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RESUME

Un modéle numérique multi physique du procédé SPS (Spark Plasma Sintering) a été développé
afin d'évaluer les champs électriques, thermiques et mécaniques subis par la poudre lors du
frittage. La fiabilité de ce modele numérique a été validée par comparaison avec des données

expérimentales réalisées sur une poudre d'alumine avec une pastille de diamétre 20mm.

De plus, comme le montre le frittage des pastilles d'alumine de plus grand diamétre (50 mm de
diameétre), le gradient de porosité induit semble étre principalement corrélé a l'existence d'un
gradient thermique dans la poudre. Le gradient de température semble donc étre un point crucial
a contréler lors du procédé SPS des échantillons de grande taille afin d'obtenir une microstructure

fine et homogene.

Dans le but d’améliorer la structure des piéces de formes complexes, une méthode basée sur un
cycle thermique oscillatoire a eété proposee. La densité relative obtenue a partir de la méthode

avec un cycle oscillatoire semble meilleure que celle obtenue avec un cycle thermique classique

Mots clés : Frittage SPS, Méthode des Eléments Finis, Comsol Multiphysics



ABSTRACT

A multiphysical numerical model of the SPS process has been developed in order to evaluate
electrical, thermal and mechanical fields undergone by the powder during sintering. The
reliability of this numerical model has been validated by comparison with experimental data

made on an alumina powder with 20mm diameter pellet.

In addition, as shown shown during sintering of alumina pellets of larger diameter (50 mm
diameter), the induced porosity gradient seems to be mainly correlated to the existence of thermal
gradient in the powder. Thus, the temperature gradient seems to be a crucial point to control in

the SPS process of large samples in order to obtain a fine and homogeneous microstructure.

In order to improve the final properties of complex shaped pellets, a method based on an
oscillatory thermal cycle has been proposed. The relative density obtained by the oscillatory
cycle method is better than that obtained by the conventional thermal cycle.

Keywords: SPS Sintering, Finite Element Method, Comsol Multiphysics
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INTRODUCTION GENERALE

Depuis quelques dizaines d'années, la technologie de frittage flash ou "Spark Plasma

Sintering" (SPS) séduit autant le monde scientifique qu'industriel pour ses performances dans la
mise en forme de tous types de matériaux tels que des métaux et alliages, des céramiques, des
polymeéres et des nano composites.

La machine SPS se rapproche d'une presse a chaud (Hot-Pressing, HP) avec cependant comme
différence essentielle la source de chaleur. Si dans le cas du frittage HP, elle est obtenue de
maniere classique avec des résistors extérieurs, par contre dans le cas du SPS elle est constituée
par l’effet Joule issu du passage d’un courant pulsé a travers la cellule de pressage, voire
éventuellement a travers I'échantillon, selon sa conductivité électrique. Cette technologie permet
d’accroitre les cinétiques de frittage et d’obtenir ainsi des densifications totales en préservant des
granulométries nanométriques. De plus, la trés faible inertie thermique de 1’appareil permet la
réalisation de cycles de frittage extrémement rapides [1].

Cependant, les travaux antérieurs [2] montrent que le frittage SPS de pieces complexes (piéce de
grande taille) de certains matériaux comme 1’alumine, le titane pur (Ti), I’alliage Titane-
Aluminium (TiAl) donne des frittés avec des propriétés mécaniques de moins bonne qualite.
Cependant, en modifiant le cycle thermique classique du frittage SPS par un cycle oscillatoire
comme le propose [2] les propriétés finales du frittés semblent considérablement amélioreées.
Un modele numérigue développe par les éléments finis sera utilisé afin de mettre en évidence les
hétérogénéités microstructurales sur les pieces d’alumine. En effet, la simulation numérique
permet de minimiser le nombre d'essais expérimentaux nécessaires pour optimiser les conditions
de frittage et les géométries de l'outillage afin de produire des échantillons frittés présentant des
propriétés de travail homogenes et améliorées, et la compréhension des mecanismes de
densification impliqués est extrémement utile pour contréler le retrait de I'échantillon pendant le
procédé SPS.

Une autre partie de ce travail consiste a améliorer les propriétés finales du titane, tres convoité
dans I’industrie automobile, aéronautique et autres. Un modeéle numérique utilisant un cycle
thermique oscillatoire est appliqué a ce type de matériau (matériau a changement de phase) sera
développé.

Pour réaliser ce travail, un premier chapitre présente les généralités sur le frittage.

Le deuxiéme chapitre décrit le modele numérique qui est développé, la machine SPS ainsi que

I’instrumentation spécifique utilisée.



Le troisiéme chapitre est dédier a la présentation des résultats du modéle éléments finis
développé, illustre les hétérogénéités microstructurales existantes dans les piéces de grandes
tailles (50 mm de diamétre) avec de I’alumine. Celle-ci est électriquement non conductrice a
basse température, mais sa conductivité électrique augmente avec la température, permettant au
courant de circuler dans la poudre. Ce changement de comportement permet de tester
I'applicabilité du modéle pour les matériaux isolants et conducteurs. Cette partie également
montre 1’amélioration apportée par la méthode utilisant un cycle thermique oscillant est

appliquée sur du titane pur (matériau a changement de phase).

Il se termine par une synthése des principaux résultats de ce travail de mémoire de fin d’études
qui sont essentiellement [’utilisation d’un cycle thermique oscillatoire pour améliorer les

propriétés mécaniques du titane.



Chapitre I : Généralités sur le frittage

|.1. Etude théorique du phénomene de frittage

1.1.1. Définition et généralités sur le frittage

Le frittage est un processus de traitement thermique conduisant a la consolidation d’un
agglomérat de poudre qui s’effectue grace a la formation de liaison entre les grains.

