance N? fois plus faible que celle d’une
bobine similaire réalisée avec un seul brin. Une diminution de l'inductance
diminue la tension nécessaire au générateur pour monter I'aimant a son courant
de fonctionnement en un temps donné. Elle limite également la tension maxi-
male a la terre en cas de transition.
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Le grand inconvénient de l'utilisation de ce type de cable multi-brin est la tres
grande valeur du courant de fonctionnement. Ce courant requiert un puissant géné-

rateur de courant et des amenées de courant adéquates.

On définit un taux de compaction I pour les cables de Rutherford. Ce taux doit
étre suffisamment élevé pour assurer une bonne stabilité mécanique et une grande
densité de courant. Il doit cependant étre assez faible pour laissez du vide afin de

permettre un bon passage de I'hélium:

2
r= N~d

2-(2C)- hm - COS¢
Ou N est le nombre de brin, d est le diametre, 2C la largeur du cable, h,, la hau-

(3)

teur moyenne du cable et ¢ 1'angle de cablage. ¢ est défini par:

tand = 2¢ 4)

L
Ou L est le pas de torsade du cable.

Les dimensions externes du cable doivent étre rigoureusement controlées afin

d’obtenir la géométrie désirée pour le bobinage et une bonne cohésion mécanique.

Avec la géométrie de Rutherford,

il apparait un critere de résistance

inter-brin. Les contacts entres

brins sont décrits sous forme de ré-

sistances [52-53]. Deux types de ré-

sistances sont décrits (figure 13).

e [es résistances de croisement
R., localisées aux croisements

entre les brins des 2 couches.

Figure 13. Modele de résistance interbrins dans | ¢ [,eg résistance adjacentes R,

un cable de Rutherford [51]. . . .
qui apparaissent entre les brins

adjacents d’une méme couche.

Les résistances interbrins ne doivent pas étre trop faibles (Rc) pour limiter les cou-
rants de couplages interbrins qui entrainent des distorsion de champs. Mais ces ré-
sistances (Ra) ne doivent pas étre trop grandes pour permettre une redistribution du
courant entre brins en cas de transition [54]. Pour contrdler leur valeur, il est possi-

ble de chromer le brin ou de placer un feuillard isolant entre les deux couches.
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Figure 14. Schéma d’une cableuse pour la fabrication de cables de Rutherford
[48].

La figure 14 montre un exemple de cableuse utilisée pour fabriquer les cables de
Rutherford [49]. La machine est constituée d'un grand tambour sur lequel sont po-
sitionnées les bobines de fils composites. Les brins sont guidés et torsadés autour
d’une forme cylindrique biseautée (forme de lame de couteau). Le cable obtient la
géométrie désirée grace a un systeme de quatre galets disposés a des angles bien

précis qui I'écrasent. Ces galets sont nommeés "tétes de turc".

La mise en forme des brins composites en un cable de Rutherford fait apparaitre
une dégradation de la densité de courant critique. En général, la densité de courant
critique mesurée sur un brin extrait d"un cable est plus faible que celui mesuré sur
un brin avant cablage. Cette dégradation provient des segments ou le brin est tordu,
sur les cotés du cable. Dans le cas du Nb;Sn, elle est attribuée a des cassures des bar-
rieres de diffusion qui entrainent des fuites d’étain et des réactions incompletes du
brin. En pratique, il est possible de limiter cette dégradation a quelques pourcents
[55]. De plus, le fait d’extraire un fil cable pour mesurer le courant critique nécessite
de lui imposer une déformation inverse qui accentue probablement les dégrada-

tions internes.
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JII. Fabrication des aimants d’accélérateur en Nb.Sn

Les propriétés supraconductrices du Nb;Sn a haut champ magnétique comparées
a celle du NbTi permettent d’envisager le développement d’aimants quadripolaires
courts et de forte puissance, pour les régions d’intéractions d'un grand accélérateur
de particules comme le LHC [56]. Dans le cas de l'accélérateur linéaire TESLA,
I’aimant quadripolaire sera situé a l'intérieur du détecteur et devra travailler en plus
de son champ propre, sous un champ externe de 4 T [57]. Ces applications montrent
les limites actuelles de la technologie NbTi par rapport aux possibilités qu’offre le
Nb3Sn.

JI1.1. Description d’un quadripole.

Les aimants a champ quadripo-
laire sont constitués de quatre bobi- @ \_U,

nes a deux couches constituées de \m
cables de type Rutherford. Les con- @

t—

ducteurs sont positionnés pour ob- — ’;:"Jg,‘_'_-””._a_
:‘—-—.
. . . . —] e
tenir une distribution de courant en W G ==r

cos26. Cette distribution permet %% %
de focaliser le faisceau de particu- é% \%

les. Cependant, en pratique, il n’est

pas possible d’obtenir cette distri- Wﬁm \_M\w

bution. Elle est alors approchée par

Figure 15. section d’un quadripdle du LHC [57].

une distribution dite "en coquille"
dont un exemple est donné sur la figure 15 avec la section d’ouverture d"un quadri-
pOle du LHC [58]. Ces bobines sont retenues mécaniquement par des frettes consti-
tuées d’empilements de colliers en acier inoxydable amagnétique. Ces dernieres
sont fixées par huit clavettes et permettent de reprendre toutes les forces de Lorentz

et de limiter ainsi le déplacement et la déformation des bobines.

IIL.2. Bobinage du niobium étain

Nous avons vu précédemment que les caractéristiques intermétalliques du
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Nb;Sn le rendent fragile. De plus, ses propriétés supraconductrices sont sensibles a
la déformation. Le maintien de ces propriétés affecte la mise en ceuvre des brins
composites par rapport au brin de niobium titane. Il est donc nécessaire de minimi-

ser les déformations pour réaliser un bobinage.

Dans certains dispositifs, il est possible de déformer le matériau sans dégrader de
facon dramatique la valeur de la densité de courant critique du conducteur [59].
Dans ce cas, le traitement thermique est appliqué sur le conducteur avant de le bo-
biner. Cette technique est connue sous le nom de "React and Wind" mais elle néces-

site de faibles angles de déformation.

Dans le cas de dispositifs comme les quadripdles, les déformations sont trop im-
portantes et il est alors nécessaire d’appliquer le traitement thermique sur la bobine
déja formée. Cette technique est appelée "Wind and React". Plusieurs dipdles ont été
développés avec succes par cette méthode dans les années 1990. L'université de
Twente a fabriqué en 1995, un dipdle cosb, qui a atteint un champ supérieur a 11 T
a 4,2 K [60]. En 1997, Le LBNL a testé un autre dipdle cosq qui a développé un
champ de 13,5 T a 1,8 K puis un autre modele leur a permis d’atteindre un champ

de 14,7 T a 4,2 K [61,62].

La principale difficulté pour réaliser une bobine en Nb;Sn par la technique "Wind
and React" provient de I'isolation électrique. Dans le cas du NbTi, le conducteur est
préalablement recouvert d’une couche composée d’un film de polyimide. Un traite-
ment thermique a 180°C permet d’obtenir une polymérisation du ruban isolant et
amene la tenue mécanique. Dans le cas du NbsSn, le traitement thermique interdit
I'emploi de composés organiques tels que les polyimides. De plus, sous atmosphere
inerte, les composés organiques constituent une importante source de carbone, élé-
ment critique pour obtenir une isolation électrique efficace. Généralement, 1'isola-
tion de bobine en Nb3Sn par la méthode "Wind and React" est donc réalisée en deux
étapes:

* Le cable est enrubanné par une fibre minérale avant d’étre bobiné et traité ther-
miquement

* Apres le traitement thermique, la bobine est transférée dans un moule pour étre
imprégnée d"une résine de type époxy. Cette phase s’avere tres délicate car au
moment du transfert, la bobine ne possede aucune tenue mécanique et il existe
d’importants risques de détériorer de maniere critique le conducteur.
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La fibre minérale a différents roles. Elle permet d’espacer les conducteurs afin de
faciliter 'imprégnation de résine. Elle limite également la propagation des fissures
dans la résine grace a une structure composite. Enfin, sans cette fibre, il serait égale-
ment tres délicat de positionner correctement les cable nus, la géométrie étant un
point primordial pour obtenir un champ homogene. La résine époxy procure une
bonne rigidité au bobinage, que ce soit a la température ambiante ou dans I'hélium
a 4,2 K. Elle augmente également de facon significative 1'isolation électrique entre
conducteurs avec une tension de claquage qui dépasse 10 kV.mm™ dans I'hélium li-

quide.

Enrubannage du cable conducteur:

Un probleme s’est rapidement posé sur le choix de la fibre minérale qui doit pos-

séder les propriétés adéquates:

* Elle doit supporter un cycle a température élevé (celui du Nb;Sn).

* Elle doit étre la plus fine possible pour permettre une densité de courant totale
maximum dans la bobine.

¢ Elle doit étre facile a enrubanner pour éviter des déformations néfastes a un bon
positionnement.

Le choix s’est rapidement porté sur des fibre
de verres de type R ou E qui sont des verres cons-
L, L, . . Cable de Rutherford
titués d'une majorité de silice SiO, (entre 55 et
60% en masse), d’agent de fusion tel que Ca0 ou
MgO (entre 15 et 25% en masse) ainsi que de sta-

bilisant pour augmenter les propriétés de la fibre

tel que AL,O; pour la tenue mécanique et B,0; k/

Figure 16. Le cable conducteur

est isolé par un recouvrement a
température de recristallisation plus élevée |509% d’une fibre minérale.

pour la tenue électrique. Le verre R possede un

(750°C) comparé au verre E (650°C) ainsi qu'une
tres faible quantité de bore qui est néfaste en cas de radiations. Le principal proble-
me de ces rubans de verres commerciaux provient de leur épaisseur relativement
importante de 0,1 mm. Pour enrubanner un conducteur correctement, il est néces-
saire d’effectuer un recouvrement de 50% ce qui double I'épaisseur de 'isolant (Fi-
gure 16) a 0,2 mm. Cette épaisseur est considérée comme excessive pour la majorité

des bobinages.
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Pour éviter ce probleme, différentes solutions ont été proposées:

L’équipe du DAPNIA/SACM de Saclay a utilisé une fibre en quartz (99,5% en
masse de SiO,) qui possede une température de recristallisation d’environ 1200°C
dont I'épaisseur du ruban est de 60 um, mais elle s’est avérée trop délicate a mettre
en ceuvre [63] en raison d"une trop grande fragilité apres le désensimage de la fibre.
Rappelons que le désensimage permet d’éliminer toute trace des organiques qui
avaient été placés sur la fibre pour permettre son tissage. Une explication plus com-

plete sur I'intérét du désensimage et ses conséquences est fournie dans le chapitre II.

Le LBNL, utilise un manchon en fibre de verre qui est glissé sur le conducteur
avant d’effectuer le bobinage. Cette technique permet d’obtenir une épaisseur d’en-
viron 110 um par face de conducteur sous 14 MPa [64]. Cette technique permet
d’isoler 250 metres de cable. Pour une plus grande longueur, il serait nécessaire de

tisser directement le manchon sur le conducteur.

L’Université de Twente utilise une feuille de mica replié qui permet de recouvrir
une face de conducteur ainsi que les petits cotés [65]. Un ruban de verre R est enru-
banné avec un recouvrement a 0% autour de 'ensemble conducteur + mica. Cette
méthode donne une isolation de 140 um par face de conducteur. Cependant, le mica
et le ruban doivent étre positionnés manuellement et le feuillet de mica tend a se dé-

laminer apres le traitement thermique.

Imprégnation de résine:

L’imprégnation sous vide de résine pour isoler les aimants supraconducteurs est
souvent utilisée et il existe des résines d’époxy produites commercialement pour
cette application [66-67]. La configuration du moule d’imprégnation dépend de la
géomeétrie de la bobine. Les tolérances de ce moule sont tres étroites afin de permet-
tre un parfait positionnement des conducteurs bobinés. De plus, il est important de
rappeler que la phase de transfert du bobinage au moule d’imprégnation est une

phase délicate qui peut facilement détériorer le bobinage.

Isolations innovantes:

Pour se soustraire aux nombreuses difficultés de fabrication d’une bobine en
Nb;Sn par la méthode "Wind and React", quelques projets de recherche ont dévelop-

pé des méthodes innovantes, avec plus ou moins de réussite, pour faciliter la mise
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en oeuvre de l'isolation sur une bobine en niobium étain. Le plus abouti a ce jour,
est le projet de la société CTD (Composite Technology Development), projet soute-

nu par le Fermilab.

CTD a développé deux familles de matériaux
isolants pour la technique Wind and React [67-

69]. La premiere technique utilise une isolation

hybride organique/inorganique: dans un pre-

Photo 8. Ruban inorganique
CF100 développé par CTD.

mier temps, un ruban inorganique dénommé
CF100 (photo 8) est imprégné d"une solution cé-
ramique nommeée CTD-1002x qui permet de recouvrir le cable conducteur de manie-
re similaire aux rubans de verres. L’ensemble doit subir un court traitement
thermique de quelques heures a plus de 100°C qui procure une cohésion mécanique
correcte de la bobine. Ce traitement est suffisamment faible pour ne pas entrainer
une réaction du brin composite non réagi. Le bobinage subit par la suite le traite-
ment thermique a plus de 650°C nécessaire a la formation de Nb;Sn. La couche de
céramique devenant poreuse a la suite de ce traitement thermique, une imprégna-
tion de résine est toujours nécessaire pour amener une isolation électrique et une co-
hésion mécanique adaptées aux contraintes de I’aimant. Cette résine est référencée
sous la dénomination CTD-101k. L’épaisseur de l'isolation entre les conducteurs est
suffisamment faible et les premiers pdles ont été fabriqués au Fermilab. Cependant
cette méthode utilise toujours la phase d’imprégnation cotiteuse. Il faut cependant
remarquer qu’apres la réaction du Nb;Sn, la bobine possede une certaine tenue qui
limite les risques de détérioration du conducteur pendant la phase de transfert. CTD
a également lancé un programme de développement sur une isolation toute cérami-
que, ne nécessitant pas de phase d'imprégnation. Cependant ce projet n’a pas encore

abouti et il est probable que le développement soit toujours en cours.

La voie de synthese par la méthode sol-gel est développée par E. Célik et al. du
laboratoire National High Magnetic Laboratory de I'Université de Floride [70]. Cet-
te méthode bien connue permet de synthétiser des couches minces de matériaux cé-
ramiques a des températures relativement faibles. Leur technique permet de
déposer directement la couche d’isolation sur le cable conducteur en le faisant cir-
culer dans un sol stable, de différentes natures, pour former divers oxydes tel que

ZrO,. Le cable imprégné circule dans un tube chauffant avec différentes zones de
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température variant de 300 a 650°C afin d’évaporer les solvants et de densifier le dé-
pot. Un certain nombre de passages est nécessaire pour avoir un dépdt homogene
d’une centaine de um. Cette méthode reste relativement complexe et délicate a met-
tre en ceuvre dans le cas de grands aimants car elle nécessite une mise en forme ra-
pide du cable isolé. De plus, ce systeme n’amene pas réellement une tenue
mécanique et se limite a une bonne isolation électrique. Leurs derniers travaux mon-
trent que I'équipe de Célik s’oriente vers I'isolation de supraconducteurs HTS dont
la préparation a plus haute température facilite 'emploi de céramiques comme sys-

témes d’isolations [71-72].

On peut également noter le développement d’isolations par des techniques de
CVD (Chemical Vapor Deposition) qui utilisent également des oxydes tel la zircone
[73-74]. Ces méthodes sont relativement proches de la technique sol-gel car faisant
appel a une isolation directe du cable conducteur et restent donc relativement com-
plexes a mettre en ceuvre. Comme pour le sol-gel, les températures de synthese des

supraconducteurs HTS sont plus adaptées a ces différentes techniques.

Cette these a débuté avec la problématique présentée dans le présent chapitre:
comment développer une isolation nouvelle des cables supraconducteurs a base
de niobium-étain ? La solution retenue lors des différentes études préliminaires
consistait a employer une solution céramique permettant I'imprégnation du ruban
de fibre de verre, le maintien a cru de ce gainage et la céramisation de I’ensemble
lors du traitement thermique de synthese de l'alliage. Mon travail, s’appuyant sur
des études antérieures effectuées au CEA Saclay et a 'I[EM, a donc consisté a définir
quelle composition céramique pouvait convenir pour le dépot et la céramisation
dans les conditions de préparation de Nb3Sn, comment mettre en forme le ruban cé-
ramique et quelle était 'influence de ce nouveau type de gainage sur les propriétés
finales du cable supraconducteurs. Ces différents points sont abordés dans les cha-
pitres successifs. Le chapitre 2 présente la formulation céramique, le chapitre 3, le
dispositif d’enrubannage, le chapitre 4 décrit la céramisation de I’ensemble et le cha-
pitre 5 traite des tests électriques et magnétiques effectuées sur une premiere bobine

test.
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Chapitre I1: Etude des suspensions céramiques

I. Préparation de la barbotine céramique d'imprégnation

Le principe de fabrication retenu depuis le début de cette étude, a été celui de
l'imprégnation d'un ruban minéral. Le ruban permet de satisfaire deux conditions,
celle de cohésion de I'ensemble, avant traitement thermique, et celle de la contrainte

dimensionnelle d'écartement entre les spires de la bobine.

Un cahier des charges strict a été défini pour la mise en ceuvre de 1'isolation dans

un aimant de type quadripdle:

¢ Un traitement thermique imposé par la réaction du supraconducteur Nb;Sn de
660°C pendant une durée de 300 heures sous atmosphere inerte.
* Une épaisseur d'isolation de 130 um sous 80 MPa a 4,2 K par face de conducteur.

¢ Une bonne tenue mécanique du conducteur isolé apres le traitement thermique
résistant a plusieurs cycles de compression de 100 MPa a température ambiante
etde 70 MPa a 4,2 K.

¢ Pas de dégradation apres des cycles thermiques répétés entre la température
ambiante et 4,2 K.

* Une bonne tenue diélectrique typiquement de 75 V entre chaque spire de con-
ducteur.

¢ Une bonne tenue au rayonnement.

* Une porosité de l'isolation a I'hélium pour faciliter le refroidissement du maté-
riau supraconducteur.

.I1. Rappels sur les essais précédents et le but de I’étude

Les premiers essais portant sur ce theme, ont eu pour but d'inventorier parmi les
composants minéraux, ceux pouvant étre retenus comme candidats. Les criteres de
sélection étaient basés sur 1'obtention d'une couche homogene imprégnée dans le
ruban minéral, sans détérioration du support de cuivre lors du dép6t ou au cours

du traitement thermique.

A l'issue de cette premiere phase, une premiere composition, basée sur l'utilisa-
tion d'un oxyhydroxyde d'aluminium, la boehmite, a été retenue. Les tests initiaux
d'imprégnation d'un ruban de fibre de verre par une solution de précurseurs céra-
miques ont donc été effectués avec des solutions composées de mica, de boehmite
et d'eau acidifiée. Ces composants avaient été choisis car le mica présente une mor-
phologie lamellaire, donc des propriétés théoriquement filmogenes, et qu’il consti-
tue un excellent isolant électrique alors que la boehmite, se gélifiant en milieu acide,

devait constituer la matrice minérale permettant la tenue a cru.
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Les essais d'imprégnation du ruban furent encourageants, mais le ruban impré-
gné restait peu manipulable apres séchage du dépot. De plus, aucune cohésion
n'était obtenue apres traitement thermique. Ce premier systéme a été ensuite amé-
lioré en modifiant la composition (suppression du mica) et en tentant I'ajout de quel-
ques additifs organiques pour améliorer la mise en forme. Il faut noter que
I'addition d'additifs organiques de mise en forme était en contradiction avec le ca-
hier des charges initial, mais qu'il paraissait peu probable a I'époque, qu'on puisse
obtenir un systeme uniquement céramique présentant les caractéristiques de plasti-

cité a cru souhaitées.

Suite a cette étude, un travail destiné a explorer les possibilités offertes par les
alumino-silicates lamellaires a été entrepris. En effet, ces argiles possedent d'excel-
lentes propriétés plastifiantes et I'on pouvait espérer que leur utilisation se substi-
tuerait a l'addition des additifs organiques précédemment utilisés. Lors d'une
premiere étude, le minéral choisi fut le kaolin. Cette étude a permis une avancée no-
table dans le travail car elle a démontré que I'ajout d'une argile possédant de bonnes
propriétés plastifiantes permettait de s'affranchir de plastifiants organiques qui en-
traineraient la formation de résidus carbonés néfastes a une bonne isolation électri-
que lors du traitement thermique de synthese du supraconducteur. L'ajout du
kaolin ne permettant pas a lui seul d'assurer une céramisation de la gaine lors du
traitement thermique, la nécessité de lui adjoindre un fondant de type fritte de verre
a été établie.

L'étude présente a donc débuté avec les impératifs suivants:

¢ explorer parmi les diverses sources potentielles d’argiles, celles qui présente-
raient la meilleure compatibilité.

* trouver une formulation adéquate d'un mélange argile:fritte:eau, permettant
d’assurer I'imprégnation correcte des rubans de fibre de verre, une plasticité a
cru permettant les mises en forme sur le cable conducteur, et enfin une céramisa-
tion complete de la gaine sans formation de résidus néfastes au fonctionnement.

o effectuer les essais de résistance mécanique et de propriétés magnétiques sur un
premier systéme test.

.I.2. Morphologie des matiéres premiéres

La fritte de verre retenue, de type 2495F provient de la société Johnson & Mattey.
Elle possede un point de fusion de 538°C, suffisamment bas pour permettre une
réaction pendant le traitement thermique de formation du supraconducteur. De
plus, elle ne contient pas de bore, un élément habituellement constitutif de ce type
de matériau, mais qui a la propriété de diffuser sous 'effet de radiations, ce qui peut

étre néfaste a la tenue de l'isolation dans certains dispositifs.
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La fritte de verre devant procurer la
cohésion mécanique entre les particules
d'argile, apres le traitement thermique,
elle doit pouvoir étre dispersée au mieux
dans la composition initiale. Une analy-
se par Microscopie Electronique a Ba-
layage (MEB) (photo 1) montre qu'elle
est constituée de particules anguleuses
de 30 pm maximum mais avec une forte

répartition de particules inférieures a 10

um. La diminution de la taille des parti- MEB de la fritte de verre.

Photo 1. Observation
cules doit améliorer 'homogénéité des
solutions ainsi que la densification apres le traitement thermique mais divers essais

de broyage ne nous ont pas permis de diminuer cette répartition granulométrique.

Les argiles ont été choisies pour leurs propriétés plastifiantes devant permettre
une bonne tenue du dépdt, ainsi qu'une bonne plasticité du ruban apres séchage.
Quatre types d'argiles ont été étudiés. Il s’agit de deux argiles de la famille des kao-
lins (le kaolin BIP de Beauvoir et le kaolin CGU-nano qui possede la particularité
d'étre exfolié industriellement) et de deux argiles de la famille des montmorillonites
produites par la société Arvel S.A (les montmorillonites nommées Expans et Arvel).

W s Fﬁ;‘f
Photo 2. Observations MEB du

Les poudres ont été caractérisées par MEB (photos 2 et 3). Les kaolins sont cons-
titués de feuillets paralleles d'environ 3 um pour le kaolin BIP et 0,5 um pour le kao-
lin CGU, le traitement d'exfoliation lui ayant donné une répartition tres homogene.
Les montmorillonites sont constituées de petits feuillets d'environ 100 nm qui, con-
trairement aux kaolins, forment des agrégats désordonnés de taille relativement im-
portante. La faible charge de ces feuillets ainsi que leur bonne affinité avec I'eau

doivent permettre une séparation aisée de ces particules en milieu aqueux.
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Photo 3. Observations MEB de la montmorillonite Arvel (a) et Expans

JI. Etude des suspensions

Il est important que le ruban, une fois imprégné, possede une bonne tenue a la
déformation a cru afin que le dépdt céramique ne soit pas détérioré pendant l'enru-
bannage des cables conducteurs. L'argile confere la plasticité attendue dans ce revé-
tement. Parallelement, la cohésion mécanique, qui doit apparaitre apres le
traitement thermique, ne peut étre amenée que par la fusion ultérieure de la fritte de
verre. Chacun des constituants minéraux procure donc une propriété complémen-
taire et I'apport en exces de I'un d'entre eux peut nuire a I'action de I'autre. On doit
donc trouver les proportions entre argile et fritte permettant d'obtenir de fagon con-
venable, ces deux effets. De plus, la qualité du dépdt initial étant dépendante de la
viscosité de la solution d'imprégnation, cette viscosité peut étre adaptée en variant
d’une part les proportions en matiere minérale (fritte et argile) et d’autre part, en va-

riant la quantité totale de matiere minérale dispersée dans I'eau.

Afin d'explorer au mieux l'éventail des possibilités, nous avons choisi d'étudier
ces compositions par des plans de mélanges définis dans le diagramme ternaire
eau:argile:fritte. Cette étude a eu pour but de déterminer par un minimum de tests,
le domaine de composition qui sera le plus adapté pour remplir les conditions
fixées. Dans ce but, nous avons déterminé un certain nombre d'indicateurs nous per-
mettant d'évaluer de maniere plus fine, l'influence des différents composants de la

solution d'enrubannage. Ces indicateurs sont les suivants:

* Le comportement rhéologique de la barbotine (mesurable).

La qualité d'imprégnation du ruban (observable).

La plasticité du ruban apres séchage (observable).

La cohésion d'empilement de ruban apres traitement thermique (observable).

Une étude préliminaire ayant montré que chaque type d'argile possédait des pro-

priétés particulieres en suspension, nous avons dii définir un plan de mélange pour
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chaque argile. Le domaine du diagramme de phase retenu a été le plus large possi-
ble tout en restant cohérent avec les propriétés attendues. Il était en effet inutile
d'étudier des barbotines de viscosité trop faible ou trop forte qui ne satisferaient pas
de manieére évidente aux conditions de dépdt sur le ruban de verre. Des composi-
tions possédant une trop faible quantité de fritte de verre, et qui ne permettraient

pas la céramisation ultérieure, ont été également rejetées.

Les plans de mélanges sont étudiés sur des diagrammes ternaires de composition
argile: fritte: eau. La nature de l'argile est le seul constituant qui differe entre chaque
plan de mélange. Le comportement rhéologique a été analysé avec un rhéometre de
type couette (volume de solution de 50 ml), la vitesse de cisaillement augmentant
progressivement de 0 2 800 s'. Cinquante points de mesures ont été enregistrés avec
une stabilisation de 5 secondes de la vitesse de cisaillement avant chaque mesure.

La courbe de descente est analysée de maniére similaire, de 800 2 0 s
JL.1. Préparation des suspensions.

Un protocole de préparation des barbotines a été préalablement défini pour assu-
rer la meilleure reproductibilité des mesures. Considérant que la dispersion des
constituants ainsi que le temps de séjour en solution pourraient potentiellement
jouer sur les propriétés rhéologiques, ce protocole a été respecté pour toutes les me-
sures. Chaque mélange est effectué dans un flacon en polyéthylene de 500 ml selon

le protocole suivant:

¢ La fritte de verre est mélangée a I'eau avec un agitateur magnétique. Il est néces-
saire de maintenir une agitation forte pour éviter la sédimentation des particules
de verre qui ont tendance a s'agglomérer fortement en solution et former une
pate compacte.

* Le mélange est traité sous agitation par un canon a ultrasons pendant 10 minu-
tes pour casser les agrégats (Vibracell de Bioblock d'une puissance de 650 watts,
le canon mesure 15 mm de diametre). Le traitement est effectué par impulsion
de 2 secondes avec une puissance de consigne de 300 watts pour éviter un
échauffement trop important de la solution.

