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INTRODUCTION

Historiqguement, la premiére application des hyperfréquences, appelées a I'époque ondes
ultra-courtes, centi- ou décimétriques, date des années 1930 avec la mise au point d'un
détecteur d'obstacles a I'origine pour le transport maritime. Pour |'anecdote, en 1935, le
paquebot "Normandie" est le premier navire au monde a étre équipé d'un tel dispositif
permettant la détection d'icebergs et de bateaux a plusieurs kilomeétres. Puis le
déclenchement du second conflit mondial fut a I'origine d'efforts de guerre considérables
dans le domaine des hyperfréquences, avec des applications militaires telles que la
défense antiaérienne, pour aboutir a la technologie des détecteurs radar actuels. Dans
les années d'aprés guerre, les recherches se sont poursuivies dans le domaine des
télécommunications et se sont accompagnées du développement de générateurs et de
détecteurs d'hyperfréquences toujours plus puissants, sans soupgonner que cette quéte
allait étre a I'origine d'une découverte fortuite qui allait donner naissance a une nouvelle
technique de chauffage ...

La petite histoire raconte que cette découverte a été faite dans les années 50 par des
ingénieurs de l'entreprise américaine d'équipement militaire Raytheon Corp. qui
travaillaient sur la conception de générateurs d'hyperfréquences plus performants pour
améliorer la qualité des radars. Ces derniers constatéerent que les magnétrons
permettaient de se réchauffer les doigts, avant que certains ne découvrent rapidement
qu'il était aussi possible de réchauffer diverses denrées alimentaires. De ces travaux de
recherche étaient nés non seulement le premier magnétron fonctionnant de maniére
continu mais aussi le chauffage par micro-ondes. Il faudra attendre quelques années
avant que cette technologie soit transposée d'un point de vue technique et économique

aux procédés de chauffage que I'on connait aujourd'hui.

Depuis une soixantaine d'années, la technologie des hyperfréquences n'a cessé d'étre
étudiée et développée pour déboucher sur de nouvelles applications dans des secteurs
aussi divers que la détection et les communications qui sont bien entendu les applications
historiques, mais aussi sur les procédés de chauffage par micro-ondes utilisés pour les
synthéses chimiques, l|'agroalimentaire, le séchage du bois, la vulcanisation des
élastomeéres, le secteur médical ... Mais ce sont surtout les années 80 qui ont marqué
I'avenement et la démocratisation du chauffage micro-ondes avec l'apparition des fours
micro-ondes de cuisine. Rapidité, simplicité et économie d'énergie ont fait le succés de
cette technologie par rapport aux modes de cuisson traditionnels. L'énergie micro-ondes
a largement investi les cuisines mais I'application de ce mode de chauffage aux procédés

d'élaboration des matériaux a connu un essor moins spectaculaire.
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L'intérét pour le chauffage par micro-ondes dans l'industrie céramique remonte aux
années 60, alors que les économies d'énergie et de temps étaient déja une préoccupation
importante, avec des applications basses températures comme le séchage ou la prise des
ciments et des applications hautes températures comme le frittage, mais aussi la fusion
d'oxydes réfractaires et méme la clinkérisation [BER 76] [COL79].

Des la fin des années 1980, de nombreux travaux ont montré que la plupart des poudres
céramiques pouvaient étre chauffées et méme frittées par micro-ondes. Mieux, ce mode
de chauffage original permettrait le développement de microstructures plus fines et plus
uniformes [SUT89] [PAR91] [TIA91] [JAN92] [CLA96] que le frittage conventionnel. Il
semble que les effets combinés d'une température de frittage basse et d'un temps de
frittage court réduisent significativement les cinétiques de croissance des grains lors du
frittage.

Par ailleurs, de nombreux auteurs [JAN92] [NIG96] [NIG97] [UPAO1] [WANO6] [BIN 08]
ont rapporté également une accélération apparente des cinétiques de densification a

basse température, un phénomeéne qu'ils ont tenté d'attribuer a des effets "non
thermiques" induits par le champ électromagnétique sur les phénomeénes de transport de
la matiére. Ces résultats prometteurs ont été a l'origine d'un nouvel engouement des
fritteurs pour le chauffage par micro-ondes. De multiples solutions technologiques ont
alors été mises en ceuvre avec différentes fréquences micro-ondes, des cavités
multimodes ou monomode, des chauffages avec ou sans suscepteur, différentes
géométries de suscepteurs, afin d'explorer toutes les potentialités de ce mode
d'élaboration.

Cependant, la multitude de résultats parfois spectaculaires obtenus sur une grande
variété de matériaux ne s'accompagna pas d'une aussi spectaculaire avancée de la
compréhension des interactions entre le champ électromagnétique et les matériaux qui
favoriseraient la densification et limiteraient la croissance des grains. La premiére raison
est liée aux techniques de mesure de la température et leurs incertitudes, dues
notamment aux spécificités du chauffage par micro-ondes (gradients thermiques
inverses), qui ont souvent remis en cause I'ampleur des effets bénéfiques du chauffage
micro-ondes. Ensuite, la comparaison directe entre le frittage micro-ondes et le frittage
conventionnel demeure controversée en raison des difficultés de maitrise d'un cycle de
frittage dans un four micro-ondes. Or, cette comparaison est une des clefs permettant
une meilleure compréhension et évaluation des spécificités du chauffage micro-ondes
dans le domaine des matériaux.

Enfin, la possibilité de chauffer et de fritter des poudres métalliques [ROY 99] [AGR 00]
[CHE 01] [CHE 02] par chauffage micro-ondes constitue la nouveauté la plus surprenante

dans ce domaine, car en principe les métaux massifs réfléchissent les micro-ondes. Ces
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résultats ouvrent de nouveaux champs d'applications au frittage micro-ondes de poudres
métalliques, bien que des efforts considérables restent a faire pour comprendre les

mécanismes de chauffage.

Les travaux menés jusqu'a présent sur le frittage micro-ondes d'une multitude de
matériaux laissent supposer des effets spécifiques et favorables du champ
électromagnétique sur les cinétiques des mécanismes de densification. Néanmoins, une
certaine perplexité vis-a-vis de ce procédé versatile demeure dans une partie de la
communauté scientifique et chez les industriels essentiellement en raison du manque de
connaissance et de compréhension de cette technique de chauffage. C'est pourquoi au
laboratoire SIMAP nous nous sommes intéressés au frittage micro-ondes dans le but
d'acquérir une compétence scientifique et technique sur ce type de frittage rapide.

La démarche adoptée consiste a réaliser dans un premier temps des expériences sur des
matériaux et des géométries "modeles" avec un suivi a I'échelle macroscopique et a
I'échelle microstructurale. Les matériaux choisis sont une poudre céramique de zircone
yttriée (2%mol) et une poudre meétallique de nickel pur, deux poudres dont nous
connaissons les cinétiques de densification et de développement microstructural en
frittage conventionnel. Ensuite, des associations de ces deux matériaux sous forme de
matériaux composites, multicouches ou a gradient peuvent étre envisagées comme c'est
le cas par exemple dans les piles a combustible ou les aubes de turbine. Ainsi, une bonne
compréhension du frittage micro-ondes de ces matériaux pourra servir a l'avenir de base
pour des études sur des systémes de matériaux plus complexes tels que des cermets
Ni/ZrO,.

Ce manuscrit est constitué de quatre chapitres dont voici le contenu :

Le chapitre I s'intéresse a la propagation des micro-ondes, de Ila source
électromagnétique jusqu'aux cavités multimodes et monomodes. D'autre part, sont
exposés les mécanismes de chauffage propres au chauffage par micro-ondes qui
résultent des interactions entre les composantes électrique ou magnétique et les
matériaux ainsi que ses spécificités thermiques.

Le chapitre II s'applique a décrire les caractéristiques de notre cavité monomode et des
modes de résonance autorisés ainsi que les améliorations apportées a la conception de la
cavité afin de disposer de plusieurs modes d'élaboration -frittage micro-ondes avec ou
sans suscepteur et sous atmosphére contrblée- et d'avoir un meilleur suivi de la
température des échantillons en utilisant une caméra thermique IR. Par ailleurs, la
présentation de résultats de la modélisation du frittage micro-ondes dans ce type de
cavité apporte de nouveaux éléments pour la compréhension des interactions entre le

champ électromagnétique et les matériaux (échantillons, suscepteur, supports).
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Le chapitre III présente d'une part les caractéristiques des poudres, les techniques de
mise en forme, de frittage et de caractérisations des matériaux frittés et d'autre part la
mise au point et la justification d'un protocole original de pilotage en température du
frittage micro-ondes dans une cavité monomode.

Le chapitre IV présente les résultats d'études comparatives entre le frittage micro-ondes
et le frittage conventionnel d'une poudre céramique (zircone yttriée 2Y-TZP) et d'une
poudre meétallique (nickel pur). Ces résultats sont analysés et interprétés en termes
d'influence du champ électromagnétique sur les mécanismes de densification et de

développement microstructural de ces matériaux.
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CHAPITRE |

LE CHAUFFAGE PAR MICRO-ONDE
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Dans ce chapitre consacré au chauffage par micro-ondes, nous allons tout d'abord nous
intéresser a la propagation des micro-ondes, de la source électromagnétique jusqu'aux
cavités multimodes et monomodes. Puis, nous exposerons les mécanismes de chauffage
propres au chauffage par micro-ondes qui résultent des interactions entre les
composantes électrique ou magnétique et les matériaux ainsi que ses spécificités

thermiques.

ILA. ORIGINE DES MICRO-ONDES

LLA.1. LES MICRO-ONDES DANS LE SPECTRE ELECTROMAGNETIQUE
[COM 96]

Le spectre électromagnétique est la décomposition du rayonnement électromagnétique
selon ses différentes composantes en termes de fréquence, d'énergie des photons ou
encore de longueur d'onde associée. Ces trois grandeurs, fréquence (v ou f ), énergie
(E) ou longueur d'onde (A1), sont liées deux a deux par la constante de Planck h et la

vitesse de la lumiére C :

E=hv Equation 1
c=Av Equation 2

Ce spectre (Figure 1) est divisé arbitrairement en différents domaines, appelées bandes,
identifiés par les méthodes utilisées pour produire ou détecter le rayonnement. Il n'existe
aucune différence fondamentale entre le rayonnement des différentes bandes du spectre

électromagnétique. Celui-ci s'étend des ondes radio aux rayons X et y, en passant par la

bande des micro-ondes, appelées aussi hyperfréquences.
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Figure 1 : Spectre électromagnétique
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Les micro-ondes sont des ondes électromagnétiques de longueurs d'onde intermédiaires
entre l'infrarouge et les ondes de radiodiffusion. En termes de fréquence, ce domaine
s'étend de 300 MHz a 300 GHz, soit des longueurs d'onde comprises entre 1 m et 1 mm.
Contrairement a la lumiére visible, exception faite des lasers, les micro-ondes sont des
ondes cohérentes et polarisées, régies également par les lois de I'optique et pouvant étre
transmises, absorbées ou réfléchies selon le type de matériau rencontré.
Le domaine des micro-ondes peut étre divisé en bandes par décades de fréquence :

- de 0,3 a 3 GHz > UHF (Ultra-Hautes Fréquences - ondes décimétriques)

- de 3 a 30 GHz - SHF (Supra-Hautes Fréquences - ondes centimétriques)

- de 30 a 300 GHz > EHF (Extra-Hautes Fréquences - ondes millimétriques)

Les hyperfréquences sont gérées par des organismes internationaux de
télécommunications (Federal Communications Commission). La plupart de ces fréquences
sont en effet réservées pour les communications et les radars. Suivant les régions du
monde, ces organismes attribuent cependant des domaines de fréquence pour des
applications Industrielles, Scientifiques et Médicales (ISM). Par exemple, la bande 2400-
2500 MHz a connu un essor considérable grace a l'apparition du four micro-ondes
domestique (2,45 GHz). Mais ce n'est pas la seule bande de fréquences pouvant étre
utilisée pour des applications de chauffage par micro-ondes. Ainsi quelques fours micro-
ondes industriels fonctionnant a d'autres fréquences ont été développés : 915 MHz [KAT
92], 28 GHz [JAN 88], 30 GHz [SAN 00], 35 GHz [FLI 00], 60 GHz [MIY 97], 83 GHz
[SAN 00]. Le choix d'une fréquence plutét qu'une autre est basé essentiellement sur le
co(it et la dimension de la cavité, ainsi que sur des contraintes d'homogénéité du champ
électromagnétique. Pour une cavité identique, le champ sera beaucoup plus homogéne
avec une fréquence plus élevée, mais ceci impligue un surco(t important au niveau du

générateur de micro-ondes.

1L.A.2. LES GENERATEURS D'HYPERFREQUENCES
[HEL 01]

La génération d'hyperfréquences fait appel a des tubes spéciaux mettant en ceuvre des
résonateurs volumiques parmi lesquels le gyrotron et le magnétron. Le gyrotron trouve
des applications dans des gammes de fréquences supérieures a 28 GHz. En-deca de cette
fréquence, on utilise un magnétron pour générer des micro-ondes avec des puissances
de l'ordre de quelques kilowatts. Ainsi, pour la majorité des applications de chauffage par
micro-ondes de matériaux avec une fréquence de travail de 2,45 GHz, et c'est aussi le
cas de notre étude, le choix d'un magnétron s'impose. La Figure 2 représente un

magnétron de four micro-ondes domestique.
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Figure 2 : Magnétron a 2,45 GHz de 1,2 kW

Une description rapide du magnétron consisterait a dire que c'est un tube électronique
(tron) baigné dans un champ magnétique (magn), d'ol son nom... Pour étre plus précis,
il appartient au type des tubes a champs croisés qui mettent en oceuvre un champ
électrique et un champ magnétique statiques et orthogonaux.

Le magnétron est congu pour auto-osciller a une fréquence choisie (2,45 GHz dans notre
cas). Ce tube oscillateur a ligne résonante circulaire s'apparente a une diode sous vide de

construction coaxiale illustrée sur la Figure 3.

Ligne circulaire
a cavités

Sortie

Cathode

Anode

Figure 3 : Représentation d'un magnétron a 8 cavités [HEL 01]

La ligne résonante circulaire est généralement constituée de 8, 10 ou 12 petits circuits
oscillants couplés en paralléles (cavités creusées dans l'anode). Le fonctionnement du
magnétron repose sur le couplage d'une harmonique d'espace (mode) transportée par la
ligne circulaire et périodique avec une onde de charge d'espace transportée par les
électrons créés dans le tube.