Le frittage est généralement décrit grace a la porosité (p) ou encore la densité relative p,. (appelé

aussi taux de densification) :

p="2 (1)

przl'P (2)

Vp=volume des pores
V=volume total.
Du point de vue physico-chimique, on distingue essentiellement deux types de frittage [3] :

e Le frittage en phase solide ou tous les constituants restent solides au cours du traitement
thermique. La densification est realisée grace a la diffusion des especes. On peut par ailleurs
ajouter des additifs qui permettent d’accélérer la densification (sans création de phase
liquide). Ce frittage peut étre monophasé ou polyphase.

e Le frittage en phase liquide ou il y a création d’une phase liquide en quantité juste suffisante
pour permettre le réarrangement des particules, former des ponts liquides entres les grains et
les amener au contact les uns des autres. Ce frittage est également polyphase.

Le frittage commence généralement vers des températures de 1’ordre de 0,5 a 0,8 fois la

température de fusion du matériau.

1.1.2. Différentes étapes du frittage

Si un matériau, constitué de grains au contact, est porté a température suffisante pour le frittage,

sa densité relative va évoluer selon une courbe similaire a celle présentée sur la figure 1. On

distingue alors trois stades d’évolution au cours du processus [4] :

e Le début de frittage est caractérisé par la formation de ponts entre les grains. On a création
de joints de grains. Le matériau acquiert une certaine cohésion sans réelle croissance de taille
des grains.

e Ce stade est accompagné d’une faible diminution de I’aire de surface spécifique (faible

augmentation de la densité).



e Laseconde étape consiste en I’élimination de la porosité ouverte. Elle est accompagnée d’une
forte hausse de la densité.
On notera par ailleurs qu’au début de cette étape, la densité relative est de ’ordre de 0,65.
Les grains ont perdu leur identité et forment une structure tridimensionnelle traversée par une
porosité ouverte sous forme de canaux cylindrique.

e En fin de frittage (densité relative de 1’ordre de 0,9 a 0,95), les porosités sont réduites a des

sphéres. Cette étape est par ailleurs généralement accompagnée d’une forte croissance

granulaire.
]
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Figure 1 : Evolution de la densité relative au cours des étapes de densification lors d’un frittage
isotherme [5].

1.2 Différents types de frittage

Le frittage peut se faire en phase solide ou en présence d’une phase liquide. Industriellement le
frittage en phase solide est le plus utilisé, surtout pour la fabrication de pieces métalliques puisque
le changement de dimensions est faible. Le frittage avec la phase liquide est surtout utilisé pour

la fabrication de composites de matrice métallique ou céramique.



Frittage

Frittage naturel Frittage souscharge
Frittage an Frittage an Frittage an Frittage en
phase salide phasze liquide ph ase solide phase liquide
Monrdactif  Raactf Monraactf  Raactf
A—=A A+B—=C A—=4 A+B—=0C

Figure 2 : Les différents types de frittages [5]

Remarque :

Si aprés frittage on obtient un matériau ayant la méme composition chimique que la poudre
initiale alors il s’agit d’un frittage non réactif . Au cas contraire le frittage réactif.

1.2.1 Frittage en phase solide

Le frittage est un traitement thermique qui permet de passer d’un matériau a 1’état de poudre ou
de comprimé de poudre a un matériau solide. Le traitement se déroule a des températures ou tous
les composants de la poudre restent a I’état solide. La consolidation est réalisée par le
grossissement des contacts entre les particules par diffusion de matiére. Sa force motrice est la
grande énergie interfaciale du systeme pulvérulent. Comme le systéme tend a évoluer vers un
état de moindre énergie, les interfaces les plus énergétiques comme les interfaces solide-gaz se
réduisent au bénéfice des interfaces moins énergétiques de type solide-solide. A I’équilibre
thermodynamique, le systéme se réduirait a une seule particule sphérique et monocristalline,

comme on le montre pour deux sphéres en contact sur la figure 3.

€ >

Figure 3 : Evolution schématique du frittage de deux sphéres [6]



1.2.2. Frittage en phase liquide

Dans ce procédé de frittage, I’'un des constituants (minoritaire) du mélange de poudres passe en
phase liquide. Comme dans le frittage en phase solide, la réduction de 1’énergie interfaciale est
la force motrice. La propriété de mouillage de la phase solide par la phase liquide est importante
pour realiser le frittage. La densification durant le frittage en phase liquide se déroule en 3 étapes
: réarrangement, dissolution-précipitation et grossissement de grains comme on peut I’observer
sur la figure 4. Pendant le chauffage pour atteindre la température de fusion d’un des composants,
une densification en phase solide peut se produire. Elle peut méme étre conséquente pour certains
systemes. Une fois que la phase de plus bas point de fusion devient liquide, 1’étape de
réarrangement de grains est activée. Ensuite il y a un ajustement de forme des grains qui conduit
a une élimination de pores importante. Finalement pendant la derniére étape une croissance
microstructurale est observée, au cours de laquelle la taille moyenne des grains et des pores
augmente continuellement.

Les applications industrielles de cette technique de frittage sont les alliages lourds (W-Ni, W-Ni-
Cu), les carbures cémentés (WC-Co, notamment), les alliages Fe-Cu et Cu—Sn, les amalgames
dentaires Ag-Sn-Hg, et de nombreuses céramiques.
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Figure 4 : Etapes classiques durant le frittage en phase liquide du mélange de poudres [7]

1.2.3 Frittage réactif

Ce type de frittage se réalise en provoquant une réaction chimique entre les différentes poudres
d’un mélange a haute température. Il est aussi possible de produire un frittage réactif entre la

poudre et un liquide ou un gaz.