* La suspension est maintenue sous agitation pendant 4 heures pour permettre
une stabilisation du pH. Celui-ci devient fortement basique apres ajout de la
fritte de verre et atteint des valeurs supérieures a 11.

* L'argile est ajoutée par petites quantités sous forte agitation mécanique afin
d'éviter la formation d'agrégats trop importants. L'ajout d'argile amene une forte
augmentation de la viscosité qui peut rendre l'opération délicate si on procede
trop rapidement (formation d’agrégats).

* La suspension obtenue est retraitée aux ultrasons de maniere similaire au
melange de fritte de verre pour homogénéiser et casser les agrégats de feuillets
formés par les argiles.

* Apres cet ultime traitement, une vingtaine de billes en porcelaine est incorporée
au flacon et la solution est homogénéisée sous un agitateur a rouleau pendant 12
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heures avant utilisation.

Cette technique de mélange est scrupuleusement respectée pour chaque solution,
'expérience nous ayant montré que la variation d'un parametre tel que I'utilisation
d'un volume plus important ou I'absence de traitement aux ultrasons entrainait une

forte variation des propriétés de la barbotine.

Un exemple de composition type est constituée de 160 ml d'eau, 160 g de fritte de
verre et 80 g d'argile.

J1.2. Plans de mélanges

J1.2.a. Mélange avec le kaolin BIP

Apres tests préliminaires, le domaine d'étude, de type triangulaire, est délimité
par les 3 points de compositions A, B et C. Leur position dans le diagramme ternaire
est représentée sur la figure 1. Un ensemble de 4 points supplémentaires choisis se-
lon la procédure des plans de mélange, est étudié pour obtenir une cartographie
plus complete des propriétés de ce mélange dans la zone considérée. Dans cette pro-
cédure, les nouvelles compositions sont calculées comme représentant un mélange

des trois compositions A, B et C, méme si celles-ci ne sont pas des phases pures.

La composition des diffé-
rents points est définie dans le fritte de verre
Tableau I. Ces points ont été
choisis pour un plan de mélan-
ge de type centroide simple qui
est composé d'une permutation

des compositions primaires
(A,B,C) et secondaires (D,E,F)
ainsi que de 1'ajout d'un point

central (G). Dans le cas d'un

systeme ternaire, 7 composi-

tions sont nécessaires pour dé-

eau 90 80 70 80 50 40 30 20 10 argile
terminer ce type de plans. Le

rapport V/Ms correspon dala ;if%ure 1. Ternaire d’étude des barbotines a base de kaolin

quantité V de fritte de verre
par rapport a la quantité Ms de matiére séche totale (argile+fritte de verre).
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Tableau I: Composition des suspensions pour le plan du kaolin BIP

Composition Eau (%m) Fritt?o/f};l;/erre %,;fl;lf V/Ms
A 60 30 10 0,75
B 40 30 30 0,5
C 40 50 10 0,83
D 50 30 20 0,6
E 40 40 20 0,67
F 50 40 10 0,8
G 46,66 36,66 16,66 0,69

-
_(b)

I8

S——_—
= N

Photo 4. Comparaison des compositions A, B et C aprés arrét
de I’agitation (a) et aprés 12 heures de repos (b).

Chapitre 2: Etude des suspensions céramiques

Les suspensions a base de
Kaolin BIP possedent une
tres bonne stabilité: aucune
sédimentation n'est obser-
vée apres l'arrét de l'agita-
tion. Un exemple des
compositions A, B et C est
donné sur la photo 4a
apres l’agitation. Apres un
repos de 12 h, on observe
une légere sédimentation
sur les mélanges les moins
chargées en matiere miné-
rale (cf A) (photo 4b). Mal-
gré cette décantation, la
suspension reste stable et il
n’apparait pas de sédimen-
tation majeure des particu-
les d’argiles et de fritte de

verre.
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Une comparaison des

courbes de contraintes en 0 . !
. . / —e—KBIP A
fonction de la vitesse d'écou-

—+—KBIP B R R R N
lement est donnée sur la fi- 25 —xppc| | | ] ‘
gure 2 pour les différentes —RerD

TorKBIPE IS SO SUOND” S USROS SN <1
compositions du plan de 20 okepE| .
mélange. Toutes les courbes | & KBRS
de rhéologie présentent un | © 13
comportement quasi-linéai-
re de type newtonien. Une 10 oy
légere rupture de pente est
Cependant observée A la vi- Y P SR SR ol == A S0 S SR

v
tesse de cisaillement de 300
s1 pour les solutions de 0
o 0O 100 200 300 400 500 600 700 800
composition A et F. Cette Gp (s7)

rupture est due aux réarran- | o .
Figure 2. Comportement rhéologique des barbotines de kao-

gements des particules de |;;, BIP

formes hétérogenes, plus
particulierement les plaquettes d'argile, assimilables a des objets 2D, qui prennent

une orientation préférentielle a haute vitesse de cisaillement.

Le comportement newtonien de ces barbotine permet de les caractériser par la va-
leur de viscosité correspondant a la pente des droites t= f(Gp). Une cartographie des
valeurs de viscosité dans le domaine d'étude a pu étre établie (figure 3) a 'aide du

programme STATISTICA® développé par la société StatSoft.
Les valeurs sont obtenues avec un modele de réponse de type quadratique (1):
Y = (Byx X))+ (Byx X5) +(Bgx X3)+ (Byyx Xy x X5) +(Byg x Xy x X3) +(Byg x Xy x X3)
avec
Y : réponse du plan de mélange, dans notre cas, la valeur de viscosité,
X;: concentration des composants du mélange ternaire,

B; et Bj;: Constantes déterminées analytiquement gréace a I'analyse du plan

centroide simplex.
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Il apparait sur ce diagramme
que les solutions les plus char- fritte de verre
gées en argile possedent des \
viscosités importantes tandis
que la quantité de fritte de verre
a moins d'influence sur le com-

portement des suspensions. Il

INRECCCEEN

en résulte que la variation de la

viscosité est significativement

importante pour les composi-

tions les plus chargées en argile.
Figure 3. évolution de la viscosité en mPa.s dans le plan

de mélange a base de kaolin BIP

J1.2.b. Le kaolin CGU

Le domaine d'étude initial
était identique a celui du kaolin fritte de verre
BIP, mais une contrainte sup-
plémentaire a été appliquée
pour les compositions les plus
chargées en argile. En effet, la

composition B ayant donné une

pate qui ne permettait pas d'ob-

tenir une imprégnation du ru-

ban de verre ainsi qu'une

ON (WAVAY 7
mesure de rhéologie cohérente, 10 /{XMX\WWMMD

. . e INOINOINSINAINSINININONNN
le domaine triangulaire initial a VAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVANERS
eau 9% 8 70 60 50 40 30 20 10 argile

été restreint a quatre nouveaux

points (A, B1, B2, C) (Tableau |Figure 4. Ternaire d’étude des barbotines a base de kao-
lin CGU-nano: une contrainte est ajoutée pour dimi-

II). Ce domaine est représenté ol : o
) P nuer la quantité d’argile des compositions.

sur le diagramme ternaire de la
figure 4. La quantité d'argile a été limitée a 25% en masse. Comme pour le kaolin
BIP, quatre points supplémentaires sont étudiés avec des compositions similaires au
kaolin BIP.
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Tableau II: Domaine d’étude du kaolin CGU.
Fritte de verres kaolin V/Ms

Composition Eau (%m) (%m) (%m)
A 60 30 10 0,75
B1 45 30 25 0,5
B2 40 35 25 0,58
C 40 50 10 0,83
D 50 30 20 0,6
E 40 40 20 0,67
F 50 40 10 0,8
G 46,66 36,66 16,66 0,69

Les compositions a base de Kaolin CGU possedent une tres bonne stabilité: aucu-
ne sédimentation n'est observée apres l'arrét de I'agitation ni apres un repos de 12
heures. L’exemple des compositions A, B1 et C, est donné sur la photo 5. Les barbo-
tines ont une couleur blanche en raison de la présence du kaolin. Le traitement d’ex-
foliation industriel lui donne cette aspect plus blanc car il a permis d’éliminer une
grande partie des molécules d’eau intercalées initialement présentes dans ces argi-

les.

Photo 5. Comparaison des barbotines A, B1 et C aprés 12 heures

Le comportement rhéologique de ce mélange est différent du résultat obtenu
pour le kaolin BIP: les courbes d'écoulement ne deviennent linéaires (comportement
newtonien) qu’au-dela d'une contrainte seuil correspondant au comportement d'un
fluide de Bingham. Une rupture de pente est a nouveau observée pour les composi-
tions A et F. Une comparaison des courbes d'écoulement est donnée sur la figure 5.
Les valeur de contraintes sont beaucoup plus élevées, comparées au kaolin BIP,

pour les mémes proportions. Ceci donne alors des solutions moins fluides.

Chapitre 2: Etude des suspensions céramiques
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Figure 5. Comportement rhéologique des suspensions a base de kao-
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En raison du comportement
plus complexe obtenu avec cette
argile, il est plus délicat de déter-
miner un parametre caractérisant
les courbes d'écoulement comme
la viscosité dans le cas d'un com-
portement linéaire. Les figures 6
(@) et 6 (b) décrivent respective-
ment les cartographies, calculées
pour le plan de mélange, de con-
traintes seuils et de viscosité dy-
de
cisaillement de 800 s”!. Le résultat

namique a la vitesse
obtenu pour ces 2 parametres est
cependant similaire: I'influence de
la quantité d'argile est plus déter-
kaolin CGU

qu'avec le kaolin BIP.

minante avec le

Toutes proportions gardées, la
viscosité dynamique des compo-
sitions a base de kaolin CGU est
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Figure 6. évolution de la contrainte seuil en Pa (a) et de
la viscosité intrinseque a la vitesse de cisaillement de
800 s! pour le plan de mélange a base de kaolin CGU.
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plus élevée que celle obtenue avec le kaolin BIP. Cette augmentation de viscosité
ainsi que l'apparition d'une contrainte seuil sont liées a la grande homogénéité du
kaolin CGU, la petite dimension des plaquettes parfaitement exfoliées créant I'appa-

rition d'interactions beaucoup plus importantes dans la suspension.

JI.2.c. La montmorillonite Arvel

Le domaine d'étude est tou-

fritte de verre

jours de type triangulaire mais
des essais préliminaires ont
montré la nécessité de déplacer
ce domaine vers des composi-

tions plus chargées en argile et

contenant moins d'eau. Le do-

maine est défini par trois points

de composition A, B et C ainsi

que par quatre points supple-

mentaires toujours selon la dé- "i/\ /\/ PAVAVAVAVAVAVAN /\/\, i\ //\ AN
el , . AVAY: ’\/\/\/\/\/\/\/\/\/J\/‘/\/\/\/“ N
finition d'un plan centroide | eaw % 20 10 argile

simple, tels que définis dans le Figure 7. Domaine d’étude des barbotines a base de mont-

Tableau III. Leur position dans |morillonite Arvel: déplacement de la surface vers des
compositions plus chargées en argile.

le diagramme ternaire est don-

née dans la figure 7.

Tableau III: Domaine d’étude de la montmorillonite Arvel.

Fritte de  Argile V/Ms
verre (%om) (%m)

Composition Eau (%m)

A 50 30 20 0,6

B 30 30 40 0,43
C 30 50 20 0,71
D 40 30 30 0,5
E 30 40 30 0,57
F 40 40 20 0,67
G 36,66 36,66 26,66 0,58
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Les barbotines a base de montmorillonite Arvel sont moins visqueuses que celles
a base de kaolin. Elles ont donc besoin d'une charge plus importante d'argile si on
veut éviter une sédimentation. Ceci est bien illustré par I'exemple des solutions A,
B et C observées apres 12 heures de repos (photo 6). La composition B est restée sta-
ble tandis que les compositions A et C ont fortement sédimenté contrairement aux
kaolins. La sédimentation n’est pas homogene car les particules de fritte de verre
s’agglomerent rapidement pour former une pate compacte au fond du flacon. Il est
alors difficile d’obtenir de nouveau une suspension homogene par une simple agi-

tation magnétique.

Photo 6. Comparaison des suspensions de composi-
tion A,B et C de montmorillonite Arvel aprés 12 heu-
res de repos: la fritte de verre sédimente plus
rapidement que dans le cas du kaolin BIP.

Comparativement aux kaolins, le comportement rhéologique de cette montmo-
rillonite est tres différent (figure 8). Pour les compositions les plus chargées en ma-
tiere minérale, il apparait un fort comportement thixotrope: sur la courbe de
montée: le comportement est de type rhéofluidifiant avec une diminution de la vis-
cosité jusqu'a atteindre une asymptote qui entraine un comportement linéaire de
viscosité constante. La courbe de descente linéaire est alors de type newtonien. Les
contraintes obtenues sont du méme ordre de grandeur que dans le cas du kaolin
CGU. La composition A qui est la moins chargée en argile a un comportement li-
néaire de thixotropie nulle, mais une rupture de pente est observée a la vitesse de
cisaillement de 500 s

Chapitre 2: Etude des suspensions céramiques
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Figure 8. Comportement rhéologique des suspensions a base de montmorillonite Arvel. Ap-
parition d'un comportement thixotrope important.

Plusieurs parametres permettent de caractériser le comportement rhéologique
des compositions pour le plan de mélange. Deux cartographies sont données mon-
trant la viscosité de la courbe de descente en mPa.s sur la figure 9 (a) et 1a différence
de surface entre la courbe de montée et de descente prise comme signature du com-

portement thixotrope sur la figure 9 (b), cette aire est donnée en Pa.s™.

Les résultats obtenus pour ces deux .
fritte de verre

R %=1
n =~
L=}
&3

parametres dénotent une évolution si-

[=2]
a

7,009
2,546
7,994
3,441
8,009
4,336
9.734
lis

milaire du comportement visqueux. La
contribution de la quantité d'argile sur

le comportement rhéologique reste

L L

plus importante que les autres compo-

sants mais devient moins prédominan-

. eau

te que dans le cas des argiles de type |(@ A
kaolin: la composition E donne des va-

leurs de viscosité plus élevées que la o 1253000
2527127
composition B, pourtant plus chargée —geit
[ 6318,18

. : . . =g
en argile. Toutefois, la thixotropie de E = e
/A e s . 10109, 1
reste légerement inférieure, confirmant . 113727
= 1‘25J5,3B

plus

l'influence de l'argile sur les interac-
tions dans la solution. La valeur de vis-
cosité plus faible peut étre liée aux | (b) eauA
limites des rhéometres de type couette.

En effet, pour des solutions trop vis-
Figure 9. Evolutions respectives de la viscosité

en mPa.s (a) et du comportement thixotrope en
de cisaillements, des couches limites |mPa.s™ (b) pour les barbotines d’argile Arvel.

queuses, il apparait, a hautes vitesses
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sur l'entrefer donnant des valeurs de viscosité plus faibles. L'utilisation d'un rhéo-
metre cone-plan serait plus adaptée a ces viscosités élevées. Les compositions faible-
ment chargées en matieres minérales et qui contiennent un rapport V/Ms élevé,

possedent quant a elles une thixotropie quasi nulle.

JI.2.d. La montmorillonite Expans

Cette argile est de la méme fa-

fritte de verre

mille que la montmorillonite Ar-
vel mais possede des propriétés

en suspension tres différentes.

Les premiers essais que nous

3 5 SVAYAVAV \/
avons effectués ont montré que w0 ABEEXSXXAN,
contrairement a 1'Arvel, I'obten- ",e.va;b¢V$V¢VA'§'$'§'¢

tion d'une viscosité similaire a
.. . VAVAY -VAVAVAVANAYAVAYAVAYAYA
celles des compositions a base de IAVAVA - AVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVANR
\SANANAASAANASANNN
Y AVAVAYAVYAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVANT:
INOSINOINOINOSINAINSINSIN NN\
YAV \/\/\/\/\/\/\/\/\5{\/}]/ AVAVAVAVAVAVAVAN

eau 9 80 70 60 30 20 10 _argile

kaolin, nécessitait de diminuer

notablement la charge en argile.

Le plan de mélange retenu a
donc subi de fortes contraintes et

nous avons retenu une surface

Figure 10. Domaine d’étude de la montmorillonite Ex-
pans: le comportement particulier de cette argile oblige

d’'imposer de fortes contraintes au plan de mélange

de géométrie quadrilatere, avec une faible quantité d'argile (compositions de 2% a
10% en masse). En effet, au-dessus de cette valeur, les solutions forment rapidement
une pate. La quantité de fritte de verre a ainsi pu étre augmentée et atteindre une

proportion variant de 30% a 58% en masse.

Le plan de mélange est caractérisé par 4 points de composition A, B, C et D, plus
un ensemble de 5 points supplémentaires définis a I'intérieur de la surface d'étude.
Il ne s'agit plus d'un plan centroide simple mais d'un plan de mélange sous con-
trainte. Les différentes compositions sont définies dans le Tableau IV et le plan de
mélange est défini sur la figure 10.

Tableau IV: Domaine d’étude de la montmorillonite Expans.

Composition Eau (%m) Vfrr;:!t((eo;:;) %’frﬂ)e Ve
< 50 383 2 0,95
B 60 30 10 0,75
C 40 50 10 0,83
D 40 58 2 0,97
E 455 50 45 0,92
F 52,5 40 7,5 0,84

Chapitre 2: Etude des suspensions céramiques
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Tableau IV: Domaine d’étude de la montmorillonite Expans.

Composition Eau (%m)

G
H
I

55
45
48

Fritte de Argile V/Ms
verre (%m)  (%m)
40,5 4,5 0,9
47,5 7,5 0,86
50 2 0,96

Seules les compositions faible-

ment chargées en matiere minérale,
sédimentent apres 12 heures de re-
pos. L'exemple des compositions A,
B et D est donné sur la photo 7 apres
arrét de l'agitation et 12 heures de
repos. Comme dans le cas de I’Ar-
vel, cette sédimentation forme une

agglomération de la fritte de verre.

Avec cette argile, les barbotines
stables gélifient rapidement apres
arrét de I'agitation, mais cette gélifi-

cation est un phénomene réversible

Photo 7. Comparaison des barbotines de montmo-
rillonite Expans apres 12 heures de repos: seules les
suspensions faiblement chargées sédimentent.

et une courte agitation permet de récupérer les propriétés de fluidité de la barbotine
(photo 8).

Photo 8. Phénomeéne de gélification
obtenu avec la montmorillonite Ex-
pans: ce gel est réversible et une agi-
tation permet de retrouver l’aspect

liquide.

Le comportement rhéologique général est simi-
laire a la montmorillonite Arvel, aux variations
de proportions pres (figure 11). Pour les compo-
sitions les plus chargées en matieres minérales, il
apparait une thixotropie entre la courbe de mon-
tée qui possede d’abord un comportement rhéo-
fluidifiant puis linéaire, et la courbe de descente
qui est linéaire et de type newtonien. Les compo-
sitions A et G ont une thixotropie nulle: leur com-
portement est newtonien mais une rupture de
pente est observée respectivement aux vitesses
de cisaillement de 300 s™! et 500 7. Une exception

apparait avec la composition D fortement char-

gée en fritte de verre pour laquelle la courbe de montée n'est ni rhéofluidifiante, ni

linéaire. La composition C n'a pas pu étre analysée car elle n'était plus liquide apres

l'agitation. Les contraintes mesurées sont similaires a celles du kaolin BIP.
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Figure 11. Comportement rhéologique des suspensions de montmorillonite Expans: propriétés
thixotropes importantes.

Les deux parametres -choisis

pour caractériser le comportement

fritte de verre
Di

I 19,00
’ . . . \ Il 27,132
rhéologique sont identiques a ceux I 35 273
43354
de la montmorillonite Arvel: il o anass
= 61,636
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les compositions contenant le plus !
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d'argile. Les compositions de rap-

port V/Ms>0,9 possedent un comportement thixotrope moins marqué montrant

comme dans le cas de 1'Arvel, I'influence de l'argile sur cette propriété.
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I.2.e. Tests de plasticité et de traitements thermiques

Ces tests ont permis de déterminer quels domaines de compositions pour chaque
type d'argile possédant une bonne qualité d'imprégnation du ruban de verre, per-
mettront un enrubannage autour du cable conducteur de type Rutherford sans dé-
térioration du dépdt. L’analyse est faite qualitativement, en appliquant une
déformation sur le ruban imprégné autour d’un cylindre de 5 mm de diamétre.

Pour le kaolin BIP, une bonne e
imprégnation du ruban est obte-
nue dans le domaine des compo-
sitions F, G et D. Dans les
domaines moins chargés en ma-
tieres minérales le dépot est trop
faible. A l'inverse, pour les do-
maines plus chargés, la plasticité

devient trop faible. Une compa-

raison d'imprégnation des com- _ _
positions A, B et G est donnée Photo 9. Comparaison d’imprégnation de rubans de ver-
sur la photo 9. Alors que le dépot res avec les barbotines de kaolin BIP.

obtenu avec la composition A est tres faible, celui issu de la composition B ne pos-
sede aucune plasticité en raison d"un dépot trop important (le dépot s’est fortement
fissuré suite a une déformation lors de la manipulation du ruban imprégné). En re-
vanche, la composition G permet d'obtenir une bonne imprégnation avec un ru-

ban manipulable.

Dans le cas du kaolin CGU, le
domaine permettant une bonne
imprégnation est plus restreint.
Il correspond aux compositions
proches de la solution A. En ef-
fet, dans les domaines plus char-
gés en matieres minérales, le
dépot est toujours suffisant mais
n'apporte plus une plasticité suf-

fisante au ruban imprégné. Il

s‘ensuit une forte détérioration photo 10. Comparaison d’imprégnation de rubans de
du dépdt pour les compositions verres avec les barbotines de kaolin CGU.

fortement chargées (photo 10).
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Dans le cas de la montmorillo-
nite Arvel, aucun domaine de
composition n'a les propriétés
adéquates pour la mise en ceuvre
de l'enrubannage: des que le dé-
pot devient homogene, la plasti-
citt demeure tres faible,
comparée aux kaolins. Une com-
paraison d’imprégnations des
compositions A, B et C est don-
née sur la photo 11. On constate

que le dépdt est insuffisant pour Photo 11. Comparaison d’imprégnations de ruban de
les compositions A et C, tandis verre par les barbotines de montmorillonite Arvel.
que pour la composition B, une

déformation induite du ruban entraine une détérioration importante du dépot.

La montmorillonite Expans
permet d'obtenir un dépo6t ho-
mogeéne dans les domaines les
plus chargés en argile, au-des-
sus des compositions F et H. De
plus, la plasticité est beaucoup
plus importante que dans les cas
des kaolins. Toutefois, pour les

compositions faiblement char-

gées, le dépot reste trop faible et
la plasticité reste insuffisante Photo 12. Comparaison d'imprégnation de rubans de
pour les compositions de rap- Vverre par les barbotines de montmorillonite Expans.
port V/Ms>0,9. Une comparaison

d’imprégnation est donnée pour les compositions A, B, D et F sur la photo 12. Le
dépot reste trop faible pour la composition A, pour les compositions B et D, la plas-
ticité du ruban est faible tandis que la composition F permet d’obtenir un dépot de

bonne qualité avec une trés bonne plasticité.

A Tl'issue de ces études, nous avons vérifié de maniere rapide que les composi-
tions susceptibles d’étre retenues pour leurs propriétés d’enrobage et de plasticité
ne présentaient pas des défauts rédhibitoires face a la céramisation ultérieure. Dans
ce but, nous avons effectué différents traitements thermiques sur des empilements
d'une dizaine de rubans imprégnés et légerement compressés. Ces tests ont permis
de vérifier 'apparition d'une cohésion entre les rubans apres le cycle thermique,

basé sur le traitement du NbsSn sous atmosphere inerte (balayage d'argon) en limi-
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tant le palier de 660°C a 50 heures - cette durée est suffisante pour tester la réactivité
de notre matériau. Les compositions retenues sont celles pour lesquelles les rubans

imprégnés possedent une bonne plasticité et une imprégnation homogene a cru.

Dans cette opération de céramisation, le rapport V/Ms constitue un parametre
primordial car il décrit la quantité de fritte de verre contenu dans le dépot, consti-
tuant destiné a apporter la cohésion lors du traitement thermique. Rappelons que
les criteres de plasticité précédents ne permettent pas de varier ce rapport librement.
Dans le cas de la montmorillonite Expans, les rubans imprégnés utilisés pour les
tests d'empilements possedent un rapport V/Ms plus élevé (> 0,8) que pour ceux a
base de kaolin (<0,75). Pour la Montmorillonite Arvel, V/Ms est inférieure a 0,6. La
composition basée sur la montmorillonite Expans permet donc d'obtenir une
charge importante de fritte de verre nécessaire a une bonne cohésion mécanique

tout en conservant une plasticité importante aux rubans imprégnés.

Les tests thermiques ont conforté cette premiere analyse puisque la cohésion en-
tre les rubans est restée tres faible pour les empilements réalisés avec les deux types
de kaolins ou avec la montmorillonite Arvel, alors que les résultats ont été satisfai-
sants pour la montmorillonite Expans qui présente une tres bonne cohésion des em-
pilements. A Iissue de cette premiére étude, nous avons donc abouti au choix du
systeme céramique "montmorillonite Expans - fritte de verre 2495F (Johnson &

Mattey) - eau".

JII. Choix de la composition finale
JII.1. Formulation

Le plan de mélange basé sur la montmorillonite Expans nous a permis de déter-
miner qu'une imprégnation homogene est obtenue pour une viscosité (mesurée sur
la courbe de descente) comprise entre 30 et 60 mPa.s, un rapport V/Ms< 0,9 permet-
tant d'obtenir une bonne plasticité. Le meilleur compromis a été obtenu pour la bar-
botine de composition J donnée dans le Tableau V et dont le comportement

rhéologique est donné sur la figure 13.

Tableau V: Composition de la barbotine montmorillonite Expans (J).

Fritte de verre Argile V/Ms  Viscosité
(%m) (%m) (mPa.s)

J 50 40 10 0,8 40

Composition Eau (%m)
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Figure 13. Comportement rhéologique de la composition Ex-
pans J.

JIL.2. Adaptation aux variations de matieres premieéres

Pour les préparations des compositions du plan de mélange de la montmorilloni-
te Expans, nous avions utilisé un échantillon d'argile fourni par la société Arvel S.A.
A la suite de I'étude précédente, une commande d'une quantité d'argile plus impor-
tante a été faite pour poursuivre 1'étude. Cependant, nous n'avons pas réussi a re-
trouver des propriétés analogues avec ce nouveau stock d'argile Expans. Le dépdt
était de moins bonne qualité apres imprégnation et aucune cohésion n'était obtenue

apres le traitement thermique.

La figure 14 reporte une comparai-
son des comportements rhéologi-
ques, la photo 13 présentant une
comparaison de la qualité d'impré-
gnation entre les 2 stocks d'argiles
pour la méme composition (J). Les

argiles étant d'origine naturelle et ob-

tenues par extraction, leurs proprié-

tés peuvent varier de fagon

Photo 13. Comparaison d’imprégnation pour la com- significative selon leur lieu de préle-

position (J) avec deux stocks d’argile Expans diffé- yeoment. Les différents stocks fournis
rents: premier stock (a), deuxiéme stock (b).

par la société Arvel proviennent bien
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d'une carriere identique mais ils n'ont pas la possibilité de garantir des propriétés

similaires entre leurs différents prélevements.

Une telle variabilité pourrait constituer un handicap pour une future industriali-
sation mais, dans notre cas, nous avons pu illustrer de maniere quantitative, par
I’étude rhéologique, quel comportement permettait d’obtenir les propriétés atten-
dues. Nous avons donc modifié la composition pour retrouver une courbe d’écou-
lement analogue a celle trouvée avec le premier stock, le but étant de conserver le

rapport V/Ms=0,8 qui donnait une bonne cohésion apres le traitement thermique.