Au centre du tube, une cathode, chauffée indirectement ou directement (dans le cas ou

le filament est la cathode) par un filament de tungsténe qui est parcouru par un courant,
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émet des électrons. L'anode, portée a un potentiel positif, attire les électrons émis par la
cathode. Or, le champ magnétique qui est parallele a I'axe du cylindre, et donc
perpendiculaire au champ électrique radial, donne aux électrons une trajectoire
parabolique dans un plan de section droite. Ce mouvement des électrons dans |'espace
d'interaction est donc controlé par la différence de potentiel de plusieurs kV entre la
cathode et I'anode et par le champ magnétique créé par des aimants permanents ou des
électro-aimants (tubes a champs croisés). Les électrons qui tangentent les cavités de
I'anode sont accélérés ou ralentis par la présence de ces cavités disposées de maniere
périodique, et les paquets d'électrons ainsi formés entrainent leur oscillation : il y a auto-
oscillation.

Ce parcours des électrons se fait a une fréquence liée a la géométrie et a la périodicité
des cavités creusées dans l'anode. La charge d'espace ainsi créée oscille entre anode et
cathode, et le contrdle de la tension permet I'émission d'une onde a puissance et
fréequence fixes. Une antenne de couplage permet d'émettre un rayonnement
électromagnétique (micro-ondes) a partir de l'oscillation des charges (courants
électriques) : I'énergie électrique est convertie en énergie électromagnétique. Cette
antenne, entourée d'une céramique pour le maintien du vide, est plongée dans un guide
d'ondes, via une transition magnétron/guide dont les dimensions sont imposées par le
constructeur. La puissance micro-onde est ainsi disponible sur une bride de guide

d'ondes a la sortie de cette transition.

.B. PROPAGATION DES MICRO-ONDES

1.B.1. LA PROPAGATION EN ESPACE LIBRE
[GAR 87] [BRE 97]

Avant d'aborder la propagation des micro-ondes dans les guides d'ondes, rappelons dans
un premier temps les équations de Maxwell qui lient le champ électromagnétique (E,é)

aux sources, c'est-a-dire les charges électriques (p ) et les densités de courants (j)

dans le cas général.

loi de Maxwell-flux : divB =0 Equation 3

loi de Maxwell-Gauss : divE = £ Equation 4

&y
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. - 0B L
loi de Maxwell-Faraday : rOtE = _E Equation 5

. . e = ok . :
loi de Maxwell-Ampére : rotB = z,J +80'UOE Equation 6

avec les grandeurs caractéristiques suivantes :

- grandeurs électriques :

E , le champ électrique (V.m™)

1
g, =——10"%, la permittivité diélectrique du vide (F.m™)
° 367

D, I'induction électrique (C.m™) définie telle que :

D=¢,.E Equation 7
o, la densité volumique de charges électriques (C.m™)
o, la conductivité du milieu (Q*.m™)
- grandeurs magnétiques :
H , le champ magnétique ou excitation magnétique (Am™)

U, = 47107, la perméabilité magnétique du vide (H.m™)

B , I'induction magnétique (T ) définie telle que :

= uy.H Equation 8

[os k]

j, la densité volumique de courant (Am™2)

Les équations Maxwell-Flux, assurant la conservation du flux magnétique, et Maxwell-
Faraday, traduisant le phénomeéne d'induction, sont indépendantes des charges et des
courants électriques, sources du champ. Les équations Maxwell-Gauss et Maxwell-

Ampere lient le champ électromagnétique a ses sources.

Dans le vide, charges et courants sont nuls, les flux des champs électrique et magnétique

sont conservatifs :

divB =0 Equation 9

divE =0 Equation 10

D'autre part les évolutions spatiales et temporelles des champs électrique et magnétique

sont liées par les équations couplées :
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OtE = —— Equation 11

_ = ok . ,
rotB = ‘C"O:UOE Equation 12

Ce couplage des évolutions spatiale et temporelle des champs est analogue a celui de la
tension et du courant dans une ligne électrique, de la force et de la vitesse dans une
corde vibrante, ou de la surpression et de la vitesse dans un fluide. Ce couplage est a
I'origine du phénomeéne de propagation des signaux électromagnétiques, qui peut se faire
dans le vide, c'est-a-dire en I'absence de support matériel pour la propagation. Toujours

dans le vide, cette propagation est décrite par I'équation de D'Alembert :

- 10 - .
AE ———=0 Equation 13
c” ot
. 10B = ,
AB—-——=0 Equation 14
c” ot
ou c est la vitesse caractéristique de cette propagation définie telle que :
1 . .
Cc= Equation 15

\ Eolo

Dans tout autre milieu que le vide, la permittivité & et la perméabilité x sont

supérieures aux valeurs &, et x4, du vide. Néanmoins les relations valables dans le vide

peuvent étre étendues a un milieu diélectrique, isolant (j =6) et non chargé (p=0),
linéaire homogéne isotrope, dont on néglige les propriétés magnétiques, comme l'air par

exemple.

Dans le cas le plus général, les ondes électromagnétiques peuvent se propager dans les
trois directions de l'espace : c'est la propagation libre. Cependant, a une distance
suffisante de son émetteur, une onde électromagnétique peut étre assimilée a une onde
plane. Une onde est dite plane si, a un instant donné, la grandeur caractérisant I'onde qui
se propage est la méme en tous les points d'un plan perpendiculaire a la direction de
propagation de l'onde. Une onde plane progressive (OPP) est une onde plane qui se

propage dans une direction et un sens bien déterminés. Ces quelques définitions
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permettent de caractériser le champ électromagnétique. En effet, si on cherche un
champ électromagnétique :

(i) satisfaisant aux équations de propagation sous la forme d'une onde plane progressive
(OPP) selon une direction paralléle a I'axe (Oz) définie par le vecteur unitaire U et

(ii) vérifiant les équations de Maxwell,

alors ce champ électromagnétique est transverse :

=)
m
[

ol

Equation 16

<l
.
I
ol

Equation 17

Par ailleurs le champ magnétique est lié au champ électrique de I'onde par la relation de

structure :

< E =-cliAB Equation 18

<y
o>
m,

On en déduit que les champs électrique E et magnétique B sont perpendiculaires entre
eux et a la direction de propagation : le triédre (E,é,l]) est trirectangle et direct. Cette

onde électromagnétique, représentée sur la Figure 4, est aussi appelée onde TEM

(Transverse Electrique-Magnétique).

Champ électrique

Champ
magnétique

© Jacques Lalonde 2004 Direction de propagation

Figure 4 : Propagation en espace libre
d'une onde plane progressive électromagnétique
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Dans le cas des micro-ondes, les ondes électromagnétiques sont également de forme
sinusoidale et pour une fréguence fixe (2,45 GHz par exemple), cela correspond a un cas
particulier d'OPP dite monochromatique. L'amplitude d'une onde plane progressive
monochromatique (OPPM) se propageant dans une direction parallele a I'axe (Oz) dans le

sens des z croissants peut se noter en notation complexe sous la forme :

w(x,t) = e Equation 19

Elle est caractérisée par sa pulsation @ (rad.s‘l) et son vecteur d'onde k =k.U (m‘l).
Elle posséde deux périodes :

- une période temporelle :

27 . .
T=— Equation 20
@
- une période spatiale, autrement dit la longueur d'onde :
2 . )
A= o Equation 21
Sa vitesse de propagation est égale a la vitesse de propagation de sa phase :
w 3
V, = ? Equation 22

Ainsi, dans le cas particulier de notre OPPM électromagnétique, on peut écrire le champ

électrigue en notation complexe sous la forme :
E = E eltt*n Equation 23

Par ailleurs, le champ magnétique d'une OPPM électromagnétique est lié au champ

électrique par la relation de structure :

=
>
[rm,

Equation 24

[us]
Il

Enfin, I'équation de propagation impose une relation, qui lie @ et k, appelée relation de

dispersion :
2
2 @ 2 : . .
kK =— = .51, (dans le vide) Equation 25
C
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Le triedre (E,Ig,IZ) d'une OPPM dans le vide est donc aussi trirectangle et direct. Cette

relation est applicable aussi dans les milieux matériels a condition que les ondes soient
planes, progressives et monochromatiques.
Dans le vide et a la fréquence de 2,45 GHz, I'onde électromagnétique a une période

temporelle de 4,08.107%° s et une longueur d'onde de 122,36 mm.

1.B.2. LA PROPAGATION EN GUIDE D'ONDE
[COL 79] [COM 96] [GAR 97]

[.B.2.a. Structures permettant la propagation quidée

Il existe un grand nombre de structures, appelées lignes (bifilaires, coaxiales, a bandes,
a fentes ou fibres optiques) ou guides d'ondes (diélectriques ou métalliques), qui
permettent la propagation guidée de signaux électromagnétiques. Ainsi, les guides
d'ondes sont aux cavités ce que les lignes de transmission sont aux télécommunications
et aux circuits électroniques.

Pour des fréquences micro-ondes comprises entre 1 et 90 GHz, la propagation des ondes
se fait dans des guides d'ondes pour lesquels les dimensions transversales (section) sont
de l'ordre de grandeur de la longueur d'onde. Ces guides d'ondes sont des tuyaux
métalliques, de section cylindrique ou rectangulaire remplis en général par de l'air. Les
parois conductrices engendrent des réflexions multiples de l'onde qui imposent une
certaine distribution des champs a l'intérieur du guide et des courants de conduction a la
surface de ses parois. Leurs pertes sont trés faibles car I'air, dont les propriétés isolantes
sont remarquables, est utilisé comme diélectrique et que les parois conductrices causent

de tres faibles pertes par effet Joule.

1.B.2.b. Modes de propagation

Dans un guide d'onde, suite aux réflexions multiples sur les parois, la propagation d'une
onde peut se faire selon deux modes fondamentaux de polarisation :

- le mode TE (Transverse Electrique) : le champ électrique est perpendiculaire a la
direction de propagation et le champ magnétique se trouve alors dans le plan
perpendiculaire au champ électrique.

- le mode TM (Transverse Magnétique) : le champ magnétique est perpendiculaire
a la direction de propagation et le champ électrique se trouve alors dans le plan

perpendiculaire au champ magnétique.
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Ainsi, tout régime peut étre considéré comme la superposition de deux ondes :
- une onde TE (onde H) : onde plane dont le champ E est perpendiculaire a la

direction de propagation et pour laquelle E, =0 ; le champ H est alors dans le plan
perpendiculaire au champ E et H,=#0.

- une onde TM (onde E) : onde plane dont le champ H est perpendiculaire a la

direction de propagation et pour laquelle H, =0 ; le champ E est alors dans le plan

perpendiculaire au champ H et E, #0.

1.B.2.c. Solution générale de l'éqguation de propagation

Bien qu'il existe de nombreux autres types de guides d'ondes, notre étude se restreindra
a la propagation d'une onde électromagnétique dans les guides d'ondes métalliques de
section rectangulaire. Cette propagation est possible si le champ électrique de I'onde
incidente est paralléle aux faces sur lesquelles cette onde va se réfléchir successivement.
On exclura I'étude des modes de propagation des ondes TM pour s'intéresser aux modes

de propagation de type Transverse Electrique (Figure 5).

»
»

z

Figure 5 : Section ABCD d'un guide d'onde rectangulaire [COM 96]

a désigne le grand coté de la section selon (Ox)
b désigne le petit c6té de la section selon (Oy)

(Oz) est la direction de propagation

Pour les ondes TE, la fonction génératrice H, est déterminée a partir de I'équation de

propagation de la composante longitudinale (paralléle a (0z)) :

AH,+k’H,=0 Equation 26
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en tenant compte de la condition imposée a H, sur les parois métalliques du guide :
OoH,/on=0 Equation 27
k. est appelée constante de propagation a la coupure et est définie Equation 33.

Les parois du guide étant paralléles a la direction de propagation (Oz), cette condition se

démontre a partir de rotﬂ = ja)gE en tenant compte de E; =0 (E; = E.)?) et H, =0

(Hy =H.9).

L'équation de propagation sur H,n'admet de solutions que pour une suite de valeurs

discrétes de k_, appelées valeurs propres. Les ondes correspondant a ces valeurs de K,

sont appelées "modes de propagation". En effet, le calcul de la solution générale de la
propagation en guide d'ondes rectangulaires se raméne a la détermination des modes TE
(ou TM) pouvant exister dans ce guide. Ainsi, la fonction génératrice solution de

I'équation de propagation guidée que I'on obtient est :
mzx n .
H,(x,y) = Hocos(—jcos[Tﬂyj Equation 28
a

On peut ainsi obtenir par simplification des équations de Maxwell les composantes

transversales du champ des ondes TE :

jou nz mzx\ . (n . _
E, (x,y) =H, kaﬂ.T.Cos(TJ.sm[Tﬂyj Equation 29
E,(x,2)=-H, Ja;ﬂ.m”.sin(m”xj.cos(ﬂj Equation 30
o a a b
H,(xy)= Holz. m”.sin[mﬂxj.cos(nﬂyj Equation 31
ki a a b
nz mzx\ . (nay ) .
H,(xy)= Hoklcz.T.cos(Tj.sm[T] Equation 32

avec m et n, deux entiers naturels arbitraires (m,n € X ).
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Il existe une valeur propre de (kc)mn pour chaque paire d'entiers naturels (m,n) tel que :

2
2
(k). = (/12:);” = \/[%j +£n%j Equation 33

et a chacune de ces valeurs propres correspond une solution particuliere pour les champs

électrigue et magnétique.

[.B.2.d. Conditions de propagation

On peut définir le paramétre de propagation complexe par la relation :

y =k —o’eu Equation 34

Dans cette relation, pour un milieu diélectrique comme l'air dont les pertes sont

négligeables a)ze,u est (réel) positif et dans le type de guide d'onde considéré, kc2 est

1)
positif. On définit la fréquence f, telle que f = Py
Vs

Trois cas sont alors possibles :

k .
- Si k02>a)28y<:>f<—°,alors 7/2 >0 = y = a estréel.

272'@

Par conséquent, I'onde TE est de la forme :
h, =H,(x,y)e™ e Equation 35

C'est une onde dont I'amplitude diminue exponentiellement : elle est dite évanescente, il

n'y a pas de propagation.
. 2 2 k 2 H . : :
-siky <w ey & f > ———,alors y* <0= y = jB est imaginaire.
27 ~Jeu

Par conséquent, I'onde TE est de la forme :

h, =H,(x,y)e!“" Equation 36
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Cette expression caractérise une onde qui se propage sans atténuation le long de I'axe
(0z) si on néglige les pertes dans le diélectrique et les pertes ohmiques dans les parois
du guide.

N.B. : Lorsqu'il y a transmission de l'onde et propagation dans un matériau avec pertes
diélectriques (ou magnétiques), il faut représenter le phénoméne par un parameétre de

propagation complexe y =a + jf car ¢ (ou u) est complexe et il faut aussi multiplier

par un terme en e “ I'expression de h, .

