N
N

N

HAL

open science

Simulation multi-physique du procédé de frittage SPS
(Spark Plasma Sintering)

Gaylord Guillonneau, Eric Feulvarch, Guillaume Kermouche, Anthony Pavia,

Alain Peigney, Geoffroy Chevallier, Alicia Weibel, Claude Estournes

» To cite this version:

Gaylord Guillonneau, Eric Feulvarch, Guillaume Kermouche, Anthony Pavia, Alain Peigney, et al..
Simulation multi-physique du procédé de frittage SPS (Spark Plasma Sintering). 11e colloque national

en calcul des structures, CSMA, May 2013, Giens, France. hal-01717832

HAL Id: hal-01717832
https://hal.science/hal-01717832
Submitted on 26 Feb 2018

HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.

L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
destinée au dépot et a la diffusion de documents
scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
émanant des établissements d’enseignement et de
recherche francais ou étrangers, des laboratoires
publics ou privés.

Public Domain


https://hal.science/hal-01717832
https://hal.archives-ouvertes.fr

CSMA 2013

11e Colloque National en Calcul des Structures
13-17 Mai 2013

Simulation multi-physique du procédé de frittage SPS (Spark Plasma
Sintering)

Gaylord GUILLONNEAU * *, Eric FEULVARCH *, Guillaume KERMOUCHE®, A. PAVIA 2 A.
PEIGNEY 2, G. CHEVALLIER 2, A. WEIBEL 2 et Claude ESTOURNES

1 Ecole Nationale d’Ingénieurs de Saint-Etienne, Université de Lyon, Laboratoire de Tribologie et Dynamique des Systémes,
UMR 5513 CNRS/ECL/ENISE, 42000 Saint-Etienne, France, gaylord.guillonneau@enise.fr

2 Université de Toulouse, Institut Carnot CIRIMAT, UMR CNRS-UPS-INP 5085, Université Paul-Sabatier, 118 Route de
Narbonne, 31062 Toulouse cedex 9, France, estournes@chimie.ups-tlse.fr

* Auteur correspondant

Résumé— Une simulation numérique du frittage flash (SPS) est présentée. Elle tient compte des
phénoménes thermiques et électriques liés au procédé SPS. Les résultats obtenus par la simulation
numerigue sont confrontés a ceux obtenus expérimentalement sur la machine SPS de la Plateforme
Nationale de Frittage Flash (PNF2/CNRS), afin de mieux comprendre les phénoménes physiques
présents lors du procédé de frittage assemblage. La simulation est réalisée avec le logiciel de calculs
SYSWELD'.
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1. Introduction

La technologie Spark Plasma Sintering (SPS) est une technigue de consolidation des poudres
céramiques, métalliques, ou composites [5, 10, 15]. Ce procédé s’appuie sur des temps de traitement
thermique trés brefs par I'application simultanée de décharges de courant continu pulsé et d'une
pression uni-axiale externe. Cette combinaison permet d’augmenter significativement les cinétiques de
frittage, rendant possible la fabrication de matériaux nano-structurés fortement densifiés.

Depuis une dizaine d'années, les travaux de recherche sur la technique SPS n’ont cessé de croitre,
si I'on se réfere au nombre de publications sur le sujet [10,15]. Une grande partie de ces travaux sont
de nature expérimentale, mais de plus en plus d’expérimentations sont accompagnées d’'une simulation
numérique par éléments finis, afin de connaitre la distribution des températures, des contraintes ou des
champs électriques dans le systeme, ce qui est difficile & obtenir expérimentalement. Les premiéres
études par éléments finis ont consisté a observer la distribution des températures et du champ
électrique dans la pastille frittée. Les échantillons sont considérés comme denses, avec application
d’'un courant ou d'une tension électrique sur le systéme. La tension utilisée lors de la simulation
numérique est la tension efficace [7]. La plupart des études par éléments finis ont permis de montrer
que la distribution des températures n’est pas homogene dans I'échantillon fritté, la température
maximum étant atteinte au cceur de I'échantillon [8]. Cette distribution des températures dépend de la
géomeétrie du dispositif et de la pastille [7], mais aussi de la conductivité thermique de la pastille [12].
La vitesse de chauffage joue aussi un rdéle important sur les valeurs de température dans I'échantillon
[10]. Ces simulations numériques ont aussi mis en évidence que la distribution de la densité de courant
est nulle dans la pastille si celle-ci est isolante électriquement, entrainant une forte valeur de la densité
de courant dans la matrice, aux abords de la pastille [11]. Cependant de hombreux auteurs ont obtenu
des valeurs de températures dans la pastille inférieures a celles obtenues expérimentalement. Cincotti
et al., ainsi que Vanmeesat al ont montré qu’une partie de I'erreur est due a la non-prise en compte
des résistances de contact [1,9].