40 : : : ! : ! '
—— nouveau stock | | |
— ancien stock
5} 1
]
D : | | : | :
15 [
5 - .
==
0 100 200 300 400 500 600 700 800
Gp(s")
Figure 14. Comparaison du comportement rhéologique pourla
suspension Expans J avec deux stocks d’argile Expans diffé-
rents: baisse importante de la viscosité et disparition du com-
portement thixotrope avec le nouveau stock.

Le comportement rhéologique a donc été ajusté grace aux résultat obtenus par le
plan de mélange: les propriétés de thixotropie et de viscosité adaptées ont été re-
trouvées par une modification de la quantité d'eau dans la solution. La composition
K (Tableau VI) a permis d'obtenir une imprégnation homogene avec une bonne co-
hésion des rubans apres le traitement thermique. Le comportement rhéologique est

donné sur la figure 15.

Tableau VI: Composition de la suspension K

Fritte de Argile V/Ms  Viscosité
verre (%m)  (%m) (mPa.s)

K 42,5 46 11,5 0,8 45,5

Composition Eau (%m)
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Figure 15. Comportement rhéologique de la composition K: Les
propriétés sont similaires a celles de la composition K obtenue
avec le 1er stock d’argile Expans.

JV. Conclusion

Le premier objectif de ce travail était de parvenir a déterminer un groupe de ma-
tieres premieres et leur composition, permettant de répondre aux premiers criteres

du cahier des charges, a savoir:

* absence de matieres organiques,

e utilisation de matieres premieres simples pouvant étre obtenues en grande
quantité et a un cotit modique,

* propriétés de plasticité conservées apres séchage du dépaot,
* possibilité de céramisation du dépot en dépit de la faible température du traite-
ment thermique et de son atmosphere non oxydante.

L’étude par plan de mélange portant sur quatre précurseurs phillosilicatés,
nous a permis d’identifier le minéral permettant d’obtenir des propriétés rhéolo-
giques convenables. Il s’agit de la montmorillonite Expans de chez Arvel S.A. Il est
intéressant de constater que les mémes argiles, premieres matieres premieres natu-
relles mises en forme par ’homme pour réaliser des poteries, se retrouvent au XXI*

M€ siecle, impliquées dans des réalisations de haute technologie.

Cette étude rhéologique nous a permis de qualifier un comportement type tel
que celui reporté sur la figure 15, ou un certain comportement thixotrope est requis
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pour favoriser un dépot suffisant et homogene. Ceci nous a surtout permis de résou-
dre le probleme posé par I'origine naturelle de cette montmorillonite dont les carac-
téristiques peuvent varier d'un lot a 'autre. Ayant été confronté a cette question,
nous avons pu retrouver les propriétés attendues en ajustant simplement la quantité

d’eau de fagon a retrouver la signature "rhéologique" désirée.

Ces plans de mélange nous ont permis en outre d’identifier de maniere plus glo-
bale, les zones de composition dans lesquelles les propriétés peuvent convenir. Les
cartographies obtenues ne permettent pas de déterminer une valeur précise telle
que la viscosité pour une composition donnée mais elles nous ont servi pour définir

un domaine de comportement.

La plasticité du ruban imprégné est liée aux propriétés intrinseques de l’argile et
elle est augmentée si on augmente la quantité d’argile dans le mélange. Cependant,
ceci a une limite car on peut obtenir des dépdts trop épais qui se désagregent quand
ils sont soumis a une déformation. De plus, compte tenu des parametres du traite-
ment thermique, la céramisation ne peut se faire qu’en présence d’une quantité im-
portante de fritte de verre dans le dépot, ce qui est apparemment contradictoire avec
I'obtention de la plasticité. Il s’avere au bilan de cette étude que seule la montmo-
rillonite Expans a permis d’obtenir I'ensemble des propriétés adéquates a la mise en
oeuvre de l'isolation. La composition céramique utilisée par la suite sera la formu-
lation K (Tableau VI).
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Chapitre III: Fabrication du ruban céramique

. Introduction

Nous avons vu dans le chapitre précédent comment I'étude par plan de mélange
nous a permis de déterminer de maniere précise quels composants et quelles pro-
portions conduisaient a la composition la plus adaptée pour la réalisation d"un so-
lution céramique permettant 'imprégnation d’un ruban de fibre de verre. La
composition K a base d’argile de type montmorillonite Expans a fourni les pro-
priétés adéquates, c’est-a-dire une imprégnation homogene possédant une tres
bonne plasticité combinée avec une cohésion mécanique correcte apres le traite-
ment thermique de 660°C nécessaire a la formation du composé Nb;Sn. Jus-
qu’alors, les tests d'imprégnation avaient été effectués sur de courtes longueurs de
ruban de verre (typiquement 10 centimetres). La fabrication d"un pdle magnétique
pour réaliser un aimant comme les quadripdles du LHC, nécessite des longueurs de
plusieurs centaines de metres de ruban imprégné pour permettre 1'isolation d"un ca-
ble conducteur de type Rutherford [1]. L’obtention de ces longueurs importantes re-
quiérait donc la mise au point d’'un banc permettant d'imprégner de grandes

quantités de ruban de fibre de verre.

La premiere partie du chapitre comporte un rappel sur les rubans de verres, en
particulier sur les produits d’ensimage qui permettent d’améliorer les propriétés
des fibres nécessaires a leur fabrication mais qui se révelent néfastes dans notre ap-
plication. La seconde partie décrit le montage et le fonctionnement de ce banc d’im-

prégnation.

JI. Les rubans de fibre verre

Nous avons utilisé un ruban de fibre de verre fourni par la société Bourgeois. Il
s’agit d'un verre de type E dont le point de ramollissement est a 580°C. Ce ruban est
tissé sur un métier a aiguille, il possede un fil de trame central en polyimide destiné
a servir de repere pendant I'enrubannage. Ce type de ruban utilise un ensimage de
type organique indispensable a sa fabrication et qui permet d’améliorer les proprié-
tés de la fibre. Quelques exemples d’améliorations apportées par 1'ensimage sont

données ci-dessous:

¢ Il protege la fibre contre I'abrasion et maintient la cohésion des fils;
* Il confere des propriétés antistatiques;
e Il améliore le glissement des fils;

e Il apporte de la raideur aux fils.
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Des isolations sont actuellement en cours d’utilisation avec de tels rubans, mais
avec une imprégnation par de la résine thermoréticulable plutot que la solution cé-
ramique. Dans cette approche, 'imprégnation par la résine doit se faire apres mise
en forme et synthese du Nb3Sn et dans ce cas, I'ensimage préalable du ruban peut

contenir des agents spécifiques pour améliorer le mouillage des fibres par la résine.

Le maintien de cet ensimage organi-
que est néfaste car son briilage incomplet
pourrait laisser des résidus conducteurs.
Nous avons donc évalué dans un pre-

mier temps si le traitement thermique a

600°C, sous atmosphere inerte, permet-

g

tait la décomposition totale de cet ensi- Photo 1. Ruban de verre seul aprés traitement

mage. Il apparait que ce traitement thermique a 660°C sous argon: une quantité im-
thermique fait apparaitre une quantité de portante de carbone demeure dans le ruban.

carbone importante sur les fibres de verre (photo 1). Une telle source de carbone est
néfaste car elle nuit fortement aux futures propriétés d’isolant électrique. Il s’est
donc avéré nécessaire d’effectuer un désensimage préalable du ruban de verre avant

son utilisation pour I'imprégnation par la solution céramique.
Il existe deux techniques pour supprimer 1’'ensimage:

* Un traitement chimique.
* Un traitement thermique sous air permettant d’obtenir une carbonisation.

La méthode chimique est la plus utilisée mais
elle possede des inconvénients. Pour étre efficace, il
est en effet nécessaire de connaitre la composition
détaillée de l'ensimage et les fabricants sont sou-

vent peu enclins a fournir ce type d’information.

La méthode thermique est plus radicale pour éli-
miner toute trace d’éléments organiques mais pour
étre efficace, il est nécessaire d’appliquer un traite-
ment de plusieurs heures a 350°C.

Le probleme soulevé par ce désensimage préala-
ble vient du fait que, une fois celui-ci effectué, les fi-

laments de verre ne sont plus protégés contre

I’abrasion. Le ruban devient tres fragile et facile-
ment déchirable par friction ou par une traction Photo 2.Le ruban désensimé de-
modérée [2]. Cette fragilité pourrait étre due a une ~ Vvient trés fragile (a) et sa mise en

. L . . oeuvre devient trés délicate (b).
recristallisation des fibres de verre mais une analy-
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se par MEB ne nous a montré aucune modification notable de la surface de la fibre,
et les analyses par diffraction X ne révelent aucune cristallisation [3]. Ce phénomene
rend délicat les différentes étapes de fabrication d"un pole comme I’enrubannage ou
le guipage du cable conducteur (photos 2a et b) avec un ruban désensimé.

Pour limiter cette fragilité, il est possible de ré-ensimer la fibre par un produit
connu et plus volatil que I’ensimage industriel. Une telle opération permet de réin-
troduire les propriétés tribologiques des fibres. Nous avons tenté un ré-ensimage
par l'acide palmitique qui est un acide gras dont le point de fusion est a 64°C et le
point d’ébullition a 350°C. Ce produit est éliminé en grande partie pendant le trai-
tement thermique du Nb3Sn mais 'utilisation d’un gaz neutre tel que I’argon limite
fortement son briilage. Il reste beaucoup de traces, marquées par une teinte grise de
la bobine de ruban de verre a la sortie du four [4]. Ces résidus de carbone, méme si
ils sont en quantité beaucoup moins importante que dans le cas du produit d’origi-
ne, restent toutefois incompatibles avec une bonne isolation électrique. Nous avons

donc abandonné 'idée de ré-ensimer le ruban.

L’ensimage assure également une propriété hydrofuge apportant une protection
contre I'humidité car 'adsorption d’eau sur les fibres de verres entraine une dégra-
dation importante des propriétés mécaniques [5-6]. Il nous est donc apparu a priori
préférable de conserver les fibres de silice désensimées dans un dessicateur pour li-
miter ce phénomene. Cependant, nous avons remarqué que dans le cas du verre E,
le ruban qui est tres fragile apres le traitement thermique et le reste apres stocka-
ge al’abri de I’air, recouvre une meilleure résistance mécanique quand il a été ex-
posé a I'humidité ambiante pendant plusieurs jours. L’amélioration de ces
propriétés mécaniques nous a permis de poursuivre sa mise en ceuvre sans contrain-
te. Signalons que ce comportement a également été observé par 1'Université de
Twente car ils stockent leur ruban a I'air libre pendant plusieurs jours avant de 1"uti-
liser [4]. Nos analyses ne nous ont pas permis d’identifier de maniere formelle 1'ori-
gine de la fragilit¢ du ruban: I'observation par MEB ne révele rien malgré une
détérioration importante des propriétés mécaniques. En I’état actuel, nous pensons
que le désensimage crée ou révele des micro-fractures sur la surface des fibres de
verre. Ces micro-fractures peuvent constituer des défauts sous-critiques qui vont
s’étendre lors de la mise sous contrainte de la fibre. Lors d’'un maintien a I'humidité
ambiante, 'eau atmosphérique peut contribuer a "guérir" ces défauts en aidant a
compenser les liaisons pendantes silanol. L’eau est connue pour étre un facteur dé-
terminant dans la fracture du verre, mais ceci survient quand le front de propaga-
tion de fracture est mis sous tension. Dans notre cas, la fibre n’est pas mise sous
contrainte mais bien relaxée. Bien entendu, ce point essentiel pour un meilleur con-

trole de I'opération d’enrubannage, devra étre approfondi ultérieurement.
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JII. Le banc d’'imprégnation

Apres la détermination de la composition de la solution céramique, nous avons
d faire face a un probleme technique pour effectuer des imprégnations des rubans
de verre, de maniere contrdlée, homogene et reproductible, sur de grandes lon-
gueurs... Nous avons privilégié une approche ou le procédé total est segmenté en
plusieurs opérations unitaires pouvant étre clairement séparées dans 1’espace et
dans le temps. Une telle approche est garante d"un développement a grande échelle

plus facile et moins cofiteux.
Les étapes opératoires unitaires sont les suivantes:

(1) désensimage du ruban.

(2) préparation de la solution d’imprégnation.
(3) imprégnation du ruban de verre.

(4) enrubannage du cible conducteur.

(5) bobinage du pole avec le cdble isolé.

(6) traitement thermique.

(7) mise en ceuvre du bobinage isolé.

Par exemple, la séparation des étapes (2) et (3) implique de pouvoir préparer de
grandes longueurs du ruban imprégné puis de les stocker afin de pouvoir réaliser
ultérieurement I'enrubannage du cable conducteur. Ceci permettrait de confier a

des unités (ou sous-traitants) différentes la réalisation de chacune de ces étapes.

La définition du systeme d’imprégnation a dii tenir compte d'un certain nombre
de parametres. Lors de la réalisation de cette imprégnation, il est particulierement
important de pouvoir controler de maniere fine I'épaisseur du dépot. En effet, cette
épaisseur constitue un facteur primordial pour la qualité finale des propriétés ma-
gnétiques de la bobine [7-8]. Il nous fallait donc introduire un contrdle de I'épaisseur
du dépot des la phase d’imprégnation. Enfin, la fabrication de grandes longueurs
nécessite de pouvoir enrouler le ruban imprégné au fur et a mesure qu’il est produit.
I faut donc introduire une étape de séchage rapide du ruban imprégné afin de faci-
liter son conditionnement avant I’enrubannage. Le premier prototype de banc a ra-
pidement fait émerger différentes difficultés telles que la fragilité du ruban, qui a
nécessité une mise en place aisée avec un minimum de tensions. Le défilement du
ruban doit se faire sans a coup tout en maintenant une tension constante. De plus, le
systeme de guidage du ruban doit étre précis pour éviter une trop grande déforma-
tion pendant I'imprégnation. En effet, une déformation asymétrique entrainerait

des contraintes résiduelles qui nuiraient a I'enrubannage ultérieur.
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JII.1. Description du banc d’imprégnation

Les différentes contraintes décrites ci-dessus nous ont amené a adopter la confi-

guration suivante:
* Un frein électromagnétique maintient une tension constante dans le ruban de
verre désensimé.

* Un systeme d’agitation garde la solution céramique homogene pendant I'impré-
gnation du ruban.

Une colonne de séchage seche le ruban apres l'imprégnation.

Une bobineuse permet de rembobiner et récupérer le ruban imprégné sec.

Un systéme de guidage constitué par un ensemble de roulettes, permet de gui-
der précisément le ruban sur la trajectoire d'imprégnation.

Un systeme de mesure controle I'épaisseur du dépot.

La figure 1 constitue un schéma de principe de fonctionnement du banc d’impré-

gnation, une vue d’ensemble du systeme est donnée sur la photo 3.

_|_
+ +

|+ + |+

Tube
chauffant

Solution
p ' d’imprégnation

Rouleau de ruban

Bobineuse permettant
de récupérer le ruban
imprégné en rouleaux

désensimé monté sur
un frein magnétique

Figure 1. Schéma de principe du banc d'imprégnation.
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Photo 3.Vue d’ensemble du banc d'imprégnation.

JI1.2. Caractéristiques des différents éléments

JI1.2.a. Systeme de mise en tension du ruban

Le frein magnétique de MAYR France est un limiteur de couple a glissement con-
tinu qui ne nécessite pas de maintenance. Il garantit un couple constant sur toute sa
plage de vitesse, son fonctionnement est sans a-coup et permet de réaliser des dé-
marrages en douceur. Le limiteur possede un systeme de réglage micrométrique du
couple allant de 0 a 0,5 N.m.

I1.2.b. Systeme d’agitation de la solution

La solution d’imprégnation est versée dans un bécher de 500 ml. Elle est mainte-
nue sous agitation par un aimant magnétique pour garantir I'homogénéité de la so-
lution pendant la durée de I'imprégnation. Une table élévatrice permet d'amener la
solution au niveau du systeme de guidage du ruban.

JI1.2.c. Systeme de séchage

La colonne de séchage (photo 4) assure 1'évaporation de 'eau sur le ruban de fi-
bre de verre désensimé apres son imprégnation dans la solution de céramique. Cette
colonne est constituée d'un tube creux en acier inoxydable de diametre externe 53
mm et de longueur 3 200 mm. Elle est fixée sur un tube microcontrdle qui permet

d’apporter une excellente rigidité.
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La colonne est entourée d'un cordon électri-
que chauffant de 7 metres réparti sur 2 660
mm, maintenu sur la colonne par un film en
aluminium autocollant. L'isolation du tube
est réalisée sur toute la longueur du cordon
chauffant par une couche de feutre mainte-
nue en position par un film en aluminium
autocollant. La longueur du tube chauffant
est surdimensionnée pour une facilité de
mise en ceuvre dans la structure du banc
mais il est possible de sécher le ruban sur une
longueur moins importante. Ce sur-dimen-
sionnement permet d’obtenir un ruban sec
avec des vitesses de défilement élevées ou un
dépdt de solution important.

Le cordon est relié a un transformateur de

tension variable pour régler la température

de la colonne. Un thermocouple de type K

) @

Photo 4. Tube chauffant.

placé a l'intérieur de la colonne mesure la
température a mi-hauteur de la zone de sé-
chage. Ce thermocouple est relié a un enregistreur qui permet de suivre 1'évolution
de la température tout au long de l'expérience d'imprégnation. Un test a été réalisé
pour déterminer l'évolution de la température de la colonne en fonction de la ten-
sion appliquée sur le cordon chauffant. Il a permis de controler les déperditions de
chaleur au niveau de l'isolation et au niveau des fixations de la colonne ainsi que de
déterminer la courbe de variation de la température de séchage. La stabilisation de
la température de séchage est observée au bout d'une heure pour des températures

supérieures a 100 °C.

JI1.2.d. Systeme de défilement du ruban

La bobineuse permet d’entrainer le ruban de fibre de verre. Elle est constituée
d'un moteur VASSAL utilisant une dynamo-tachymétrique de chez RADIO ENER-
GIE. Un variateur de vitesse permet de réguler la vitesse d'entralnement linéaire du
ruban. Aux bornes du variateur, on a la vitesse angulaire de rotation w. La vitesse
linéaire V du défilement du ruban est obtenue par la relation V (m.s) =R (m).w
(rad.s™h). Un multimetre est utilisé aux bornes du variateur de vitesse pour visualiser
la tension a ses bornes. Un test pour déterminer la vitesse de défilement du ruban
en fonction de cette tension a été effectué car une variation de cette vitesse peut mo-

difier I'imprégnation du ruban de verre.
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I1.2.e. Systéme de guidage

Le systeme de guidage est constitué d'un ensemble de 6 roulettes et de 2 bobines.
Le diametre interne des roulettes a été alésé de telle facon que les roulettes tournent
sans blocage sur l'arbre sur lequel elles sont montées. Aucun systeme a bague ou
roulement n'est utilisé car apres une courte période dans la solution, ce type de sys-
teme a tendance a se bloquer.

Photo 5. Systéme de guidage du ruban dans la solution d’imprégnation. gauche: con-
figuration; droite: en fonctionnement.

La photo 5 présente la partie du systeme de guidage placée en-dessous de la co-
lonne de séchage. La plaque supportant les roulettes qui trempent dans la solution,
possede un systeme de réglage qui permet de compléter voire de remplacer la table
élévatrice. Le principe est de faire coulisser cette plaque dans un rail qui assure un
glissement rectiligne. Le blocage de la plaque dans sa position se fait par une vis si-
tuée au centre du rail. Les supports des roulettes sont en Dural. L'écartement des
roulettes par rapport a leur support est fixé par des cales d'épaisseur en acier inoxy-
dable. Aucun réglage n'est nécessaire pour positionner les différentes roulettes afin
d’éviter les problemes d’alignement du ruban et les risques de détérioration. Le pas-
sage alterné du ruban entre les trois roues du bas permet également de forcer I'im-

prégnation de la solution dans le ruban de fibre de verre.
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I1.2.f. Systeme de contrdleur d’épaisseur

Photo 6. Support de la téte laser et de
systéme de guidage du ruban.

Un télémetre laser fourni par la société Jeanbrun
Automation permet d’effectuer une mesure
d’épaisseur du ruban imprégné sec pendant le
défilement du ruban. Il est constitué d"une téte la-
ser composée d"une diode a source laser de classe
2b, typiquement d’une puissance de 15 mWatts et
d’un récepteur convertisseur. Le signal est ren-
voyé sur un contrleur analogique pour afficher
une mesure en temps réel. Un enregistreur Se-
fram de type Arc-en-ciel relié au contrdleur per-
met d’effectuer un enregistrement de la mesure
d’épaisseur pour la totalit¢é de l'imprégnation
d’un ruban de verre. Pour des raisons de coft,
nous avons choisi de n'utiliser qu'une seule téte
laser pour effectuer la mesure d’épaisseur. Ceci

s’est révélé un mauvais choix car cette méthode

nécessite un référentiel fixe pour déterminer le zéro. Le choix du référentiel s’est

d’abord porté sur une roulette en acier inoxydable montée sur roulements a billes,

le ruban prenant appui sur cette roulette pendant le défilement. Le zéro est effectué

préalablement sans le ruban. Une structure rigide d’acier en L (photo 6) solidarise

le systeme de guidage du ruban et la téte laser.

Ce systéme de mesure laser permet d’ob-
tenir une précision théorique de 10 um. La
fixation de I'ensemble du systéeme de mesure
sur une piece compacte et rigide permet de
limiter au maximum les artefacts engendrés
par une vibration de la structure. La téte la- 1
ser est montée sur un ensemble de deux pla-
ques de déplacement micro-controle pour

effectuer un réglage précis de sa position: Roulette en acier

* Le déplacement vertical permet de posi-
tionner la téte pour obtenir une distance :
adéquate a la réflexion du faisceau laser Figure 2. Schéma de principe de la mesu-

sur le capteur.

1a5e]
310.L00

ANDSSOIBAUOD

CH
asd

Diode laser

Capteur

Ruban imprégné

re d’épaisseur du ruban imprégné.

* le déplacement horizontal peut s’effec-
tuer sur toute la largeur du ruban.

La téte laser utilise une méthode d’analyse par réflexion diffuse. Le faisceau est

envoyé sur la surface du ruban puis réfléchi vers le capteur. La variation de 'angle
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de réflexion entre le référentiel (la roulette en acier) et le ruban imprégné permet de
déterminer la différence d’épaisseur. Pour cette téte, la position du point de ré-
flexion doit se trouver a 62,5 mm de la diode. A cette distance la mesure permet de
mesurer une variation de plus ou moins 500 pm. Un schéma de principe est donné
sur la figure 2.

JIL.3. Imprégnation des rubans de verre

Apres différents essais, la vitesse de défilement du ruban a été fixée a
30 cm.min™!. Cette vitesse permet d’imprégner un rouleau de ruban de 50 metres en
moins de 3 heures. La téte de mesure laser nous permet de vérifier si le dépot reste

homogene et constant pendant toute la durée de I'imprégnation.

Nous n’avons pas pu réaliser une mesure précise de 1’épaisseur car il existe une
variation trop importante de la réflexion entre la roulette en acier et le ruban im-
prégné. Une fois le zéro effectué sur la roulette, les valeurs obtenues pour 1'épais-
seur du ruban devenaient incohérentes en raison de la variation importante de la
réflectivité entre le matériau de référence et le matériau mesuré. Connaissant
I"épaisseur du ruban désensimé, nous avons étalonné le zéro sur celui-ci afin de me-
surer I'épaisseur du dépot mais un probleme similaire est apparu car le ruban dé-
sensimé présente une réflectivité plus grande que le ruban de verre seul. De plus, la
structure cylindrique des fibres et les interstices dues aux maillages ne permettent
pas de savoir si le faisceau est positionné correctement sur le ruban au moment de
la mesure de zéro. Nous avons finalement choisi d’étalonner le zéro sur les premiers
centimetres de ruban imprégné, ce qui limitait notre analyse a une étude de la varia-
tion d’épaisseur relative en fonction du temps. La figure 3 donne un exemple de me-
sure de la variation d’épaisseur du ruban apres imprégnation et séchage. Les
handicaps signalés ne sont toutefois pas rédhibitoires et pourront étre supprimés au
cours des développements futurs.
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Figure 3. Mesure de la variation d’épaisseur du ruban imprégné au cours du temps.

Sur les trois premiers metres de I'imprégnation, il apparait une faible homogénéi-
té du dépot. La mesure montre une variation tres importante de -100 um a +400 um
avec une augmentation progressive de 1’'épaisseur moyenne. Par la suite, la varia-
tion d’épaisseur oscille de quelques dizaines de micrometres autour d"une valeur
moyenne de +40 um par rapport au référentiel (le début de la zone imprégnée). 11
apparait des pics importants jusqu’a +300 pum, dus a la présence d’agrégats d’argile
et de fritte de verre qui se sont mal mélangés dans la solution malgré le traitement
aux ultrasons. Ces agrégats sont de dimension relativement importante et une filtra-

tion de la solution grace a un tamis de 200 pm permettrait de les éliminer facilement.

Face au cahier des charges qui préconise une épaisseur de 120 um d’isolant par
face de conducteur, les variations d’épaisseur mesurées ici peuvent sembler impor-
tantes. Cependant, nous pensons qu’elles sont plus probablement liées a la méthode

de mesure plutdt qu'une véritable variation du dépot:

* Laroulette d'appui ne possede pas une concentricité parfaite, elle peut entrainer
une variation de plusieurs dizaines de micrometres.

¢ La structure du ruban de verre est composée de fils tressés qui ne permettent
pas d’obtenir un dépot parfaitement plan.

La méthode de mesure par deux tétes lasers opposées permettrait d’effectuer
une mesure précise de 1’épaisseur du ruban imprégné car ce systeme n’utilise pas
de référentiel fixe. Cette technique est également indépendante de la nature et de la

précision d'usinage du référentiel.

Cette analyse nous a néanmoins permis de vérifier que I'épaisseur moyenne du

dépot restait homogeéne au cours de 1'imprégnation. Une variation importante
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aurait été néfaste a I'obtention d'une géométrie précise du quadripole. Grace a des
mesures manuelles par Palmer, nous avons ensuite estimé Iépaisseur du ruban im-
prégné a 200um. Cette valeur reste encore élevée par rapport au cahier des charges
initial mais il faut cependant remarquer que la valeur d’épaisseur préconisée de 120
um par face de conducteur, est donnée pour un isolant sous une contrainte de com-

pression de 80 MPa.

Pour vérifier la variation d’épaisseur sous contrainte, nous avons utilisé un em-
pilement composé de 20 rubans imprégnés d'une longueur de 100 mm. La mesure
est effectuée dans une machine de compression électromécanique INSTRON d’une
capacité de 150 kN. La charge est appliquée avec une vitesse de déplacement cons-
tante de 0,2 mm.min’. La cellule de mesure en acier (photo 7) est habituellement
utilisée dans le laboratoire pour effectuer les tests de compression sur des empile-
ments de cables de conducteur type Rutherford [9-10].

Photo 7. Cellule de mesure de compression.

Une rainure permet de positionner I’empilement sur lequel est positionnée une
cale en aluminium. Des capteurs inductifs d"une capacité de 3 mm sont positionnés
de part et d’autre de I'empilement. Il permettent de mesurer la déplacement de la
cale en fonction de la force appliquée. Les déplacements sont mesurés entre le fond
du moule et le bas de la cale d’appui. La figure 4 présente le déplacement de I'em-
pilement de ruban sous pression. La surface d’appui de la cale étant de 120 mm?, la

force uniaxiale maximum exercée de 96 kN correspond a une pression de 80 MPa.
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Figure 4. Mesure en compression d'un empilement de 20 rubans
imprégnés.