1.3. Différentes techniques de Frittage

Le frittage traditionnel est généralement réalisé par chauffage et sans application de contraintes
meécaniques. On parle alors de frittage naturel ou frittage libre. Malheureusement, la densification
de certains matériaux par ce procédé est difficile en raison des faibles cinétiques de diffusion ou
encore de la prédominance de mécanismes de grossissement de grains. Il est ainsi apparu de
nombreux procédés dans le but d’accélérer ces cinétiques, et de limiter la croissance granulaire.
La plus part de ces procédés implique I’application de contraintes mécaniques au cours du

traitement thermique. Parmi ces procédés, nous citerons plus particuliérement .

1.3.1 Frittage HP (Hot Pressing)

Le pressage a chaud (Hot Pressing, HP) ou le matériau est placé dans une enceinte, presse le
matériau de maniere uniaxiale au cours du frittage. Il a genéralement une dureté elevée et une
bonne resistance a la chaleur (Température de fusion élevée, fluage seulement pour T>80% TT,
chimiquement inerte ....). Neanmoins la mise en forme est difficile et s’avere fragile car il est
utilisé seulement en compression. Les matériaux utilisés sont onéreux car ce sont des céramique

techniques.

1.3.2 Frittage HIP (Hot Isostatic Pressing)

La compaction isostatique a chaud (Hot Isostatic Pressing, HIP) et le frittage sous pression de
gaz (Gaz Pressure sintering, GPS) sont des procédés pendant lesquels la contrainte mécanique
est appliquée de maniere isotrope par I’intermédiaire d’un gaz. Dans le procédé HIP I’échantillon
est encapsulé préalablement au traitement et la contrainte est transmise par 1’intermédiaire de
cette enveloppe. Le procédé GPS implique I’application directe de la contrainte par le gaz
environnant. 11 n’y a pas de limitation quant au céramique que 1’on peut fritter par HIP . Il permet
d’obtenir des materiaux totalement dense et n’a pas d’utilisations de liant. Ce procédé permet de
fritter des materiaux réfracteres a haute température de frittage (<2000°C) et I’abaissement des
températures de frittage. Avec le frittage HIP, les microstructures sont maitrisées et les propriétés
sont améliorées.Cependant, il nécessite la gestion des gradients de température et de pression
pendant le cycle de frittage. Les couts sont plus importants que dans le frittage classique et ce

procéde est plutbt reservé aux piéces de haute valeur ajoutée.



1.3.3 Frittage SPS (Spark Plasma Sintering)

Le frittage flash (Spark Plasma Sintering, SPS) est la technique qui connait le plus grand essort
actuellement. Ce procédé se distingue du pressage a chaud par la source de chaleur utilisée (figure
5). Le chauffage est réalisé par I’application d’un courant électrique continu, pulsé ou alternatif

a travers I’enceinte de pressage et parfois a traver I’échantillon selon sa conductivité électrique.

De trés importantes vitesses de montée en température (jusqu’a 1000°C/min et plus) sont ainsi
atteintes par effet joule. Le principal avantage du frittage SPS réside dans le compactage rapide
des poudres, ce qui permet de fabriquer des matériaux nettement plus performants, voire
totalement nouveaux. Un autre avantage du procedé SPS est mis en évidence par la fig. 5.ou la
puissance thermique est non seulement répartie de maniére homogene a I’échelle macroscopique
sur le volume de la poudre a presser mais également transmise a 1’échelle microscopique,
exactement aux points pour lesquels 1’énergie est nécessaire au processus de frittage a savoir les
points de contact entre les particules de poudre. De ce fait, le frittage est réalisé avec une faible
croissance de grains. De méme ce procédé élimine largement les processus indesirables de
décomposition ou de réaction, ce qui permet d’obtenir une structure de transition jusqu’a présent
considéré comme impossible. En fonction du type de poudre, certains auteurs annonces d’autres
effets positifs aux points de contact comme par exemple 1’électro migration ou de production de
micro plasma. Avec ce procedé, le ffrittage est rapide (quelques minutes), la croissance des grains
est contrdlée, la morphologie du matériau respectée également.

Les etapes de compaction et de frittage peuvent étre combinées dans la méme opération. Le
frittage est possible pour tous les types de matériaux (métaux, céramiques, Composites,

polymeres) ainsi que le cofrittage possible.

En revanche, le colt du générateur de courant pulsé est élevé. Le procedé est treés sensible et la

production de masse est encore limitée.
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Figure 5 : Schéma d’une enceinte de frittage SPS.

1.4. Conclusions

Le procédé de frittage «Spark Plasma Sintering» connait un intérét grandissant de la
communauté scientifique ainsi que de nombreux industriels pour ses performances dans la
densification de nanomateriaux. Cette technique a également permis d’ameliorer les propriéetes
de nombreux matériaux deja existants ainsi que de leurs composites, mais peut également
permettre la synthése et I’assemblage de nouveaux matériaux. Son utilisation dans I’industrie,
notamment au Japon, démontre son intérét technologique et innovateur pour des domaines tres
variés du monde socio-économique, tels que I’électronique de puissance, les matériaux de
structure, le stockage de I’énergie, les biomatériaux, I’aéronautique et I’aérospatiale.

A ce jour, de nombreuses hypothéses sont proposées pour la compréhension des cinétiques et
mécanismes de densification qui conduisent notamment a une maitrise de la microstructure des
objets densifiés par le procédé SPS. Le courant traversant la cellule de pressage pour le chauffage
par effet Joule améne des interrogations sur son role dans la densification et sur les phénomenes
physico-chimiques potentiellement présents pendant les cycles de frittage SPS. Les équations
permettant la détermination des mécanismes de densification de la technologie SPS sont pour le
moment assimilées a ceux du frittage sous charge.