On peut définir la vitesse de phase de I'onde par :

@ . .
V,=— Equation 37
B
et la longueur d'onde guidée par :
2r . .
19 = Equation 38
B
. 2 2 kc Py . .
-si kKl =0'su< f =——==1_, alors f, apparait comme une valeur limite, dite

c/
27\ gl
fréguence de coupure, entre un régime ou il n'y a pas propagation et un régime ou il y a

propagation. La longueur d'onde associée /. est appelée longueur d'onde de coupure. Le
calcul de A, ne fait intervenir que k_, valeur propre de I'équation de propagation dans le

guide. k. ainsi que A, ne dépendent que de la géométrie et des dimensions du guide

d'onde étudié et sont indépendantes du diélectrique contenu dans le guide :

(A )y = = Equation 39

Finalement, la relation k? = w*su — 3%, peut s'écrire :

2
2r ’ (27[]2 2r . .
— | = —| = — Equation 40
A ) A
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d'ou la relation fondamentale de la propagation guidée :
2 2
1)y (1 1 —
—| == +|— Equation 41
A A, lg

[.B.2.e. Configuration du champ électromagnétique
pour le mode fondamental

On appelle mode fondamental, le mode ayant la longueur d'onde de coupure la plus
grande. Ainsi, pour les modes TE.,, en guide d'onde rectangulaire, le mode fondamental
est le mode TE;o qui se propage avec un champ électrique polarisé verticalement. La

longueur d'onde de coupure de ce mode est (/IC) =2a.

10
Le mode fondamental est particulierement intéressant car il peut étre excité seul
contrairement aux modes d'ordre supérieur. Cette répartition monomodale des champs
permet de contrOler la configuration spatiale des composantes électrique et magnétique

ainsi que la répartition d'énergie dans le guide d'ondes.

E =0 Equation 42
N /7 G .
E, = JEsm(—j.e o2 Equation 43
a
E,=0 Equation 44
A (X .
H, = JH—sinf — |e o2 Equation 45
A a
H,=0 Equation 46
A X - .
H, =—H-—cos| — |e Jeo? Equation 47
Ae a

Le champ magnétique, qui a deux composantes orthogonales et déphasées de 90°, est a
polarisation elliptique dans un plan perpendiculaire a la direction du champ électrique.

Dans un plan de section transversale du guide, tel que ABCD, le champ électrique reste

paralléle aux cotés AC et BD puisqu'il n'a qu'une composante Ey. L'expression de la

valeur efficace du champ électrique est :
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X

E E |. . .
(Ey )eﬁ sin o Equation 48

"7

Cette valeur est indépendante de y. De plus, comme 0<x<a, le profil de E sur la

section est une demi-sinusoide avec minima nuls pour X=0 et X =a et maximum pour
X = a/2. C'est la coupe transversale du champ E caractéristique du mode fondamental

(Figure 6).

Mode TE;,

Figure 6 : Variation transversale de E, pour le mode fondamental TE,, [COM 96]

Les lignes de courant sur les faces du guide d'ondes se calculent a partir de I'expression

de la densité surfacique de courant électrique :

Jo=fnH Equation 49

ou N est la normale a une face du guideet H=H, +H,.

Leur répartition sur les faces du guide est représentée sur la Figure 7 dans laquelle le
cOté a//Ox est placé horizontalement tandis que le c6té b//Oy est vertical. Ces lignes
sont verticales sur les faces latérales et paralléles a I'axe des z uniquement au milieu des
faces inférieure et supérieure. On ne peut donc usiner des fentes dans le guide que selon
ces deux directions sans en perturber gravement le fonctionnement (rayonnement hors

du guide).
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lignes de courants

Figure 7 : Lignes de courants sur les faces d'un guide rectangulaire [COM 96]

1.B.3. LA REFLEXION A LA SURFACE D'UN CONDUCTEUR
[COM 96]

Aprés avoir étudié la propagation guidée d'une onde électromagnétique, il est intéressant
de présenter le cas de la réflexion d'une onde électromagnétique sous incidence normale
a la surface d'un conducteur parfait (Figure 8). Le résultat de cette réflexion permet de
comprendre la formation des ondes stationnaires, notamment dans les cavités
monomodes lorsqu'il y a réflexion sur la surface conductrice d'un piston court-circuit (cf.

I.C.3.) placée perpendiculairement a la direction de propagation de I'onde.

Le milieu (1) est un diélectrique caractérisé par & et u . Le milieu (2) est un conducteur

parfait a l'intérieur duquel le champ électromagnétique est nul. X est l'interface entre
ces deux milieux. L'onde plane incidente (Ei,ﬁi) se propage selon (0Oz) dans une
direction normale au plan X et donne naissance a une onde plane réfléchie (E,, I:Ir) qui
se propage perpendiculairement a cette méme surface. Le triédre formé par les vecteurs
(Ei,l:h,Z) ainsi que celui formé par les vecteurs (Er,ﬁr,—f) doivent étre directs.
(Ei, I:Ii) et (Er, Hr) sont aussi liés par les conditions aux limites a l'interface diélectrique-

conducteur imposées par le plan conducteur X :

(i) la composante tangentielle du champ électrique est nulle : E; =0 ;

(ii) la composante normale du champ magnétique est nulle : H =0.
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Figure 8. Orientation des composantes du champ électromagnétique
incident (i) et réfléchi (r) avant et apreés réflexion
sur une paroi conductrice sous incidence normale [COM 96]

Ainsi,

E +E =0<E, =-E, Equation 50
et

H, = H, Equation 51

L'état électromagnétique en un point d'abscisse z du diélectrique résulte de la

superposition des champs de I'onde incidente et de I'onde réfléchie :

§(2,t) = —2E, sin(kz)e ™ = 2E, cos(kz —%)e“”’tz) Equation 52

h(z,t) = 2H, cos(kz)e Equation 53

Les champs électrique et magnétique sont constamment en quadrature dans le temps et

dans l'espace. Il existe donc dans le milieu diélectrique un régime d'ondes stationnaires :

A
- dans le plan X (z=0) et dans tous les plans situés a p.E de X, pe¥X, le champ

électrigue est nul (nceud de E) et I'amplitude du champ magnétique est maximale

(ventre de H ) ;

A
- dans tous les plans situés a (2p + 1)2, I'amplitude du champ électrique est maximale

(ventre de E) et I'amplitude du champ magnétique est nul (nceud de H ).
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.C. TRANSFERT DES MICRO-ONDES A LA MATIERE

1.C.1. LES CAVITES ELECTROMAGNETIQUES

Une cavité électromagnétique, ou applicateur, est un volume vide ou rempli d'un
diélectrique, limité par des parois de type électrique (interface avec un conducteur) ou de
type magnétique (interface avec un diélectrique a haute permittivité). Dans le premier
cas, il s'agit d'une cavité métallique et dans le second cas d'un résonateur diélectrique.
Les cavités ont généralement une forme cylindrique a section rectangulaire ou circulaire.
Les cavités métalliques peuvent ainsi étre obtenues en fermant des guides d'ondes
rectangulaires ou circulaires par des plagues métalliques perpendiculaires a I'axe
longitudinal du guide.

L'applicateur doit permettre un transfert efficace de I'énergie électromagnétique émise
par le générateur et transportée via le guide d'onde vers le matériau a chauffer. La
conception et le choix du type d'applicateurs dépendent :

(i) du matériau a chauffer : nature, propriétés, géométrie, volume

(i) des caractéristiques de I'onde : fréquence et puissance

1.C.2. LES CAVITES MULTIMODES

L'exemple le plus largement répandu de cavité multimode est le four micro-ondes
domestique fonctionnant a 2,45 GHz. Une cavité multimode est une enceinte métallique
fermée, typiquement d'un volume de quelques litres. Un guide d'onde transmet les
micro-ondes générées par le magnétron jusqu'a la cavité. Les dimensions de cette cavité
sont trés supérieures a celles du guide d'onde, et par conséquent a la longueur d'onde de
travail. Lors de leur entrée dans la cavité, les ondes passent alors d'une propagation
guidée a une propagation libre : les ondes se propagent dans toutes les directions de
I'espace jusqu'a leur réflexion contre les parois métalliques. Ces réflexions multiples des
micro-ondes sur les parois de la cavité conduisent a la superposition d'ondes incidentes
et réfléchies et a la formation d'ondes stationnaires. Ceci rend la configuration spatiale du
champ électromagnétique complexe car il y a coexistence de différents modes de
propagation, d'ou le terme de multimode. La Figure 9 est le résultat de la modélisation
de la distribution du champ électromagnétique a l'intérieur d'une cavité que nous avons
obtenu par un calcul en éléments finis avec le logiciel COMSOL Multiphysics. On peut
remarquer que la distribution du champ électrique est inhomogene a I'échelle de la
cavité, avec la présence de zones de forte (zones sombres) ou de faible (zones claires)

amplitude du champ électrique.
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Coupe: Champ dectrique, nome [vim] Maxi: 6.00e4
o’
B

—n
Mini: 0

Figure 9 : Modélisation de I'amplitude du champ électrique (V/m) en régime
permanent pour une puissance incidente de 500 W dans une cavité multimode

Le volume et le positionnement des pieces a chauffer deviennent alors critiques car
l'uniformité et I'efficacité du chauffage vont dépendre de leur localisation par rapport au
champ électromagnétique. Pour pallier cet inconvénient, on peut utiliser soit un brasseur
électromagnétique  (hélice métallique tournante) permettant d'homogénéiser
"statistiquement" le champ électromagnétique dans l'espace de la cavité, soit un systéme
faisant tourner les pieces a chauffer pour permettre d'homogénéiser "temporellement"
I'énergie absorbée par les matériaux, soit les deux systémes simultanément. Finalement,
ce type de cavité est trés répandu car il présente I'avantage de pouvoir recevoir des

piéces d'assez grandes dimensions.

1.C.3. LES CAVITES MONOMODES RESONANTES
[GAR 87] [COM 96]

Dans le cas ou les dimensions des piéces a chauffer sont plus petites, on pourra utiliser
une cavité monomode résonante. Par sa conception, une cavité monomode est un
volume diélectrique délimité par des surfaces conductrices qui ne permet qu'un seul
mode de propagation du champ électromagnétique. Un mode correspond a une
configuration de type TE,, ou TM,, comme cela est le cas pour les guides d'ondes.
D'autre part, les modes de résonance possibles sont appelés modes propres et notés
TEmnp (OU TMmnp). Les indices m et n dépendent de I'ordre du mode TE (ou TM) considéré

tandis que l'indice p détermine la longueur de la cavité pour le mode de résonance. Si la
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fréquence f, c'est-a-dire /1g , est imposée, la distance entre les deux plaques de court-

circuit doit étre telle que :

A

Z= p.7g Equation 54

Ainsi, a chaque valeur des entiers (mnp) correspond une configuration spatiale des
champs. Autrement dit, connaissant m, n et p, la configuration du champ est
parfaitement déterminée et ceci est le principal intérét de ce type de cavité.

Dans une cavité parfaite, on suppose qu'il n'y a pas de pertes dues a des charges ou a
des courants de surface. Dans ce cas, si la cavité est fermée a une extrémité par une
paroi conductrice perpendiculaire a la direction de propagation de I'onde incidente, I'onde
incidente se réfléchit sur cette paroi et donne naissance a une onde réfléchie. La
superposition des ondes incidente et réfléchie donne naissance a une onde stationnaire

ou les positions des maxima du champ électrique sont parfaitement déterminées et

distantes de /19/2 (cf. I.B.3.). La Figure 10 montre la configuration du champ électrique

résultant de cette superposition de I'onde incidente et de I'onde réfléchie pour le mode
TE10p.

Coupe: Champ dectrique, norme [Wim] Mazxi: 6.0024

10"
[3

0
Mni: 0

Figure 10 : Modélisation de I'amplitude du champ électrique (V/m) en régime
permanent pour une puissance incidente de 500 W dans une cavité monomode
(non résonante)
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On peut remarquer que le champ électrique est indépendant de la hauteur de la cavité.

De plus, a ces maxima du champ électrique correspondent des minima du champ

magnétique. Ainsi un maximum du champ électrique est distant de 29/4 d'un maximum

du champ magnétique. Cette séparation des extrema des champs électrique et

magnétique est le principal intérét d'une cavité monomode.

Par ailleurs, si on suppose maintenant que cette cavité est fermée a l'autre extrémité par
une paroi conductrice, réfléchissante et laissant entrer I'onde incidente dans la cavité,
<

2

stationnaire augmente théoriquement jusqu'a l'infini : c'est la résonance. L'énergie

telle que la distance entre les deux parois est égale a p. , I'amplitude de I'onde

incidente est totalement emmagasinée ou "piégée" dans la cavité. L'amplitude du champ
dans la cavité devient alors trés supérieure au champ d'excitation. Ceci constitue la
caractéristique d'une cavité résonante. Le phénoméne de résonance n'a pas pu étre mis
en évidence dans la cavité monomode représentée sur la Figure 10 car il n'est pas
possible se modéliser le comportement de l'iris. Ainsi, la simulation numérique donne le
résultat d'une seule superposition de I'onde incidente et de I'onde réfléchie. Dans les
calculs, I'augmentation de I'amplitude du champ s'obtient par une augmentation de la

puissance de I'onde incidente, et non par un phénomeéne de résonance dans la cavité.

Dans la pratique, une cavité monomode et résonante est un applicateur non parfait.
Premiérement, les parois conductrices de lI'applicateur sont constituées d'un métal
conducteur non parfait, ce qui engendre des pertes ohmiques. Ensuite, la cavité est
fermée a une extrémité par une paroi conductrice réfléchissante appelée piston court-
circuit et est reliée c6té magnétron au guide d'ondes par l'intermédiaire d'éléments de
couplage comme un iris ou des vis plongeantes. Ces liaisons entre le guide d'ondes, la
cavité et le piston court-circuit mais aussi les ouvertures dans la cavité permettant
I'introduction des échantillons sont a I'origine d'un autre type de pertes appelées pertes
par rayonnement. Enfin, les pertes diélectriques (environnement a l'intérieur de la
cavité), négligeables quand la cavité est remplie d'air, ne le sont plus lorsqu'on introduit
des diélectriques dans lI'applicateur (tube en quartz, porte-échantillon, suscepteur,
matériau a chauffer, etc...).

Toutes ces différentes pertes dans l|'applicateur conduisent a un déplacement de la

fréquence de résonance et se traduisent par une petite variation de la longueur d'onde

guidée /19. Ainsi, l'iris placé dans le guide d'onde réfléchit, au moins partiellement, les

ondes réfléchies sur le piston par la cavité lorsque la longueur de la cavité L est égale a
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En régime permanent et a causes des différentes pertes, les réflexions

multiples entre le piston et l'iris se traduisent par une augmentation finie de I'amplitude
de I'onde stationnaire. Néanmoins les niveaux des champs peuvent étre trés supérieurs
aux champs d'excitation contrairement aux champs dans une cavité multimode, qui eux
restent du méme ordre de grandeur. Cette caractéristique des cavités monomodes
résonantes permet le transfert d'énergie nécessaire pour le traitement de petits

échantillons.