L’empilement a subi une compression de 18 % sous 80 MPa: I'épaisseur de I'em-
pilement est passé de 4 mm a 3,28 mm ce qui ramene I'épaisseur unitaire pour cha-
que ruban a 164 um. On est toujours éloigné des valeurs du cahier des charges mais
cette valeur a été obtenue pour des rubans crus. Le traitement thermique amenera

un rétreint non négligeable par la densification du dépot.

JV. Conclusion

La mise au point du banc d"imprégnation
a été finalisée apres de nombreuses expé-
riences infructueuses. Sa définition pre-
nait en compte les criteres de définition de
taches unitaires indépendantes, de con-
trole et d’adaptabilité et bien siir de repro-

ductibilité. Les premiers rubans utilisés

: étaient tres fragiles, ce qui nous a orienté
’ 1 A TSR . \
Photo 8. Rouleau d’une quarantaine de mé-  yerg yne définition plus fine du systeme

tres de ruban imprégne - de guidage et d’entrainement du ruban.
Ces contraintes ont ralenti sa mise au point mais nous sommes parvenus a un sys-
teme pouvant étre conservé, moyennant certaines améliorations mineures, pour une
mise en ceuvre a plus grande échelle. Les défauts résiduels que nous avons identi-
fiés, en particulier la nécessité d’introduire une mesure d’épaisseur en ligne fiable,
pourront ainsi étre résolus facilement. Ainsi, le ruban de verre E fourni par la so-
ciété Bourgeois permet d’obtenir de grandes longueurs de ruban imprégné par un

dépot homogene (photo 8).
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D’autres tests avec d’autres types de rubans nous ont montré qu'une bonne qua-
lité d’'imprégnation n’est pas obtenue dans tous les cas. Le type de tissage semble
étre un parametre important car un maillage trop serré empéche d’obtenir un
mouillage correct du ruban de verre par la solution céramique qui ne peut traverser
le ruban pour solidariser les deux faces du dépo6t. Il en résulte un dépodt peu adhésif
et une plasticité faible. Une étude plus complete sera poursuivie sur la nature des
rubans, principalement sur 'influence du tissage.
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Chapitre IV
Traitement thermique
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Chapitre I'V: Traitement thermique et caractérisations
mécaniques

I. Introduction

Les deux chapitres précédents ont décrit, d"une part la mise au point d'une com-
position céramique présentant des propriétés rhéologiques compatibles avec la mise
en ceuvre envisagée, et d’autre part, la définition d’un systeme fiable d’imprégna-
tion de rubans de verre par cette solution céramique. Dans le chapitre II, la réaction
du dépdt céramique a un traitement thermique a été observée de maniere qualitati-
ve, en considérant uniquement la bonne tenue d’empilements de rubans imprégnés
apres un traitement thermique simplifié, par rapport a celui requis pour la synthese
du Nb;Sn (50 heures a 660°C sous argon avec une rampe de montée a 60°C/h). Une
fois la composition céramique optimisée du point de vue de 'imprégnation et le sys-
teme d’imprégnation défini, nous avons entrepris de caractériser plus précisément
le matériau isolant une fois le traitement thermique effectué. Ceci sera exposé dans
la premiere partie de ce chapitre. Ainsi, diverses analyses ont permis de soulever un
probleme qui n’avait pas été révélé lors de nos tests préliminaires sur les empile-
ments de rubans. La deuxieme partie de ce chapitre est consacrée aux tests mécani-
ques: il s’agit d'une caractérisation primordiale pour l"utilisation de cette isolation
dans un aimant subissant de fortes contraintes. Les tests ont été effectués sur des
éprouvettes de céramiques massives et des tests standardisé€s pour les aimants su-
praconducteurs utilisant des empilements de cables conducteurs isolés ont été éga-

lement réalisés.

I. Traitement thermique de l'isolation

JI.1. Empilements de rubans imprégnés

L’influence du traitement thermique sur des empilements de rubans imprégnés,
a été analysé par des mesures de densité ainsi que par des analyses de microscopie
électronique a balayage. Les empilements sont constitués de 30 rubans imprégnés
d’une longueur de 5 cm. IIs sont confinés dans un moule de réaction en acier inox
constitué d’une base rainurée aux dimensions des échantillons. Un couvercle et un
ensemble de cales permettent de comprimer et dimensionner les empilements pour
éviter une déformation importante pendant le rétreint thermique. Le moule de réac-
tion permet de traiter 10 empilements simultanément. L’évolution de leur densité
avec la température a été suivie en leur appliquant différents traitements thermi-
ques a 660°C, 720°C et 750°C pendant 50 heures.
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Pour rappel, la solution d’imprégnation utilise la composition K définie dans le
Tableau I.

Tableau I: composition de la solution K.

Composition Eau Fritte de Argile v/C Viscosité
P (%m) verre (%m)  (%m) (mPa.s)
K 42,5 46 11,5 0,8 45,5

Un exemple d’empilement obtenus a 660°C et 720°C est donné sur la photo 1.

On remarque visuellement une densi-
fication beaucoup plus élevée pour des
traitements thermiques supérieurs a ' -.
700°C: les empilements ont un aspect plus pre =
solide avec une texture proche du verre. & 7 // [T T
Le retrait est également beaucoup plus k. S
important, avec une diminution en ’
moyenne de la largeur de 12 a moins de

11 mm et de 4,5 a 3,5 mm pour I'épaisseur

des empilements.

La masse volumique moyenne de ces ¥ || I
empilements a été mesurée grace a un py- Ll 48 49 5
cnomeétre a hélium qui utilise la loi des & 7 L

gaz parfaits pour déterminer le volume

d'un échantillon. Cette technique prend Photo 1. Empilement de 30 rubans impré-
gnés aprés un traitement thermique a 660°C

en compte uniquement la porosité fermée
(a) et t 720°C (b).

de l’échantillon, la masse volumique
étant calculée par une pesée préalable de
I’échantillon.
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La figure 1 présente I'évolution de la

masse volumique moyenne des empile-
ments en fonction de la température du
traitement thermique. Chaque mesure est
obtenue par une moyenne calculée sur un

ensemble de 5 empilements.

masse volumique gicm®

La masse volumique de ces échantillons

varie de fagon importante lorsqu’on varie

la température de traitement entre 660 (1,5 840 860 s_?oem p‘;‘:gtu ,.eno% 740 760
g.cm®) et 750°C (2,2 g.cm™). La densifica-
. . . . |Fi 1. Evoluti 1 ité ile-
tion se poursuit au-dela de 750°C mais igure 1. Evolution de la densité des empile

ments de rubans avec la température.

nous n’avons pas poursuivi les tests plus
avant car un traitement thermique supérieur n’est pas adapté a la formation de
Nb;Sn tel qu’elle est définie par la Sté Alstom, fournisseur des brins. Des analyses
par microscopie électronique a balayage montrent clairement I’amélioration de la

densification du matériau par une augmentation de la température (photo 2).

(b)
Photo 2. Photos MEB de la surface des empilements: 1’échantillon a 660°C (a) est moins homo-
gene que celui a 720°C (b) en raison d’une densification plus faible.

Des cracks importants sont présents dans les deux cas mais leur nombre diminue
sensiblement sur I'empilement a 720°C. On remarque la présence de particules non
réagies sur I"échantillon a 660°C. Ces particules correspondent a des amas de gran-
des dimensions (> 10 pm) présents dans la fritte de verre. La densification peu ho-
mogene en surface des échantillons est fortement améliorée a l'intérieur des
empilements. La photo 3 est une vue par microscopie a balayage de la tranche d'un
échantillon traité a 720°C qui a été préalablement brisé.
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Photo 3. Photos MEB d’une fracture d'un empilement traité a 720°C. Chaque couche représente
un ruban imprégné (a). Avec un agrandissement, on remarque la bonne densification sur toute
I’épaisseur (b).

Chaque couche de ruban imprégné est clairement visible. Sur la surface des ru-
bans, on retrouve I'aspect peu homogene de la photo 2 avec la présence de défauts
importants. Un agrandissement sur I'épaisseur d"une couche montre un aspect bien
plus homogene du matériau. Les fibres de verres ne sont plus visibles, ce qui impli-
que une réaction importante avec le dépot céramique. Quelque soit la température
de traitement thermique, la tenue mécanique entre couches successives des empile-
ments est importante mais il est plus facile de délaminer les échantillons traités a

660°C en raison d"une cohésion moins marquée entre les surfaces des rubans.

Avecla composition K, I'étude sur les empilements de ruban n’a pas posé de pro-
bleme de tenue des échantillons. Nous avons alors entrepris de fabriquer les pre-
miers échantillons de cables conducteurs isolés. Les premiers échantillons traités a
660°C possédaient une tenue correcte mais avec un traitement thermique a 720°C, le
gainage céramique se délaminait tres facilement. Ce phénomene nous a incité a faire
une étude plus poussée sur le matériau massif pour comprendre cette détérioration.
Nous avons donc engagé une premiere étude sur la composition céramique seule

afin d’en analyser ses propriétés intrinseques.
JL.2. Frittage de la céramique seule

La composition K a été retenue car elle possede la plus grande quantité de fritte
de verre (élément fusible du dépdt) tout en laissant une plasticité suffisante au ru-
ban imprégné. Or, dans notre formulation, la garantie d'une bonne céramisation est
la quantité de fritte de verre. Pour étudier la densification du dép6t, nous avons dé-
cidé de ne pas travailler sur des rubans imprégnés mais sur des mélanges de pou-
dres correspondant au dépot sec apres 1'évaporation de I'eau. Les mélanges sont

effectués a partir des poudres seches de montmorillonite Expans et de fritte de verre
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laissées préalablement une nuit a I'étuve sous 100°C pour éliminer I’'humidité rési-
duelle.

JI.2.a. Protocole de préparation

Afin d’homogénéiser au maximum les différentes compositions, 200 g de pou-
dres mélangées dans les proportions adéquates, sont d’abord placés dans un flacon
en polyéthylene de 500 ml puis laissés sous agitation en Turbula pendant deux heu-
res. Une quinzaine de billes en porcelaines (similaires a celles utilisées pour ’homo-
généisation des barbotines) permet d’accentuer la qualité du mélange tout en
effectuant un léger broyage. Le mélange de poudre obtenu est ensuite compressé
sous forme de pastilles de 2 cm de diametre avec un moule similaire aux modeles
utilisés pour fabriquer les pastilles d’analyses infra-rouge. Le pressage est obtenu
sous une pression uniaxiale de 5 MPa nécessaire pour garantir la bonne tenue des
pastilles. Les différents mélanges de poudre sont répertoriés dans le Tableau II.
Pour rappel, le rapport V/Ms définit la quantité de fritte de verre sur la quantité to-
tale de matiere seche. Les quantités sont exprimées en pourcentage massique.

Tableau II: Compositions des mélanges étudiés.

Compositions Pal Pa2 Pa3 Pa4 Pa5
Quantité 40 30 25 20 10
d’argile (%m)
Quantité de 60 70 75 80 90
verre (%m)
V/Ms 0,6 0,7 0,75 0,8 0,9

Ces mélanges ne sont pas
forcément adaptés a la mise
en ceuvre de l'isolation. En
effet, certains comportent
des quantités de verre ou
d’argile trop importantes et

incompatibles avec le ré-

sultat des études réalisées

Photo 4. Pastilles de poudres séches compressées, 2 pastilles
de méme composition vont permettre d’effectuer les tests a
660°C et 720°C. fait de balayer un domaine

au chapitre II. Toutefois, le

relativement étendu nous
permettait de mieux identifier les variations de comportement résultant du traite-
ment thermique. Deux pastilles de chaque composition vont permettre d’effectuer
un test a 660°C et a 720°C. Pendant chaque traitement thermique, les pastilles sont
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positionnées dans un support en cuivre (photo 4). Un support similaire est déposé
par-dessus pour les maintenir en place pendant l'insertion dans le four. Le cycle

thermique est similaire a celui appliqué aux empilements de rubans.

II.2.b. Résultats des traitements thermiques

Une augmentation de la densification des pastilles était attendue avec 'augmen-
tation du rapport C/V. Suivant les résultats obtenus avec les empilements, cette den-
sification devait logiquement augmenter significativement pour la méme
composition, entre le traitement thermique a 660°C et celui 720°C. Le résultat obtenu
(photo 5) nous a confirmé les problemes de tenue du dépot.

A 660°C, les pastilles avec un rapport V/C inférieur a 0,8 ont réagi correctement
et on observe une bonne densification du mélange de poudres. Pour les pastilles
Pa4 et Pa5, comportant la plus grande quantité de fritte, il apparait un phénomeéne
de gonflement ou moussage avec la formation d’un structure "spongieuse". Ce

gonflement est accentué sur la pastille Pa5 la plus chargée en verre.

A 720°C, le phénome-
ne est encore plus accen-
tué car la composition
Pa3 a commencé a se dé-
tériorer. La pastille Pa5
est completement désa-

grégée avec la formation

d’alvéoles plus pronon-
cées qu’a 660°C.

Il est intéressant de re-
marquer que le support
en cuivre sous la pastille
Pa5 traitée a 720°C a gar-

dé son aspect brillant. Ce

phénomene semble indi- , : :
Photo 5. Pastilles de poudres compressées apres le traitement

quer qu’il ne s'agit pas  thermique a 660°C (a) et 720°C (b).
d’une réaction directe en-

tre le cuivre et le mélange de poudre mais plutot d’une réaction au sein de la poudre

qui amenerait ultérieurement la formation de ce dépot noiratre sur le cuivre.
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J1.2.c. Caractérisation du comportement

Analyses thermogravimétriques:

L’obtention d"une structure spongieuse pour les compositions les plus riches en
fritte, considérant qu’il n'y a pas de réaction avec le support de cuivre, ne peut étre
attribuée qu’a la libération de gaz au sein de la pastille lors du traitement thermique.
Nous avons tenté d’identifier ce départ par diverses mesures thermiques (ATG,
ATD, DSC) mais les résultats présentés ci-dessous montrent qu’il est difficile de
mettre en évidence de fagon nette un phénomene thermique particulier. Nous avons
ensuite décidé d’approfondir cette étude en couplant I’analyse thermique a la détec-
tion des especes libérées. Ces mesures ont été réalisées grace a la collaboration du
Centre CEA du Ripault.

Une série d’analyses thermogravimétriques couplées a une analyse thermique
différentielle a été réalisée sur I'ensemble des compositions. Nous avons d’abord
étudié la poudre de fritte de verre seule (figure 2) ainsi que l’argile (figure 3). Les
poudres sont laissées une nuit a I’'étuve a 100°C avant la mesure. Les analyses sont

effectuées sous azote avec une rampe de 10°C/ min jusqu’a une température supé-
rieure a 750°C.
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Figure 2. Analyses ATD-ATG couplées sur la fritte de verre.

La perte est tres faible pour la fritte de verre avec un départ de 1% en masse jus-
qu’a 660°C. Ce départ est probablement dii a des résidus organiques. Apres la me-
sure, la poudre de verre avait fondu et formé une bille dense au fond du creuset
mais il n’apparait aucun phénomene énergétique visible sur la courbe d’ATD. La fu-
sion du verre n’est en effet pas aisée a déterminer et nécessite des appareillages de
plus grande précision.

Dans le cas de la montmorillonite, on observe un premiere perte en masse impor-
tante jusqu’a 100°C, correspondant a I'’humidité résiduelle de la poudre. Une perte
continue suit cette premiere phase, en s’accentuant vers 400°C jusqu’a atteindre un

palier a 650°C. Cette perte correspond a la déshydratation des feuillets, un phéno-
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mene classique pour les matériaux argileux [1-3]. Cette perte est probablement cu-
mulée au départ de traces d’organiques toujours présents dans ce type de matiere

premiere naturelle.
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Figure 3. Analyses ATD-ATG couplées sur la montmorillonite
Expans.
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Son énergie est cependant tres faible et, par exemple, le phénomene de déshydroxy-
lation n"apparait pas alors qu’il est clairement défini dans le cas des matériaux argi-
leux entre 300°C et 600°C [4].

Les analyses thermiques n’étant pas suffisantes pour identifier I'origine de ce
phénomene de moussage, observé avec les pastilles mais non avec les rubans impré-
gnés, nous avons entrepris d’effectuer des analyses complémentaires couplant la
spectrométrie de masse. Ces analyses ont permis de vérifier que la nature des gaz

émis correspondait a un départ important en eau et en gaz carbonique.

L'obtention de matériaux expansés a base de composés minéraux, en particulier
de composés contenant une proportion plus ou moins importante de phases vitreu-
ses et/ou mal cristallisées est connue depuis longtemps. Ces matériaux peuvent
méme se former naturellement lors d'éruptions volcaniques. Les gaz occlus se trou-
vent piégés lors du refroidissement de la lave ou des verres basaltiques éjectés en
fusion. On récupere ainsi des matériaux légers, d’importante porosité (fermée ou
ouverte), bien connus sous le nom de "pierre ponce". Il est possible de fabriquer ce
type de matériaux en piégeant dans une matrice minérale des gaz provenant de la

décomposition thermique de certains composés comme des carbonates.

Ainsi, le carbonate de calcium (ou de baryum) CaCOs (BaCOs) se décompose a
haute température selon la réaction:
Ca(Ba)CO5; — Ca(Ba)O + CO,(9)

Le dioxyde de carbone libéré peut se trouver piégé dans un verre si sa viscosité
est assez élevée. On obtient alors un matériau expansé si la fusion du verre est com-
patible avec la température de décomposition du carbonate. Si la viscosité du verre

est trop faible, le gaz s'échappe et le verre reste tel quel ou se fritte légerement.

Il nous semble logique de faire ’analogie entre nos observations et la réaction na-
turelle de création de la pierre ponce car ce phénomene est lié¢ a un dégagement ga-
zeux important pendant la fusion du verre. A cette température, le verre est dans un
état suffisamment liquide pour permettre le piégeage de bulles de gaz qui créent cet-
te structure. Nous avons procédé a un test similaire sur une pastille de fritte de verre
pure compressée. Lors du traitement thermique, la fritte de verre fond sans réaction
particuliere et on obtient une pastille fortement aplatie, dense et de couleur blanche.
Lorsque la fritte est mélangée avec de 1’argile puis fortement compactée, le com-
portement de I’ensemble va étre modifié. Nous ne pouvons exclure la possibilité
de réaction physico-chimiques supplémentaires résultant du mélange des deux
constituants, mais des analyses de diffraction X sur des zones expansées ne nous ont
pas permis d’identifier des phases cristallines supplémentaires. Nous attribuons
donc plutot ce comportement de moussage a 1’effet du mélange d’argile créant des
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dégagements gazeux de vapeur d’eau et de dioxyde de carbone, dans un systéme
ou la présence de fritte de verre visqueuse combinée avec la forme plaquettaire
de I'argile, contribue a piéger ces bulles de gaz. Nous avons en effet observé que
ce phénomene est amplifié par plusieurs parametres: quantité de fritte de verre,

température de traitement et force de pressage.

Ce phénomene n’est pas observé avec les rubans imprégnés car le mode de dépot
préserve une porosité ouverte notable permettant la libération gazeuse. En revan-
che, ce probleme doit étre pris en compte et résolu car 1'optimisation des gainages
céramiques intégrera fort probablement une diminution de cette porosité ouverte,

ce qui fera émerger le probleme de moussage observé avec les pastilles.

A priori, ce probleme pourrait étre résolu par un traitement thermique préalable
de l'argile afin d’éliminer toutes les substances pouvant se vaporiser. Cependant, la
déshydratation de 'argile lui ferait perdre ses propriétés plastifiantes indispensa-
bles pour la tenue a cru. Compte tenu des résultats des analyses thermiques, nous
proposons qu'un palier de température soit appliqué vers 500°C, lors du traite-
ment thermique complet. Ainsi, on pourrait dégazer le revétement a une tempéra-
ture ou la fritte est encore solide, ce qui éviterait qu’elle piege les gaz libérés. Outre
le phénomene parasite de moussage, le déclenchement non contrdlé d’un dégazage
pourrait nuire aux opérations de fabrication de la bobine, généralement effectuées
dans un moule relativement étanche. Nous n’avons pas eu le temps de vérifier cette
hypothese mais ceci constitue 'une des opérations prioritaires a réaliser dans un fu-

tur proche.

Mesures de porosité:

Une analyse par porosimétrie mercure sur les différentes compositions permet de
vérifier I’évolution de la porosité des différents échantillons. Cette méthode sert a
déterminer la distribution en taille des pores d"une poudre ou d’un matériau massif
par intégration de la porosité ouverte (dans ce cas, la porosité fermée n’est pas prise

en compte, contrairement aux mesures précédentes de densité).
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Figure 5. Comparaison de la distribution des pores pour les
Pour obtenir une mesure |différentes pastilles traitées a 660°C.

précise, il est nécessaire de

faire pénétrer une quantité de mercure suffisante. De ce fait, 1'échantillon doit pos-
séder une porosité ouverte supérieure a 3% en volume. Plus I'échantillon est dense
et plus la quantité d’échantillon nécessaire doit étre importante. Une pesée précise
de la masse d’échantillon analysée permet de déterminer la densité du matériaux.
La figure 5 présente une comparaison de la répartition de la porosité des différentes
pastilles traitées a 660°C en fonction du logarithme de 'intrusion différentielle de
mercure donnée en mg/l.

Le pourcentage de porosité ouverte ainsi que la densité effective et la densité du
matériau massif sont donnés dans le Tableau III.

Tableau III: Porosités et densités des différents échantillons.

Compositions Pal Pa2 Pa3 Pa4 Pa5
Porosité (%) 4,5 19 29 23 -
Densité totale 2,32 1,84 1,57 1,.72 -
(g/cm’)
Densité de la 2,43 2,27 2,22 2,36 -

structure (g/cm?)

La composition Pa5, la plus chargée en verre, n’a pas pu étre analysée car la pas-
tille n’est plus structurée apres le traitement thermique. La mesure de porosité s’ef-
fectue sur des morceaux denses ne prenant pas en compte les importantes alvéoles
formées par le gaz dans le verre en fusion. La densité de ces morceaux ne permet pas
d’obtenir une mesure sur ce porosimetre. La pastille Pal, la moins chargée en verre
possede une faible porosité de 4,5% avec une répartition en taille de pores tres hété-
rogene car aucun pic n’est prédominant sur la figure 5.
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En modifiant I’échelle, on peut déterminer une répartition plus importante pour
des pores inférieurs a 1 um. La porosité augmente fortement a 19%, pour la compo-
sition Pa2 et a 29 % pour Pa3 avec une répartition de pores de taille importante de
I'ordre de 100 pum. Ces pores deviennent plus importants pour la pastille Pa3 avec
la présence d"un pic bien défini. Enfin, pour la composition Pa4, la porosité diminue
a 23% avec I'apparition d"un pic plus large. Comme dans le cas de I'échantillon Pa5,
la pastille n’est plus structurée apres le traitement thermique. L’analyse est encore
possible mais probablement faussée car le volume poreux et la densité d"une pastille
structurée devraient étre bien plus élevés.

Les photos 6 (a) a (c) présentent des observations par microscopie électronique a
balayage sur les pastilles Pal (a), Pa3 (b) et Pa4 (c), apres le traitement thermique de
660°C. On apergoit clairement 1’évolution de la porosité en fonction de la quantité
de fritte de verre: la pastille Pal est relativement dense avec la présence de pores de
dimensions tres hétérogenes dont on peut estimer la taille maximale a 50 pm; avec
la composition Pa3, il apparait des pores de dimension supérieure a 100 pum, avec
une forte augmentation de la porosité totale. Le phénomene s’accentue pour la com-
position Pa4 avec des cavités de diametre supérieur a 500 um. Dans ce cas, la répar-
tition de pores de faibles dimensions semble beaucoup moins importante que pour

la composition Pa3.

Photo 6. analyse par MEB de la porosité
apres traitement thermique a 660°C sur les
compositions Pal (a), Pa3 (b) et Pa4 (c).
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J1.2.d. Conclusion: composition céramique optimale

Pour se soustraire du phénomene de moussage, et avant d’avoir bien appréhendé
son origine, nous avons décidé de travailler sur des compositions moins chargées en
fritte de verre. D’apres les résultats des traitements thermiques obtenus avec les
pastilles, nous avons choisi d’utiliser des compositions possédant un rapport C/
V=0,7 correspondant a la pastille Pa2. Dans ce domaine, la quantité de fritte de ver-
re reste suffisante pour obtenir une fusion importante sans conduire au mécanisme
de gonflement déstructurant de la matrice céramique. La présence d'une porosité
importante (19%) est un atout supplémentaire puisqu’elle sera garante d"une bonne
diffusion de I'hélium au sein de l'isolation, jusqu’au contact avec le cable conduc-
teur. Ainsi, la génération locale de surchauffes pourra étre évacuée rapidement, ce
qui évitera la transition accidentelle et catastrophique de la bobine supraconductri-
ce.

Nous avons vérifié

I’évolution du frittage en = 700 (a) ’ o
effectuant une mesure de ‘t- 600 5 =
dilatométrie a tempéra- %igg g
ture constante (figure 6) .'g 300 -10 5
sur une pastille de com- | £ 20 1 S
position Pa2. La mesure " 100

est effectuée sous argon a 0 20

. ° . . R
une vitesse de 5°C/min 5000 10000 15000 20000 25000

jusqu’a 700°C puis on Temps (s)
reste en palier (dilatome- Figure 6. Mesure de dilatométrie sur la pastille de composition

tre SETARAM TMA 92). Pa5 (C/V = 0,7); cette composition sera utilisée pour les impré-
gnations de ruban.

Le capteur est placé sur le

tranche de la pastille et mesure I'évolution du diametre.

Le diametre de la pastille diminue de 15% avec un palier obtenu rapidement
apres environ 5 heures de traitement. On peut considérer que la diminution du dia-
metre est due a un rétreint thermique par densification et non a une simple défor-
mation de fluage. La courbe de déplacement montre que le phénomene de
densification apparait vers 550°C ce qui correspond a la température de fusion du
verre. Apres le traitement thermique, la pastille était légerement déformée au point
de contact du capteur de déplacement mais toujours de forme cylindrique. Ce test a
permis de confirmer que pour cette composition, la fusion de la fritte de verre amene
une densification de ’échantillon. Le test n’a pas été étendu a des températures plus
élevées.

Les conditions de composition étant fixées afin d’obtenir un frittage correct du
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composite fritte-argile tout en évitant le phénomene parasite de moussage, nous
avons dii reprendre en compte les parametres d’enrubannage définis au chapitre III.
Ceci nous a conduit a modifier légérement la composition initialement retenue (K).
Grace al’étude par plan de mélange sur la montmorillonite Expans, nous avons pu
déterminer la solution de rapport C/V = 0,7 qui permet d’obtenir le comportement
rhéologique permettant une bonne imprégnation du ruban. Cette solution (L) est
définie dans le Tableau IV: la quantité de matiere seche en solution est plus faible
que dans le cas de la solution K afin d’éviter une trop forte augmentation de la vis-
cosité. Pour rappel, la viscosité est fortement influencée par la quantité d’argile qui

augmente sensiblement dans L.

Tableau IV: composition de la solution L.