Les travaux scientifiques se portent aujourd’hui sur I’accumulation de données expérimentales

de frittage, mais également sur des caractérisations thermiques et électriques du dispositif.



CHAPITRE 2 : MATERIELS ET METHODES

Ce chapitre traite des méthodes numériques et expérimentales qui sont employées dans ce travail
de simulation du frittage SPS. Le modéle numérique est développé par la méthode des éléments
finis précisément via le logiciel Comsol Multiphysics. Ce dernier va permettre de trouver la
solution du modele couplé (électrique, thermique et mécanique) du frittage SPS. L’autre partie
est consacrée a la mise en place d'une expérimentation qui valide les résultats du modéle

numerique.

I1. 2. Description du modele numérique

11.2.1 Géométrie du systeme
Le dispositif SPS est une machine commerciale, Dr. Sinter SPS 825 (Syntex), fournie par Fuji
Electronics Industrial Co. Ltd (Japon) et situé au laboratoire SPCTS a Limoges. En raison de la

symetrie axiale de la colonne SPS, le modéle construit est axisymetrique et bidimensionnel.

015, ,0.004 A
£ b)
I:I Alumine
1
I:I Feutre : I :
O Graphite : i :
1
M Electrode ; T ;
i b
| 1
Tk :// Point C /// Point C
wl TL poi 3 -
s 3 s Point A i | R \, Point A
0.0p2 T~ po; T :
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0010 0030 0020 0015 0025 0'_015'0_020 0,015

Figure 6. Représentations schématiques de la colonne SPS (coordonnées en métres) pour des
échantillons frittés de diamétres 20 mm (a) et 50 mm (b). [18]

Deux géométries cylindriques de la filiere graphite ont été considérées avec des diameétres
intérieurs de 20 et 50 mm (Fig. 6). Ces géométries ont ensuite été maillées a I’aide d’éléments

linéaires rectangulaires & quatre nceuds. Des mailles adaptatives d’environ 24 000 a 41 000
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¢léments ont été utilisées. L’échantillon et les interfaces de 1’échantillon et de 1’outillage ont été
maillés a ’aide d’¢léments plus fins, les entretoises, ’outillage et les pistons sont en graphite
(qualité 2333, Groupe Mersen, France). Les deux entretoises d’extrémité en graphite sont en
contact avec des électrodes en Inconel, elles-mémes en contact avec des pieces métalliques
refroidies a I’eau. Un feutre de graphite (4 mm d’épaisseur, qualité RVG 2000, Mersen, France)
de faible conductivité thermique a été placé a la surface externe de la matrice pour des
températures de frittage ¢levées afin de limiter les pertes radiatives et la capacité de frittage d’une
poudre commerciale submicrométrique alpha alumina (TM-DAR, TaiMei Chemicals, Japon) a
été étudié. Cette poudre de pureté élevée (99,99 %) présente une granulométrie médiane de
140 nm.

11.2.2 Propriétés des matériaux

Les propriétés thermo physiques des éléments en graphite et des Inconels électrodes sont

présentées dans les tableaux let 2

Tableau 1 : Propriétés thermo physiques du graphite, de I’Inconel et de I'alumine dense en

fonction de la température (en Kelvin).

. : Alumine
Proprietés Inconel 600 Graphite 2333 (densité relative 100%)
R -6,13233037 x10° x T 55+345x —0,0033x(T -273)
Condudtivie | 10,00-157x10%xT |  +3,74876934 x10° x T2 ! ~*€
Wom' qK.l) (8] 855642194 x 107 x T [10,11]
o +100,052056 [9]
e 344+ 250x107 T 3427 +272x T 1044,6 + 01742 x T
(.kgLKY) [21] -9,6 x10* x T2[9] — 2,796 x 107 x T2 [10,11]
Résistivite 5,81004340 x 101 x T3
oetrine 082x107 +16x10°xT | +1,29101557 x 102 x T2 10° g
Q H?) [10] -9,17654490 x 10°x T 8,7.10°T *# ’
' +1,84024743 x 10 [9]
» 8430[14]
Densité (kg.m) 1860 [15] 3970[16]
Module de Young i 180[15] 400 x
(GPa) [1— 86,6 x 10%x (T — 273)
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— 40,7 x 10 (T — 273)2
+ 8,7 x 1012 x (T - 273)%] [17]

Coefficient de i 0,262 [15] 0,23[16]
Poisson (-)
Coefficient de 5,1209 x 10
dilatation - 6,0.10°[15] +3,1373x10°x T

thermique (°K™)

—6,6203 x 1073 x T[17]

Tableau 2 : Propriétés du feuillet et du feutre en graphite (données fournisseur).

Propriétés thermoélectriques

Feuillet en graphite
(Papyex®, grade N998)

Feutre en graphite
(grade RVG 2000)

Conductivité thermique (W.m*.K?)

Plan 140-160
Epaisseur 4-6

Pour T< 1273 K:
2,00287916 x 107 x T2
-1,90654633 x10™ xT

+0,141867898
Pour T > 1273 K : 0,217 [11]

Capacité thermique (J.kg*.K™%)

Plan/Epaisseur 711

Pour T <1673 K:
0,69782609 xT + 507,53695652
Pour T > 1673 K : 1675 [11]

Coefficient d’émissivité (-) Plan/Epaisseur 0,8 0,99
e 4 Plan ~ 100000
Conductivité électrique (S.m™) Epaisseur = 1666 333 [11]
Densité (kg.m) Plan/Epaisseur 1120 88 [11]

La détermination des proprietés physiques des échantillons d’alumine frittée correspondant a

partir de la modélisation numérique a necessité I’utilisation de données issues de la littérature.