Depuis un peu plus de cing ans, des travaux traitant de la simulation électro-thermomécanique du
frittage SPS sont publiés. Wamg al. ont été les premiers a mettre un couplage mécanique sur un



échantillon d’alumine et un échantillon de cuivre [13]. lls ont ainsi pu montrer que les valeurs des
contraintes radiales et angulaires dépendent de la conductivité électrigue du matériau, et de la
température dans la pastille. Mc Williams et Zavaliangos ont effectué une simulation par éléments
finis du frittage SPS, le comportement mécanique de I'échantillon étant purement élastique, en
utilisant des conductivités thermiques et électriques dépendant de la densité [4t Songt simulé

le comportement électro-thermo-mécanique du frittage SPS sur une pastille poreuse en fonte [14]. Le
modele est composé d’'un module électrothermique ou les propriétés physiques, excepté la chaleur
spécifique, dépendent de la température et de la densité, et d'un module mécanique tenant compte du
comportement élasto-viscoplastique de la pastille frittée. lls montrent que la distribution de la densité
dans la pastille est hétérogene, avec une densité maximale au coeur de celle-et &V aifit utilisé

une approche similaire pour modéliser le comportement électro thermo mécanique du frittage SPS sur
du bore poreux [6].

A ce jour, de nombreux questionnements sur les phénomenes électriques, thermiques et
mécaniques mis en jeu lors du frittage SPS restent sans réponses. Il est par exemple difficile de
connaitre les cinétiques de densification du matériau utilisé. Une simulation numérique du frittage SPS
est donc indispensable pour mieux comprendre les phénomenes physiques mis en jeux lors du frittage
SPS. Dans cet article, une modélisation électrothermique du frittage SPS est présentée. En premiere
partie est d’abord présentée la machine SPS utilisée et le détail des essais qui vont permettre de valider
le modele électrothermique. Les détails de la modélisation sont présentés dans la deuxieme partie de
cet article. Ensuite, nous présentons le dispositif expérimental utilisé et les essais réalisés qui vont
nous permettre de valider le modéle numérique. Dans la quatrieme partie les résultats sont présentés et
analysés, avec notamment une étude de sensibilité. Enfin la derniére partie est consacrée aux
conclusions et perspectives.

2. Essais expérimentaux réalisés

2.1. Dispositif expérimental

Le dispositif de frittage de la Plateforme Nationale de Frittage Flash (PNF2/CNRS), situé au
laboratoire CIRIMAT de Toulouse, est représenté schématiquement sur la figure 1. L'appareil est un
modéle Sinter 2080, de la Société SPS Syntex Inc. qui peut délivrer un courant pulsé d’intensité
maximale 8000 A et une tension maximale de 15 V. Il est composé de deux pieces en inconel situées
aux extrémités supérieures et inférieures de I'appareil. Des pieces en acier situées au-dessus et en-
dessous des piéces en inconel, dans lesquelles circule un liquide, permettent le refroidissement des
pieces en inconel. Les pistons, les entretoises et la matrice sont en graphite et permettent le chauffage
par effet Joule de I'échantillon situé au milieu du dispositif. Le courant est imposé aux bornes de
I'appareil comme montré sur la figure 1. Des thermocouples ont été disposés en plusieurs points de
I'appareil. Les valeurs mesurées seront comparées a celles obtenues par simulation numérique. Les
tests de frittage sont effectués sur un échantillon d’alumine dense dont les dimensions sont spécifiées
sur la figure 1.
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Fig. 1. Schéma représentatif du dispositif de frittage SPS et son instrumentation
2.2. Protocole d’essai

L’expérience de frittage est régulée en température. Cela signifie que le courant appliqué sur le
dispositif est fonction de la valeur de la température enregistrée sur le thermocouple T1 (figure 1).
Lorsque I'échantillon d’alumine est placé au centre du dispositif, le circuit de refroidissement liquide
est mis en route. Une pression initiale de 100 MPa est appliquée sur les pistons. Ensuite, nous
imposons une vitesse de montée en température de 100°C par minute jusqu'a atteindre une
température constante de 900°C. Cette température reste constante durant 5 minutes. Sur la figure 2 est
représenté le cycle de frittage SPS en température et en pression programmé sur la machine.
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Fig. 2. Cycle de frittage SPS en température et en pression

3. Modélisation électrothermique du frittage SPS

3.1. Présentation du maillage

La simulation numérique électrothermique du fritage SPS a été modélisée avec le logiciel
SYSWELD". Le modeéle est axisymétrique. Seulement un quart du dispositif est modélisé afin que le

temps de calcul soit réduit (figure 3). L'’ensemble des piéces sont considérées en union et les mailles
sont des quadrilatéres de 0.5 mm de coté.