Composition Eau Fritte de Argile V/Ms Viscosité
P (%m) verre (%m) (Y%om) (mPa.s)
L 47 37 16 0,7 50

Rappelons pour finir que le phénomene d’expansion catastrophique observé
avec certaines pastilles, est beaucoup moins sensible sur les rubans imprégnés. La
faible épaisseur du dépot et le fait que les rubans soient moins compressés, compa-
rativement aux pastilles, facilitent le dégazage de I'argile et évitent une déstructura-

tion importante de la matrice céramique.
JI.3. Caractérisation par mesure de rupture d’éprouvettes céramiques.

Les essais de flexion sont couramment utilisés pour caractériser les matériaux dits
fragiles tel que le verre, les céramiques ou les composites [6]. Cette technique néces-
site des géométries d’éprouvettes simples sans tétes d’accrochage (rectangulaires).
Les méthodes de flexions 3 ou 4 points ne demandent pas d’encastrement de
I"éprouvette, opération toujours délicate avec les matériaux fragiles tels que les cé-
ramiques. Dans le cas des matériaux céramiques, on utilise la flexion 4 points pour
éliminer l'effet de cisaillement. Cette méthode permet en effet de limiter les ruptures

dues a la présence d'un défaut localisé dans la zone de contrainte.

JI.3.a. Mesure en flexion 4 points

Les éprouvettes typiquement utilisées pour des mesures de ruptures a la flexion
sont des barrettes rectangulaires. Le principe de la mesure est donné sur le schéma

de la figure 7.
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Le module de rupture par flexion est le rap-
port entre le moment fléchissant et le moment
de résistance, celui-ci étant exprimé par le quo-
tient du moment d'inertie par la hauteur de I'axe

neutre.

Le module de rupture par flexion est calculé

d'apres la formule suivante: Figure 7. Principe de la mesure en
M x C flexion 4 points sur éprouvettes rec-
Or ~— 1) tangulaires.

|
dans laquelle M désigne le moment du couple de torsion.

Dans le test de flexion 4 points, M vaut:

F,xd
= (2)

avec F_ la charge de rupture et d, la distance entre les cylindres de charge externe

M

et interne.

| représentant le moment d'inertie de I'éprouvette, pour une barre d'épaisseur h
et de largeur b, on a:
3
b xh
(3)

12
¢ est la hauteur de l'axe neutre, c'est-a-dire la distance entre 1'axe neutre de

I'éprouvette et la face en tension, soit h/2. Le module de rupture devient alors:
Fxd
@
b xh
J1.3.b. Analyse de la rupture selon le modeéle statistique des répartitions de Weibull.

ogp = 3

Les céramiques sont des matériaux réputés pour leur taux de défauts important
et la difficulté a les supprimer par traitement thermique, contrairement aux métaux.
De plus, leur difficulté a générer des champs de dislocations importants lors de la
mise sous contrainte, ne leur permet pas d’absorber 1'énergie de déformation par
des mécanismes de fluage, ce qui les rend, d'une part résistantes aux contraintes mé-
caniques, mais d’autre part fragiles et susceptibles de subir une propagation catas-
trophique de la fissure des que la charge appliquée permet a un défaut critique de
s’étendre. Malgré tous les soins mis a fabriquer un matériau, le taux de défauts dont
les types sont liés a la nature du matériau, aux étapes de I'élaboration et aux condi-
tions d'emploi peut entrainer de grandes disparités dans les propriétés mécaniques,
d’un échantillon a I'autre. Les disparités de taille, de géométrie, de localisation et
d’orientation des défauts, ainsi que les différences d’état de surface d’éprouvettes si-
milaires expliquent les grandes variations des valeurs de la contrainte a la rupture

oR observées.
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Plusieurs modeles théoriques ont été proposés pour l'analyse statistique et pro-
babiliste de cette dispersion, dans le but d'étre en mesure de définir la contrainte li-
mite d'utilisation fiable d'un matériau donné. Le modele de Weibull -ou "statistique
de répartition extréme"- est le plus utilisé en science des matériaux. Cette méthode
est aussi nommeée "approche de la rupture par le concept du maillon le plus faible"
car elle utilise un concept de rupture exclusive a partir d'un seul défaut. La méthode
de Weibull fournit donc un indicateur statistique de la fiabilité du matériau face a la

rupture fragile.

Théorie de Weibull [6-7]:

La rupture d’une chaine de N maillons indifférenciés est entrainée par la rupture
du maillon le plus faible. Si on considere P, la probabilité de survie d'un maillon.

On peut alors définir la probabilité de survie de la chaine complete P :
N
Pse = (Psm)™ (5)
Ce qui donne en raisonnant sur les probabilités de ruptures P, :

1-P._ = (1-P, )" (6)

_ N
P.=1-(1-P,)" (7
(7) peut se mettre sous la forme:
P.. = L-exp(-Nf(x)) (8)

dans laquelle f est une fonction croissante et positive du parametre x. Dans notre
cas, X est assimilé a la contrainte de rupture. Weibull proposa la distribution suivan-

te pour la fonction f(x):
_ m
00 = [M} ©)
X0

ou X,, X, et m sont caractéristiques de la population étudiée.

m est défini comme le module de Weibull. Le matériau est alors assimilé a une

chaine dont le nombre de maillons est identifié au volume (ou a la surface) sollicitée:

o-o,]" .
P,y =1-¢exp —J' dv| sioc>og,
\Y; Sov

(10)

Py =0 sic <o,

Chapitre 4: Traitement thermique et caractérisations mécaniques



- 105 -

avec:

o : contrainte

G, : contrainte seuil

ogy: constante de normalisation

On considere généralement que la rupture s’amorce dans une région sollicitée

par une contrainte ¢, ce qui réduit I'expression (10) a:

P = Lepo[G"G“} vﬂ (1)
Sov

Détermination du module de Weibull m:

Il existe différentes méthodes pour déterminer la valeur de m. Nous allons sim-
plement développer la méthode consistant a faire le choix d"une fonction de proba-
bilité: on associe a chaque contrainte de rupture ¢; mesurée expérimentalement sur
un lot de N éprouvettes similaires, une probabilité de rupture P;. Les contraintes

sont préalablement ordonnées suivant leur valeur croissante.

On trouvera différentes définitions pour P;, par exemple:

* P; = i/(N+1), équation de la valeur moyenne. Elle est la plus utilisée mais
aussi la plus faussée au sens des probabilités.

e P, =(i-0,3)/(N+0,4), équation de la valeur médiane.

* P; = (i-0,5)/N, il sagit de I'¢quation la moins biaisée mais elle nécessite un
plus grand nombre d’éprouvettes (N > 20).

e P, = (i-3/8)/(N+1/4), cest la formulation adaptée a un nombre moins

importante d’éprouvettes (N < 20).

Le choix de I'une des expressions précédentes permet d’établir un graphe regrou-
pant les points de coordonnées(Ln[Ln(1/(1-P;))],Ln(c;)):

I_n[l_n((l —:LPr)H ) LnK

La contrainte seuil o, est généralement prise égale a 0.

m

J +m(c, - Gu):| (12)

(ogv)

Le module de Weibull m, est obtenu par régression linéaire ou en recherchant la
droite passant par les barycentres de groupes de points selon I’allure du graphe ob-
tenu. Ce parametre représente I'homogénéité de la répartition des défauts. Plus m

est élevé, moins la résistance a la rupture dépend du volume sollicité. Typiquement,
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pour les métaux, m>50. Pour les céramiques industrielles, m se trouve générale-
ment dans 'intervalle 5 <m < 30. La théorie de Weibull est donc une approche par-
ticuliere du probleme général d'évaluation de la résistance a la rupture, relative a un
type particulier de microstructure, qui décrit souvent assez bien le comportement

des matériaux fragiles.

A titre d'exemple, des dia-
= 0,99} I ' o grammes de Weibull corres-
a 09 - pondant a une distribution
g , - - unimode "parfaite" sont pré-
§- 0,5 ] sentés dans le cas du verre a
] - . .

e 7 vitre et d'une alumine poly-

® 041 | cristalline [8] (figure 8). Les

E 0.05- | points expérimentaux peu-
p: ’ vent étre approximés par

E 0.01 une droite dans chacun des
i Cf Ll . ] cas. Toutefois, dans le cas

50 100 200 400 700 des matériaux céramiques,

Gr (Mpa) cette homogénéité dans la

Figure 8. Exemple d'un diagramme de Weibull pour du verre| distribution des défauts n'est
(a) et une alumine (b) [8]. [ .
pas souvent observée et il

devient nécessaire d'entre-
prendre I'analyse en terme d'une distribution multimode des défauts. Les diagram-
mes de Weibull permettent ainsi de comparer des matériaux céramiques entre eux

et de les classer en terme de fiabilité.

JI.3.c. Préparations des éprouvettes et résultats

Pour ne pas fausser les résultats, les éprouvettes doivent étre les plus semblables
possible. La préparation des échantillons et les tests mécaniques ont été effectués au
sein du laboratoire des céramiques avancées du CEA Le Ripault. Ils ont utilisé un
protocole préalablement défini a Saclay: les éprouvettes sont obtenues de maniere
similaire aux pastilles par un pressage uniaxial de poudres seches préalablement
meélangées dans un turbula. Le mélange possede un rapport C/V de 0,7 avec 30%
d’argile et 70% de fritte de verre correspondant au mélange utilisé pour les impre-
gnations de ruban. Cette composition permet d’éviter d’obtenir un gonflement du
matériau pendant le traitement thermique. Le moule de pressage permet d’obtenir
5 éprouvettes simultanément par traitement thermique. Elles sont ensuite usinées
avant de subir le test de rupture par flexion. Cet usinage homogénéise leurs dimen-

sions et donne un état de surface identique.
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Malgré le choix d’'une composition moins chargée en verre, le traitement a
660°C a entrainé un gonflement inattendu des éprouvettes rendant leur usinage
impossible. Ce probleme n’était pas apparu lors des premiers tests a Saclay et il met
en évidence que le phénomene de dégazage n’est pas facilement controlable. La
principale modification peut provenir de la différence de pression appliquée pen-
dant la mise en forme du mélange de poudre. Une augmentation de la compression
favorise la fusion de la fritte de verre et limite le dégazage de la poudre ce qui accen-
tue le phénomene de gonflement.

2 Suite a ce probléme et

! ] J . /
: § compte tenu des impéra-
4 Lo b | | tifs de temps, nous avons
‘ décidé de diminuer le trai-
-0t .4 | tement thermique a 640°C,
- ce qui permet d’obtenir des

——

= 1 . . .
= r - | éprouvettes massives faci-
[= lement usinables mais qui
2 1| pouvait s’avérer néfaste a
une céramisation correcte.
. | 5 : Les différentes contraintes
4 i : ; de ruptures d’une série de
2 2,5 | 3 3,5 4| 15 éprouvettes ont été me-

n(c ; . .
( r) surées afin de tracer un dia-
Figure 9. Diagramme de weibull obtenu pour les mesures de gramme de Weibull,

contraintes de rupture en flexion. , ]

représenta sur la figure 9.

Le Tableau V résume les

valeurs caractéristiques du diagramme.

Tableau V: Données caractéristiques de la mesure de
rupture en flexion.

S, max (MPa) 40,7

S, mini (MPa) 8,3

S,a Pr=0,5 (MPa) 314

Coefficient de 19
Weibull m

R2 0,94

Le comportement ne suit pas une loi linéaire et les contraintes de ruptures mesu-
rées sont tres disparates variant de 8,3 MPa a 40,7 MPa avec une valeur de 31,4 MPa

dans le cas d’une probabilité de rupture de 50%. En tracant la régression linéaire de

Chapitre 4: Traitement thermique et caractérisations mécaniques



- 108 -

la fonction (Ln[Ln(1/(1-P;))],Ln(o;)), nous obtenons un coefficient de weibull de
1,9. Cette valeur tres faible découle de la grande disparité des contraintes de ruptu-
re, signe d’un matériau hétérogene. Cependant, le faible coefficient de corrélation de
cette régression (0,94) montre bien que la loi de Weibull monomodale peut difficile-

ment étre appliquée dans ce cas.

En appliquant une analy- 2 : : :
se multimode du diagram- :
me de Weibull (figure 10), L S m_6’5 e
on remarque 3 groupes dis- | __ '
tincts d’échantillons obéis- | =0 "
sant chacun a une loi [ =

s .y =1t .

particuliere. La moitié des | £
éprouvettes qui possedent | = 2
les contraintes de ruptures
les plus élevées (> 31,4 MPa) 3L |
suivent un comportement li- . _
néaire avec un coefficient de 4 i i i
Weibull égal a 6. On peut en E 2,5 In3( ) 3,5 4

. , r
déduire qu’elles correspon-

Figure 10. Analyse multimode du diagramme de Weibull.

dent a un groupe dans le-
quel on a obtenu une meilleure densification, entrainant une structure plus
homogene dont découlent des contraintes de rupture plus élevées. Toutefois, il faut
considérer que des contraintes inférieures a 50 Mpa correspondent toujours a un

matériau relativement fragile.

Sachant que nous avions dii choisir une
composition plus pauvre en verre et définir
un traitement thermique moins élevé pour
éviter les phénomenes de gonflage, nous
avons expertisé les éprouvettes préparées
pour ces tests mécaniques afin de voir si elles
étaient vraiment représentatives du procédé
que nous avions défini. Nous avons donc
comparé (photo 7) les éprouvettes obtenues a

Saclay traitées a 660°C et celles obtenues au

Ripault. Cette comparaison montre claire- Photo 7. Comparaison d’éprouvettes trai-

ment une importante différence de réaction tées a 660°C (a) 640°C (b). Une nette dif-
férence de coloration apparait, due a une

entre les éprouvettes traitées a 660°C (a) et " v apl
différence de densification.

celles traitées a 640°C (b) qui ont été utilisées

pour les mesures de flexion. La coloration
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gris clair de I'éprouvette (b) provient d’une réaction moins avancée du mélange de

poudre pendant le traitement thermique.

Une analyse par microscopie électronique a balayage (photo 8) confirme la faible
fusion de la fritte de verre a 640°C (b). On remarque la présence de particules de ver-
re de dimensions importantes n’ayant pas fondu, ainsi que quelques zones densi-
fiées. Cet aspect explique la grande disparité des contraintes de ruptures résultant
de cette structure fortement hétérogene. La densification de I'éprouvette (a), quant

a elle, est similaire au résultat obtenu pour la pastille Pa2 de composition similaire.

Photo 8. Comparaison par microscopie électronique a balayage de la densification des éprou-
vettes obtenues a 660°C (a) et 640°C (b).

Des éprouvettes traitées a 660°C auraient amené une forte augmentation des va-
leurs de résistance mécanique et on peut considérer que les échantillons testés ne
sont pas représentatifs du protocole de préparation adopté. L’origine du dégage-
ment gazeux ayant été identifiée et des solutions proposées pour y remédier, une fu-
ture série de tests avec une préparation des échantillons mieux controlée devrait
mettre en évidence une importante augmentation des propriétés mécaniques a la

rupture.

JII. Caractérisations en compression

Au cours de la fabrication, de la mise a froid et du fonctionnement d'un aimant
supraconducteur, les bobines de cables composites supraconducteurs sont soumises
a des variations de contraintes mécaniques importantes. Les forces de Lorentz ainsi
que le rétreint thermique différentiel des différents matériaux, ont tendance a en-
gendrer des contraintes de traction. Or, pour assurer les bonnes performances de
I'aimant en fonctionnement, les bobines doivent toujours étre sous contrainte de
compression [9-10] (blocage des conducteurs les uns par rapport aux autres). En ef-

fet, si tel n’était pas le cas, des déplacements ponctuels des conducteurs pourraient
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apparaitre et provoquer un échauffement local responsable d'une instabilité de
I'aimant en fonctionnement (départ de quench). A I’extréme, les bobines ne seraient
plus maintenues mécaniquement, et cela modifierait la configuration électromagné-

tique de maniere dramatique.

C’est pourquoi, un processus de calage, appelé "frettage", est utilisé pour imposer
une précontrainte azimutale de compression. Cette précontrainte doit étre appli-
quée lors de I'assemblage afin de compenser les variations de contrainte et d'éviter
une déformation sous I'effet d’une relaxation brusque de celles-ci. Un tel comporte-
ment aurait pour résultat de provoquer une transition de la bobine. Cependant, la
précontrainte imposée au systeme est limitée par des considérations électromagné-

tiques ainsi que par des contraintes de fabrication.

Des modélisations mé-
caniques avec le logiciel
CASTEM2000 [11] per-
mettent de déterminer et
d'optimiser les différents
états mécaniques de
l'aimant. Le modele méca-
nique représentant un hui-
tieme de la géométrie de la
section droite est illustré
dans la figure 11. Un

exemple de carte de con-
Figure 11. Maillage et carte de champ de contrainte azimutale

traintes azimutales dans pour une section d'un quadripole [11].

les bobinages lors la mise
sous excitation est représenté en parallele. Cette carte est obtenue en supposant un

comportement mécanique linéaire des cables composites supraconducteurs.

La maitrise des technologies de fabrication du composé Nb;Sn ajoutée aux be-
soins de la physique des particules permet d'envisager la fabrication d'aimants ca-
pables de générer de hauts champs magnétiques. Cependant, les efforts de Lorentz
engendrés par cette augmentation d'énergie électromagnétique deviennent considé-
rables. L'optimisation des structures mécaniques permettant de reprendre ces ef-
forts doit étre de plus en plus riche et proche de la réalité. Le comportement
mécanique des cables composites supraconducteurs devient alors un élément im-

portant durant la phase de conception et de dimensionnement de ces aimants.
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JIL.1. Préparation des échantillons

Pour caractériser mécaniquement un quadripole, la technique classique consiste
a utiliser un empilement constitué de 10 cables conducteurs de type Rutherford iso-
lés électriquement. Ce type d’échantillon aussi appelé "Ten-stacks" permet de pré-
dire le comportement en compression du bobinage et de déterminer ainsi sa
dimension apres le frettage [12]. Dans un premier temps, chaque cable est enruban-
né de fibre de verre imprégnée par la solution céramique afin de l'isoler. Avec les
méthodes d’isolations conventionnelles utilisant une imprégnation de résine apres
le traitement thermique, le ruban de verre est positionné avec un recouvrement de
50%. Cette technique amene un recouvrement complet du cable et évite d’avoir une
partie nue pendant la phase de guipage du conducteur [13]. Dans notre cas, il s’est
rapidement posé un probleme de plasticité du ruban imprégné. Avec un recouvre-
ment de 50%, le ruban prend un angle trop faible lors de I'enrubannage. La fibre im-
prégnée possede une plasticité satisfaisante mais largement inférieure au ruban seul
désensimé. Cette perte de plasticité entraine des défauts avec un mauvais plaquage
du ruban sur le cable conducteur. Pour compenser cette perte de plasticité, nous
avons isolé le cable avec deux couches de recouvrement a 0%. Chaque couche est dé-
calée d'une demi-largeur de ruban (6 mm) pour obtenir une isolation parfaite. La
photo 9 est une comparaison entre un cable isolé avec un recouvrement a 0% (a) et
50 % (b). Un grossissement du recouvrement a 50% (c) met en évidence les déforma-

tion obtenues pendant I’enrubannage.

Photo 9. Comparaison d’un cable enrubanné a 0% (a) et a 50% (b). Un grossissement (c) met en
évidence les défauts qui apparaissent par le manque de plasticité du ruban imprégné.
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Cette technique est bien adaptée pour assurer un plaquage parfait de 'isolation
sur le cable conducteur. L’inconvénient potentiel d"un recouvrement nul entre cou-
ches ("0%") est le risque de défauts dans l'isolation électrique. C’est pourquoi, la re-
cherche d"une bonne adéquation entre isolation électrique et contrdle de I'épaisseur
de I'isolation peut mener a effectuer 'enrubannage avec des taux de recouvrement
non nuls mais inférieurs a 50%. Nos tests nous ont montré qu’il est tout a fait envi-
sageable d’obtenir un résultat similaire aux études précédentes avec une seule cou-
che de ruban recouverte a moins de 50%. Cette méthode permettrait de diminuer de
maniere significative 1'épaisseur de l'isolation avec des recouvrement de 25% par
exemple [14-15]. Toutefois, les tests ultérieurs ont été effectués avec des éprouvettes

issues du recouvrement a 0%.

L’empilement de cables est positionné ensuite dans un moule rectangulaire en
acier, composé de deux pieces symétriques. On prend soin de positionner les cables
téte-béche afin de compenser leur forme légerement trapézoidale. Les parties de
I'empilement qui dépassent du moule sont ensuite découpées, ce qui permet de le
redimensionner a la longueur du moule, c’est-a-dire 10 cm. L’empilement est traité
thermiquement sous argon a 660°C pendant 50 heures pour initier la réaction entre

les faces de conducteurs isolés.

Avec cette méthode nous
avons obtenu les premiers
empilements  cohérents
(photo 10). Ces empile-
ments constituent les pre-
miers objets

manipulables sans crain-

Photo 10. Ten-stack aprés un traitement thermique a 660°C, il . , .
apparait une cohésion correcte entre les cibles. lation céramique, et avec

une cohésion inter-cables

te de destruction de l'iso-

suffisante pour la manipulation. Cependant, ils présentent encore une rigidité in-

suffisante pour obtenir des tests exploitables en compression.
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Ce manque de rigidité
peut étre attribué a un man- Cables de Rutherford

s
que de matiere entre les ca- \
bles. En effet, la tenue |,
provient de la réaction entre | e

o] =
les faces isolées de chaque
—

conducteur. Contrairement IT |
a la résine qui forme unbloc |R4gine céramjique

massif autour de l'empile-
ment (figure 12), il n’existe Figure 12. Schématisation d'une vue en coupe d’un ten-
stack isolé. L'imprégnation de résine permet de former une
structure massive. Dans le cas de l'isolation céramique, la
latérales de l'empilement. |matiére n’est présente qu’entre les cibles conducteurs.

aucune tenue sur les parties

Pour augmenter la quantité

de matiere isolante, nous avons badigeonné les cables (déja isolés par le ruban im-
prégné) de solution céramique avant de les positionner dans le moule de réaction.
L’ajout de céramique améliore considérablement la tenue de I'empilement pour for-
mer un bloc rigide (photo 11a). Cette technique "artisanale" ne permet pas de con-
troler la quantité de matiére ajoutée et le rétreint thermique ultérieur entraine un
manque important d’homogénéité de 'isolation sur la partie latérale du bloc (photo
11b). Cependant, outre que ce type d’empilement nous a permis d’effectuer les
tests en compressions envisagés, il a également dessiné la route pour une amélio-
ration ultérieure du gainage céramique. Ainsi, on peut envisager une injection sup-
plémentaire d'une solution céramique, dans le moule de traitement thermique, afin

de finaliser la formation d’un "carter" céramique rigide autour de la bobine.

Photo 11. Ten-stack de cable
conducteur isolé apres un trai-
tement thermiqque a 660°C et
ajout de solution céramique
(a). La rigidité du bloc est for-
tement améliorée malgré un
manque d’homogénéité de
I'isolation sur la partie latérale
(b).
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JIL.2. Description des tests de compressions

Les empilements de cables sont placés dans la rainure en forme de U d"un outilla-
ge spécifique en acier inoxydable (cf. photo 7 chap II) puis sont comprimés suivant
la direction azimutale (figure 13) par I'intermédiaire d"une cale en acier inoxydable.
La procédure d'essai de compression correspond a une succession de trois cycles
sous une force appliquée variant de 2.5 kN a 150 kN.

Les essais sont menés sur une machine
"o électromécanique de type INSTRON. Les

G o efforts sont mesurés par une cellule INS-
TRON d’une capacité de 150kN. Les dé-

placements sont mesurés entre le fond du

moule et le bas de la cale d’appui. Pour les

essais réalisés a la température ambiante,

o) les déplacements sont mesurés grace a des
A

s\ capteurs inductifs d'une capacité de 3 mm.

Pour les essais réalisés a température cryo-

Figure 13. Direction de sollicitation des for- genique dans I'helium liquide a 4.2 K, les

ces sur I'empilement pendant le test de com-| déplacements sont mesurés grace a des
pression.

capteurs utilisant des jauges de déforma-

tion d"une capacité de 2.5 mm. Tous ces capteurs ont été étalonnés aux températures
d’essais. Enfin, signalons que ces essais sont menés a vitesse de déplacement traver-
se imposée. L’origine du déplacement ainsi que la hauteur initiale de 1’échantillon
sont déterminées sous une force de 2,5 kN. Une fois le zéro de déplacement défini,
I'éprouvette est comprimée jusqu’a I'effort maximal de I'appareil a 150 kN puis re-
lachée jusqu’a 2,5 kN. Trois cycles sont ainsi effectués successivement sous une vi-
tesse constante de 0,2 mm.min™!. Un test préalable détermine avant chaque mesure
la constante de raideur K, du moule en acier grace a la compression d'une cale en
aluminium de constante Kc connue. La courbe des efforts appliqués sur I'ensemble
(cale + moule) en fonction du déplacement, est une droite dont la pente correspond
a la constante de raideur totale K, des 2 pieces en séries. Il est alors aisé de déter-
miner la constante K, du moule:

11,1 g
Ktot Km Kref
K...x K
Km - tot ref (14)
Kref_Ktot
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Une série de test a montré que K, variait sensiblement d'une mesure a l'autre
(>10%). 11 s’avere donc nécessaire de faire un essai de compression sur la cale de ré-
férence avant chaque analyse. Il est alors possible de déterminer la constante de rai-
deur de l'échantillon K

calculée précédemment:

ech- €n reprenant la constante de raideur du moule K

K , = 1 _ K xKp

ech
(_1_ B _l_) Km = Kot
K'[ot K

(15)

m

d’ou la détermination du module d”Young;:

E = Kgep X o (16)
I xL

Ou hg, | et L sont respectivement la hauteur, la largeur et la longueur de I'échan-
tillon mesurés avant l'essai. La constante de raideur est donnée en kN.mm™! et le

module d"Young en GPa. La variation de hauteur de I’échantillon d, ., est détermi-

ech-
née a partir du déplacement enregistré par les capteurs pour I’'ensemble "moule +

échantillon" correspondant a d,,; en soustrayant la déformation propre du moule:

d = dtot + HM) (17)

ech —
km

Ou F est I'effort appliqué sur I’échantillon. La valeur de 2,5 kN correspond a la
valeur de l'effort sous lequel est défini le zéro du déplacement. La hauteur de

I’échantillon et sa déformation sont définies par (18) et (19):

h=hy-dy (18)
e = Deth (g9
hO

La contrainte appliquée sur I'échantillon est définie par:

c=F=-E (20), o étant donnée en MPa.
S I-L
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Un test de compression 100 i
sur une empilement de 10 5
cables en Nb;Sn non isolés 80 L S
(figure 14) sert a vérifierla | 5 | | 5 L
déformation des cAbles | S 60 [ S
conducteurs sans lisola- | &
tion afin de déterminer ° a0y
leur participation a Ia 20 S
courbe de déformation des : | |
empilements isolés. La i i | : i
premiére montée corres- 0 0,00 002 003 004 005 008

e
pond a une déformation
Figure 14. Déformation sous contrainte d’un empilement de 10

cables non isolés.

permanente importante de
l'ordre de 5,5 %, tandis

que les cycles suivants sont stabilisés avec un hystéréris entre la courbe de compres-

sion et de relachement tres faible. La constante de raideur ainsi que le module
d’Young sont déterminés grace a la pente du dernier cycle de montée. Dans ce cas,
nous obtenons une constante de raideur de 46,75 kN.mm™! et un module d’Young
de 47 GPa. La déformation plus marquée lors de la premiere montée est due a un
réarrangement des brins constitutifs des cables de Rutherford.

La premiere série de tests sur un empilement isolé, avec une force maximum de
150 kN et a la température ambiante de 293 K, a conduit a une destruction de I'em-
pilement. Apres les cycles de compression, 1'isolation est détériorée sur les face in-

férieures et supérieures de 'empilement car la quantité de matériau est tres faible.