Ces donnees ont été obtenues en fonction des valeurs de température de frittage et de densité

relative (tableaux 1 et 3).

Tableau 3 : Propriétés du compact granulaire d’alumine en fonction de la densité relative (p).

Propriétés thermophysiques

Alumine poreuse

Conductivité thermique (W.m*.K?)

et (p,T)=ﬂ(T).e*1'5( ] [18]

1-p
P

Capacité thermique (J.kgt.K?)

Cp,eff (pT)= pCp(T)
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3(1-
Conductivité électrique (S.m™?) O (p,T)=a(T).[1— ;_?j [15,16]

0

Module de Young (GPa) E (0, T) = E(F).(gj [17]

11.3 Modélisation mathématique du frittage SPS

Le modéle numérique développé pour décrire le procédé SPS est basé sur un systéeme
d’équations aux dérivées particlles couplées, associées a des conditions initiales et

aux limites, qui sont résolues par le code éléments finis COMSOL Multiphysics.

Le comportement de I’ensemble outillage/échantillon étant purement résistif d’apres les
mesures électriques de la partie électrique du modeéle est résolue en régime stationnaire, alors

qu’une simulation temporelle est conduite pour les analyses thermique et mécanique.
11.3.1 Modeéle électro-thermique

Dans cette partie les équations ont été prises dans le document [18]

Le potentiel électrique et les champs de température sont régis par les équations aux dérivées

partielles suivantes :

V(ﬁ:O (conservation de la charge électrique) 3)
V.(=AVT) + p,Cp Z—I = q. (Equation de la chaleur) (4)
Ou T:ifest la densité de courant électrique (5)
Avec : E=-VU le champ électrique, (6)

U= potentiel électrique,
P =resistivité électrique,
A =conductivité thermique,
p, = Masse volumique,
C, = capacité calorifique thermique a pression constante,
T = température,
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t = temps.

Par ailleurs, le potentiel électrique et le champ de température sont liés par I’intermédiaire de
I’effet Joule. Plus particuliérement, la chaleur produite par effet Joule par unité de volume et par

unité de temps (q.) est égale a :

qe = J.E =[] |[E|= JE= p,.J2 (7)

11.3.2. Modele électrique-thermique-mécanique

Afin de limiter les temps de calcul, seul les domaines définis par la matrice, les pistons et

I’échantillon sont considérés dans la partie thermomécanique du modele.

Le probléme mécanique est gouverné par I’équation de conservation de la quantité de

mouvement dans laquelle les forces gravitationnelles et I’inertie sont négligees :
Vo=0 (8)
Ou o est le tenseur des contraintes.

Le comportement des matériaux est suppose isotrope a I’exception du feuillet en graphite qui
présente des proprietés orthotropes. Le comportement du graphite est supposé thermoélastique

et obéit a la loi de Hooke.

Dans cette partie (thermique-mécanique) nous allons utiliser le modeéle présenté par Olevsky [18]
Ce dernier fait partie des modeles les plus complets car il prend en compte beaucoup de

phénomenes impliqués dans le procédé SPS dont le phénomene d’électro migration.

L’équation constitutive pour le frittage d’un matériau poreux visqueux non linéaire est donnée

par :
o = " @(p)&it(p)edy) 9)
Avec :

@(p) = p? (10)
() =25 (1)

Ou g;= contrainte appliquée,
o(w) = contrainte effective,

¢(p)= module de cisaillement normalisé,
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Y (p)= module de compression visqueux normalisé dépendant de la porosité.

W= vitesse de déformation effective du matériau poreux,

é ety =invariants du tenseur de vitesse de déformation &i;.

Pour un frittage sous contrainte dans une matrice rigide comme cela est dans notre étude :

€=Ejj (12)
v=|%lel (13)

Ou &= la vitesse de déformation axiale

Le modele d’Olevsky, que nous avons utilisé dans cette étude peut étre simplifié de la maniére

suivante :

1
m m+1 m+3

L 1dp_ Ga-o) " (OF
€, = = (1-p) (14)
o\ (e 276

La densite relative instantanée obtenue a partir de la méthode des différences finies appliquée a

I’équation précédente est la suivante dans le cas ou le grossissement granulaire est inexistant :

L m+1 m+3

n+l — ,n n|___ %z " 304 _ 2m (1) 2m
p"*1 = p"+Atp <A0Tmexp(‘;‘_§)> (2(1 p)) (p) (15)

Lorsque le grossissement granulaire est pris en compte, la densité est :

1
m m+1 m+3

pn+1 = preatph | Ga-0)" ()™ (16)
Framentzm) 07770

La loi de croissance des grains est modélisée par I'équation suivante :

3
dG Ko 1—p. \2 Q
dt  3G? (2—pc—p> eXp(_ﬁ> a7)

La discrétisation via la méthode des différences finies de 1’équation précédente donne :

3

Atko { 1-pc \2
G =GN 420 (ﬁ)zexp (-Q/RT) (18)
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Ou Ko=facteur pré-exponentiel,
p. =valeur critique de la densité relative de la croissance des grains commence,
R =constante des gaz parfaits,

Q =énergie d’activation du fluage du matériau.

11.3.3 Couplage électro-thermo-mécanique

Les équations couplées sont résolues par la méthode des éléments finis. Le couplage électro-
thermo-mécanique est assuré par I’interface multi-physique du logiciel COMSOL Multiphysics.