.D. PRINCIPE DU CHAUFFAGE PAR MICRO-ONDES :

INTERACTIONS MICRO-ONDES / MATERIAU

1.D.1. ASPECTS MACROSCOPIQUES
[SUT 89]

La rencontre des micro-ondes et de la matiére peut donner lieu a différents types
d'interactions, comme le montre la Figure 11 :

(i) I'onde traverse le matériau sans perdre d'énergie : elle est donc intégralement
transmise et le matériau est dit transparent ; on parle aussi de matériau a faibles pertes
diélectrigues/magnétiques. C'est le cas d'une large gamme de matériaux céramiques
diélectriques (isolant électrique) tels qu'Al,03, MgO, SiO, et de la majorité des verres
minéraux. Ces matériaux sont pour la plupart transparents aux micro-ondes a
température ambiante. Cependant, au-dessus de certaines températures critiques, ces
matériaux se mettent a absorber et a coupler efficacement avec les micro-ondes (cf. cas
(i) ;

(ii) I'onde ne pénetre pas dans le matériau : l'onde est alors réfléchie et le
matériau est dit opaque. C'est le cas des matériaux conducteurs et massifs (métaux) ;

(iii) 'onde est absorbée par le matériau : la quantité d'énergie absorbée dépend
alors des facteurs de pertes diélectriques et magnétiques et des propriétés de
conduction. Ces matériaux a fortes pertes diélectriques/magnétiques sont dits
absorbants. C'est le cas d'oxydes tels que ZnO, CuO, NiO, ZrO,, Mn0O,, Co,05 et d'autres

céramiques au-dessus d'une certaine température.
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Material type Penetration

(Low loss

insulator)
OPAQUE None
{(Conductor) (Reflected)

(Lossy insulator) to Total

Figure 11 : Interactions des micro-ondes avec la matiére [SUT 89]

Ce dernier cas est le seul conduisant a un chauffage direct par micro-ondes.

1.D.2. POLARISATION & PHENOMENE DE RELAXATION
[PIL 93] [THO 99]

1.D.2.a. Polarisation

Lorsqu'une perturbation est appliquée a un systéme en équilibre thermodynamique, le
systéme s'éloigne de ses conditions initiales d'équilibre. Pour un champ électrique par
exemple, le matériau se polarise ; si la perturbation est un champ magnétique, le
systéeme peut s'aimanter. La réponse a une perturbation de type électrique est un
déplacement de charges par différents mécanismes dépendant de la nature du milieu
diélectrique et de la fréquence du champ électrique. Dans le cas du chauffage par
hyperfréquences (300 MHz a 300 GHz), on distingue alors quatre types de polarisation en
fonction de la fréquence:

- la polarisation de charge d'espace ou polarisation Maxwell-Wagner. Cette
polarisation est due a des déplacements de charges (électrons de conduction) sur de
courtes distances, sous l'action d'un champ électrique. Ces charges vont étre arrétées
avant de s'accumuler au niveau de barriéres interfaciales. Cette séparation de charges
conduit a la polarisation de zones entiéres du milieu et induit des dipGles dans I'ensemble
du matériau.

- la polarisation par orientation dipolaire concerne particulierement le domaine des
micro-ondes. Un cycle d'orientation-réorientation des dip6les existant est engendré par
un champ électrique alternatif selon une période égale a celle du champ extérieur. La
réorientation des dip6les n'est pas toujours instantanée et peut-étre génée par des chocs

interatomiques dus aux mouvements de rotation et de translation des dipoéles.
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- les polarisations atomique et ionique se produisent dans un domaine de
fréguences plus élevées (de 0,3 a 400 THz). Au sein de la méme molécule, le champ
électrique est a l'origine du déplacement des noyaux atomiques les uns par rapport aux
autres. Une absorption importante se produit chaque fois que la fréquence du champ
électrigue est égale a une fréquence propre associée a une transition possible entre deux
états roto-vibrationnels de la molécule : c'est le principe de la spectrométrie d'absorption
infrarouge. Dans les solides ioniques, certains modes de vibration du réseau cristallin
jouent également un réle important.

- la polarisation électronique est due au déplacement et a la déformation du
nuage électronique (principe de la spectrométrie UV). La masse des électrons étant trés
faible, les effets d'inertie ne se manifestent que sous I'action de champs électriques de
trés hautes fréquences (10 & 10'® Hz). Cette déformation des nuages électroniques
autour des noyaux atomiques entraine le décentrage des atomes, induisant ainsi un
moment dipolaire atomique.

Si cette perturbation est supprimée, le systéme revient a son état initial aprés un
certains temps. Autrement dit, dans le cas d'une perturbation électrique, la polarisation

décroit jusqu'a s'annuler. On dit qu'il y a relaxation du systeme.

1.D.2.b. Relaxation

La relaxation diélectrique est caractérisée par le temps de relaxation 7, temps
nécessaire pour que la polarisation atteigne e (soit 36,8%) de sa valeur maximale.
Quand des entités moléculaires sont soumises a un champ alternatif, les phénomeénes
d'absorption diélectrique donnent lieu a des mouvements de rotation et de translation
pour des temps compris entre 10? et 10 seconde. Le maximum d'absorption d'énergie
se situant a des fréquences de l'ordre de l'inverse du temps de relaxation diélectrique,
ces fréquences de relaxation se trouvent dans le domaine des hyperfréquences.
La propagation d'une onde électromagnétique dans un milieu diélectrique correspond a
un transfert d'énergie avec un maximum d'absorption se situant aux environs de la
fréquence de relaxation diélectrique. La matiere peut donc s'échauffer selon différents
processus de pertes dépendant de la fréquence d'excitation. Par ailleurs, I'épaisseur de
matiére qui va s'échauffer (profondeur de pénétration) dépend de cette fréquence (mais
aussi des caractéristiques intrinséques du matériau) : plus la fréquence est basse
(longueurs d'ondes grandes), plus I'épaisseur "d'échauffement" est grande.
Il existe un nombre élevé de mécanismes, parfois encore mal connus, permettant au
matériau de convertir I'énergie électromagnétique en chaleur ; des descriptions a
I'échelle microscopique sont données dans la suite en distinguant les interactions du
matériau avec le champ électrique de celles avec le champ magnétique.
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1.D.3. ASPECTS MICROSCOPIQUES
[PIL 93] [THO 99]

1.D.3.a. Contributions du champ électrique

Lorsqu'un champ électromagnétique pénétre et se propage dans un matériau
diélectrique, il donne lieu a un champ électrique interne qui induit dans le volume affecté
des mouvements de rotation de diplles et de translation des charges liées (électrons de
valence, ions) et aussi, dans le cas d'un diélectrique non parfait, des mouvements des
charges libres (électrons de conduction). La résistance a ces mouvements induits, due a
des forces d'inertie, élastiques et de frottements, engendre des pertes et une atténuation
du champ électrique. Ainsi, deux phénomeénes sont a l‘origine des pertes dans un
diélectriqgue non parfait soumis a un champ électrique alternatif :

- la polarisation diélectrique provoquée par le déplacement simultané de charges liées
positives et négatives ;

- la conduction électrique due au déplacement de charges libres de méme signe.

Ces pertes diélectriques conduisent au chauffage volumique du matériau par effet Joule.
N.B. : La plupart des oxydes céramiques —exception faite des ferrites- ont des pertes
magnétiques quasiment nulles dans le domaine des micro-ondes. L'absorption

magnétique de ces matériaux ne contribue pas au chauffage par micro-ondes.

(i) La polarisation diélectrique

Les pertes par polarisation diélectrique font partie des phénomeénes a l'origine de
I'échauffement d'un diélectrique. En effet, méme si dans un isolant électrique le courant
ne peut pas circuler, les charges électriques dites liées sont susceptibles :

- de vibrer (translation) et de s'orienter (rotation) : ce phénoméne est appelé
polarisation par orientation dipolaire ;

- de se déplacer sur de courtes distances : on parle dans ce cas de conduction statique.

Un milieu est dit polarisé si, dans un élément de volume donné, le barycentre des
charges positives et celui des charges négatives ne correspondent pas géométriquement,
ce qui forme un dip6le caractérisé par son moment diélectrique. Cette polarisation peut
étre soit permanente ou soit induite. La polarisation est permanente lorsque les
barycentres des charges positives et négatives ne correspondent pas en l'absence d’un
champ électrique, comme par exemple le BaTiO3 en phase quadratique ou encore la
molécule d'eau. Dans ce cas, le milieu est dit polaire et posséde des dipbdles permanents.
La polarisation est induite lorsqu’il faut appliquer un champ électrique pour que les

barycentres des charges positives et négatives se séparent.

- 44 -



Ainsi, a I'échelle microscopique, on peut définir un vecteur moment dipolaire électrique

P entre deux charges électriques +q et -q :

—

p=qgl (Cm) Equation 55

A l’échelle macroscopique, si on applique un champ électrique E a un milieu diélectrique

constitué de N dipbles par m?, ces dipdles s’orientent parallélement au champ électrique

et provoquent la polarisation macroscopique P :

N
P= Z P, Equation 56
i=1

Dans le cas particulier ou une seule espéce de dipbles avec un moment dipolaire p est

présente, la polarisation du milieu s'écrit simplement :
P=N.p (Cm?) Equation 57

La polarisation d’'un milieu est caractérisée par sa constante diélectrique. Pour de
nombreux milieux diélectriques, la relation générale entre vecteur polarisation et vecteur

champ électrigue est décrite par une expression linéaire de la forme :

P=¢,7..E Equation 58

&, : permittivité diélectrique du vide

Z. : tenseur de susceptibilité électrique du milieu

Pour des milieux diélectriques isotropes et homogénes, la polarisation est paralléle au

champ électrique et la susceptibilité électrique devient un scalaire :

P=¢,.7..E Equation 59

(ii) La conduction électrique

Le second phénomeéne a I'origine de I'échauffement d'un diélectrique non parfait soumis a

un champ électrique alternatif est di a sa conductivité électrique donc au déplacement
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de charges libres. La résistivité p, grandeur caractéristique du matériau inverse de la

conductivité o =1/p, est a l'origine d'une valeur de résistance R, propriété du matériau

a s'opposer au passage du courant.

R=p—=— Equation 60
S

p , résistivité en Q.m

I, longueur en m
S, section en m2

o, conductivité en Q1.m™

Ce phénomeéne est a l'origine d'une dissipation d'énergie sous forme de chaleur dans le
matériau : c'est |'effet Joule. L'importance des pertes par conduction lors du chauffage
par micro-ondes a été démontrée par les expériences de McGill & al. qui ont étudié le
chauffage micro-ondes d'une grande variété de poudres métalliques, de matériaux
inorganiques et de divers minéraux. Ces auteurs observent que seuls les sulfures semi-
conducteurs et les oxydes de valence mixte ont pu étre chauffés a plus de 1000°C en
quelques minutes. Ce résultat est expliqué par les différentes valeurs de conductivité
électrigue de ces matériaux. En effet, les semi-conducteurs et les oxydes de valence
mixte semblent présenter des valeurs de résistivité optimales pour le chauffage par
micro-ondes (107°-102 Q.m), contrairement aux autres oxydes céramiques (SiO,, Al,Os,
KAISi;0g, CaCOs;) isolantes (10%-10!* .Q.m) et aux poudres métalliques (Al, Co, Cu, Fe,
Mg, Mo) conductrices (10°°-10% .Q.m).

[GIL 88]

(iii) L'expression des pertes diélectriques par polarisation et par conduction

Lorsqu'un diélectrique est soumis a un champ électrique, on peut définir le vecteur

induction de charges D , somme des vecteurs champ électrique et de polarisation :

D=g,E+P Equation 61

Si on considéere un matériau sans pertes, isotrope et homogene, de susceptibilité

électrique y,, le vecteur induction de charges devient :
D=¢,0+z.)E Equation 62
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Soit : D=¢.E avec ¢ = &,-(L+ x.), la permittivité diélectrique.
Dans le vide, on a ¢ =¢,. Dans un diélectrique, on définit la permittivité diélectrique

relative ou constante diélectrique relative, qui est une mesure de la polarisabilité du

matériau soumis a un champ électrique, comme suit :

& .
& = P d+z.) Equation 63
0

Quand le champ électrique auquel est soumis un diélectrique avec pertes est alternatif,

son expression s'écrit :
E(t) = E, e/ Equation 64

Si les alternances du champ électrique sont plus rapides que les cycles d'orientation-
réorientation des dipGles, la polarisation induite ne suivra les variations du champ

électrique extérieur qu'avec un certain retard ¢(t), appelé déphasage :

IS(t) =P, gl Equation 65
Ainsi, on peut écrire le vecteur polarisation :

F~’(t) =& X (w).E(t) Equation 66
On introduit une susceptibilité électrique complexe, fonction de la pulsation @ :

7. (@)= 2. (@) - j.2." (@) Equation 67
De la méme facon, on peut réécrire le vecteur induction de charges :

D(t) = £,.E(t) + P(t) = &(w).E(t) Equation 68

Dans ce cas, la constante diélectrique dépend de la fréquence (phénomeéne de dispersion)

et peut s’écrire sous forme complexe (phénoménes de dissipation d’énergie).
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On définit alors une permittivité diélectrique complexe, fonction de la pulsation w:
& (o) = &'(0) - j"(w) Equation 69
avec &'(w) =&,.(1+ . (w)) et &"(w) =¢,.7." (@)

On définit a présent chaque membre de la constante diélectrique complexe par rapport

au vide :

g,'=—, la constante diélectrique relative (permittivité réelle)
€o
E it ":g— , les pertes diélectriques efficaces (permittivité imaginaire)
0

La tangente de pertes due au déphasage J(w) entre l'induction et le champ électrique

est définie par :

8" g |
tano(w) =— = Equation 70
£

Si on prend le cas d'une molécule polaire ne possédant qu'une fréquence propre de

vibration et qu'une fréquence propre électronique, comme c'est le cas de la molécule

d'eau, les allures de ¢', &" et tan(d) sont illustrées par la Figure 12 :
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Figure 12 : Variation de €', €" et tan(J3) d'un milieu diélectrique
en fonction de la fréquence [PIL 93]

L'ensemble des pertes par polarisation est généralement regroupé sous un terme unique
car les méthodes de caractérisation existantes distinguent difficilement les différentes

contributions :

n (1] (1] n = -
& polarisation — 2 Maxwell-Wagner +& dipolaire +é atomique +& électronique Equatlon 71

En plus des pertes diélectriques par polarisation, il existe une source supplémentaire de
dissipation d'énergie électromagnétique sous forme de chaleur due a la conductivité
électrique o . En supposant que la conductivité électrique est la seule source de pertes

dans le diélectrique, I'équation de Maxwell-Ampére s'écrit :
rotH =J = 0.E + j.we'E soit J = j.a).(g'—j.z).E = Ja)g:E Equation 72
0]

On peut donc établir une nouvelle expression de la constante diélectrique ol les pertes

par conduction sont prédominantes :

*

.o . . _
g, =E-)—=¢&-].¢&" Equation 73
1)

avec ¢.", les pertes diélectriques par conduction.
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Par commodité, tous les mécanismes de pertes diélectriques sont regroupés sous un seul
terme général englobant les phénomeénes de dissipation d'énergie par polarisation et par
conduction :

{;‘"(0)) = g'lpolarisation (0)) + ‘C“"conduction (a)) = gupolarisation

o . .