Fig. 3. Maillage utilisé dans le modéle

3.2. Physiques employées dans le modele

Pendant le processus de frittage SPS, le couplage électrothermique résulte du chauffage par effet
Joule. Les lois employées dans cette étude concernent donc la conservation de I'énergie thermique et
de I'énergie électrique. Ainsi les équations couplées utilisées dans la simulation sont I'équation
électrique de I'effet Joule et I'équation de la chaleur représentées par les équations suivantes :

r— di- Agrad(T)) = pCc:j—-: €

diy(- pgrad(v))=0 (2)

Ou A est la conductivité thermique du matéridugst la température, est la masse volumique, C
est la chaleur spécifiqu¥, est le potentiel électrique, test la résistivité électrique du matériaur et
est un terme dépendant de la tension appliquée et de la conductivité électrique du matériau.

3.3. Conditions limites appliquées

Les conditions limites thermiques et électriques appliquées au modéle sont définies sur la figure 4.
Une tension efficace est imposée sur la surface supérieure. Celle-ci a été obtenue par l'intermédiaire
des essais expérimentaux sur I'alumine. Nous imposons aussi sur cette surface les pertes par
convection avec I'eau représentées par I'’équation suivante :

@, =h(T -T,) 3

Avec @ le flux de chaleur conducto-convectif), le coefficient d’échange par conducto-

convection, T, la température de I'eau &, la température des élements de I'inconel en contact avec

I’eau. Nous supposons que les surfaces verticales du dispositif subissent des pertes par rayonnement
représentées par I'égquation suivante :

o =ogTt-T) (@)

Avec @ le flux de chaleur par rayonnement, la constante de Stephan Boltzma#n|'émissivité

des piéces en graphité,, la température des parois en graphite] eta température de I'enceinte.

Nous imposons une tension nulle aux nceuds de la surface inférieure. L’ensemble des parametres
électrothermiques utilisés pour la simulation sont décrites dans [2]. Dans la partie suivante, les
données issues de la simulation humérique sont comparées aux données expérimentales obtenues,
ainsi qu'a celles obtenues par le CIRIMAT par simulation numérique sur le méme dispositif, la
modélisation étant effectuée sous le logiciel COMS(A].
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Fig. 4. Conditions limites thermiques et électriques appliquées au modéle

4. Résultats et interprétation

4.1. Evolution de la température et du courant

Sur la figure 5 est représentée I'évolution de la température enregistrée expérimentalement au
niveau du thermocouple T1 situé dans la matrice, en fonction du temps. Ces résultats sont comparés a
I'évolution de la température obtenue numériquement par le CIRIMAT avec le logiciel COMSOL
[15] et celle obtenue par notre modéle (LTDS) avec le logiciel SYSWEIHPemiérement, les
valeurs de température obtenues numériquement avec les deux modeéles évoluent de fagon similaire.
Ceci n'est pas surprenant étant donné que les physiques employées et les conditions limites appliquées
sont les mémes. Les deux modeles different uniguement sur la géométrie des mailles. Ceci est
confirmé sur la figure 6 qui représente I'évolution du courant efficace mesuré sur la surface supérieure
en fonction du temps. Sur la figure 5, les températures obtenues par simulation numérique different
des valeurs mesurées expérimentalement, notamment lorsque la température dépasse les 600 °C. De
plus, le palier de maintien a température constante n’est pas respecté. Nous constatons aussi sur la
figure 6 que les valeurs de courant enregistrées expérimentalement sont supérieures a celles issues de
la simulation numeérique par les deux modéles, dés 50s. Le fait de ne pas tenir compte des résistances
de contact dans le modéle peut expliquer cette différence. Cependant Anselmi-Taeaibairirint
montré que ce parametre n'influait pas sur la valeur du courant et de la température des pieces si les
pressions appliquées sur I'échantillon sont supérieures a 50 MPa [11]. Une seconde hypothese
proviendrait d’'une mauvaise estimation des paramétres électrothermiques des différentes pieces,
nécessaires a la simulation numériqgue. Dans le paragraphe suivant, une étude de sensibilité des
différents parametres est présentée.
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Fig. 5. Evolution de la température mesurée expérimentalement au niveau du thermocouple T1. Comparaison
avec les températures obtenues par simulation numérique
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Fig. 6. Evolution du copurant efficace mesuré expérimentalement. Comparaison avec les courants obtenus par
simulation numérique