Le couplage ¢€lectrothermique est bas¢ sur ’effet Joule (ou chauffage résistif) intervenant dans

chacun des éléments traversés par le courant électrique.

Le couplage thermomécanique repose d’une part, sur la prise en compte des coefficients de la
dilatation thermique dans le modéle, et d’autre part, sur la dépendance des propriétés des
matériaux a température et densité relative (cas de I’échantillon) en fonction de leur position. Les
propriétés des matériaux sont mises a jour individuellement au niveau de chaque nceud a chaque

pas de temps.
11.3.4 Conditions initiales et aux limites

Les conditions initiales et aux limites considérées pour résoudre numeriquement le systeme
d’équations différenticlles représentent aussi fidélement que possible les conditions électro-

thermo-mécaniques appliquées en frittage SPS.
11.3.4.1 Conditions électriques

Les conditions électriques imposées correspondant aux conditions de traitement SPS sont les

suivantes :

e Le potentiel électrique initial de I’ensemble du systéme est égal a 0V ;

e Les faces latérales de I’outillage en graphite sont supposées étre isolées électriquement ;

e L’¢électrode inférieure est supposee étre reliée a la masse et avoir un potentiel électrique fixe
de0OV;

e Sur I’¢lectrode supérieure, une intensité efficace est imposée. Celle-ci est déterminée a partir

des mesures électriques expérimentales au cours du frittage SPS.
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11.3.4.2 conditions thermiques

Les conditions thermiques imposées sont les suivantes :

e Latempérature initiale est égale a 20 °C dans I’ensemble du systéme.

e Le traitement thermique se déroule sous vide, les pertes de chaleur par convection a la surface
de la matrice des pistons (partie nue) et des entretoises sont négligées,

e Un systeme de refroidissement par circulation d’eau évacue une partie de la chaleur au niveau
des électrodes en Inconel. Les pertes thermiques par convection au niveau de ces interfaces

sont considérées.
11.3.4.3 conditions mécaniques

Les conditions mécaniques initiales et aux limites imposées sont les suivantes :

e La face basse du piston inférieur est supposée fixe (déplacement vertical nul) ;
e une contrainte uni axiale appliquée expérimentalement est imposée au niveau de la face haute
du piston supérieur ;

e Les autres faces et interfaces sont libres.
Conclusions

L’¢étude de ce chapitre nous a permis de faire le choix sur les modéle et données a utilisés pour
faire la modélisation sur ces différentes logiciels (Comsol Multiphysics—Excel), tout en

définissant les caractéristiques d’entrées et de sortis des paramétres de frittage.

Dans ce chapitre les équations ont bien été simplifiées pour une meilleure félicitation de la

programmation et une bonne présentation des données.

17



CHAPITRE 3 : RESULTATS ET DISCUSSIONS

Le modéle numérique ayant été développé dans cette partie est testé afin de voir sa validité. Pour
cela, les mesures numériques seront comparées a celles expérimentales sur I’alumine. Concernant
la température, elle est comparée a plusieurs positions dans le systeme comme au centre de la
poudre, a I’interface poudre/matrice et a la surface de la matrice. Quant a la densité, celle obtenue
numériquement est comparée a la densité obtenue expérimentalement pour une piéce d’alumine
de diamétre 20 mm puis une autre de grande taille (diamétre 50mm) ou I’hétérogénéité

microstructurale se fait observée.

C’est la raison pour laquelle le modele d’Olevsky, par la méthode de la différence finie, est utilisé
pour connaitre ’influence de la forme du cycle thermique (classique et oscillatoire) sur les

propriétés mécaniques finales du titane qui est le matériau modele choisi pour cette étude.
I11.1 Validation du modele numérique électrique-thermique

La figure 7 représente I’évolution temporelle de la température a différents points (A, B et C).
La comparaison des résultats de la simulation avec ceux de I’expérimentation montre qu’il y a

un bon accord et que le modele simule bien 1’évolution de la température.

1750 1750
1500 } e=—mPomt A_experimental _ 1500 | *™=PointB_experimental
oo Dot . 2 Zz o w— PON 2
;‘, 250 Pomt A_numerical : 1250 PomtB_numenical
& 1000 & 1000
2 750 £ 750
g g
g 500 g 500
& 250 o = 250 F b)
0 ' : 0 : -
0 200 400 600 800 0 200 400 600 800
Time (s) Time (s)
1750 - - 25%
em=Point C_experimental - sesssPDomtA
= 1500 Point C & i
Z oint C_numencal 15%
~1250 s
g c
21000 g %
g 750 é’ -59
g 500 2
= 250 ©) -15%
0 L * -25%
0 200 400 600 800 0 200 400 600 800
Time (s) Time (s)

Figure 7: Comparaison des évolutions de températures entre expérience et simulation aux
différents points radiaux A, B et C
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Il est noté un bon accord entre les données expérimentales et simulées, avec un écart en majorité
inférieures a 5% durant tout le régime anisotherme du frittage.
Ce qui valide le modéle numérique Multiphysics (Comsol) développée.