Remarque: Apres le test, l'empilement garde une bonne tenue, mais aprés un repos de 24
heures, l'isolation se délamine completement et il n’existe plus aucune cohésion entre les ci-
bles conducteur.
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La courbe de déforma-

100 , !
tion en fonction de la con- i ‘ ‘ ;

trainte appliquée pour 80
I'empilement isolé par la
solution céramique est
comparée aux résultats ob- |
tenus dans le cadre d’une 40 _/ [

étude similaire pour des

o en MPa

20 |7 —Nb_Sn + céramique

empilement isolés par une ——Nb_Sn + résine

résine époxy (figure 15). |

0,04 0,05 0,06

0,03

&

0 i i
0 0,01 0,02

Ces mesures ont été effec-

tué par M. Durante qui tra- Figure 15. Comparaison de la déformation en compression en-

vaille sur le [tre un empilement isolé par la céramique et un empilement
isolé par une résine époxy.

développement d'un qua-

dripole  prototype en

Nb3Sn au sein du SACM [14]. Le protocole de test est similaire pour les 2 types
d’échantillons mais la préparation des échantillons differe. Dans le cas de l'isolation
organique, les cables conducteurs sont enrubannés par une fibre de verre désensi-
mée de type S2 puis placés dans le moule de réaction pour subir le traitement ther-
mique. A la suite du traitement thermique, I'empilement est imprégné de résine
€poxy sous pression qui amene apres réticulation de la résine, I'isolation et la tenue
mécanique. Cette technique permet d’obtenir des blocs isolés parfaitement homoge-
nes et de dimension controlées. De plus, les deux empilements ne possedent pas les
méme dimensions: dans le cas de l'isolation par imprégnation d’époxy, 'empile-
ment mesure 18 mm de hauteur alors qu’elle s’éleve a 21 mm pour l'isolation céra-
mique

On retrouve dans les deux cas la premiere déformation permanente importante
due au réarrangement des brins. Elle est beaucoup plus faible dans le cas de la résine
avec une déformation de 1,6 % alors qu’elle atteint 3,5 % pour I'isolation céramique.
Notons que l'ajout de solution céramique n’est pas maitrisée ce qui rend le dépot
peu homogene et entraine cette premiere déformation plus accentuée. Les deux cy-
cles de compression suivants sont beaucoup plus stabilisés avec la présence d'un
phénomene d’hystérésis marqué, ce qui implique l'existence d’une différence de
comportement entre la phase de charge et celle de décharge. Alors que les cycles
gardent le méme type de comportement linéaire élastique pour la résine [14], on ob-
serve une modification importante de I’allure des cycles dans le cas de la céramique.
La courbe de charge du premier cycle stabilis¢ montre un comportement élastique
voisin pour les deux types d’isolation, avec un module d"Young de 22 GPa pour la

résine et de 19 GPa pour la céramique. Au dessus d"une contrainte de 60 MPa, la dé-
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formation de I’empilement isolé par la céramique s’accentue avec I’apparition d'une
déformation plastique. Le comportement du dernier cycle montre une détérioration

importante de I'isolation céramique avec la disparition du comportement élastique.

Sur les essais suivants, la force de compression est diminuée de 30 % passant de
150 kN a 100 kN afin de garder une bonne tenue de I'’empilement apres les mesures.
Cette force correspond a une contrainte maximum de 62,5 MPa. Avec cette valeur,
les empilements ne se sont pas déstructurés apres les mesures. On note cependant
une détérioration de l'isolation sur les faces supérieures et inférieures lors de test a
293 K en raison de la tres faible quantité d’isolant a ce niveau alors que l'isolant a

parfaitement tenu lors des mesures a 4,2 K.

Une comparaison de -0 . |
comportement a la com- : ‘ :
pression d’empilement iso- B0 oo O 1
lé par la céramique est 50 L. il
donnée sur la figure 16. Le g a0 | |
premier échantillon est tes- | g
t¢ a la température am- | © ¥~ .
biante de 293 K alors que le 20 |
deuxieme est testé a la tem- 10 L. |
pérature de 'hélium liqui- A~ ,, ;
de, 42 K. A 293 K, la %0 0005 001 0015 002 0025 003
premiere montée est simi- £
laire au test précédent avec |Figure 16. Comparaison de compressions effectuées a 293 K et
un valeur maximum de la [42 K pour un empilement isolé par la céramique. Pour ces es-
déformation de 2,4 %. Cet- sais, la contrainte maximum est diminuée a 62,5 MPa.

te valeur est proche de la mesure obtenue avecle test a 150 kN. En effet, en se placant
a la contrainte de 62,5 MPa sur la figure 15, on mesure une déformation de 2,3 %.
Les 2 cycles stabilisés possedent un comportement similaire. Le module d"Young est
de 19 GPa jusqu’a une contrainte de 50 MPa puis le coefficient d’élasticité diminue.
Le comportement du matériau reste néanmoins élastique avec la récupération des
propriétés d'un cycle a I'autre. A 4,2 K, La premiere déformation permanente de-
vient légerement plus faible (2,2 %) mais avec une variation du coefficient d’élasti-
cité avec la contrainte. Les cycles stabilisés sont pratiquement confondus avec une
tres faible augmentation de la déformation (2,3 % pour le troisieme cycle). Un phé-
nomene similaire est observé avec l'isolation époxy [16] mais dans ce cas, 'amplitu-
de de la premiere déformation diminue aussi fortement (moins de 1 %). Cette
différence est caractéristique du manque d’homogénéité de l'isolation céramique.

Les cycles stabilisés gardent un comportement non linéaire
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JV. Conclusion

Les mesures mécaniques ont montré que la tenue de l'isolation céramique n’est
pas encore suffisante pour une utilisation réelle. Le cahier des charges initial deman-
de une résistance de 80 MPa a la température ambiante, supérieure a la valeur d’en-

viron 60 MPa obtenue avec les mesures de compression.

L’ajout de matiere au gainage augmente significativement la tenue mécanique et
il est probable qu'un ajout plus homogene permettrait de garantir une tenue bien
plus importante que pour nos premiers résultats. De plus le matériau se comporte
bien aux températures cryogéniques avec une amélioration marquée de sa résistan-
ce mécanique. Les mesures de flexion sur la céramique massive donnent également
des résultats faibles pour ce type de matériaux qui, de plus, montrent une structure
fortement inhomogene. Les problemes de résistance mécanique sont fortement liés
au départ d’eau et de gaz carbonique a des températures similaires a la fusion de la
fritte de verre. Les résultats ont montré que la fusion du verre, et donc sa viscosité,
au cours du traitement thermique varient grandement selon les conditions de pré-
paration des échantillons. Un traitement thermique préalable de la poudre devrait
permettre d’éviter ce phénomene en éliminant I’eau et les organiques présents dans

l'argile.

Méme s’il apparait que des progres doivent encore étre réalisés dans I'optimi-
sation de la céramisation de cette isolation, ces premiers résultats demeurent pro-
metteurs et ils nous ont surtout permis d’identifier les points sur lesquels
devraient se porter les efforts futurs, en proposant différentes solutions a étudier.
D’une part, nous avons montré que dans la gamme de température envisagée, une
faible augmentation de la température du traitement thermique pourrait constituer
un apport important dans I’amélioration de la céramisation. La température de trai-
tement est pour I'heure, définie par le procédé de fabrication de la fibre défini par
Altsom. Cependant, une légere variation dans les conditions opératoires n’est pas
exclue. Le second point concerne le phénomene parasite - et inattendu- de dégazage
de I'argile piégé par la fritte de verre liquide. Il nous semble que la meilleure solu-
tion serait d’introduire une étape intermédiaire vers 500°C, permettant d’autoriser
ce dégazage, sous circulation ou vide dynamique, avant de continuer la montée en
température. La encore, la modification des conditions opératoires pourrait jouer
sur les propriétés finales de la fibre. Cet effet potentiel devra donc étre étudié avant
d’adopter cette solution. Finalement, la cohésion de l'isolation pourrait étre renfor-
cée par l'injection d'une solution céramique permettant de combler les vides pré-
sents entre cables empilés. La prise en compte de ces trois facteurs devrait permettre

de résoudre les problemes résiduels liés a cette céramisation.
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Chapitre V
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developpement et test

d’un demonstrateur
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Chapitre 5: Caractérisations électriques,
développement et test d"'un démonstrateur

. Introduction

La conformité au cahier des charges initial, de 'isolation céramique, ne trouve sa
pleine justification qu’a condition que les performances du cable supraconducteur
ne soient pas modifiées. Une fois le procédé de mise en ceuvre, validé, il est donc
particulierement important de vérifier que ce procédé ne nuit pas a ces propriétés.
Ces vérifications s’effectuent a deux niveaux: le maintien des propriétés électriques
intrinseques des brins supraconducteurs, la validation de notre hypothese originelle
par la réalisation d’'un démonstrateur simple. Pour caractériser les propriétés du
cuivre stabilisant nous avons utilisé une mesure du Rapport de Résistance Résiduel-
le, RRR (residual resistivity ratio) et des mesures de courant critique pour le supra-
conducteur. La fabrication ultérieure d'un démonstrateur nous a permis de valider
I'hypothese de la réalisation d’un systéeme pouvant produire son propre champ ma-

gnétique.

JI. Mesure de RRR

La stabilité des supraconducteurs composites dépend en grande partie des pro-
priétés électriques et thermiques du métal stabilisant [1]. Dans le cas de Nb3Sn, il
s’agit en général d’un cuivre d’une grande pureté (supérieure a 99,99%) ne conte-
nant aucune trace d’oxyde de cuivre. Il est répertorié sous la dénomination «Oxy-
gen-free High conductivity» ou OFHC [2]. Ce type de cuivre possede une faible
résistivité électrique de 'ordre de 3,4 10719W.m 4 5T sous 4,2K. Cette qualité est né-
cessaire pour assurer, en cas de transition résistive, le passage du courant sans ge-
nérer une augmentation trop importante de la température. En effet, la résistivité
des matériaux supraconducteurs a l'état normal étant au contraire tres élevée - de
I'ordre de 107 W.m -, si on considére un filament de supraconducteur seul dans Ies-
pace transportant 2000 A.mm 4 4,2K, sa température peut monter a 1000 K en 1 ms
s'il se produit une transition supraconducteur/ conducteur normal. Ce laps de
temps tres court ne permet pas d’utiliser des mesures de protection (coupure d’ali-
mentation, décharge de I’aimant) permettant d’éviter la destruction totale du brin et
I’endommagement notable de son environnement. En utilisant une gaine de cuivre
stabilisant de type OFHGC, il faut 100 ms au méme brin pour atteindre 300 K ce qui
laisse le temps nécessaire pour stopper I’alimentation et décharger I’aimant sans dé-

tériorer le supraconducteur.
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Dans les fils composites supraconducteurs, la mesure RRR permet de déterminer
si la qualité initiale du cuivre stabilisant a été maintenue. Il s’agit typiquement d’un
cuivre avec un RRR>100 possédant les qualités suffisantes pour ce type de brin com-
posite [3]. La résistivité résiduelle du cuivre est due a différents parametres tels que
la présence d’impuretés ou une inhomogénéité de la structure cristalline. On peut
estimer la contribution des différents types de défaut pour déterminer sa valeur [4-
51:

Prr = pimp + Pdisl + pjg t.. (1)

Au niveau microscopique, on estime que la résistivité résiduelle est la somme des
résistivités amenées par les impuretés, pj,,, les dislocations, pg;g et les joints de
grains, pj,. Nous avons comparé les valeurs de RRR de brins composites de Nb3Sn
nus ou recouverts de solution céramique. Ces brins ont été soumis au méme traite-
ment thermique afin de limiter les parametres d’erreurs. Nous avons utilisé des

brins fournis par la société Alstom possédant les caractéristiques suivantes:

e Diametre: 0,825mm

* Rapport cuivre/non cuivre =1

e Section: 0,535 mm?

e Section non cuivre: 0,267mm2

Nous avons choisi d’enduire directe-
ment le brin de Nb3Sn avec la solution
céramique (photo 1). En raison de la
faible dimension de ce type de brin, il
est impossible de les enrubanner avec
le ruban imprégné comme les cables de
type Rutherford. Cette méthode ne cor-
respond pas a la situation réelle mais

Photo 1. Brin de Nb3Sn recouvert de solution augmente les risques de réactions entre
céramique. le cuivre et la solution. Dans le cas d’un

cable de Rutherford, la surface de con-
tact de chaque brin unitaire avec le ruban serait beaucoup plus faible. L’adhésion du
dépot sur le cuivre est correcte mais le dépot devient friable apres le traitement ther-
mique. Toutefois, le but de cette analyse étant de garder un contact pendant la durée
du traitement thermique afin de déterminer si I'interaction cable-gaine peut nuire

aux propriétés du cuivre, la stabilité ultérieure de I'isolation est secondaire.
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JI.1. Principe de 1a mesure RRR

Un courant de 1 A circule dans le brin afin de pouvoir limiter 1'effet Joule qui
pourrait faire varier la température du brin. La mesure utilise quatre fils positionnés
aux bornes du brin: cette technique permet de se soustraire de la tension thermoe-
lectrique engendrée par les prises de potentiels et de déterminer précisément la ré-
sistance de I’échantillon. Deux fils permettent de faire circuler le courant dans le brin
tandis que les deux autres mesurent la différence de potentiel. Une premiere mesure
de tension est effectuée en faisant circuler un courant (+I) puis une deuxieme mesure
avec un courant (-I): la soustraction de ces deux tensions permet d’éliminer la ten-

sion thermoélectrique et d’obtenir la résistance R.

La valeur de RRR pour un brin supraconducteur composite est définie comme le
rapport des résistivités du brin a 273 K et a la température de transition du supra-
conducteur (18,3 K dans le cas de NbsSn). La mesure étant effectuée sur le méme
échantillon, la valeur de RRR correspond au rapport des résistances du brin aux dif-
férentes températures.

RRR = P23K _ Rogyex L _ Ro73k

(2)

P1g,3k  Ryg gk XL  Ryg sk

La résistivité d'un métal étant fonction de la température, la courbe possede 3 zo-

nes distinctes selon le domaine de température:

¢ évolution d'un conducteur métallique normal (le cuivre),
e transition vers I'état supraconducteur,

* état supraconducteur.

Dans la cas d"un supraconducteur la résistivité devient nulle apres la températu-
re de transition. Pour calculer la valeur de RRR, il faut donc tracer la courbe R = f(T).
Dans un premier temps la mesure de résistance est effectuée a 273K. Lorsqu’on rem-
plit le cryostat d’hélium liquide, la température baisse progressivement jusqu’a
4,2K. Quand la température atteint 35K nous effectuons une vingtaine de mesures
de résistance de 35 a 4,2 K ce qui permet de tracer la courbe R(T). La figure 1 est un
exemple de courbe obtenue pour ce type de mesure. Il y apparait deux zones remar-
quables:

e Pour T>T

le cuivre) avec une évolution en T°.

trans- 1@ courbe correspond a I'évolution R(T) du métal (dans notre cas

* Pour T < T, ,,s, la courbe correspond a un supraconducteur avec une chute
rapide de la résistance jusqu’a R=0.

Tirans correspond a la température de transition de NbsSn.
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Figure 1. Courbe de mesure de la résitance d’un brin de Nb3Sn en
fonction de la température.

JI1.2. Résultats

Nous avons effectué ces mesures sur un ensemble de 3 brins nus et de 3 brins im-

prégnés de solution céramique.

La figure 2 pré-

50 | !
sente une compa- ~ Brin Nb Snnu
. 3
raison de courbe % 40 | |——Brin Nb,Sn + solution | -~ S 1
R(T) entre les 2 ty- | £
[=}
pes d’échantillons. |2 30 1
@ —_—mal
Les 2 courbes pos- | & Ripa2"h9 HONMS
sedent un compor- % 2 il
p -0 R =199 uOhms
. . . o 18,6K H :
tement similaire, : :
10 | |
mais on peut noter
une augmentation 0 ; i
de la résistivité 0 5 10 15 20 25 30 35
. Temp (°K
pour les brins re- P (K)
couverts de solu- Figure 2. Comparaison entre un brin nu et un brin imprégné de solution.
tion. La valeur de

RRR diminue de 329 a 290 mais elle reste largement acceptable pour une utilisa-
tion dans un aimant puisque les valeurs de RRR demandées pour des grand
aimants sont typiquement supérieures a 100.
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Le Tableau I regroupe les données obtenues par les mesures de RRR pour 'en-
semble des échantillons testés

Tableau I: Résultats des mesures de RRR pour 1’ensemble des

échantillons.
Echantillons Résistancea Résistancea RRR

n° 300K 18,3K
1 6352 23,2 274
Brins + solu- 2 6904 21,9 315
tion céramique 3 6436 229 781
4 6547 19,5 336
Brins nus 5 6638 20,3 327
6 6342 19,3 329

L’augmentation de la résistivité du cuivre due au dépdt de la solution céramique,
a été observée pour tous les échantillons. Cependant, les propriétés du stabilisant
restent largement satisfaisantes si on considere qu’on obtient un RRR proche de 300

pour tous les échantillons testés.

Ces mesures ont été effectuées avec des conditions plus agressives que pour un
enrubannage normal puisqu’on a mis directement en contact la solution céramique
avec le cable de cuivre. Le dépot sous forme de solution entraine un contact plus in-
time qui ne peut qu’activer la possible oxydation du cuivre. La mise en ceuvre réelle
est moins agressive car il s’agit d’un enrubannage du cable conducteur par un ruban
imprégné et sec, ce qui n’entraine pas un contact préalable au traitement thermique
du Nb3Sn avec la solution céramique.

La solution étant fortement basique (pH>11), elle peut entrainer la formation de
carbonate de cuivre (CuCQO;) ou d’hydroxyde de cuivre (Cu(OH),) a Iair libre. Ces
composés se dissocient facilement vers 200°C pour former un oxyde de cuivre
(CuO) qui diminuerait les propriétés électriques du cuivre pur a 99,99% [6-7]. Ce-
pendant, 'aspect de surface du brin reste brillant sous le dépot, ce qui ne semble pas

indiquer la présence d’oxyde de cuivre.

II1. Mesure de courants critiques

Les mesures RRR ont montré que 'isolation ne modifie pas de fagon critique les
propriétés du cuivre formant la gaine entourant les brins supraconducteurs. Nous
avons entrepris dans une seconde partie de tester directement les propriétés du su-

praconducteur apres la réaction avec l'isolation céramique.
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JII.1. Préparation des échantillons

Les brins de Nb;5n sont bobinés autour d’'un mandrin de type VAMAS («Ver-
sailles Project on Advanced Materials And Standard») en titane. Ces bobines sont
constituées d'une partie centrale filetée permettant de bobiner une dizaine de spires
de fil conducteur. Le choix du titane et de la forme du filetage permettent de maitri-
ser les rétreints et la déformation du brin pendant le traitement thermique. La partie
tiletée est recouverte de graphite avant le bobinage pour éviter les réactions entre le
cuivre et le titane pendant le traitement thermique. Ce type de bobine permet d’ob-
tenir une tenue adéquate et de contrdler et minimiser la déformation due aux forces

de Lorentz pendant le passage du courant

Deux bagues en cuivres sont fixées par des vis de part et d’autre du mandrin: elles
servent de contact entre les amenées de courant et le brin composite. La partie du
brin enroulée autour de la bague de cuivre est soudée a I'étain avant les mesures
pour maximiser la zone de contact. Les prises de potentiel sont fixées sur le brin su-
praconducteur par un point d’étain. la tension est mesurée sur 2 positions corres-
pondant a une demi spire et a une spire complete de longueurs respectives 45 (V2)
et 90 mm (V1) (Figure 3). Les tensions relevées sur I'échantillon sont de I'ordre du

microvolt ce qui nécessite de minimiser les bruits de la mesure:

* Les fils de mesure des prises de
potentiel sont co-bobinés avec le brin
pour éviter de créer une spire

Vo,

¢ Les fils d"'une méme prise de poten-
tiel sont torsadés pour annuler d’éven-
tuelles forces électromotrices.

* Les prises sont localisées de maniere
précise sur le mandrin et sont situées
sur les spires centrales.

* La partie filetée du mandrin est
recouverte de graisse a vide qui durcit a
basse température pour permettre de
maintenir et protéger le brin et les prises
V, de potentiels.

Figure 3. Schéma de positionnement des
prises de potentiels sur les bobines vamas
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Pour tester l'isolation céramique, nous avons ba-
digeonné (de maniére similaire aux mesures de RRR)
le brin conducteur bobiné sur le mandrin. Une partie
de chaque c6té de la bobine est laissée propre au ni-
veau des prises de potentiel afin de ne pas altérer le
contact électrique mais une grande partie du brin bo-
biné est recouvert de solution céramique avant le
traitement thermique (photo 2).

Remarque: La procédure standard des bobines
VAMAS a été établie pour tester les brin Nb;Sn dans

le cadre du projet Versailles sur les matériaux avan-

cés [8]. Elle a été affinée durant les études de concep-

tion du programme ITER [9].

Photo 2. Bobine vamas en

Nb3;Sn recouverte de solution
céramique.

JII.2. La station d’essais: Le CétacéS

Le champ magnétique critique tres élevé du Nb;Sn demande des stations de ca-
ractérisations pouvant travailler sous de forts champs. Dans les années 80-90, le
SACM a développé des stations d’essais pour caractériser le NbTi telle que GELOT-
TE qui avait la possibilité de travailler a 12 teslas. Cette capacité de champ est suffi-
sante pour les projets futurs comme ITER et I'apres LHC (environ 11T), mais cette
valeur de champ était trop limitée pour obtenir une connaissance approfondie des
brins conducteurs de Nb;Sn a champs élevés. Dans cet objectif, le SACM s’est équipé
d’un aimant mixte composé d'une bobine niobium étain et niobium titane. Cet

aimant fabriqué par la société OXFORD instruments produit un champ intense.

L’équipe du SACM a développé grace a cette aimant, la station CétacéS (acrony-
me de «Cryostat d’Essai Température Ajustable Champ Elevé Saclay»). Elle permet
une étude de mesures du courant critique d’un brin constituant un cable supracon-
ducteur dans un environnement magnétique (jusqu’a 17 T) avec une température
pouvant varier de 1,8 K a 40 K sur des échantillons de type VAMAS. Un schéma de
principe est donné sur la figure 4, une vue d’ensemble de la station et du porte
échantillon avec une VAMAS est donnée sur les photos 3(a) et 3(b).

Le porte échantillon possede des amenées de courant en cuivre (Adl) sur-dimen-
sionnées pour faciliter le transport du courant jusqu’a I’échantillon, en limitant tout
risque d’échauffement par effet joule. Un systeme de résistance permet d’éviter les
déformations importantes de la longue tige lors du réchauffement a température
ambiante dues a des gradients de températures importants.
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Alimentation
de '‘échantilion . _
3000 A | Alimentation
du
Teslatron (17 T)
Porte échantillon
Solénoide —— | -
Vamas Acquisition
Figure 4. Schéma de principe de la station CétacéS pour les mesures
de courant critique sous forts champs magnétiques.

Photo 3. (a) Vue d’ensemble du CétacéS, I'imposante armoire d’alimentation de courant de 3000
A utilise un systéme de refroidissement par eau. (b) Porte échantillon: 1’AdI en cuivre (amenée
de courant) est sur-dimensionnée pour éviter tout échauffement lors du passage du courant.
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JIL.3. Principe des mesures de courant critique

J11.3.a. Courbe Tension-courant

La mesure du courant critique est effectuée en mesurant la tension d’une faible

longueur de brin avec une augmentation constante du courant circulant dans le brin

composite. L’allure de la courbe U(I) est donnée sur la figure 5.

On peut découper cette courbe en 3
domaines distincts:

(1) Zone I: le fil est supraconducteur
et la tension V aux bornes des pri-
ses de potentiels est nulle.

(2) Zone II: avec I'augmentation du
courant, V devient non nul et aug-
mente progressivement. Cette
montée est dite réversible car sil'on
diminue le courant, la tension
redescend de maniere symétrique
et le fil reste supraconducteur.

(3) Zone III: au-dela d"un certain cou-
rant, le phénomene devient irréver-

Tension

v

L |
Intensite L

Figure 5. Courbe tension-courant pour les mesu-
res de courant critique.

sible et la tension augmente trés rapidement. Le supraconducteur transite vers
l’état résistif. Le courant pour lequel le phénomene devient irréversible est
appelé courant de transition de I'échantillon court.

La partie non linéaire de la courbe tension-courant (Zone II) provient du relache-

ment progressif des tubes de flux des sites d’ancrage sous l'effet des forces de Lo-

rentz. Les tubes relachés, en se déplacant, entrainent une dissipation de puissance

qui tend a échauffer le supraconducteur.

Cet échauffement a pour effet de diminuer

les forces d’ancrage, entrainant un relachement plus important des tubes de flux. A

partir d'un certain point, la puissance dissipée devient trop importante et le fil tran-

site irrémédiablement vers 1'état résistif (Zone III).

A11.3.b. Détermination du courant critique.

Pour un méme type de brin, la valeur de courant I, pour laquelle le supraconduc-

teur transite varie selon son environnement. Comme ceci peut modifier les condi-

tions de refroidissement, il a été nécessaire de déterminer une valeur de référence

pour déterminer quelle est la valeur maximale de courant que peut transporter un

fil supraconducteur dans un environnement de type aimant. Cette valeur de courant

appelée courant critique, |, est définie sur des criteres empiriques.

En considérant un fil composite multifilamentaire défini par:

L, : longueur de I'échantillon mesuré
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Sy : Section du fil
A, : rapport des section cuivre sur non cuivre
V,,: Tension aux bornes de Iéchantillon

On définit un champ électrique apparent E,. et une résistivité électrique appa-

rente pg,:
\Y
Ese = —
I_W
3)

_ 1V oSy

Psc = X — X —

1+a, Ly |y

La valeur de courant critique est déterminée pour une valeur de champ électrique

apparent de 0,1 uV.cm™ ou une résistivité de 1014 Wm.

Un exemple de détermina-

0,5
tion du courant critique a partir : ,_
. 5 ; 4
. , . 0,4 Tension x 107 (V) : oo
du critere de champ électrique =01 pViem :
apparent, pour un brin de |3 0.3
14 . W ? “\
Nb;Sn, est donné sur la figure (2 h
, x
6. La mesure est effectuée sous & 0,2 3
. 2 _
un champ magnétique constant PR R I |_c_ ES_O_A_ _ _;»_
= ]

de 10 T. Le choix du critere de : 8
(s TR ...
résistivité donne le plus sou- 0 ittt dlet e i ¥ S

vent des valeurs de |, plus im- Y

0 50 100 159 200 250 300
I(A)
Figure 6. Exemple de détermination de |, avec le critére

de champ électrique sous un champ magnétique cons-
cas de la figure 6, nous obte- |[tantde 10T.

portantes, mais elles restent
cependant inférieures au cou-

rant de transition Iq. Dans le

nons un courant critique |, de

250 amperes pour un courant de transition |, supérieur a 270 amperes.

