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*CVD: Dépôt Chimique à partir d’une phase Vapeur



Problématique → Interactions entre U(Mo) et la matrice
→ Cloquage , déchirement de l’élément combustible

Solution étudiée : Recouvrir les particules U(Mo) d’une couche de silicium
→ Epaisseur de la couche: entre 100 nm et 1 micron
→ Par procédé CVD (Chemical Vapor Deposition) en lit fluidisé
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dp 50 microns 
ρp: 17 400 kg/m 3
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Contexte: → Elaboration d’un combustible particulaire pour les réacteurs de recherche
→ Combustible U(Mo) de forte densité

Matrice 
d’aluminium

Vue en coupe d’une plaque combustible U(Mo)/Al(1) 

Contexte et objet des travaux

MEB des particules U(Mo)(2)

Particules U(Mo) présentant une 
couche d’interaction de faible
épaisseur(3)

100 µm



Paramètres du procédé
• Evolution de ∆∆∆∆T, Tmin , Tmoy, Tmax au sein du 
lit.
• Evolution de la pression différentielle du lit.
• Etat visuel du réacteur.

Caractérisation du dépôt
• MEB → Epaisseur, morphologie de la couche.
• Granulométrie → Présence d’agglomérats.
• EDX, DRX → Composition, cristallinité de la 
couche.

Paramètre à étudier Plage d'étude
Température moyenne du lit lors du dépôt (°C) 610 - 625 - 635 - 645
Fraction molaire en Silane SiH4 (%) 0.5 - 2.6 - 4 - 5.2
Diamètre du réacteur (cm) 3.0 - 3.8
Masse de poudre W (g) 740 - 1500
UArgon (cm/s) 4.7Umf - 5.3Umf- 6 Umf
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Objectifs
Maitriser le dépôt de silicium 
sur poudres denses (tungstène)
→ En nature
→ En épaisseur
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Tungstène 
dp: 75 microns 
ρp : 19 300 kg/m 3

Méthodologie

*Encadrés en rouge les paramètres 
étudiés pour la suite de cette présentation
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Réacteur CVD
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• 5 thermocouples disposés dans le lit fluidisé entre 1 
et 12 cm au dessus du distributeur. 

• 1 thermocouple sous le fritté

Réacteur CVD et équipements

Diamètre réacteur: 5 cm
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Pyrolyse du silane SiH 4
A partir de 370°C (4)

Décomposition hétérogène
(réactions à la surface des particules)

Décomposition homogène
(formation de sous-produits gazeux)

Dépôt sur les particules du lit

SiH4 → Si + 2 H2
SiH2 → Si + H2
SinH2n+2 → n Si + (n+1) H2
SinH2n → n Si + n H2

SiH4 ↔ SiH2 + H2
SiH2 + SiH4 ↔ Si2H6
SiH2 + Sin H2n+2 ↔ Sin+1H2n+4

Nucléation

Elutriation

Fines particules

Réactions de décomposition du silane
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Exemple (W11)

Température 
sous fritté

Montée en température Fin de l’essai et refroidissement

Injection du silane

Durée du dépôt

Fin Injection du silane

Présentation générale du profil des 
températures durant un dépôt



Interprétations

→ Dès injection de silane, défluidisation partielle du lit 
par la création d‘agglomérats éphémères liés au dépôt 
de silicium.

→ Plus il y a de silane , plus cette défluidisation est 
intense.

→ L’influence de la présence de silane dans le lit 
est bien plus marquée avec cette poudre de W 
qu’avec une poudre conventionnelle. |  PAGE 7
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Observations

→ Dès injection du silane, apparition 
d’un gradient thermique entre le bas et 
le haut du lit fluidisé.

→ Ce gradient augmente avec ysilane.

→ Diminution linéaire du ∆T au cours 
du dépôt, sauf pour l’essai à 0.5% où 
le ∆T semble être stabilisé rapidement.

Evolution du gradient de température au 
sein du lit fluidisé en fonction de y Silane

Injection 
du silane

ysilane 2.6%
ysilane 0.5%

∆T dès injection SiH4
∆T au bout de 60 min de dépôt



|  PAGE 8

Florence VANNI - MATERIAUX 2014

Observations

→ Perturbation de la ∆∆∆∆P dès injection du 
silane , qui confirme la défluidisation du lit. 
Effet plus marqué que pour une poudre 
conventionnelle.

→ ∆P d’autant plus perturbée que ysilane

forte. 

→ Augmentation linéaire de ∆∆∆∆P lié à 
l’encrassement du fritté.

Dépôt

Evolution de la ∆∆∆∆P du lit fluidisé en fonction de 
ySilane et état du réacteur après dépôt

Injection 
du silane

0,5% 2,6% 4% 5,2%

→Masse de fines formées dans le réacteur croissante avec y silane , plus forte que pour une 
poudre conventionnelle.
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Caractéristiques du dépôt de Si en 
fonction de y Silane

Granulométrie laser 
→ Pas de formation d’agglomérats .

MEB: morphologie de surface
→ Dépôt continu et nodulaire à la surface des 
poudres.

→ Aspect beaucoup plus granuleux pour ysilane > 0,5%
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→ Epaisseur moyenne de la couche: entre
0,124 microns et 1,044 microns selon les
essais, conforme à la cible visée.

Vitesse de dépôt augmente de
façon quasi linéaire avec ysilane.

→ Dépôt uniforme autour de chaque particule
pour toutes les conditions testées.

Analyses MEB de poudres broyées ou en compacts poli s 

Caractéristiques du dépôt de Si en 
fonction de y Silane

10 µm 10 µm

Particule W

Particule W

Dépôt 
de Si

Dépôt 
de Si

Mettre une autre vue
MEB en coupe

5 µm Dépôt 
de Si

Particule W
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Analyses par DRX

3 pics représentent le tungstène à 40°, 58°
et 73°correspondant aux plans cristallins 
(110), (200) et (211)

Silicium cristallisé selon les directions 
(111) à 28°et (220) à 47°

(w10)

Analyses EDX 
→ Confirme la présence de silicium sur les particules de tungstène (ex W10).

110

200
211

111 220

Caractéristiques du dépôt de Si
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CONCLUSION

• Dès injection du silane dans le réacteur, augmentation de ∆T et de ∆P due à une
défluidisation partielle du lit.

Perturbations plus marquées pour cette poudre de W très dense ,
que pour une poudre conventionnelle, du fait d’une aptitude à la fluidisation moindre

Risque de prise en masse accru, nécessité de bien sélectionner les
paramètres opératoires

� Dépôt de Si à partir de SiH4 envisageable sur U(Mo) par CVD en lit fluidisé

• La vitesse de dépôt et la masse de fines formées augmentent avec la fraction
molaire d’entrée du silane.
• La présence de fines est plus forte que pour une poudre conventionnelle, du fait d’un
contact gaz-poudre de moindre intensité

• Le procédé de CVD en lit fluidisé à partir de silane permet le dépôt d’une couche de
silicium pur, cristallisé et uniforme à la surface des poudres de W.
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