I11.2 Validations du modéle numérique électrique-thermique-mécanique

[11.2.1 Modele numérique électrique-thermique-mécanique avec une piece

d’alumine de diamétre 20mm
Dans cette partie nous allons déterminées la densité relative instantanée en utilisant une pastille
d’alumine de diamétre 20mm et ensuite voire le comportement du gradient de densité

1,0
09 | o cxDEriENCE P

09 | e a= osimulation

0,8
0,8
0,7
0,7
0,6
0,6

0’5 | | |
0 200 400 600 800
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Densité relative (-)

Time=760 s Surface: Relative density (-)

0.005; 1A 0.903

0.004 «
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0.002% 0.9

0.001! 0.89
o

-0.001: 0.88

-0.002;-
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Figure 8 : Densité relative en fonction du temps et gradient radial de densité relative pour une

piece d’alumine de diametre 20mm
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La courbe de retrait obtenue numériquement a été comparée aux données expérimentales et cette
confrontation confirme la précision et la robustesse du modéle numérique multi-physique établi.
On constate que la distribution spatiale de la densité relative est relativement homogéne au sein
de la pastille. En effet, La densité relative moyenne calculée numériquement est de 89,2% et est
en accord avec celle mesurée expérimentalement avec une valeur de 88,1%. La densité relative
a mi-hauteur de la pastille décroit de 90,3% au centre & 88,7% au bord de celle-ci, ce qui

correspond a un gradient moyen de densité relative de 1,6%/cm.

111.2.2 Modele numérique électrigue-thermique-mécanique avec une piece
d’alumine de diamétre 50mm

Cette fois on a pris une pastille d’alumine de diametre 50 mm pour voire le comportement de la
densité finale et du gradient de densite.
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0 500 1000 1500
Temps (s)
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Figure 9 : Densité relative en fonction du temps et gradient radial de densité relative pour une
piece d’alumine de diametre S0mm
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La densité relative moyenne simulée de 88,6% est proche de la densité relative moyenne
expérimentale de 89,3%. Cependant, d’apres le calcul numérique, il existe un fort gradient radial
de densité relative au sein de la pastille de diamétre 50mm. Le gradient de densité relative est

donc quasiment doublé par rapport a celui calculé pour la pastille d’alumine de diamétre 20mm.

Au final, le gradient de température est le point crucial & maitriser au cours du frittage SPS de

pieces de grande dimension afin d’obtenir une microstructure fine et homogeéne.
111.3 Modele numérique avec un cycle normal (modele classique)

Les résultats de la simulation précédents montrent que le gradient de température est une de clés
d’obtention dune mricrostructure fine et homogéne. Dans le cas du titane pur qui est un matériau
a changement de phase avec une température de fusion de 882°C, le frittage des grandes piéces
montrent une microstructure non homogéne. Ceci influence les propritétés mécaniques de ce

matériau tres prisé dans plusieurs applications industrielles de pointe.

Nous allons comparer la densité relative obtenue avec le modele d’Olevsky dans deux cas.

Le premier cas considére un cycle thermique normale avec une température constante supérieure
a la température de transition. Le deuxieme considere un cycle thermique oscillatoire autour de
la température de transition. En effet, la structure cristalline étant différente d’une part et d’autre
de la température de transition, les aller-retours devraient améliorer les propriétés finales du fritté.
Aussi le frittage a basse température ne devrait pas favoriser la croissance granulaire.

Les résultats numérigue obtenus avec les paramétres suivants : (pression, n, Q, taille grains, ect)

Ay=2718

Pression =20MPa
R=8,314

Température initial =20°C
1000

800

600

400

TEMPERATURE(°C)

200

0

0 500 1000TEMPS(S) 1500 2000 2500

Figure 10 : Représentation de la température en fonction du temps
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Dans cette figure nous constatons que la vitesse de monté en température est trés rapide et qui se
fait de facon linéaire, pouvant atteindre plusieurs centaines de degrés par minute, tout tant

conservant 1’échelle initiale de taille des grains.

2,5

1,5

0,5

EXPOSANT DE CONTRAINTE

0 500 100§gMps(s) 1500 2000 2500

Figure 11 : Représentation de I’exposant de contrainte en fonction du temps

Au niveau de la figurell nous constatons que de 0 a 978s la valeur de I’exposant de contrainte
reste constant avec n,,;,=1. Au-dela de cette valeur une augmentation linéaire est notée jusqu’a
1032s correspondant a I’augmentation de la valeur de I’exposant avec n,,,, =2 ; ensuite
redescend jusqu’a 1092s. Ce qui correspondant a la valeur initial de n puis garde cette valeur

jusqu’a 2000s.
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Figure 12 : Représentation de 1’énergie d’activation en fonction du temps

Nous constatons dans cette figure que de 0 8 978s la valeur de 1’énergie d’activation reste constant
avec Q,nin=260J/mol. Au-dela de cette valeur une augmentation linéaire est notée jusqu’a 1032s
correspondant aussi a I’augmentation de la valeur de I’énergie avec Q,,,,=660J/mol ; ensuite
redescend jusqu’a 1096s ce qui correspondant a la valeur initial de Q puis garde cette valeur

jusqu’a 2000s.
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Figure 13 : Représentation de la densité relative instantanée en fonction du temps

De sa valeur initiale 0,52 ; la variation de la densité en fonction du temps est égale a cette valeur
entre 0 et 1000 s approximativement. Puis, nous assistons a une augmentation brutale et de fagons
lineaire de la densité jusqu’a atteindre les 93 % de sa valeur maximal entre I’intervalle 1000 et

1046s et devient constant jusqu’a la fin du processus.

111.3.1 Modele numérique thermique -mécanique avec un oscillant (modele 1)
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Figure 14 : Représentation de la température en fonction du temps
Au niveau de cette figure nous constatons que la vitesse de monté en température est trés rapide
et ce, de facon exponentiel de Os a 1092s avec T,,,,=930°C et apres une oscillation est maintenu

entre T,,,,=930°C et T,,,;, =830°C quel que soit le temps.

On a la méme amplitude faible, et la méme période des oscillations.
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Figure 15 : Représentation de I’exposante de contrainte en fonction du temps.