A partir de la valeur de courant critique |, on détermine la densité de courant
critique définie par la section de supraconducteur dans le brin (pour les brins de

Nb;Sn, on définit cette partie comme "non-cuivre"):
1+A
Jo = I x Y @)
SW
J. est couramment donné en A.mm?2 et J. et |, sont fortement dépendants de la

température et de I'induction magnétique pendant le test. Il a été montré que cette
méthode de détermination du courant critique permet d’estimer précisément le cou-

rant de transition d’un aimant supraconducteur [10].
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UI1.3.c. Indice de transition

Les mesures de courant critique sont complétées par une caractérisation de la
courbure tension-intensité au départ de la transition. Cette courbure est décrite par

une fonction de type:

Ou V, = E, x L, représente la tension de 1'échantillon pour la valeur du critere
de champ électrique. Le parametre N est I'indice de transition résistive ou "N -va-
lue". N est déterminé comme étant la pente de la courbe Ln(V,) en fonction de
Ln(l,) qui augmente de maniere quasi linéaire. Tout comme le courant critique, il
est lié a la température et a 'induction magnétique pendant la mesure [11]. L'indice
de transition permet de déterminer si le courant critique est limité par des facteurs
intrinseques dus aux interactions entre les tubes de flux et la microstructure ou par
des facteurs extrinseques comme des dégradations de filament ou du "saucissonna-
ge" [12]. En pratique, on considere que plus la pente (qui correspond a N) est pro-
noncée, plus le brin supraconducteur est de bonne qualité. Un supraconducteur
idéal possede une transition abrupte. Les fils de bonne qualité possedent des indices
de transitions élevés qui diminuent de maniere linéaire avec I’augmentation de l'in-
duction magnétique. Les fils de moins bonne qualité possedent des indices de tran-

sition faibles qui restent constants.

A11.3.d. Théorie

L.T Summers et al. [13] ont déterminé un modeéle mathématique permettant de
calculer la valeur de J. a un champ magnétique donné. Ce modele fait apparaitre
une dépendance de J en fonction du champ magnétique B, de la température T et

de la déformation .

_ Cnibgsn(®) B \2 T \22
J.(B,T,&) = ;; (1-BC2(T’8)) (1-(TCO(8))2) (6)
Avec

B, (T.e) = Bczo(a)[l—( T )Hl—[l—l,??Ln( T ﬂ} @)

Teo(e) Teo(e)

Ou B, est l'induction magnétique critique de seconde espece a0 Ket T, estla
température critique a 0 T.

1,7
)

(8)

Beoo = Beoo(l- aNb38n|8

1,7.1/3
)

(9)

TcOm(s) = TcOm(l - OLNbg,Sn|8
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1,7.1/2
)

Chb,sn(€) = Cip,sn(0)(1— Onp,snle (10)

® Oyp,sn st un parametre égal a 900 pour les déformations en compression
(e <0) et a 1250 pour les déformation en tensions (¢ >0).

* By, est'induction magnétique critique de seconde espece a 0 K et pour une
déformation nulle.

T.om estla température critique a 0 T et a déformation nulle.

Dans le cas du Nb;Sn, ona B,y =28 Tet Ty, =18 K.

UI1.3.e. Résultats

La courbe tension-inten-
3000
sité est obtenue par une
mesure de la tension entre 2500 |
les points de potentiel, avec ——Brin nu
— —+—Brin + Ceram
une augmentation constan- £ 2000 '
te de l'intensité a 3 As?, | &
. I : o 1500
jusqu’a ce que la tension at- | =
teigne trois fois le critere de 1000 |
champ électrique. Cette
marge permet d’éviter des 500 | i
- ; 4 6 8 10 12 14 16
coupures intempestives en
raison d’artefacts de mesu- 50 1 ! :
re de I’alimentation, qui est  Brnm
: i * rin nu i
équipée d'un systeme de 40 [ | 4 BN F cEram p
1 A
coupure automatique en v . ¢ .
cas de tension trop élevée, g S T S R SO S
tout en évitant une détério- z ‘ i | ae "t
ration irréversible du brin ‘ j ; ; j
supraconducteur. : 3 : :
Un ensemble de courbe '
r . 7 0 i i i i i
U(l) est déterminé pour 4 6 3 10 12 14 16
chaque type d’échantillon a B(T)
une température constante |Figure 7. Comparaison de J_ et N sous différents champs en-
de 4,3 K en faisant varier le tre un brin de Nb3Sn nu et recouvert d’isolation.

champ magnétique de 5 et 15 T. Ces courbes permettent de déterminer pour chaque
valeur de champ magnétique un courant critique |, et unindice de transition N. Les
résultats obtenus pour chaque type de brin sont comparés en tragant les courbes de
densité de courant critique, J, en fonction du champ magnétique ainsi que la courbe

d’indice de transition N en fonction du champ (Figure 7).
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A l'inverse de la mesure de RRR, il n"apparait aucune différence de comporte-
ment entre un brin nu et un brin recouvert de solution céramique pendant le traite-
ment thermique. Ce comportement est facilement compréhensible car il n’existe
aucun contact entre le supraconducteur et I'isolation, séparés par la gaine de cuivre
stabilisant et la barriere de tantale. Ceci indique que les faibles perturbations provo-
quées par l'isolation céramique sur le cable de cuivre ne se sont pas propagées jus-

qu’aux brins supraconducteurs noyés dans ce cable.

Les courbes J.(B) obtenues par les mesures suivent parfaitement le modele de
Summers a T et &€ constants. Les valeurs de densité de courant critique correspon-
dent aux valeur données par Alstom, typiquement de 750 A.mm™ & 12 T. Précisons
que ces brins ont été développés pour répondre au cahier des charges du projet
ITER. Les mesures de N -value sont plus délicates a déterminer car la régression li-
néaire de la courbe Ln(U) en fonction de Ln(l) donne des coefficients de corrélation
relativement faibles. Les valeurs de N ne correspondent pas a la définition d"un brin
supraconducteur de bonne qualité car leur valeur diminue faiblement avec l'aug-

mentation du champ magnétique.

IV. Mise au point et test d'un démonstrateur

JV.1. Introduction

Les mesures précédentes ont permis de vérifier que 1'isolation céramique ne mo-
difie pas de maniere critique les propriétés du brin composite supraconducteur.
Nous avons donc entrepris de voir si le maintien de ces propriétés pouvait égale-
ment étre confirmé par des mesures sur un montage plus complexe, susceptible de
refléter plus fidelement le fonctionnement normal des bobines. Initialement, nous
avions pensé réaliser un démonstrateur simple en effectuant les tests électriques sur
une partie d'un cable de type Rutherford isolé par le ruban imprégné. La mise en
ceuvre du ruban ne permettait pas d’isoler un objet de petite dimension constitué
d’un fragment de brin unitaire mais, compte tenu de la bonne tenue de la céramique,

nous avons entrepris 1'étude d’un objet plus complexe.

L’idée retenue a donc été de fabriquer une bobine, isolée par le matériau cérami-
que, capable de produire un champ magnétique propre. Cette option nous permet-
tait d’évaluer le comportement effectif des brins supraconducteurs gainés dans des
conditions plus proches de la réalité. En effet, le fonctionnement de la bobine génere
un champ magnétique intrinseque important. Une petite bobine de test ne peut en-
gendrer un tel champ mais elle peut étre configurée de facon a étre soumise a un
champ magnétique externe. Un tel montage est rendu possible par la station d’essais

Cétacés qui nous a permis d’effectuer une campagne de tests complete sous diffé-
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rents champs.

La contrainte principale était I'obligation de dimensionner cette bobine pour étre
compatible avec le porte échantillon des VAMAS. 1l était possible de mesurer sim-
plement le champ produit par la bobine mais I'intérét était de tester la bobine sous
des champs extérieurs élevés. De tels champs permettent en effet d’obtenir une con-
trainte mécanique induite importante sur le conducteur et de vérifier ainsi la solidité
du solénoide. Un défaut de tenue de I'isolation sera instantanément traduit par une
transition (quench) de la bobine. En effet, la déformation d’un brin Nb;Sn entrainer

rapidement une transition vers 1’état résistif.

IV.2. Choix techniques

En raison des limites d’encombrement imposées par la station d’essais, nous
étions limité a un objet de longueur 50 mm, de diametre externe 40 mm et possédant
un diametre interne de 18 mm correspondant au diametre de la tige en cuivre du
porte échantillon. Le principe de base d’élaboration de ce démonstrateur a repris le
principe des bobines VAMAS avec un mandrin en titane pour bobiner le fil conduc-
teur et avec deux bagues en cuivre aux extrémités du mandrin pour faciliter le con-
tact avec les amenées de courant du CétacéS. Un schéma du mandrin et des bagues
en cuivre est donné sur la figure 8. La géométrie des différentes pieces a été choisie
pour permettre un usinage peu complexe tout en obtenant un volume utile maxi-
mum pour effectuer le bobinage. Le principal probleme était de pouvoir posséder
une couche d’isolation suffisante entre les spires du bobinage. Un bobinage classi-
que a spires jointives était donc proscrit car les spires sont collées, ce qui ne laisse

pas l'espace suffisant pour l'isolation.

.10 32

Figure 8. Schéma technique du mandrin (en mm)
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Nous avons également réalisés des tests avec des fils de cuivre recouverts d'une
chaussette en fibre de verre mais le maillage du ruban et le fait qu’il soit serré autour
du conducteur a empéché d’obtenir une bonne imprégnation par la solution cérami-

que.

La bobine ne possé-
dait aucune tenue apres
le traitement thermique.
Nous avons donc choisi
d’utiliser un co-fil de bo-
binage en cuivre (de dia-
metre inférieur au brin
composite) pour per-
mettre de laisser un es-
pace suffisant entre
chaque spire et d’utiliser
les propriétés gélifiantes

de la solution pour rem-
plir ces interstices. Les
photos 3(a) a (e) consti-
tuent un descriptif des
différentes étapes de fa-

brication de la bobine. )
Photo 4.(a a e) Différentes phases

de fabrication de la bobine dé-

(a) La 1¢™ couche de
monstrateur.

conducteur est bobi-

née sur le mandrin en
titane, le co-fil en cui-
vre permet de laisser un espace entre les spires.

(b) La solution céramique est appliquée par petite couches, la gélification rapide
permet de recouvrir rapidement la couche bobinée.

(c) Une couche de ruban imprégné permet de faire une isolation intercouche.

(d) La deuxiéme couche est bobinée de maniere similaire en positionnant les spires
dans la partie remplie d’isolation céramique de la couche inférieure afin de faci-
liter le bon positionnement.

(e) Bobine finale recouverte de ruban de verre désensimé.

Nous avons pu fabriquer un bobinage constitué de 270 spires réparties sur 9
couches (30 spires par couche).
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JV.3. Modélisation

Avant d’effectuer la campagne de tests, le comportement de la bobine a été mo-
délisé avec le programme ROXIE. Ce programme a été développé par le CERN de
Geneve pour prédire les différentes caractéristiques d’un aimant telles que la carto-
graphie des champs, des contraintes ou les risques de transition ("quench") selon les
courants appliqués. Pour cela, la géométrie complexe d'un aimant est modélisée
sous forme de bloc conducteurs unitaires représentatifs de la géométrie réelle du bo-

binage.

Dans le cas du démonstrateur, nous avons choisi de modéliser simplement cha-
que couche de bobinage comme étant un bloc conducteur. La bobine est donc repré-
sentée par une superposition de 9 blocs dans lesquels circule un courant d’intensité
équivalente a celui circulant dans les 20 spires constitutives de chacune des couches.
Par exemple, en faisant circuler un courant de 100 A dans le brin supraconducteur,
on considere un courant équivalent de 2000 A par bloc. Cette modélisation prend en
compte l'isolation intercouche mais néglige 1'isolation interspire d’'une méme cou-
che. Un systeme plus proche de la réalité aurait nécessité de définir 180 blocs con-
ducteurs unitaires correspondant a chacune des spires. Cependant, nous avons
considéré qu'une modélisation plus simple était suffisante pour obtenir des don-

nées proches de la réalité.

La figure 9 repré- 20 spires sur 30 mm  Isolation ©
sente une schémati- e =
. . ~ Q
sation du bobinage | E &
S g
réel sur une demi- | =3
w —;J Q'_
vue de coupe et son | ¢ ° 2
7 . \ ; «
équivalent  apres | § 2
[o 2NN =
modélisation. > S
3
L’épaisseur d’isola- 3
. Conducteur
tion entre chaque
couche est considé- % Démonstrateur
rée comme identi- )
que. Un bloc Figure 9. Principe de modélisation sous ROXIE du démonstrateur. Le
conducteur posse- schéma est un demi-vue en coupe de la partie bobinée. Chaque cou-
.. ) che composée de 20 spires est assimilée a un bloc conducteur unitai-
de une épaisseur si- | e,

milaire au diametre

d’un brin supraconducteur c’est a dire 0,825 mm. La partie bobinage plus isolation
céramique mesurant 10 mm, nous avons donc considéré une épaisseur moyenne
d’isolation inter-bloc de (10 - 0,825 x 9) / 10 = 0,2575 mm.
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Le champ magnétique est déterminé d’apres la loi de Biot et Savart

Dans le cas d'une bobine a
une section (figure 10) définie
par sa longueur |, le rayon inter-
ne de bobinage a et le rayon ex-
terne de bobinage b, on montre

facilement d’apres la loi de Biot

et Savart la relation suivante

permettant de déterminer le |Figure 10. Bobine cylindrique a une section.

champ magnétique B, produit
en son centre.

2 2.1/2
Bo:juoLn[“”“ b)) } (12)

2.1/2
avec 1+(1+B)

oa=Dh/a et B=1I/a

Dans notre cas, le champ total est déterminé par la somme des champs magnéti-
ques B; induits par chaque bloc conducteur défini par son rayon interne a; et son

rayon externe b; avec:

a, = a_,+(0,825+0,2575) et b, = b;_,+(0,825+0,2575)

! | 1 |
IV.4. Description des tests

En se basant sur les mesures de courant critique obtenues dans le chapitre précé-
dent, nous avons défini un ensemble complet de tests en gardant une marge en cou-
rant relativement importante (environ 15%) par rapport au courant critique en
fonction du champ. En cas de transition, nous pourrions alors considérer que le dé-
faut provient d’'une mauvaise tenue de l'isolation céramique et non d'un courant

trop élevé dans le brin.

Pour rappel, un conducteur en présence d’'un champ magnétique subit une force

de Lorentz définie par la loi:
> > 2
dF = 1dIAB (13)

Généralement, dans le cas des mesures de courant critique sur des bobines VA-

Chapitre 5: Caractérisations électriques, développement et test d’'un démonstrateur



- 142 -

MAS, le sens de circulation du courant est choisi pour entrainer la création de forces
de Lorentz centripetes. Elles ont pour effet de compresser le brin sur le mandrin en
titane pendant les mesures et ainsi de limiter les possibles mouvements du conduc-
teur. Dans notre cas, le but étant de vérifier la bonne tenue du bobinage maintenu
par l'isolation céramique nous avons étudié les 2 sens de courant possibles. Cette
modification de sens du courant est une manipulation aisée sur le CétacéS par une

simple inversion des connexion électrique au niveau des AdI:

* La premiere série de test utilise un sens de circulation de courant standard pour
ce type de mesures avec des forces de type centripetes: la compression du bobi-
nage est ainsi limitée, en plus de I'isolation céramique, par le mandrin en titane.
Dans les résultats suivants, le courant sera noté (+I).

* La deuxieme série est effectuée avec un sens de circulation de courant inversé,
donnant des forces de Lorentz centrifuges sur le bobinage. Ce test est plus des-
tructif pour le bobinage car seule I'isolation céramique permet un bon maintien
du conducteur. Le courant sera noté (-I).

Une inversion du sens du courant dans le conducteur modifie également le sens
du champ magnétique produit au centre de la bobine. Ce parametre influence de fa-
¢on significative les analyses dans le CétacéS car celui-ci produit un champ parallele
a celui de la bobine, opposé a ce méme champ dans le premier cas et s’additionnant
au champ produit par le démonstrateur dans le deuxiéme cas. Une représentation
des différents vecteurs unitaires est donnée sur la figure 11 selon les deux possibili-
tés.

© O
S E = R = e e
© @ ¢ (b)
Figure 11. représentation schématisé des différents vecteur résul-
tant dans le sens de courant (+I) (a) et (-I) (b).

Cette schématisation n’est valable que dans I'hypothese ou le champ du CétacéS
est toujours supérieur au champ magnétique produit par le démonstrateur car il
créera les contraintes les plus importantes dans le conducteur. Dans le cas d"une bo-
bine non soumise a un champ magnétique externe, les forces de Lorentz restent cen-

trifuges, quelque soit le sens de circulation du courant.

Les contraintes maximales appliquées au bobinage ne seront pas localisées de fa-
con similaire. En considérant le champ magnétique produit par le démonstrateur,
elles seront maximales au centre du bobinage et minimales en périphérie. Ceci con-

duit a deux cas de figures distincts:
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* Avec le sens de courant (+I), le champ maximum correspondant a celui du Céta-
céS se situera a l'extérieur du bobinage. Il en résultera des contraintes maximales

situées sur la partie externe du bobinage (B, ,x = Bet) -

* Avec le sens de courant (-I), le champ maximum sera la somme du champ du
CétacéS et de celui produit par le démonstrateur. Dans ce cas, les contraintes

maximales se situeront a I'intérieur du bobinage (B .« = Bcet * Byemo) -

Le démonstrateur monté sur le
support d’échantillon du CétacéS
(photo 5) est équipé d’une prise
de potentiel fixée sur les deux ba-
gues de cuivre. Une deuxieme
prise de potentiel bobinée le long

du démonstrateur a été abandon-

née car la création de spires créait

un effet inductif important pour Photo 5. Démonstrateur équipé des prises de potentiels
. et monté sur le porte échantillon.

la mesure de tension. La mesure

de potentiel s’effectue entre les deux bornes du bobinage car il est impossible de po-

sitionner une prise dans le bobinage sans détériorer 1'isolation céramique.

JV.5. Résultats

Dans les deux cas de mesures (+]) et (-I), nous avons pu effectuer de maniere re-
productible (chaque analyse est effectuée trois fois) et sans aucune détérioration des
propriétés du démonstrateur, I'ensemble des tests. Nous avons appliqué un champ
maximum dans le bobinage de 11 T, avec un courant de 194 A initiant un champ
propre produit par le démonstrateur de 1 T. La figure 12 présente la mesure de la
tension aux bornes du bobinage en fonction du courant appliqué, pour un courant
de 194 A et un champ total de 11 T. le cas (a) correspond au sens de courant (+I) et

le cas (b) au sens de courant (-I).

Les deux courbes sont symétriques en raison de I'inversion de sens du courant en
fonction des deux cas. Dans un premier temps, la tension croit suivant une évolution
logarithmique avec I’augmentation du courant jusqu’a atteindre un palier vers 15
uV, au dela de 50 A. L’intensité maximum est stabilisée pendant quelques secondes,
entrainant une chute de la tension a 0 V, puis nous faisons redescendre l'intensité a
la méme vitesse. Il apparait un comportement similaire pour la tension mais de si-
gne opposé. Cette allure de tension est typique du comportement inductif d"une bo-
bine:

Uu=~L- al (14)

dt
L est définie comme l'inductance du bobinage, 'unité étant le Henry.
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Figure 12. Courbe U(I) mesurée entre les bornes du démonstrateur

pour un champ maximum de 11 T jusqu’a un courant de 194A. Le
cas (a) correspond au courant (+]). et le cas (b) au courant (-I)

Il faut noter, que dans le premier cas, le champ maximum subi par le conducteur
est de 11 T des le départ, tandis que dans le deuxieme cas, il n’est que de 10 T pour
monter progressivement avec I’augmentation de I'intensité dans le conducteur jus-
qu'a 11 T. Les limites de courant critique du brin Nb;Sn fourni par Alstom ne nous
ont pas permis d’atteindre des valeurs de contrainte importantes dans le bobinage.
Dans le cas précédent, ROXIE nous a permis de calculer une contrainte ¢ de 12 MPa.
Cette valeur reste relativement faible, comparée aux contraintes de 100 MPa aux-
quelles doit résister un quadripole. Pour finaliser le test, nous avons choisi d’aug-
menter le courant dans le bobinage sous différents champs magnétiques: le but de
ces tests était d’obtenir un quench par transition du brin supraconducteur. Un
exemple de résultat est donné sur la figure 13, le champ créé par le CétacéS est de
12 T dans le cas (+]) et de 11 T dans le cas (-]):

* Dans le cas (+]) le courant de quench est obtenu a 175 A avec un champ maxi-
mum de 12 T.

* Dans le cas (-I), le courant de quench est obtenu a 179 A avec un champ maxi-
mum de 11,92 T (11 T crée par le cétacé plus 0,92 T crée par le démonstrateur
avec un courant de 179 A).

Chapitre 5: Caractérisations électriques, développement et test d’'un démonstrateur



- 145 -

Comme dans le cas de la figure
12, les courbes sont symétriques avec
une inversion de la tension et le
méme type de comportement induc-
tif. De maniere similaire aux mesu-
res sur VAMAS, la tension augmente
progressivement, correspondant a la
transition de I'état supraconducteur

a l’état résistif du brin conducteur.

Nous avons choisi de fixer comme
valeur de courant de quench, celle
correspondant au point de coupure
del’alimentation du CétacéS. Il s’agit
d’un systeme de protection permet-
tant d’éviter d’atteindre des tensions
trop élevées dans l’échantillon. Le
critere de champ électrique de 0,1
uV.em™ n’est pas applicable dans
notre cas en raison de l'importante
longueur de conducteur présente en-
tre les prises de potentiels. En consi-
dérant une longueur de bobinage de

20 metres, il faudrait utiliser un crite-

(a)zso

200 ?

150

U (mv) x10*

100

0 50 100 150 200

1(A)
(b) 50
0.
-
(=]
—
>
= 50 -
-
E
= 100 |
150 | L o
200 i i
50 100 150 200
1 (A)

Figure 13. Courbe U(I) obtenues sur le démonstra-
teur avec obtention d’un quench pour le cas (+I) et
(-I) (respectivement a et b).

re de tension de 200 uV qui est au-dela du seuil de protection. Une augmentation de

ce seuil pourrait entrainer des détériorations irréversibles sur le brin, ce qui explique

que nous nous soyons cantonné a cette valeur. Une comparaison de résultats remar-

quables obtenus sous ROXIE est donnée sur les figures suivantes. La figure 14 re-

présente 1'évolution du champ magnétique le long de 1’axe central du solénoide.

Avec cette géométrie, le champ B est équivalent a sa seule composante B, :

* (a)Dans le cas du courant (+I), le champ est minimum au centre du solénoide et
on peut noter que le champ maximum de 11,75 T sur l'axe central et vers I'exté-
rieur n’est pas équivalent au champ maximum auquel est soumis le bobinage.

* (b) Dans le cas du courant (-I), le champ maximum est situé au centre du solé-
noide mais il reste toujours inférieur a la valeur la plus élevée a laquelle est sou-

mis le bobinage.
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Figure 14. Evolution du champ magnétique maximum le long de I’axe du démonstrateur. (a) avec
le courant (+I), B est maximum aux bords. (b) Pour le courant (-I), B est maximum au centre.
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Figure 15. Distribution du champ magnétique dans le démonstrateur. (gauche) courant (+I),
(droit) courant (-I).

La figure 15 est une cartographie de la valeur absolue du champ magnétique a
I'intérieur du démonstrateur, modélisée selon la description du paragraphe IV.3,
avec une demi-vue en coupe du bobinage représenté par un empilement de 9 blocs
conducteurs:

* (a) Dans le cas (+I), on remarque que le champ maximum sur l'extérieur du bobi-
nage est supérieur a 12 T avec un minimum de 11 T sur l'intérieur du bobinage
(correspondant a la soustraction des deux champs magnétiques de directions
opposées produits par le CétacéS et le démonstrateur).

* (b) Dans le cas (-I), le champ maximum se situe a l'intérieur du bobinage avec
une valeur inférieure a 12 T (correspondant a la somme des deux champs de
sens identiques).
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Une derniere mesure a été effectuée avec un champ magnétique produit seule-
ment par le démonstrateur. Le champ du CétacéS est laissé nul et le courant dans la
bobine est augmenté jusqu’a I'obtention d"un quench. Le courant de quench est ob-
tenu a 740 A, ce qui permet de créer un champ magnétique de 3,8 T au centre du so-

lénoide.
Le champ créé le long de I'axe du s
solénoide sur la figure 16 est maxi- oF
L T e
mum en son centre et diminue de fa- s F
¢on importante jusqu'au bord du iy
. . N 18|

bobinage avec une valeur pratique- s

ment nulle. Le sens du courant est 2l By e —

\

Champ magnétique (T)
o

(+I), donnant une valeur négative de PN / .
la composante B,. 20 \
3 \
: S
4 -
-5:|| |||||||||||||||l||||||||||||||||||
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Axe du Solénoide

Figure 16. Evolution du champ magnétique le long
de I’axe central du solénoide dans le cas (+I).
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Fi 17. Reorésentation du ch , ||au conducteur.
igure 17. Représentation du champ magné-
tique dans le bobinage modélisé et des li-
gnes de champs.

La figure 17 constitue une représentation du champ magnétique a l'intérieur du
bobinage modélisé. L’absence d"un champ magnétique extérieur intense crée par le
CétacéS donne une forte hétérogénéité du champ magnétique dans le conducteur.
La figure 18 est une représentation des forces de Lorentz s’appliquant sur le conduc-

teur. Les forces sont proportionnelles au champ magnétique donnant une réparti-
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tion similaire a la figure 17. Sur I'extérieur du bobinage, les forces sont tres faibles
et de directions variées. En se rapprochant du centre du bobinage, on obtient les for-
ces de module maximum, orientées perpendiculairement aux blocs conducteurs

vers l'intérieur (force centripetes) selon la loi de Lorentz.

Nous avons mesuré un ensemble de courants de quench sous différents champs
magnétiques. Leurs valeurs sont rapportées dans les Tableaux II et III, respective-
ment pour les cas (+I) et (-I) avec les champs magnétiques correspondant au CétacéS,
aux champs créés par le démonstrateur ainsi que les champs maximums appliqués
au conducteur et les contraintes proportionnelles. Dans le cas (+]), les contraintes
sont plus importantes pour un champ similaire car les forces induites les plus éle-

vées s’appliquent sur I'extérieur du solénoide.

Tableau II: Courants de quench (Iy,) et contraintes maximums du
bobinage démonstrateur sous différents champs dans le cas (+]).

Liwench  Jsupra  Baémo  Bcetaces By du Contrainte
A (Amm? (D) (T)  bobinage (T) max (MPa)
740 3280 3,8 0 3,86 18,96
680 3014 3,5 4 451 20,35
559 2478 2,9 5 5,42 20,11
375 1162 1,9 7,5 7,8 13,57
175 776 0,9 12 12,19 14,16

Tableau III: Courants de quench (I) et contraintes maximums du
bobinage démonstrateur sous différents champs dans le cas (-I).

] By, B du Contrainte
I A supra emo 'B , , T max
auench (A) () (1) Peeness (D rage (r)  Max (MPa)
559 2478 2,97 2,5 5,42 20,11
382 1693 1,96 6 8 20,3
179 793,5 0,92 11 11,95 14,2

Nous avons finalement comparé (figure 19) ces courants aux courant critiques
obtenus sur les VAMAS pour le méme type de brin. La valeur de champ correspond
au champ maximum auquel est soumis le conducteur, ce qui correspond a une par-
tie bien localisée du bobinage. On note une tres bonne corrélation avec les valeurs
obtenues lors de mesures standardisées sur de courtes longueurs des VAMAS ainsi

qu’avec les courants de quench obtenus sur la bobine démonstrateur.
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Les courbes de tendances -

3500 : :
en pointillés- pour les courants 5 :

3000 - ——Brin + céram

de quench, correspondent au ——Brin nu

modeéle de Summers avec une 2500

--¢--1 quench cas ()

différence plus importante
dans le cas de la bobine sans

Je (A/mm3)
S
(=1
o

1500 | E
champ externe. Dans ce cas, le
. 1000
champ est beaucoup moins ho- . _ ~_
¢ i 500 i i ‘ :
mogene dans le bobinage, ce ; p . s 10 12 1 1.
qui peut justifier la légere diffé- B(T)

rence observée. Nous n‘avons [Figure 19. Comparaison des courants critiques obtenus
par les mesures sur VAMAS et les courants de quench ob-
tenus sur le démonstrateur.

pas mesuré le champ produit

réellement par le démonstra-
teur mais les calculs théoriques obtenus sous ROXIE semblent tres proches des va-
leurs réelles lorsqu’on fait l’approximation que les courants de quench sont
identiques aux mesures de courants critiques. Cette modélisation simplifiée par un

ensemble de blocs conducteurs s’avere donc suffisamment précise.