(0) +— Equation 74
w

On peut définir une conductivité effective o telle que :

n (1] G Z -
O = 08" (@) = 0.(" pyjarisation (@) +g) Equation 75

1.D.3.b. Contributions du champ magnétique

La plupart des interactions entre les micro-ondes et la matiére a lieu avec la composante
électrique du champ électromagnétique. Cependant, le champ magnétique peut aussi
induire des pertes, particulierement dans les matériaux magnétiques dont les moments

sont alignés, autrement dit les matériaux dits ferro-, antiferro- ou ferrimagnétique.

(i) Les propriétés magnétiques

Le magnétisme, a I'échelle microscopique, trouve ses origines dans le mouvement des
électrons. On distingue le mouvement des électrons dans le nuage électronique -
responsable de I'existence d'un magnétisme dit orbital- de la rotation des électrons sur
eux-mémes -responsable du magnétisme de spin-.

L'effet d'une excitation magnétique est de donner a I'ensemble des électrons une vitesse
angulaire de rotation autour de la direction du champ magnétique appliquée : ceci donne
naissance au phénomeéne classique d'induction. Le moment magnétique induit créé est
proportionnel a l'excitation et s'oppose a cette derniére : c'est le diamagnétisme. Ce
phénoméne commun a tous les matériaux conduit a une diminution de ['excitation
magnétique tres faible ( y,, ~-107), c'est pourquoi il est généralement masqué par les
effets du paramagnétisme ou du ferromagnétisme lorsque ceux-ci coexistent dans le
matériau.

Par ailleurs, I'excitation magnétique peut conduire a l'alignement des dipdles

magnétiques atomiques : c'est le paramagnétisme. Dans ce cas, les moments dipolaires

magnétiques sont sans interaction entre eux. Ce phénoméne engendre donc des
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mécanismes de désorientation-réorientation des dipbles magnétiques sous I'action d'un

champ magnétique alternatif semblables a ceux observés avec le champ électrique.

Enfin, un matériau conducteur soumis a un champ magnétique alternatif voit apparaitre
en son sein une force électromotrice, induisant par la méme des courants électriques.
Ces courants, plus connus sous le nom de courants de Foucault, sont une conséquence
de l'induction magnétique. Ces courants induits ont deux conséquences :

- ils créent un champ magnétique qui s'oppose a la cause qui lui a donné naissance :
c'est la loi de Lenz.

- ils provoquent un échauffement du matériau par effet Joule.

(ii) L'aimantation

De maniere analogue au phénomeéne de polarisation diélectrique, on peut définir a
I'échelle microscopique un vecteur moment dipolaire magnétique m, dd a la présence de
courants microscopiques liés au mouvement des électrons autour du noyau et au

moment magnétique propre de I'électron :

Mm=iS (Am?) Equation 76

avec S, vecteur orthogonal a la surface formée par les lignes du courant i, d'amplitude

égale a son aire et orienté selon la normale d'Ampére.

Un moment magnétique est induit s'il est créé par la présence du vecteur induction

magnétique B, sinon on parle de moment magnétique permanent. Enfin, un moment

magnétique induit est toujours opposé a B (loi de Lenz).

A l'échelle macroscopique, si on appligue un champ magnétique H a un milieu

magnétique constitué de N dipéles, ces dipbles vont s’orienter parallélement au champ

magnétique et provoquer l'aimantation macroscopique M

N
M = Zmi Equation 77
i-1

Dans le cas particulier ou une seule espéce de dipbles avec un moment dipolaire m est

présente, le vecteur aimantation du milieu s'écrit simplement :
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M =N.m (Am™) Equation 78

Pour de nombreux milieux magnétiques, la relation générale entre vecteur aimantation et

excitation magnétique est décrite par une expression linéaire de la forme :

M =7 H Equation 79

m

M, : perméabilité magnétique du vide

;A(m : tenseur de susceptibilité magnétique du milieu

Pour des milieux magnétiques isotropes et homogénes, I'aimantation est paralléle au

champ magnétique et la susceptibilité magnétique devient un scalaire :

— —

M=y,H Equation 80

Il existe différents mécanismes d'aimantation selon la nature du milieu magnétique et la
fréquence du champ magnétique. On peut citer principalement les pertes par hystérésis
dues aux déplacements irréversibles des parois de Block, les pertes par courants de
Foucault dues aux courants électriques induits, ou encore les oscillations des parois de
Block, les résonances magnétiques dues au mouvement de précession des moments
dipolaires magnétiques impairs, a des résonances dimensionnelles provenant d'ondes

électromagnétiques stationnaires... [NEW91]

Lorsqu'un matériau magnétique est soumis a un champ magnétique, on peut définir le

vecteur induction magnétique B, somme des vecteurs excitation magnétique et

aimantation :

B= yo.(l:| +M) Equation 81

Si on considére un matériau sans pertes, isotrope et homogene, de susceptibilité

magnétique y,,, le vecteur induction magnétique devient :

B=y,.(1+y,)H Equation 82
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Soit :
B=uH Equation 83
avec u = u,.(1+ x,,), la perméabilité magnétique.

Dans le vide, on a u = p,. Dans un matériau magnétique, on définit la perméabilité

magnétique relative comme suit :

U, = £ A+ x.) Equation 84
Hy

(iii) L'expression de la constante magnétique complexe

Quand I'excitation magnétique a laquelle est soumis un matériau magnétique avec pertes

est alternative, son expression s'écrit :
I:I(t) =H, e Equation 85

Si les alternances de I'excitation magnétique sont plus rapides que les cycles
d'aimantation-désaimantation des dipéles, I'aimantation induite ne suivra les variations

de I'excitation magnétique extérieure qu'avec un certain retard ¢(t):

M (t) = M, e/ Equation 86
Ainsi, on peut écrire le vecteur aimantation :

M (t) = 7 (@)H (t) Equation 87
On introduit une susceptibilité magnétique complexe, fonction de la pulsation o :

Zm*(a’) =X (@)= J.1n" (@) Equation 88

De la méme fagon, on peut réécrire le vecteur induction magnétique :
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B(t) = s4,.(H (t) + M (1)) = u(@).H (%) Equation 89
On définit alors une perméabilité magnétique complexe, fonction de la pulsation @ :
1 (@) = ' (@) — j.u" (o) Equation 90

avec u'(w) = py.(1+ 1, (®)), la perméabilité magnétique

et 1"(w) = p,.x"(®), les pertes magnétiques par polarisation

On définit ensuite chague membre de la constante magnétique complexe par rapport au

vide:
,ur':i, la perméabilité magnétique relative
Ho

Hes = i, les pertes magnétiques efficaces

Ho
La tangente de pertes due au déphasage 5ﬂ(a)) entre 'aimantation induite et I'excitation

magnétique est définie par :

n ,Lleff n

tand, () = i = Equation 91
U

7

1.D.4. PUISSANCE DISSIPEE & PROFONDEUR DE PENETRATION

1.D.4.a. Cas du champ électrigue
[THO 99] [MAR 06]

A partir de la conductivité électrique efficace (Equation 75), on peut évaluer la puissance
dissipée par le matériau et par unité de volume. Cette puissance est donnée par la loi de

Joule :
Py = 0w .|E|2 = (2z.f.&" tan(o) + J).|E|2 Equation 92

On en déduit d'une part la contribution conjointe des pertes diélectriques et des pertes

par conduction dans le chauffage micro-onde de ce type de matériau. D'autre part, on
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constate que pour obtenir un rendement énergétique optimal, il faut positionner le

matériau a un maximum du champ électrique E.

Lorsque I'énergie est absorbée par le solide, le champ électrique décroit

exponentiellement a partir de la surface libre du solide (Figure 13) :
E, (2)=E,.e™* Equation 93

avec E,, le champ transmis dans le matériau

et o défini tel que

o = ]/Dp Equation 94

ou D, est la profondeur de pénétration.

Figure 13 : Propagation d'une onde électromagnétique dans un milieu dissipatif

On peut donc exprimer la puissance dans le matériau en fonction de la profondeur de

pénétration du champ électrique :
Pu(2) =04 .El(2) =04 .El(2) 7 Equation 95
que I'on peut écrire aussi

P, (2) =P, (2).e?*’ Equation 96
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_ 2
avec P, = o .E;

1/a représente la profondeur de pénétration, notée D,, du champ E :

-1/2
1 A &" . )
D,=—=—"—. /1+(_'j -1 Equation 97
a2, £

[MET 88] [CLA 96]

Cette relation peut étre simplifiée en faisant différentes hypothéses [MAR 06] :

. . &g , L
- si les pertes sont faibles alors — <<1 et un développement limité permet
&

d'obtenir I'expression suivante :

Ao

A€,

&' . i
Dp = — Equation 98
gll

- si les pertes diélectriques sont trés supérieures aux pertes par conduction alors

B o 8"
£, >>—= tan(s) = g—p

et I'expression de Dp devient :
0]

2 1

e, tan(s)

1

D, Equation 99
- au contraire si les pertes diélectriques sont trés inférieures aux pertes par

_ " o . .
conduction alors &, << — et I'expression de Dp devient :
w

D =—.|— Equation 100

On constate que la profondeur de pénétration des micro-ondes est inversement
proportionnelle a la conductivité électrique. On se rend alors bien compte que les
matériaux trés conducteurs -la plupart des métaux- sont plutét opaques a la composante

électrique des micro-ondes.
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1.D.4.b. Cas du champ magnéetique

Pour les matériaux a pertes magnétiques, I'évaluation de la puissance dissipée par le
matériau est plus complexe car elle dépend des phénoménes de dissipation pris en
compte. Tous les termes de dissipation d'énergie ne peuvent pas étre regroupés sous un

seul et unique terme général.

Cependant, dans le cas le plus simple ou on suppose que le matériau peut étre chauffé
par le phénomene de pertes par polarisation des moments magnétiques, il suffit de

remplacer E par H et &" par u".

Par ailleurs, d'aprés la loi de Lenz, lorsqu'un champ magnétique est appligué a un
matériau, des boucles de courant s'établissent en conduisant a une élévation de

température par effet Joule.

Si on considére un cylindre de rayon R disposé parallélement a un champ magnétique

I:IO de pulsation @, le champ magnétique transmis H, a la surface de I'échantillon

pénetre sur une profondeur de peau J,

2 1
oo \/7[. f.uoc
[NEW91]

Oy = Equation 101

Pour les matériaux ayant une forte conductivité, cette profondeur est faible. Cependant,
si le matériau se présente sous la forme d'une poudre de taille micronique, la profondeur
de peau peut étre du méme ordre de grandeur que la taille des particules et dans ce cas,

I'absorption est possible.

On peut en déduire la puissance dissipée par le matériau et par unité de longueur d'un

cylindre de rayon R :

P, = 7R HZ=zR. /'U_'C‘).th Equation 102
" o0y 2.0

On voit que la puissance dissipée par le matériau est proportionnelle au carré du champ

magnétique donc le matériau devra étre positionné a un maximum du champ

magnétique H.
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I.E. SPECIFICITES DU CHAUFFAGE PAR MICRO-ONDES

L.LE.1. ASPECTS ENERGETIQUES

Dans le procédé de chauffage par micro-ondes, on peut distinguer différentes puissances
(électromagnétiques, thermiques...), certaines pouvant étre mesurées par des détecteurs
et d'autres ne pouvant étre qu'estimées par le calcul. Dans tous les cas, ces puissances

doivent étre définies clairement.

Tout d'abord, il y a la puissance de I'onde délivrée par le magnétron : c'est la puissance
électromagnétique incidente, notée P, . Apres réflexion sur le piston court-circuit, I'onde

revient en direction du magnétron ; si elle n'est pas renvoyée par l'iris dans la cavité,

cette onde est déviée et absorbée par l'isolateur. Un porte-cristal détecteur placé dans

cet isolateur mesure la puissance électromagnétique, dite réfléchie, et notée P;. Lorsqu'il
n'y a pas de pertes dans la cavité ou qu'elles sont tres faibles (< 10 W), alors P, =P;. En
revanche, lorsqu'il y a des pertes dans la cavité, P, #P;. On définit la puissance
électromagnétique dissipée dans la cavité, notée P., par la différence entre la puissance

incidente et la puissance réfléchie :

P. =P —FR; Equation 103

La puissance électromagnétique dissipée dans la cavité P. est maximale a la résonance,

ce qui correspond aussi a la distribution du champ électromagnétique pour laquelle les

intensités des composantes électriques et magnétiques sont en moyenne les plus

élevées. Toutes les puissances définies ici (P ,P;,P.) seront de l'ordre de quelques

centaines de watts dans notre dispositif.

Les puissances qui vont étre définies maintenant ne pourront étre estimées qu'a partir de
calculs de thermique simples. La puissance électromagnétique dissipée dans la cavité P,
peut étre décomposée en deux termes : la puissance dissipée par le matériau pour le
chauffer, notée PB,,, et la puissance dissipée par la cavité, notée PC Si un échantillon
placé dans la cavité couple fortement avec le champ électromagnétique, la majeure

partie de la puissance électromagnétique P, servira au chauffage du matériau. Au

contraire, si I'échantillon ne couple pas avec les micro-ondes ou tres faiblement (P, =0
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2 P. =~ R."), la puissance électromagnétique P. sera dissipée principalement dans les

parois de la cavité sous forme de chaleur (courant de conduction dans les parois - effet
Joule), par rayonnement hors de la cavité et parfois par formation d'arcs électriques ou

de plasma.

Contrairement a la puissance dissipée par la cavité P., la puissance dissipée par le
matériau P,,, qui dépend de ses propriétés diélectriques/magnétiques, peut étre
estimée. En effet, en premiéere approximation, c'est la somme de la puissance nécessaire

pour chauffer le matériau a une vitesse donnée (P, ) et de la puissance nécessaire pour

compenser ses pertes thermiques, dues principalement au rayonnement ( Pray ).

Py =Pp+P. =MCIT +6.06.(T" —T).S Equation 104
m : masse du matériau (kg)

C.' : capacité calorifique massique du matériau (J.kg*.K™")

T : vitesse de chauffage (K.s™)

£ : émissivité du matériau

o : constante de Stefan-Boltzmann - 5,67.10°% W.m™.K™*

T : température du matériau (K)

T, :température de I'environnement de I'objet (K)

réf

S : surface externe de I'échantillon a travers laquelle le matériau rayonne (m?)