Nous remarquons sur cette figure que de 0 a 978s la valeur de I’exposant de contrainte reste
constant avec n,,;,=1. Au-dela de cette valeur une augmentation linéaire est notée jusqu’a 1032s
correspondant aussi a I’augmentation de la valeur de 1’exposant avec n,,,,=2 ensuite redescend

jusqu’a 1092s ce qui correspondant a la valeur initial de n puis reste constant.

Apres on a oscillé entre n,,;,=1 a n,,4,=2 en maintenant la méme amplitude et la méme période

des oscillations jusqu’a la fin.
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Figure 16 : Représentation I’énergie d’activation en fonction du temps.

La variation de I’énergie d’activation en fonction du temps est constante entre 0 et 946 s avec
Q.min260 J/mol. Puis, nous assistons a une augmentation linéaire de 1’énergie entre I’intervalle
946s et 103 1s jusqu’a atteindre la valeur maximale avec Q,,,,=660J/mol, en maintenant la méme

amplitude et la méme période des oscillations jusqu’a la fin
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Figure 17 : Représentation de la densité relative instantanée en fonction du temps

La variation de la densité en fonction du temps est nulle entre 0 et 1000 s pour une valeur initiale
égale approximativement 0,52. Puis, nous assistons a une augmentation brutale de la densité
jusqu’a atteindre 97 % de sa valeur maximal entre I’intervalle 1000 et 10340 s ; ensuite elle reste

constant.
Remarque :

¢+ Pour les modeles thermigue-mécanique avec un cycle normal et avec un cycle oscillant
nous avons la méme pente au niveau de la représentation de la température en fonction du
temps.

% Aux niveaux de la densité nous avons le méme temps de latence qui dure 1000s.

111.3.2 Etude comparatif entre les deux modeles (modele classique et modele
1)

Facteur de fluage =271°
Pression =20MPa

Température initiale=20°C
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Figure 18 : Représentation de la densité instantanee en fonction du temps (cycle normal)
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Figurel9 : Représentation de la densité instantanée en fonction du temps (cycle oscillant)
Nous avons augmenteé le facteur de fluage a 2 pour voir si toujours la densité relative instantanée

avec un cycle oscillant sera plus importante que celle d’un cycle normal.

On constate que méme apres augmentation du facteur de fluage, la densité relative instantanée

avec un cycle oscillant est plus grande que celle d’un cycle normal soit 7% de différence.
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Conclusions :
Au terme de ce chapitre :
Le modéle numérique électrique thermique a été construire et validé par comparaison avec celui

de I’expérience. Ce qui nous a permis de validé le modele numérique Comsol Multiphysics.
Des études ont été faites sur des pieces d’alumine de diameétres 20mm et de diametre SOmm.

Cependant pour la piece d’alumine de diamétre 20 mm, on a comparé nos données de simulations
avec celui de I’expérience et il est noté un bon accord. Par contre pour celui de diametres 50mm

on a fait que la simulation car il n’y a pas encore de donnée expérimentale.

Deux modele ont été proposées, une avec un cycle classique normale et un autre avec un cycle
oscillant mais au finisse on peut en conclure que le cycle de densification avec un cycle oscillant
est plus rapide ou plus important qu’avec un cycle normal quel que soit la variation du facteur de

fluage.
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CONCLLUSION ET PERSPECTIVES

Dans ce travail, un modéle numérique multi-physique du procédé SPS a été développé afin
d'évaluer les champs électriques, thermiques et mécaniques subis par la poudre lors du frittage.

Le modéle numérique construit permet de prédire avec précision le comportement
thermomécanique et, par conséquent, le procédé de retrait du lit de poudre en intégrant des
paramétres de densification/viscoplastique identifiés et validés par une solide méthodologie
expérimentale. La fiabilité du modele numérique a été validée par comparaison avec des données
expérimentales mesurées sur une poudre d'alumine alpha submicrométrique disponible dans le
commerce, utilisée comme matériau du modele. Les résultats de la simulation ont été comparés
a des essais expérimentaux réalisés sur des pastilles cylindriques de 20 mm de diametre. Les
calculs permettent d'analyser I'évolution du champ de contraintes pendant le traitement SPS, et
en particulier de mettre en evidence le fait que les contraintes thermiques sont substantielles.
Grace a cet outil numérique, une analyse critique des principales méthodologies utilisées dans la
littérature pour l'identification des paramétres de densification a été realisée. Cela permet de

mettre en lumiére les limites de certaines approches pour déterminer la fiabilité de I'image.

Enfin, le modele numérique a été applique pour bien comprendre comment des hétérogénéités
microstructurales peuvent apparaitre lors du traitement SPS des granules d'alumine de plus grand
diametre (c'est-a-dire 50 mm de diameétre). Le caractere prédictif du modeéle a éte vérifié par

comparaison avec des mesures expérimentales des gradients de densité et de dureté.

Par consequent, il semble que le gradient de température soit un point crucial a contrdler pendant
le processus SPS des échantillons de grande taille afin d'obtenir une microstructure fine et

homogeéne.

En guise de perspective, nous comptons poursuivre ce travail en faisant des expériences sur les

modeles suivant :

» Validation du modele thermique mécanique avec un cycle normal.

» Validation du modele thermique mécanique avec un cycle oscillant.

» Construire un modéle numérique prédictif électrique-thermique du frittage SPS de forme
complexe avec un matériau modele 1’alumine,

» Construire un modele numérique électrique-thermique-mécanique du frittage SPS de

forme complexe avec un matériau modele 1’alumine,
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> Appliquer le modéle numérique électrique-thermique-mécanique a un autre type de
matériaux (exemple du TiAl).
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