4.2. Influence des parametres électriques et thermiques du graphite

Une étude de sensibilité sur les paramétres électriques et thermiques du graphite a été réalisée pour
observer si ces parametres peuvent expliquer les écarts entre les résultats expérimentaux et ceux issus
de la simulation numérique. Cette étude consiste a faire varier de 10 % I'ensemble des parametres et
d’'observer les écarts de température par rapport a celle obtenue sur la figure 5. L’ensemble des
résultats sont présentés sur la figure 7, montrant I'évolution de la température obtenue au niveau du
thermocouple T1, en fonction du temps. Ce graphe met en évidence l'influence importante de la
conductivité électrique du graphite. En effet, a 540s, la température obtenue sans modification de
parametres (Référence) est de 880°C environ, alors que celle obtenue lorsque la conductivité
électrique est augmentée de 10 % est de 960°C, soit 80°C de différence. Ceci est en accord avec la
figure 6, ou les écarts en courant étaient importants, mettant en évidence gque la conductivité électrique
du dispositif était trop basse. L'utilisation de la chaleur spécifique du graphite issue d’'une autre
publication [11] permet de montrer que I'erreur sur ce paramétre peut atteindre 25 %, ce qui change de
facon non négligeable la valeur de la température au niveau du thermocouple T1. Cette étude montre
ainsi l'influence importante des parametres électrothermiques du graphite sur les températures
mesurées. Finalement, en faisant varier 'ensemble des parametres, il n’est pas constaté de palier &
température constante numériguement, comme mesuré expérimentalement. PAVIA a montré que ce
phénomeéne est provoqué par la non-prise en compte de I'évolution de la température de I'enceinte en

fonction du temps [2]. La prise en compte de ce phénomene est en cours d’implémentation dans le
modeéle numérique implémenté sous SYSWELD

CIRIMAT Exp

—— —Référence

—~Cond élec+10%

—Cond therm -10%

—C-10%
C[11)-15-25%
Emissivité+10%

—Rho -10%

Température (°C)

700
450 550 850 750 850 950

Temps (s)

Fig. 7. Influence des paramétres thermiques et électriques du graphite sur la température obtenue par simulation
numérique sous SYSWELDau niveau du thermocouple T1

5. Conclusions et perspectives

5.1. Conclusions



Une simulation numérique électrothermique par éléments finis du frittage SPS d’'un échantillon
d’alumine sous le logiciel SYSWELDa été développée. Le modéle permet d’obtenir la distribution
des températures et du courant en fonction du temps. Ces données ont été comparées aux valeurs
mesurées expérimentalement par le laboratoire CIRIMAT sur la machine SPS, et celles obtenues par
le modéle numérique développé par le CIRIMAT sous le logiciel COMSQes températures et
courants efficaces obtenus numériquement par les deux modéles sont similaires. Un écart entre les
résultats expérimentaux et numériques est cependant constaté. Une étude de sensibilité sur les
parametres électriques et thermiques du graphite a mis en évidence que la conductivité électrique joue
un réle important sur les valeurs de température au niveau de la matrice, mais cette étude n’explique
pas totalement I'écart étant donné qu’aucun palier & température constante n'est observé
numeériqguement. Une explication possible est la non-prise en compte de I'évolution de la température
de I'enceinte en fonction du temps.

5.2. Perspectives : développement d’un modele mécanique

Un modéle mécanique est en cours d’implémentation sous le logiciel SYSWELBajoutera a
la partie électrothermique. La loi de comportement implémentée dans le modéle est élasto-
viscoplastique. La loi utilisée est de type Norton-Hoff et est représentée par I'équation suivante :

Ee = Al (5)

Ou ggg est la vitesse de déformation équivalerAegt n sont des parametres viscoplastiques

dépendant du matériau, et,, est la contrainte équivalente. Pour tenir compte de I'évolution de la

densité de I'échantillon d'alumine durant I'essai, le critere de Green a été utilisé. La contrainte
équivalente de Greed,, dépend de la contrainte de cisaillemget de la pression hydrostatique p :

O.q =9 0’ +cqf (6)

Les coefficientd et ¢ sont des constantes qui dépendent de la densité du matériau. L'implémentation
de la loi de comportement dans le logiciel SYSWELermettra ainsi d’obtenir I'évolution de la
densification de I'alumine lors du frittage SPS.
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