Prenons I'exemple d'un échantillon de zircone yttriée de 1 g et de 6 mm de diamétre et

de hauteur. La puissance P, nécessaire pour élever la température de cet échantillon a

la vitesse de 25°C/min est de seulement 0,2 W, ce qui est généralement 3 ordres de

grandeur plus petits que la puissance électromagnétique dissipée dans la cavité. A la

puissance de chauffage, il faut ajouter la puissance rayonnée Pray qui augmente

significativement avec la température (aT*) et qui représente la quasi-totalité de la

puissance totale dissipée par le matériau.
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Figure 14 : Variations de la puissance de chauffage P, , de la puissance
rayonnée Pray et de la puissance totale dissipée par le matériau P,
en fonction de la température

Dans la Figure 14, la puissance rayonnée est calculée pour un échantillon sans isolation

avec une émissivité de 0,9 (valeur estimée par thermographie IR cf. III.C.3.e.). Par

ailleurs, dans le calcul de la puissance rayonnée, la température de référence T, a été

fixée a 298 K (température ambiante d'environnement). C'est la température de
I'environnement de I'échantillon, autrement dit des parois refroidies de la cavité. A 150°C
la puissance de chauffage et la puissance rayonnée représentent chacune environ 50%
de la puissance dissipée par le matériau. A partir de 400°C, la puissance rayonnée
représente plus de 90% de la puissance dissipée par le matériau : les pertes par
rayonnement deviennent alors largement prépondérantes.

Lorsque des matériaux isolants sont disposés autour de [I'échantillon, la puissance
rayonnée peut étre réduite significativement. En effet, un isolant permet de limiter le
rayonnement de I'échantillon en renvoyant une grande partie du rayonnement émis vers
I'échantillon. Ainsi, I'ajout d'isolant se traduit dans le calcul de la puissance rayonnée par
une diminution de I'émissivité apparente de I'échantillon. Dans notre cas, cette valeur a
été fixée a 0,1 pour l'échantillon avec isolant ; c'est en fait I'émissivité apparente
supposée du systeme {échantillon + isolant}. La Figure 15 illustre les calculs de la
puissance totale dissipée dans le matériau pour un méme échantillon avec et sans
isolation. Si on suppose réaliste cette valeur d'émissivité de 0,1 pour I'échantillon avec

isolation, on peut dire alors que ce n'est qu'a partir de 900°C que la puissance rayonnée
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représente 90% de la puissance dissipée par le matériau, au lieu de 400°C sans isolation.
De plus, l'isolation de I'échantillon permettrait de réduire la puissance nécessaire a

dissiper par le matériau de 85% environ a 1500°C.
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Figure 15 : Variation de la puissance dissipée par le matériau P,

en fonction de la température pour un échantillon
avec isolation (émissivité 0,9) ou sans isolation (émissivité 0,1)

Cette estimation de la puissance nécessaire au chauffage d'un échantillon montre d'une
part que cette puissance (P, < 1 W) est trés inférieure a la puissance P, générée par le
magnétron (10 W a 2000 W) et d'autre part que l'isolation des matériaux chauffés par
micro-ondes peut permettre de diminuer significativement la puissance perdue par

rayonnement P

ay + € par conséquent la puissance totale dissipée par le matériau P,, .

LL.E.2. TRANSFERTS THERMIQUES ET CHAMP DE TEMPERATURE

De part ses caractéristiques, le chauffage par micro-ondes présente des différences

fondamentales avec le chauffage conventionnel.

Dans le cas du chauffage conventionnel, les longueurs d'ondes associées au transfert
d'énergie entre les ondes électromagnétiques et la matiére sont de I'ordre du micrometre

(visible, infrarouge). Par conséquent, la profondeur de pénétration est faible : on a un

-61-



chauffage de surface et c'est la conduction thermique du matériau qui assure la diffusion
de la chaleur dans tout le volume et permet I'homogénéisation de la température. Le
matériau est placé dans un environnement plus chaud (le four) ou il va puiser son
énergie dans le rayonnement infrarouge et visible pour chauffer : on a donc des

gradients thermiques de la surface vers le coeur.

Au contraire, dans le domaine des micro-ondes, les longueurs d'ondes sont de |'ordre de
la centaine de millimétres. L'interaction entre I'onde électromagnétique et la matiere a
lieu sur une épaisseur plus grande. S'il y a des pertes diélectriques et/ou par conduction
et/ou magnétiques dans le matériau, I'énergie électromagnétique va pénétrer dans le
matériau en s'atténuant sous I'effet des pertes et en créant de la chaleur.

En résumé, le chauffage de la matiére est lié a trois principaux phénomeénes dissipatifs :

- les phénoménes de désorientation-réorientation de dipbles sous l'action du
champ électrique qui conduisent a des mouvements (translation, rotation) dont les
amplitudes sont limitées par les liaisons atomiques d'ou des frictions interatomiques ;

- les phénoménes liés a la dissipation par effet Joule dus a la résistivité
intrinséque du matériau qui s'oppose aux déplacements de charges libres (électrons,
ions) induits directement par le champ électrique (polarisations électronique ou ionique)
ou indirectement par le champ magnétique (courants de Foucault) ;

- les phénomenes d'aimantation-désaimantation de domaines de Weiss sous
I'action du champ magnétique qui entrainent des pertes calorifiques proportionnelles a

I'aire du cycle d'hystérésis.

Ces phénoménes conduisent a une conversion de I'énergie électromagnétique en chaleur
dans tout le volume de la piéce a chauffer si la profondeur de pénétration est du méme
ordre de grandeur que sa dimension. Ce chauffage volumique constitue l'originalité du
chauffage par micro-ondes. Par ailleurs, le matériau puise son énergie dans ses
interactions avec les ondes électromagnétiques sous l'effet de différentes pertes, si bien
qu'il peut chauffer dans un environnement froid (la cavité). Ceci se traduit par
I'établissement de gradients thermiques inverses (du coeur vers la surface) par rapport a
un mode de chauffage conventionnel. Ces gradients thermiques seront plus ou moins

marqués selon les conditions d'isolation et la vitesse de chauffage.
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CHAPITRE 11

DEVELOPPEMENT D'UNE CAVITE MICRO-ONDE

MONOMODE RESONANTE INSTRUMENTEE
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Dans ce chapitre nous allons décrire les caractéristiques de notre four micro-ondes dont
les principaux éléments ont été congus par la société Sairem, puis les spécificités de la
cavité monomode et les modes de résonance autorisés. Ensuite, nous présenterons les
améliorations apportées a la conception de la cavité afin de disposer de plusieurs modes
d'élaboration -frittage micro-ondes avec ou sans suscepteur et sous atmosphére
controlée- et d'avoir un meilleur suivi de la température des échantillons en utilisant une
caméra thermique IR. Enfin, nous exposerons des résultats de la modélisation du frittage
micro-ondes dans ce type de cavité et nous discuterons de l'apport de ces simulations
numériques pour la compréhension des interactions entre le champ électromagnétique et

les matériaux (échantillons, suscepteur, supports).

ILA. CARACTERISTIQUES GENERALES DU FOUR MICRO-ONDES

11.A.1. LA SOURCE ELECTROMAGNETIQUE

11.A.1.a. Générateur haute tension et magnétron

La production d'ondes électromagnétiques a la fréquence de 2,45 GHz est assurée par un
générateur a haute tension associé a un magnétron. Le générateur de micro-ondes GMP
20KSM, de la société Sairem, délivre une puissance de sortie variable de 0 a 2 kW par
pas de 10 W.

L'alimentation 220/240 V 50/60 Hz, séparée de la téte micro-ondes, est constituée :

- d'une alimentation a découpage haute tension (HT)

- d'un ensemble de commande et de contrGle pour l'ajustement de la haute tension en
fonction de la puissance de sortie, de l'alimentation du filament, du controle des
parametres de sécurité, de I'affichage des paramétres, des liaisons télécommandes.

La téte micro-ondes comprend :

- le magnétron et la transition magnétron/guide d'ondes (bride de sortie WR340)

- le transformateur filament

- le circuit de refroidissement

- l'isolateur.
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1l.LA.1.b. Antenne et bride de gquide d'onde

La transformation en une onde électromagnétique du courant électrique généré dans le
magnétron est assurée par un élément rayonnant appelé antenne. L'antenne est plongée
dans une bride de sortie (transition entre le magnétron et le guide d'onde), dont les
dimensions sont données par le constructeur : la bride de sortie WR340 choisie a pour
section 86,36 mm x 43,18 mm. L'orientation de I'antenne dans cette bride (verticale ou
horizontale) détermine le type d'onde transmise au guide d'onde (onde TE ou onde TM).
Au final, une onde électromagnétique d'une puissance ajustable au niveau du générateur

est ainsi disponible dans le guide d’onde a la sortie de cette transition.

/l.A.1.c. Circulateur + Charge adaptée = Isolateur

Pour éviter qu'une puissance électromagnétique excessive ne revienne vers le
magnétron, ce qui pourrait I'endommager sérieusement, un circulateur ou un isolateur
est placé entre le magnétron et la cavité. Cet élément fonctionne de maniére analogue a
une diode dans un circuit électronique et évite ainsi un retour de puissance réfléchie vers
la source électromagnétique.

La Figure 16 représente un circulateur et un isolateur. Un champ magnétique créé par un
aimant permanent polarise le centre du circulateur grace a des ferrites non absorbantes
ce qui permet de dévier convenablement les ondes vers les différentes voies. Le
circulateur, tout comme l'isolateur, est équipé de trois voies repérées 1, 2 et 3 : la voie 1
est connectée au magnétron et la voie 2 est connectée a I'applicateur. Si on alimente la
voie 1 a partir du magnétron, I'énergie est entierement transmise a la voie 2 reliée a
I'applicateur. La partie de cette énergie, non absorbée dans |'applicateur et dite réfléchie,
revient vers le circulateur par la voie 2. Le systeme agissant comme un giratoire dévie la
puissance réfléchie provenant de la voie 2 vers la voie 3. Le générateur est ainsi protégé
de tout retour susceptible de détruire le magnétron ou de perturber son fonctionnement.
Dans un isolateur, la voie 3 est reliée a une charge adaptée (eau) qui absorbe
intégralement I'énergie électromagnétique. Si la voie 3 n'est pas connectée a une charge
adaptée, alors c’est un simple circulateur. En général, au-dela d'une puissance réfléchie

de 600 W, l'utilisation d'un isolateur est incontournable.
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Figure 16 : Représentation d'un circulateur (a gauche) et d'un isolateur (a
droite)

Un porte cristal détecteur placé dans l'isolateur permet de mesurer la puissance réfléchie,
c'est-a-dire la puissance non absorbée dans l'applicateur et revenant vers le magnétron.
La puissance réfléchie est égale a la puissance incidente lorsqu'il n'y a pas de perte dans

la cavité.

11LA.2. LA CAVITE MONOMODE RESONANTE

Une cavité monomode résonante est un applicateur constitué de différents éléments avec
des dimensions caractéristiques qui impose une certaine configuration spatiale des
champs électrique et magnétique :

- le guide d'onde pour transporter l'onde émise par le magnétron jusqu'a la cavité
centrale ;

- la cavité centrale ou le matériau est placé pour y étre chauffé ;

- le piston court-circuit pour réfléchir I'onde incidente vers la cavité centrale et permettre

la superposition des ondes incidente et réfléchie ce qui conduit a la formation d'une onde

stationnaire, dont les maxima sont distants de 1, /4. ;

- un iris de couplage pour réfléchir vers la cavité centrale tout ou partie de I'onde
réfléchie par le piston et pour permettre la résonance par superpositions multiples des

ondes réfléchies sur le piston et sur l'iris, lorsque la distance iris-piston est telle que
Ay . . . iy
L~ p.—. Dans ce cas, l'amplitude du champ électromagnétique dans la cavité est

supérieure a celle émise par la source électromagnétique, c'est-a-dire le magnétron.

Ainsi, les configurations du champ électromagnétique et les modes de résonance
résultants dépendent des dimensions du guide d'onde et de la cavité ainsi que des
positions relatives du piston et de l'iris. La connaissance des zones d'intensité maximale
du champ électrique et magnétique permet de positionner le matériau a chauffer dans un

environnement électromagnétique connu. L'intérét majeur de cette cavité monomode est
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de permettre I'étude et la mise en évidence d'éventuels effets spécifiques du champ

électrique ou magnétique sur le frittage par chauffage micro-ondes.

11.A.2.a. Guide d'onde et iris de couplage

A la fréquence f de 2,45 GHZ, le guide d'onde standard pour le mode de propagation

TE;o est le guide WR 340 qui a pour section interne a x b avec a = 86,36 mm et b =

43,18 mm. A ces dimensions correspond une longueur d'onde de coupure (cf. I.B.2.e.):

(4 ), =2a=172,72 mm Equation 105

Sachant qu'a cette fréquence, la longueur d'onde d'excitation est :

A= 2rc = % =122,36 mm Equation 106

[0

On en déduit la longueur d'onde guidée par la relation fondamentale de la propagation
guidée (cf. 1.B.2. - Equation 41) :

2 2
LS 173,37 mm Equation 107

Ad =4

L'antenne et le guide d'onde associé permettent la propagation d'une onde transverse
électriqgue a polarisation verticale. Les parois métalliques intérieures sont en laiton pour
limiter les pertes ohmiques et ainsi assurer une transmission quasiment sans perte de
I'onde par réflexion sur les parois.

Ce guide d'onde (Figure 17) est d'une longueur totale de 215 mm. Chacune de ses parois
paralléles au plan (xOz) est fendue longitudinalement. Ceci permet le glissement manuel
selon (0Oz) et sur une longueur de 79 mm d'un clinquant en cuivre fendu verticalement

faisant office d'iris de couplage (cf. I.C.3.).
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Figure 17 : Coupe longitudinale du guide d'onde avec l'iris - plan (yOz)
Zone de positionnement de l'iris

11.A.2.b. Cavité centrale

La cavité centrale est placée dans le prolongement du guide d'onde dont elle reprend la
section (86,36 mm x 43,18 mm), sa longueur étant de 160 mm. L'intérieur de cet
élément est également en laiton pour limiter les pertes ohmiques. Cette cavité centrale
dispose de deux ouvertures circulaires centrées de 56 mm de diamétre sur chacune de
ses faces paralleles au plan (xOz). Ces ouvertures permettent l'introduction des
matériaux a chauffer. Pour éviter les fuites d'ondes électromagnétiques a I'extérieur de la
cavité par rayonnement, ces ouvertures sont prolongées par des cheminées en laiton,
hautes de 91 mm a l'origine. Enfin, les parois latérales paralléles au plan (yOz) disposent
chacune d'une petite ouverture (circulaire ou fente) permettant la mesure de la
température du matériau par visée pyrométrique ou tout simplement |'observation

visuelle de I'échantillon.