.V. Conclusion

Cette étude nous a permis de constater la bonne adéquation entre les mesures de
courant critique basées sur des analyses standardisées, avec les criteres théoriques
et les valeurs de courants de quench obtenus avec la bobine démonstrateur que nous
avons congue. Les contraintes mécaniques subies par le conducteur sont bien infé-
rieures a nos espérances lors du lancement de 1'étude car elles sont légerement su-
périeures a 20 MPa -dans les meilleurs des cas-. Cependant, nous avons pu valider
la pertinence de l'isolation dans un systeme réel en confirmant les mesures précé-
dentes de courant critique et de RRR. Nous avons établi que les valeurs de courants
de quench sont proches des courant critiques mesurés sur le brin de Nb;Sn seul et
nous avons également vérifié que les propriétés électriques de la bobine apres de
nombreux quench demeurent équivalentes. Cette étape constitue donc la premiere
phase de la validation de l'isolation céramique comme solution a la fabrication

d’aimants supraconducteurs a base de niobiate d’étain.

Remarque:

Nous pouvons enfin signaler que lors de notre étude, la station d’essai CétacéS était tou-
jours en cours de développement. Ce test un peu particulier (qui n’a été possible que par ’aide
apportée par I’équipe chargée de cette station de mesure) a permis de valider positivement les
différentes améliorations apportées. 1l s’agissait en effet des premieres manipulations vrai-
ment concluantes suite a de nombreux problemes liés a la premiére version de l'aimant en
Nb3Sn servant a produire le champ magnétique intense.
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Ce travail de these a été effectué pour permettre le développement d'une isolation
innovante pour les cables supraconducteurs en Nb3Sn. La formation a haute tempé-
rature de ce composé ainsi que sa grande fragilité nécessite une mise en ceuvre par-
ticuliere. Les premiers tests de bobinage de pdles magnétiques, ont montré que la
méthode classique d'imprégnation de résine sous vide reste une phase délicate et
cotiteuse qui peut facilement détériorer les propriétés de I'aimant.

Le choix c'est donc naturellement porté vers un matériau isolant de type cérami-
que capable de supporter les traitements thermiques de formation du Nb3Sn (650-
700°C) qui, de plus, réagirait a ces températures pour amener une cohésion mécani-
que a la bobine. Le cahier des charges du projet se base sur la géométrie dun qua-
dripole type LHC avec une isolation qui utilise la méthode d'enrubannage du cable
conducteur de type Rutherford avant le bobinage de l'aimant. Le choix d'un ruban
minéral imprégné d'un précurseur céramique a permis d'utiliser une technique si-
milaire a I'isolation classique de type organique.

Les études précédentes effectuées depuis la mise en place de la collaboration en-
tre le CEA Saclay et 'TEM de Montpellier ont montré qu'une barbotine de particules
de verres et d'argiles en suspension est la solution la plus adaptée a I'imprégnation
d’un ruban de verre. Les propriétés plastifiantes de 1'argile facilite I'enrubannage de
la fibre imprégnée tandis que le verre amene la cohésion mécanique apres le traite-
ment thermique du niobium étain.

Le choix du verre s'est rapidement fixé sur une fritte référencée sous le nom
2495F par la société Johnson & Mattey car elle associe un point de fusion inférieur a
600°C tout en ne contenant pas de bore (élément sensible aux radiations). La com-
position de la barbotine a été définie par une étude de rhéologie en utilisant la mé-
thode des plans de mélanges pour minimiser le nombre de test. Le meilleur résultat
pour la mise en ceuvre de 1'isolation a été obtenu avec une argile de type montmo-
rillonite calcique fournie par la société Arvel. Elle permet d'obtenir une suspension
stable et amene une plasticité adéquate au ruban de verre imprégné malgré une
quantité importante de verre. L'étude par plan de mélanges a déterminé un compor-
tement rhéologies type pour cette famille d'argile en termes de viscosité et de thixo-
tropie pour la barbotine d'imprégnation. Ce comportement type permet d'ajuster
rapidement la composition de la solution et ainsi de controler les modifications de
propriété d'un produit naturel tel que l'argile.

La tenue mécanique aux contraintes de l'isolation est un parametre important du
cahier des charges. La caractérisation n'est pas complete en raison d'un comporte-
ment inattendu du matériau pendant le traitement thermique. Cependant, nous
avons réalisé des empilements de cable isolés avec une tenue mécanique cohérente.
La résistance mécanique reste inférieure a une isolation organique a base de résine
mais plusieurs améliorations sont envisageables pour augmenter la tenue de I'isola-
tion comme une meilleur homogénéisation du dépo6t céramique et un contrdle du
dégazage pendant le traitement thermique pour augmenter la densité du matériau.

Dans la derniere partie consacrée aux tests électriques, nous n'avons montré
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aucune détérioration des propriétés du cable composite supraconducteur en Nb3Sn.
Il n'apparait aucune réaction néfaste entre le cuivre stabilisant et le ruban imprégné
apres le traitement thermique. Pour terminer chapitre, nous avons développé un de-
monstrateur en utilisant la géométrie d'un solénoide multicouche dont I'isolation in-
ter-spire et inter-couche est assurée par notre matériau. Cette bobine a été testée
avec succes sous différents champs magnétiques intenses et a permis de produire un
champ propre supérieur a 3,8 T. Les différents quenchs observés n’ont pas détérioré
les propriétés du démonstrateur. Les courants de quench ont donné une parfaite
corrélation avec les mesures de courants critiques, en fonction du champ magnéti-
que, obtenues sur des bobines de types vamas.

Dans 1’état actuel, I'isolation développé ne possede pas les caractéristiques adé-
quates en termes de dimensionnement ou de résistance mécanique pour les con-
traintes d’'un pdle magnétique. Plusieurs points doivent étre approfondis tel le
comportement au traitement thermique ou la quantité de matériau pour atteindre
les propriétés des isolations a base de résine. Ces études seront poursuivies par le
CEA au sein du programme européen NED («Next European Dipol»). Des mesures
de transfert d’hélium a travers la porosité du matériau vont permettre de détermi-
ner 'amélioration du refroidissement du supraconducteur par rapport aux isola-
tions classiques de types organiques.
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Annexe I: Accélérateur de particules (LHC) et fusion a
confinement magnétique (ITER)

I. Les accélérateurs de particules

I.1. Principes

Les particules acquierent de tres grandes vitesses (proche de la vitesse de la lu-
miere, c) sous I'action de champs électromagnétiques E et B sur une orbite fermée
pour provoquer des collisions entre elles. Ces hautes vitesses permettent d’obtenir
de tres grandes énergies pour accéder a la structure la plus infime de la matiere.

En effet, une particule plongée dans des champs E et B est soumise & une force
de Lorentz, F :

F =qE+VxB)

ol1 q représente la charge de la particule et V son vecteur vitesse.

Le champ électrique permet d’accélérer les particules dans les parties linéaires de
l’accélérateur alors que I'induction magnétique permet d’incurver la trajectoire des
particules ainsi que de focaliser le faisceau de particules sur une orbite bien définie

Pour obtenir des particules d’énergies de plus en plus élevées, il a été nécessaire
de développer des aimants possédant des champs intenses. Ces champs intenses né-
cessitent l'utilisation d’aimants supraconducteurs.

I.2. Les aimants d’accélérateurs

Annexe 1

Un accélérateur utilise deux types d’aimants (dipolaire et quadripolaire) ayant
une fonction bien définie:

e Les aimants & champ dipolaire (dip6le) créent une induction B uniforme a une
composante. les dipoles permettent d’incurver la trajectoire des faisceaux, pour
cela, ils utilisent une distribution de courant dite en "cos 0" représentée sur la
figure 1(a). En pratique, cette distribution n’est pas réalisable et elle est appro-
chée par des bobinages dont la distribution est donnée sur la figure 1(b).

e Les aimants & champ quadripolaire (quadripdle) créent une induction B a deux
composantes Bx et By. les quadripo0les focalisent le faisceau de particules en utili-
sant une distribution de courant en "cos 20" montrée sur la figure 2(a). Comme
dans le cas des dipdles, cette distribution théorique est approchée par une distri-
bution de courant donnée sur la figure 2(b). Dans un quadripdle, la focalisation
du faisceau dans une direction est associée a une défocalisation suivant la direc-
tion orthogonale. Une focalisation complete est obtenue avec l'utilisation de
deux quadripoéles pivotés de 90° 'un par rapport a l'autre.
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Figure 1. Distribution théorique (a) et approchée (b) des courants pour générer un champ dipo-
laire.
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Figure 2. Distribution théorique (a) et approchée (b) des courants pour générer un champ qua-
dripolaire.

1.3. Le projet LHC

Annexe 1

Le LHC (Large Hadron Collider, ou grand collisionneur de hadrons) est un colli-
sionneur proton-protons qui est en cours de construction par le laboratoire euro-
péen de physique des particules, le CERN pres de Geneve. Ce collisionneur accélere
deux faisceaux de protons parcourant en sens inverse un tunnel circulaire de 27 km
de circonférence (photo 1). Au point de croisement des deux faisceaux, les protons
se percuterons a des énergie de 14 TeV par collisions proton-proton correspondant
a sept fois plus que les énergies des collisions proton-antiprotons produitent par le
Tevatron américain (le collisionneur le plus énergétique actuellement en fonction-
nement). L'énergie libérée se matérialisera en particules, dont I'analyse (comptage,
identification, mesure de leurs énergies et impulsion, etc.) permettra de tester plus
avant les théories actuelles sur le monde des particules élémentaires. En particulier,
les physiciens attendent du LHC la mise en évidence d'une particule dont les
théoriciens prédisent I'existence depuis presque trente ans : le boson de Higgs.



Photo 1. Vue aérienne de I’anneau du LHC d’une circonférence
de 27 Km.

Le collisioneur possedera deux points d’intéractions dédiés a la physique des
hautes énergies ou seront installés deux détecteurs, CMS (Compact Muon Solenoi-
de) et ATLAS (Air Core Toroidal for Large Acceptance Spectrometer) qui utilisent
également des systéemes magnétiques a base d’aimants supraconducteurs.

Le LHC sera constitué d’environ 10000 aimants dont 1300 dipdles de 14 metres de
longeur et 400 quadripdles de 3 metres de longeur. Les aimants fonctionneront a la
température de I'hélium superfluide (1,8 K) avec une induction de 8,3 T pour les di-
podles et un gradient de 223 Tm™ pour les quadripbles. Le LHC devrait étre en fonc-
tionnement pour 2007.

I.4. Apres le LHC

Annexe 1

Le LHC utilise la technologie des aimants supraconducteur en NbTi a 1,8 K or il
n’est pas enisageable d’utiliser cette technologie au dela d"une induction de 10-11 T
car la densité de courant critique du NbTi devient trop faible. Le SACM du CEA Sa-
clays dévellope actuellement un prototype d’aimant quadripdlaire en Nb3Sn en uti-
lisant une géométrie similaire aux aimants en NbTi (figure 3). Le fait de garder un
design électromagnétique similaire ne permettra pas de dépasser les aimants en
NbTi mais il permet au SACM de se familiariser avec la mise en oeuvre délicate du
Nb3Sn, de dévelloper des techniques de fabrication pouvant étre utilisées de manie-
re industrielle et de valider ces choix technologiques en fabricant un prototype de
quadrupoéle en Nb3Sn (photo 2) possédant des performances a 4,2 K proches des
performances des aimants en NbTi a 1,8 K.
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Figure 3. Section d’un aimant quadripolaire en Nb3Sn dévellopé au

SACM du CEA Saclays.

Photo 2. Poles en Nb3Sn en cours de fabrication parle SACM.
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JI. La fusion a confinement magnétique

L.1. Le phénomeéne de la fusion

La fusion est la source d'énergie du soleil et des autres étoiles. Une étoile com-
mence a briller quand la matiere en son coeur atteint, sous l'effet des forces de grav-
itation, des densités et des températures suffisantes pour déclencher des réactions
thermonucléaires libérant de 1'énergie. La tendance du plasma a se disperser, donc
a se refroidir, est contrebalancée par la force gravitationnelle. Sur terre, le confine-
ment gravitationnel est impossible. Deux voies sont étudi€es pour reproduire ces
réactions:

* Porter a tres haute pression et a haute température un petit volume de matiere
pendant un temps extrémement court. On cherche ainsi a obtenir le plus grand
nombre possible de réactions de fusion avant que le plasma ne se disperse. On
parle alors de confinement inertiel.

* Piéger et maintenir a tres haute température un plasma. Ce plasma est confiné
dans une boite immatérielle de forme torique créée par des champs magnéti-
ques. On parle alors de confinement magnétique.

Pour obtenir une réaction de fusion, il faut rapprocher suffisamment deux
noyaux qui, puisqu'ils sont tous deux chargés positivement, se repoussent. Une cer-
taine énergie est donc indispensable pour franchir cette barriere et arriver dans la
zone, tres proche du noyau, ou se manifestent les forces nucléaires capables de I'em-
porter sur la répulsion électrostatique. Différentes réactions de fusions sont données
sur la figure 4.

D+T = ‘He+n

*He +n
OD+D0 =

T+p
D+%He == ‘He+p

Figure 4. Exemples de réactions de fusion

La réaction de fusion la plus accessible est celle impliquant le deutérium et le tri-
tium. Les recherches sur la fusion contrdlée se concentrent donc sur cette réaction.

J1.2. La fusion contolée

Annexe 1

La fusion controlée représente un défi scientifique et technologique majeur qui
pourrait répondre au probleme crucial de disposer, a plus ou moins long terme, de
nouvelles ressources énergétiques. A coté de I'énergie de fission, I'énergie de fusion
représente 1'espoir d'avoir une source d'énergie propre et abondante au cours du
XXle siecle. A Theure ou la raréfaction des énergies fossiles est prévue d'ici 50 ans, il
est d'une importance vitale d'explorer le potentiel de toutes les autres sources
d'énergie. Avec 300 litres d'eau de mer, on pourrait fournir 1 gramme de deutérium.
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C'est-a-dire que I'eau des océans permettrait, a elle seule, de subvenir aux besoins
mondiaux de l'humanité pendant, environ, un milliard d'années.

Le projet ITER

ITER (International Thermonuclear Experimental Reactor ou voyage en latin)
vise a démontrer la faisabilité scientifique et technique de I'énergie de fusion. C'est-
a-dire qu'au sein d'un réacteur de type tokamak (figure 5), un mélange de deuté-
rium et de tritium (isotopes de I'hydrogene) peut étre porté a une température de
I'ordre de 200 millions de degrés, suffisante pour que la réaction de fusion s'auto-
entretienne et qu'elle soit controlée. Il s’agit d’un projet international majeur com-
prenant I'Union Européenne, les Etats-unis, le Japon, la Russie, la Corée du sud et la
Chine. ITER est techniquement prét a étre fabriquer et le premier plasma est prévu
pour 2015. On peut raisonnablement estimer que les premiers kW électriques pro-
duits par un prototype de réacteur a fusion thermonucléaire puissent voir le jour a
I'horizon 2050. Actuellement, deux sites sont envisagés pour sa construction: Cada-
rache en France et Rokkasho-mura au Japon.

Figure 5. Vue en coupe du Tokamak ITER.

JI.4. Principe de fonctionnement a la production d’électricité

Annexe 1

La figure 6 montre le principe de fonctionnement d’un réacteur industriel pour
la production d’électricité : le mélange combustible deutérium-tritium est injecté (1)
dans une chambre o, grace a un systeme de confinement, il passe a l'état de plasma
et briile (2). Ce faisant, le réacteur produit des cendres (les atomes d'hélium) et de
l'énergie sous forme de particules rapides ou de rayonnement (3). L'énergie produi-
te sous forme de particules et de rayonnement s'absorbe dans un composant parti-
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culier, la "premiere paroi", qui, comme son nom l'indique, est le premier élément
matériel rencontré au-dela du plasma. L'énergie qui apparait sous forme d'énergie
cinétique des neutrons est, quant a elle, convertie en chaleur dans la couverture tri-
tigene (4), élément au-dela de la premiere paroi, mais néanmoins a l'intérieur de la
chambre a vide. La chambre a vide est le composant qui clot I'espace ou a lieu la
réaction de fusion. Premiere paroi, couverture et chambre a vide sont bien évidem-
ment refroidies par un systeme d'extraction de la chaleur. La chaleur est utilisée
pour produire de la vapeur et alimenter un ensemble classique turbine et alterna-
teur producteur d'électricité (5).

Solénoide central

couveture tritigéne.
Bobine magnétigue polaidale

Bobine magnétique toroidale

Génératu:un de courarg ‘N
et chauffag ID+T+cendres Produdtion d'élecricité

ﬁ.‘-.-. pomm pace

Figure 6. Schéma de principe d’un réacteur de fusion industriel pour la production d’électricité.

Sources:

www.iter.gouv.fr
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Annexe II: les minéraux argileux

I. Introduction

Apres le silex et la pierre taillée, I’argile fut, pendant la préhistoire, le matériau le
plus anciennement utilisé par les hommes.Aujourd’hui, I’argile reste un des pre-
miers matériaux terrestres utilisés: briques et tuiles; carrelages et céramique indus-
trielle; porcelaine, faience et poterie; adsorbants, filtres et catalyseurs; boues de
forage et ciments; charges de nombreux produits de I'industrie, de la droguerie, de
la pharmacie.

Les argiles sont définis comme des aluminosilicates plus ou moins hydratés et la
majorité des minéraux argileux appartiennent au groupe des silico-aluminates
phylliteux. Ils sont organisés en couches planes infinies constituées d'unités structu-
rales tétraédriques et octaédriques reliées par leurs sommets. Ce type de structure a
tres grande surface spécifique associée a des caractéristiques physico-chimiques tres
particulieres, explique la capacité des argiles a admettre de nombreux échanges de
cations et d'anions dans le réseau ou adsorbés en surface.

JI. Les grandes familles

Annexe 2

Les minéraux argileux sont en général en forme de feuilles, d’ou leur nom de
phyllites. Ils appartiennent, comme les micas, au groupe des phyllosilicates. Chaque
cristal ou phyllite de quelques micrometres d’épaisseur, est composé de centaines
de feuillets empilés. C’est la structure du feuillet élémentaire qui caractérise 1'espece
minérale. Chaque feuillet est composé de deux, trois ou quatre couches planes asso-
ciées.

Il y a deux sortes de couche, selon que les oxygenes ou oxydriles sont associés en
tétraedres ou en octaedres. Et les petits cations (Si4+, AI®*, Fe3*, Fe?t, Mg2+) vien-
nent se loger dans les cavités des tétraedres et des octaedres. Si les charges positives
et négatives ne s’équilibrent pas, il en résulte une charge foliaire et d’autres cations
viennent se loger entre les feuillets pour équilibrer 1'édifice. Ici résident les capacités
d’échange des argiles et leur pouvoir adsorbant.

La liste suivante représente les principaux types de minéraux argileux:

Les Kaolins

¢ Les montmorillonites (smectites)

Les illites

Les chlorites
* Les minéraux argileux interstratifiés
Cette liste n’est pas exhaustive et on peut distinguer, par les variations de posi-

tion et de nature des cations, de quarante a cinquante especes de minéraux argileux,
groupés en différentes familles.
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JII. Les kaolins et les montmorillonites

JIL.1. La famille des kaolins

Les feuillets élémentaires des minéraux de ce groupe sont représentés par 1’asso-
ciation d’une couche octaédrique Al (ou Mg) sous-jacente a une couche hexagonale
de tétraedre de silice. Les sommets communs des polyedres sont occupés par des
atomes d’oxygenes. Les sommets des octaedres non reliés aux tétraedres de silicium
sont occupés par les hydroxyles impliquant la présence de six OH sur le plan infé-
rieur de chaque feuillet et de deux OH sur le plan commun des polyedres. Les deux
plans (O,0OH) et (OH) sont disposés de telle facon qu’ils forment des sites octaédri-
ques ou viennent se loger les AI®* (ou Mg?*).La formule théorique du kaolin pour
une demi maille est donc X, (Y205)(OH),4 ou X représente les éléments en position
octaédrique et par Y les éléments en position tétraeédriques. Y est principalement
Si** mais peut aussi étre AI3* et plus rarement Fe3*.

On distingue principalement les kaolins a couche trioctaédrique (n=3) et a couche
dioctaérique (n=2), ces derniers pouvant étre hydratés et non hydratés.

Jll.1.a. A couche dioctaédrique non hydratés

Annexe 2

I'empilage des feuillets se fait 60
sans possibilité d’intercalation de _
molécules d’eau, organiques ou 4Si

d’ions minéraux. ces feuillets peu-
vent facilement glisser les uns sur

. s . 40,20H
les autres ce qui confere a ces miné-
raux de tres bonnes propriétés 4Al
plastiques. Les liaisons entre 60OH

feuillets sont dues a une liaison de
type hydrogene. Les ions OH’
,constituants le plan inférieur d'un feuillet, sont situés dans le voisinage immédiat

Figure 1. Structure schématiser de la kaolinite.

des ions oxygenes du plan supérieur de l'unité sous-jacente. L’hydrogene de I'hy-
droxyle assure la liaison des deux oxygenes par formation d’un groupement com-
plexe (OH)(O). Cet assemblage peut se faire pour différentes positions des deux
plans entrainant des déplacements relatifs des feuillets et détermine le systeme cris-
tallin du minéral.les minéraux du type kaolin dioctaédrique non hydraté compren-
nent différentes variétés cristallographiques dont on peut citer 'exemple de la
kaolinite. Elle est caractérisée par 1'ordonnance parfaite des couches qui la compo-
sent, les feuillets se retrouvent identiquement placés I'un par rapport a l'autre, ce
qui lui confere un seul feuillet par maille avec un assemblage triclinique. La structu-
re de la kaolinite est représentés sur la figure 1. La kaolinite appartient aux miné-
raux réfractaires.
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All.1.b. A couche dioctaédrique hydratés

Ces minéraux ont leur
feuillets séparés par une @ @ 2H20
couche de molécules d’eau, 20H
cette séparation permet l'in- 251
tercalation d’ions minéraux 60
ou de molécules organiques. 2Si
L’halloysite est un minéral
type de cette famille. Les te-
traedres de silice du réseau
hexagonal sont tournés al- 20,40H
ternativement, le plan com- 4Al
pact du centre du feuillet
devient O2(OH)4 contre 60H
O4(OH)2 pour la kaolinite et |Figure 2. Structure de I’halloysite. Des molécules d’eau vien-
les sommets libres des té- |nents’intercaler entre le feuillets.

traedres sont occupés par

des hydroxyles. Des couches de molécules d’eau peuvent s’agréger et s’orienter a
ces hydroxyles en formant un plan de grande rigidité, I'halloysite possede une
meilleure plasticité que la kaolinite. La présence de molécules d’eau entre les
feuillets entraine un écart réticulaire de 1 nm et une certaine indépendance des
feuillets. Sa structure est données sur la figure 2.

JI1.2. 1a famille des montmorillonites

Annexe 2

La famille des montmorillonites (anciennement nommées smectites) est plus im-
portante pour les céramistes. Les argiles de cette famille sont couramment utilisés
dans l'industrie sous le nom de bentonite - dénomination impropre plus adaptée a
une roche minérale - pour leur propriété absorbant et pour leur pouvoir liant et plas-
tifiant. Les montmorillonites se présentent en masse compactes, blanches, jaunatres
ou rosatres. Elles proviennent de I’altération en milieu alcalin de minéraux ferroma-
gnésiens, feldspaths calciques etc... Les propriétés des montmorillonites different
trés sensiblement avec la nature du cation échangeable (K*, Na*, Ca®").

Il y a encore des doutes sur la structure exacte des montmorillonites. Elles peu-
vent étre définies par une couche octaédrique Al-Fe-Mg-Ni - commune a tous les mi-
néraux argileux - entre deux couches d’acide silicique hydraté. Une partie des
tétraedre SiO4 possede un groupement OH™ dirigé vers I'extérieur. Les surfaces 001
sont ainsi caractérisées par des hydroxyles a caractere acide qui attirent et polarisent
les molécules d’eau. La présence de molécules d’eaux entrainent un allongement li-
néaire du réseau. Cette structure est explicitée sur la figure 2.
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Figure 3. Structure de la montmorillonite. Les Al de la
couche octaédrique peuvent étre remplacés par Fe, Mg et
Ni, entrainant la présence d’alcalins ou d’alcalino-terreux.

En comparaison a la kaolinite caractérisée par les liaisons OH-Al la rapprochant
de I'hydroxyde d’aluminium, la montmorillonite est caractérisée par des liaisons
OH-Si qui la rapprochent de 'acide silicique.



Résumé

Le Nb3Sn est le matériau supraconducteur le plus adapté pour la réalisation de grand
aimants a fort champ magnétique (>11 Teslas) mais sa mise en oeuvre reste délicate en raison
d'une grande fragilité de ce matériau apres le long traitement thermique nécessaire a la for-
mation du composé Nb3Sn. L'isolation traditionnelle pour les bobine en NbsSn fabriquées
par la méthode «Wind & React» nécessite d'effectuer, apres le traitement thermique, une im-
prégnation de résine sous vide, laquelle amene un cofit élevé et un risque important de dé-
tériorer la bobine.

Nous proposons une isolation céramique innovante déposée directement sur le cable con-
ducteur non réagi. Apres le traitement thermique du niobium étain, nous obtenons une bo-
bine possédant une cohésion mécanique, avec un maintient du conducteur et une isolation
électrique adéquate.

Apres une étude de rhéologie, pour caractériser la suspension d'imprégnation, nous
avons montré que l'utilisation de cette isolation pour fabriquer une bobine n'affectait pas les
propriétés électriques du brin composite en Nb3Sn. Un solénoide de petite dimension a été
testé avec succes sous de forts champs magnétiques externes et il a pu produire un champ
propre de 3,8 T avec l'application d'un courant de 740 A.

Mots clés: Supraconducteur/ Nb3Sn/ Isolation électrique/ Céramique/ Champ magnéti-
que.

Abstract

Nb3Sn is the best superconductor candidate for the realization of high field magnets
(>11 Teslas), its implementation remains delicate because of the great brittleness of material
after the heat treatment necessary to the formation of Nb3Sn compounds. The conventional
insulation for Nb3Sn Wind & React coils requires to perform, after the heat treatment, a vac-
uum resin impregnation, which adds to the cost and raises failure risk.

We have proposed an innovating ceramic insulation deposited directly on the un-reacted
conducting cable. After the heat treatment of the niobium tin, we obtain a coil having a me-
chanical cohesion, while maintaining a proper conductor positioning and a suitable electric
insulation.

After a rheological study, to characterize the impregnated suspension, we have shown
that using this insulation in a coil manufacture process doesn't affect the electrical properties
of the Nb3Sn wires. A solenoid of small dimensions was tested with success in high external
magnetic fields and has produced a magnetic field of 3.8 T under 740 A.

Keywords: Superconductor/ Nb3Sn/ Electric insulation/ Ceramic/ Magnetic fields.
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