1l.A.2.c. Piston court-circuit mobile

Le piston court-circuit (Figure 18) conserve la section du guide d'onde et de la cavité
centrale ; il est placé dans le prolongement de cette derniere et ferme la cavité par une
paroi conductrice réfléchissant I'onde incidente. La position de sa paroi est ajustable
manuellement sur une distance de 130 mm pour translater I'onde stationnaire et par

conséquent déplacer les positions des maxima des champs électrique et magnétique.
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Figure 18 : Coupe longitudinale du piston court-circuit - plan (yOz)
Zone de positionnement de la paroi du piston

Bien que cela ne soit pas le cas dans les expériences présentées par la suite, il est
intéressant de signaler que ce piston court-circuit a déplacement manuel peut étre
remplacé par un piston motorisé. Commandé par un sous-programme fonctionnant avec
LabVIEW via un ordinateur muni d'une carte d'acquisition de type NI-6224, le moteur pas
a pas permet le déplacement du piston court-circuit sur une course de 100 mm. De plus,
la position du piston est mesurée via un potentiométre. Enfin, un détecteur de puissance
micro-ondes est placé au niveau de la surface réfléchissant I'onde. Cette mesure de la
puissance électromagnétique peut étre utilisée pour rechercher la position du piston
court-circuit pour laquelle un maximum de puissance est accumulé dans la cavité. Ce
dispositif a été utilisé pour mettre au point une procédure de pilotage automatisé des

essais de frittage (cf. I1.C).

11.A.2.d. Modes de résonance possibles

En résumé, la cavité résonante monomode, représentée sur la Figure 19, est un dispositif
mis en ceuvre pour imposer une configuration spatiale particuliere du champ
électromagnétique (onde stationnaire) et pour accumuler de I'énergie disponible pour le
chauffage de I'échantillon (phénomeéne de résonance). Les amplitudes de déplacement de

I'iris et du piston ainsi que leurs positions par rapport au centre de la cavité permettent

de faire varier la longueur de la cavité entre L, = 294 mm et L , = 475 mm (piston

motorisé) ou 505 mm (piston manuel).
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GUIDE D'ONDE CAVITE PISTON COURT-CIRCUIT
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Figure 19 : Coupe longitudinale de la cavité résonante monomode
Positions de l'iris et du piston par rapport au centre de la cavité

Connaissant la valeur de /19 /2 (86,36 mm), on en déduit les valeurs que peut prendre

I'indice p du mode de propagation guidée TE;gy.

indice p 3 4 5 6
L (mm) 259,08 345,44 431,80 518,16
X v v X
/19 )
Seuls les modes TEjos et TEjos, tels que L, < p.73 L., sont autorisés dans cette

cavité. En fonction de cet indice, si on place l'iris et le piston a égale distance du centre
de la cavité (Figure 20) alors, théoriquement :

- lorsque p est pair (mode TEj4), le champ magnétique est maximum au centre de la
cavité.

- lorsque p est impair (mode TE;gs), le champ électrique est maximum au centre de la

cavité.
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GUIDE D'ONDE CAVITE PISTON COURT-CIRCUIT
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Figure 20 : Représentation du champ électrique de I'onde stationnaire
pour les modes TE;¢s (champ magnétique max. au centre)
et TE1os (champ électrique max. au centre)

Cette description idéale du champ électromagnétique dans la cavité ne correspond pas
exactement a la réalité, comme nous le verrons plus en détail dans la partie II.D de ce
chapitre. En effet, la distribution du champ électromagnétique dans la cavité est modifiée
par de multiples parameétres. Parmi ceux-ci, le plus important est la permittivité
diélectrique complexe des matériaux introduits dans la cavité (tube en quartz,
échantillon, suscepteur, supports), non seulement en raison des pertes diélectriques qui
dépendent de la partie imaginaire de leur permittivité (&"), mais aussi a cause de la
partie réelle (&') équivalente pour le champ électrique a une résistance. Enfin, le champ
électromagnétique est aussi perturbé par les pertes par rayonnement des cheminées et
des différentes liaisons iris/guide d'onde/cavité/piston mais aussi par les pertes par
conduction dans les parois non parfaites de la cavité. Et la premiére conséquence de ces
différentes sources de perturbation du champ électromagnétique est une modification
sensible de la longueur de la cavité L a la résonance : les positions de l'iris et du piston

doivent alors étre ajustées de quelques millimétres a quelques centimetres.
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11.B. DEVELOPPEMENTS TECHNIQUES DE LA CAVITE

Four micre-ondes
SAIREM (France)
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Figure 21 : Vue schématique de notre four de frittage par micro-ondes

La Figure 21 est une vue d'ensemble du four de frittage par micro-ondes développé au

laboratoire SIMaP. Le développement a porté sur |'enceinte dans laguelle sont placés les

matériaux a fritter (échantillon) et sur la mesure de la température a I'aide d'une caméra

thermique infrarouge (constructeur : FLIR Systems™, modéle : ThermoVision™ A40M).

11.B.1. DETERMINATION DE LA TEMPERATURE DES MATERIAUX

/1.B.1.a. Mesures de la température dans une cavité micro-ondes ?

La mesure de température d'un échantillon dans une cavité micro-ondes est un probléeme
majeur et complexe qui a été étudié et traité avec différents techniques [IKU95] [BYK
01] [PERO1] [VAU 07]. Le principe méme de ce chauffage peut conduire a de fortes
hétérogénéités de la température dans la cavité car chaque matériau a une réponse
spécifique au champ électromagnétique : la température du matériau est donc différente
de la température de I'atmosphére et des parois de la cavité micro-ondes contrairement
au chauffage conventionnel dans un four résistif ou I'ensemble est en général assez
homogéne en température. Ainsi, dans un four micro-ondes, le thermocouple devrait étre
placé en contact avec la surface du matériau ou inséré dans I'échantillon. Cependant,
I'introduction d'un thermocouple dans la cavité engendre des perturbations du champ
électromagnétique, et vice versa, le champ électromagnétique est susceptible de
perturber la mesure du thermocouple par I'accumulation de charges a la pointe du

thermocouple qui peut générer des arcs électriques. Un blindage du thermocouple avec
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une gaine céramique ou un écran métallique peut remédier au probléme d'arc électrique.
Toutefois, il peut aussi augmenter le temps de réponse du thermocouple ce qui rend
problématique la mesure de la température, particulierement dans le cas d'un chauffage
rapide.

Par opposition a ces mesures de température par contact, il existe des techniques de
mesure sans contact avec le matériau reposant sur le principe de la thermographie. En
effet, la température d'un matériau peut étre calculée a partir du rayonnement qu'il
émet, grace a des instruments comme des thermometres optiques/IR, des pyrometres
ou des caméras IR. Ces techniques permettent de mesurer la température de surface des
matériaux sans contact donc sans introduire d'instrument dans la cavité. Ainsi le champ
électromagnétique n'est pas étre perturbé par l'instrument de mesure et vice versa. En
revanche, un inconvénient est que la température du matériau est une température
relative calculée a partir du rayonnement regu par le détecteur. Une estimation correcte
de cette température de surface nécessite alors de connaitre quelques données
thermiques sur le matériau et son environnement.

Dans notre étude, le choix d'une caméra thermographique IR s'est imposé face au
pyrometre pour de nombreuses raisons. Une caméra permet de suivre simultanément et
en continu les variations de température de plusieurs matériaux, de détecter des
gradients thermiques a la surface des matériaux, et d'observer la fissuration des
échantillons ou la formation d'arcs électriques ou de plasmas. Tous ces indices et preuves
rapportés par la caméra IR sont des témoignages pouvant nous aider a la compréhension

des phénoménes se déroulant au cours du frittage micro-ondes.

/1.B.1.b. Introduction a la thermographie
[GAU 99]

La thermographie utilise la bande spectrale infrarouge, 0,75 pm - 100 pm, comprise
entre la bande de la lumiére visible et le domaine des hyperfréquences. La bande
infrarouge est divisée en quatre bandes, délimitées de facon arbitraire : le proche
infrarouge (0,75 - 3 pm), l'infrarouge central (3 - 6 um), l'infrarouge lointain (6 - 15

pMm) et I'infrarouge extréme (15 - 100 um).

(i) Le rayonnement d'un corps noir

Un corps noir désigne un objet qui absorbe le rayonnement qu'il recoit, quels que soient
sa longueur d'onde et son angle d'incidence. Les caractéristiques du rayonnement d'un
trou dans une cavité isotherme constituée d'un matériau absorbant opaque représentent

assez bien les propriétés d'un corps noir. Si on chauffe cette cavité en conditions
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isothermes, elle génére un rayonnement de corps noir, dont les caractéristiques sont
déterminées uniquement par sa température. Ce type de cavité rayonnante est
couramment utilisé comme source de rayonnement de référence dans les laboratoires
d'étalonnage des instruments de thermographie.

Si la température d'un corps noir dépasse 525 °C, la source de rayonnement commence
a étre visible, si bien qu'elle n'apparait plus noire a I'eeil. Il s'agit de la couleur rouge
correspondant a la chaleur initiale du radiateur (équipement infrarouge rayonnant), qui
devient ensuite orange puis jaune au fur et @ mesure que la température augmente.

Le rayonnement émis par un corps noirs est décrit par trois expressions : la loi de Planck,

la loi de Wien et la loi de Stefan-Boltzmann.

(ii) La loi de Planck

Max Planck a décrit la distribution spectrale du rayonnement d'un corps noir a l'aide de la

formule suivante

2.7.hc?

_ -6 - .
» = @ _) 107 [w/m2/um] Equation 108

W, : exitance énergétique spectrale du corps noir a la longueur d'onde 4

h : constante de Planck (6,6.103* J.s)
C : vitesse de la lumiére (3.10% m/s)
A : longueur d'onde (m)

kg : constante de Boltzmann (1,4.102% J/K)

T : température absolue d'un corps noir (K)
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Figure 22 : Variation de I'exitance énergétique spectrale en fonction de la
longueur d'onde pour différentes températures (500 K-1000 K)

La représentation graphique (Figure 22) de l'exitance énergétique spectrale en fonction
de la longueur d'onde pour différentes températures génére une famille de courbes. Pour

chaque courbe de Planck, I'exitance spectrale tend vers zéro pour des longueurs d'onde

courtes, puis elle atteint rapidement un maximum a une longueur d'onde A, . Aprés

avoir dépassé cette valeur, I'exitance diminue et tend vers zéro.

(iii) La loi de déplacement de Wien

En différenciant la formule de Planck par rapport a A et en cherchant le maximum, on
obtient la formule de Wien :

Anax = g [um] Equation 109

avec T en K
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La Figure 23 représente comme la Figure 22 les courbes de Planck, mais entre 300 K et
5777 K (température du soleil), ainsi qu'une courbe reliant les maxima d'exitance
énergétique spectrale de chaque isotherme. On observe un déplacement vers les
longueurs d'onde plus courtes du maximum d'exitance énergétique spectrale lorsque la
température du corps rayonnant augmente. Cette loi de déplacement de Wien traduit de
maniére mathématique |'observation courante selon laquelle la couleur visible d'un corps

rayonnant passe du rouge, a l'orange ou au jaune au fur et a mesure que sa température

augmente. La longueur d'onde de la couleur est identique a celle calculée pour A,

Par exemple, a la température ambiante (300 K), le pic de I'exitance énergétique est de
9,7 um, dans l'infrarouge lointain, alors que pour le soleil (5777 K), le pic est d'environ

0,5 um, d'ou sa couleur jaune.

(iv) La loi de Stefan-Boltzmann

En intégrant la formule de Planck de A =0 a A =00, on obtient I'exitance énergétique

totale (W,) d'un corps noir, représentée par l'aire sous la courbe de Planck a la

température T :
W, =oT* [W/m2] Equation 110

o : constante de Stefan-Boltzmann (5,67.10°% W/m?/K*)
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Cette formule indique que le pouvoir émissif total d'un corps noir est proportionnel a sa

température absolue a la puissance quatre.

(v) Cas des émetteurs non noirs (objets réels)

Dans la plupart des cas, les objets réels ne sont pas compatibles avec les lois énoncées
précédemment dans une région de longueur d'onde étendue. Cependant, ils peuvent s'en
approcher dans certains intervalles spectraux réduits.

Trois processus peuvent étre la cause d'une différence de comportement entre un objet
réel et un corps noir. Dans un objet réel, une fraction du rayonnement a peut étre
absorbée, une fraction p peut étre réfléchie et une fraction 7 peut étre transmise. Ces
trois facteurs dépendent de la longueur d'onde et sont définis comme suit :

- le facteur spectral d'absorption o, : le rapport entre la puissance énergétique spectrale
absorbée par un objet et celle incidente.

- le facteur spectral de réflexion p, : le rapport entre la puissance énergétique spectrale
réfléchie par un objet et celle incidente.

- le facteur spectral de transmission 7, : le rapport entre la puissance énergétique
spectrale transmise par un objet et celle incidente.

La somme de ces trois facteurs est toujours égale a 1, quelle que soit la longueur d'onde.

a,+p,+7, =1 Equation 111

Un autre facteur, appelée émissivité ¢, est requis pour décrire la fraction de |'exitance
énergétique d'un corps noir produit par un objet a une température spécifique. Ainsi, on
définit :

- le facteur spectral d'émissivité ¢, : le rapport entre la puissance énergétique d'un objet
et de celle d'un corps noir, a la méme température et pour la méme longueur d'onde.

W

_ A0

g, = Equation 112
’ Wﬂb

Généralement il existe trois types de source de rayonnement :

- le corps noir, pour lequel ¢, =¢ =1 ;
- le corps gris, pour lequel ¢, = & = constante, inférieure a 1 ;

- le radiateur sélectif, pour lequel & varie avec la longueur d'onde.
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Selon la loi de Kirchhoff, pour n'importe quel matériau, les facteurs d'émissivité et
d'absorption spectrales d'un corps sont égaux aux températures et longueurs d'onde

définies donc :

g, =a, Equation 113

Ainsi, d'aprés les équations 7 et 9, pour un matériau opaque (7, =0), ona:

g, +p, =1 Equation 114

Pour un matériau parfaitement réfléchissant (miroir parfait), ce qui est le cas des

matériaux parfaitement polis, on en déduit :

p,=lee¢, =0 Equation 115

Par ailleurs, pour un corps gris, la formule de Stefan-Boltzmann (Equation 110) devient :

W, =¢oT* Equation 116

La puissance émissive totale d'un corps gris est réduite proportionnellement de la valeur

& par rapport a celle d'un corps noir a la méme température.

/1.B.1.c. Techniques de mesure thermographique

(i) Principe

Une caméra IR mesure et visualise le rayonnement infrarouge d'un objet. A partir de ce
rayonnement, qui est fonction de la température de surface de I'objet, elle peut calculer
la température correspondante. Cependant, le rayonnement mesuré par la caméra
dépend aussi de I'émissivité de I'objet. De plus, le rayonnement provenant du milieu
environnant est également réfléchi sur I'objet. Enfin, le rayonnement émanant de |'objet
et le rayonnement réfléchi sont également influencés par I'absorption de I'atmosphére
sur le chemin de mesure entre I'objet et la caméra.

La situation de la mesure, illustrée sur la Figure 24, constitue une description assez fidele
des conditions réelles. Cette description exclue volontairement toute interférence telle
que la lumiére du soleil pénétrant dans l'atmosphére ou les rayonnements parasites
provenant de sources de rayonnement intenses extérieures au champ de vision. En effet,
bien que généralement suffisamment faibles pour étre ignorées, ces interférences
seraient difficiles a quantifier. De toute maniere, dans notre cas la configuration de la

mesure est telle que ces sources d'interférence sont supprimées : la caméra est en
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contact avec une piéce maintenant la fenétre en ZnSe ce qui exclut de son champ de

vision toute source extérieure a celles provenant de la cavité.

atmosphére

€ Wop; 2 e T Wop;
; & ——————
Tobi 1 (1-6) Wieq _ (1-8) T Wy
2 \ ”'T) Watm
S Emm
T Tam
Wreﬂ
Treﬂ
Erefl =1

milieu environnant

Figure 24 : Représentation schématique d'une situation de mesure
thermographique générale ou la température d'un objet est mesurée par la
caméra en tenant compte du milieu environnant et de I'atmosphére
[FLI 04]

A partir de la description de cette situation de mesure, on peut en déduire la formule de
mesure utilisée par la caméra pour calculer la température de |'objet.

Tout d'abord, si I'on considére que la puissance du rayonnement percu W provenant

d'un corps noir a la température T génére un signal de sortie de caméra U

source source

proportionnel a la puissance d'entrée, alors on peut écrire :

Usource = K'\N(Tsource) = KWsource Equation 117

avec K, constante de proportionnalité de la caméra.

Si la source est un corps gris d'émissivité ¢, alors la puissance du rayonnement percu

est de la forme ¢W,_, ., d'ou la formule du signal de sortie de la caméra :

U source K'g'\Nsource Equation 118

A partir de ces quelques considérations, on peut en déduire :

- I'émission provenant de I'objet :
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e .7t W Equation 119

obj

g, le facteur d'émissivité de I'objet

7, le facteur de transmission de I'atmosphére

W,,; , la puissance de rayonnement de I'objet a la température T
- I'émission réfléchie provenant de sources ambiantes :
1 -¢)rc W Equation 120

(1—¢€), le facteur de réflexion de I'objet
7, le facteur de transmission de I'atmosphére

W, , la puissance de rayonnement des sources ambiantes a la température T

refl 7
Par simplification, la température T, est supposée identique pour toutes les surfaces qui

émettent un rayonnement dans une demi-sphére a partir d'un point de la surface de

I'objet. Par ailleurs, I'émissivité du milieu environnant (&, ) est égale a 1.

- I'émission provenant de 'atmosphére :

1-17)W ,, Equation 121

(1—17), I'émissivité de I'atmosphére

W la puissance de rayonnement de |'atmosphére a la température T

atm 7/

La puissance totale rayonnée est alors la somme de chacune des émissions décrites :

Wtot = S.TWObj + (1— 8)'T'Wrefl + (1— T)Watm Equation 122

Ceci revient en termes de signal de sortie a I'expression suivante :

Utot =¢7U obj + (1— 8).T.U refl T (1— Z')U atm Equation 123
d'ou

1 1- 1- )
Uy =— U SNy el ==y atm Equation 124

obj
ET & ET
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U tension de sortie de la caméra calculée pour un corps noir a la température Tobj

obj 7

U tension de sortie de la caméra mesurée

tot 7

U et U respectivement, tension de sortie de la caméra pour un corps noir d'une

refl atm 7

température T, et T, d'apres |'étalonnage.

Finalement, pour mesurer la température avec le plus de précision possible, il est
nécessaire de compenser les effets des différentes sources de rayonnement. Le logiciel
d'acquisition et d'analyse des images provenant de la caméra (ThermaCAM™ Researcher
Pro 2.8 SR-2) effectue automatiquement ces corrections a partir des valeurs de différents
parametres. Ces données sont déterminées par lI'utilisateur (mesure, estimation ou
données provenant de tables) et peuvent étre renseignées dans le logiciel soit avant, soit
apres, soit en cours d'acquisition d'images et de mesures. Ces parameétres, relatifs a
I'objet, a l'atmospheéere, a l'environnement de l'objet et, le cas échéant, a I|'optique
externe sont les suivants :

- I'émissivité de I'objet (&)

- I'numidité relative de I'atmosphére (H%)

- la température de I'atmosphére (T, )

- la distance entre I'objet et la caméra (dyy, o)

- la température ambiante réfléchie (T, )

- la température (T, ) et la transmission (T %) d'optique externe

pt

(ii) Emissivité

Parmi tous ces parameétres, I'émissivité est le plus important et doit étre estimée avec le
plus de précision. L'obtention de I'émissivité d'un objet peut se faire a l'aide d'un
thermocouple ou a partir des émissivités de référence. Dans le premier cas, on modifie
I'émissivité de l'objet de référence pour que la température mesurée par la caméra
corresponde a la mesure du thermocouple sur la méme zone de référence de I'objet.
Dans le second cas, on place sur 'objet une bande ou de la peinture dont I'émissivité est
connue. On mesure ensuite la température de la bande ou de la peinture a l'aide de la
caméra, en attribuant la valeur appropriée d'émissivité. On modifie ensuite I'émissivité,
jusqu'a ce que la zone dont I'émissivité est inconnue, adjacente a la bande ou a la
peinture, ait la méme température. Pour ces deux méthodes de détermination
d'émissivité, la température de I'objet de référence ne doit pas étre trop proche de la
température ambiante.
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Généralement, I'émissivité des matériaux est comprise entre 0,1 et 0,95. Une surface
trés polie a une émissivité inférieure a 0,1, alors qu'une surface oxydée ou peinte a une
émissivité beaucoup plus élevée. Les métaux oxydés représentent un cas extréme
d'opacité quasi parfaite et de réflexivité spectrale élevée qui varie peu avec la longueur
d'onde. Par conséquent, I'émissivité des métaux est faible, et elle augmente avec la
température. L'émissivité des objets non métalliques est plus élevée et diminue avec la

température.

(iii) Parameétres d'environnement entre I'objet et la caméra

La température réfléchie d'environnement permet de compenser le rayonnement réfléchi
par l'objet et le rayonnement émis par |'atmosphére entre la caméra et |'objet. Ce
parametre devient important uniqguement lorsque I'émissivité est faible, la distance est
trés grande et la température de l'objet est relativement proche de la température
réfléchie d'environnement. Dans ce cas, il doit alors étre défini avec précision

La distance entre I'objet et I'objectif permet de compenser I'absorption du rayonnement
entre |'objet et la caméra, ainsi que la diminution du facteur de transmission lorsque la
distance augmente.

La caméra peut également compenser la Iégére variation du facteur de transmission de
I'atmosphére qui dépend de I'humidité relative. Pour les courtes distances et une

humidité normale, la valeur par défaut de I'hnumidité relative (50 %) peut étre conservée.

(iv) Parameétres de I'optique externe

La présence d'une optique externe (fenétre ZnSe dans notre cas) placée devant I'objectif
de la caméra doit étre prise en compte en indiquant sa température et sa transmission

dans le logiciel ThermaCAM™ Researcher.

/1.B.1.d. Caractéristiques techniques principales

La caméra FLIR Systems™ ThermoVision™ A40M utilisée dispose de quatre plages de
mesure de températures (Figure 25) :

n°1 : -10°C = +55°C n°2 : -40°C = +120°C

n°3: 0°C = +500°C n°4 : +350°C <& +1500°C
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Figure 25 : Représentation des intervalles de mesure de température
en fonction de la gamme choisie

Pour mesurer la température des matériaux en continu entre la température ambiante et
la température de frittage, deux détecteurs successifs et internes a la caméra sont
utilisés : I'un, sur la gamme "0°C - +500°C", pour des températures allant de I'ambiante
a environ 400°C et l'autre, sur la gamme "+350°C - +1500°C", pour des températures
supérieures. La réponse de chaque détecteur est linéaire sur la gamme considérée. La

précision est de =+ 2°C ou * 2% du relevé.

11.B.2. ENVIRONNEMENT DE L'ECHANTILLON

11.B.2.a. Atmosphere de frittage

Notre cavité résonante monomode est représentée en coupe sur la Figure 26. Les
ouvertures circulaires en-dessous et au-dessus ont été utilisées pour faire passer un tube
en quartz de part et d'autre de la cavité. Ce tube de diameétres interne/externe 40/44
mm est en quartz car c'est un matériau dit transparent aux micro-ondes donc il ne
perturbera pas le champ électromagnétique. Il est centré dans la cavité et maintenu a
chacune de ses extrémités par une bride refroidie en acier inoxydable (conception Alain
Domeyne, SIMaP/PMD). Il constitue une enceinte a l'intérieur de laquelle I'échantillon

peut étre placé sous différentes atmosphéres contrélées (oxydantes, neutres,
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réductrices, vide primaire). Ce tube permet par ailleurs de protéger l'intérieur de la cavité
d'éventuellement dégagements gazeux, de projections ou de formations d'arcs

électrigues entre I'échantillon et les parois conductrices de la cavité.

fenétre Znse

10 mm
zortic de gaz
-
bride ra'ﬁ'nidia‘<
en inox
tubs quartz
\
chemince
en laiton
1 — 1
| suzbE onvE | | PISTON COURT-CIRCUIT

suscepteur en S5if ——s &chantillon
_______________________________________________________ support de I'échantillon :
/ tige et platine en quartz
support du suscepteur :

tube en alumine
I O 2 I

Figure 26 : Coupe longitudinale (selon Oz) de la cavité micro-ondes
dans une configuration de chauffage avec suscepteur

/11.B.2.b. Positionnement de l'échantillon et du suscepteur

Le matériau a chauffer placé sur son support est introduit a l'intérieur de ce tube en
quartz par le dessous de la cavité. Ce support (conception Gilles Boutet, SIMaP/GPM?2)
est un systéme composé de raccords étanches prenant appui sur la bride inférieure
maintenant le tube en quartz en l'obturant et d'un ensemble de tiges et de tubes
permettant le déplacement indépendant d'un support de I'échantillon et d'un support du
suscepteur cylindrique. Deux configurations et trois modes de chauffage sont alors
possibles :

- sans suscepteur : chauffage micro-ondes direct ;

- avec suscepteur : chauffage micro-ondes indirect ou chauffage micro-ondes hybride.
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Lors de la conception de ce systéme a déplacement indépendant de I'échantillon et du
suscepteur, l'idée était de pouvoir préchauffer des matériaux couplant faiblement a
température ambiante jusqu'a leur température critique grace au suscepteur (chauffage
indirect) et de retirer le suscepteur pour réaliser ensuite du chauffage direct par micro-
ondes. En réalité, le retrait du suscepteur entraine un refroidissement rapide de
I'échantillon. On suppose que la modification de ce que I'on pourrait appeler la "charge"
de la cavité (supports, suscepteur, échantillons, isolant) induite par le déplacement du
suscepteur modifie la configuration spatiale du champ électromagnétique. Par
conséquent, l'intensité du champ électromagnétique dans I'environnement de
I'échantillon n'est plus suffisante pour au moins maintenir sa température. Idéalement, la
puissance incidente et les positions de l'iris et du piston devraient étre réajustées quasi
instantanément. Cette possibilité de retirer le suscepteur n'a donc pas été utilisée jusqu'a

présent.

/1.B.2.c. Une seule cavité, plusieurs modes de chauffage

(i) chauffage micro-ondes sans suscepteur, dit direct

Pour les matériaux a fortes pertes, le couplage avec le champ électromagnétique permet
un chauffage direct et rapide. L'échantillon est alors entouré d'un isolant pour limiter les
pertes thermiques par rayonnement et ainsi limiter les gradients thermiques entre le
cceur et la surface du matériau (Figure 27). Ce mode de chauffage sera appelé par la

suite chauffage micro-ondes direct.

echantillon matériau isolant

platine en quartz s tube en quartz

tige en quartz .

Figure 27 : Environnement de I'échantillon pour le chauffage par micro-ondes
sans suscepteur (direct)
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Les matériaux isolants utilisés sont des fibres céramiques (silice-alumine), se présentant
sous forme de feutres (~ 1 mm d'épaisseur) ou de plaques (~ 5-8 mm d'épaisseur). Ces
fibres réfractaires sont employées couramment dans des fours conventionnels pour les
trés hautes températures (> 1000°C). Ces matériaux, simples a manipuler et a mettre
en forme, peuvent s'adapter a de multiples configurations et étre remplacés facilement ;
ils conviennent bien pour réaliser des petites séries d'essais, comme au cours de notre
étude.

Sinon, en fonction des températures de chauffage visées, du volume de la cavité et des
pieces a fritter, il est recommandé de concevoir des systémes d'isolation plus
sophistiqués et pérennes. Selon la nature et 'arrangement des matériaux isolants, des
systémes constitués de plusieurs couches d'isolants fibreux et granulaires peuvent étre

efficaces jusqu'a des températures de 2100°C [XU 03].

(ii) chauffage micro-ondes avec suscepteur : indirect ou hybride ?

Pour les matériaux transparents, opaques ou a faibles pertes, un suscepteur doit étre
introduit dans la cavité. Un suscepteur est constitué d'un matériau a fortes pertes donc
chauffant aisément sous champ micro-ondes. Le suscepteur convertit |'énergie
électromagnétique en chaleur qu'il va transmettre essentiellement par rayonnement a
I'échantillon : c'est le chauffage micro-ondes indirect.

Dans notre cas, on utilise un suscepteur cylindrique en carbure de silicium qui est placé
autour de I'échantillon (Figure 28). Ses dimensions sont les suivantes : diametres
intérieur/ extérieur = 20/30 mm, hauteur = 15 mm. Ce suscepteur cylindrique a été
usiné dans un bloc de carbure de silicium de structure hexagonal, variété allotropique 6H.
Ce matériau a prouvé expérimentalement qu'il couplait bien avec les micro-ondes

(champ électrique) et qu'il remplissait correctement son rdle de suscepteur.

Pour les matériaux a faibles pertes, le suscepteur peut servir a préchauffer les
échantillons jusqgu'a certaines températures, dites températures critiques [SUT 89]. A
partir de cette température critique, le facteur des pertes diélectriques augmente et
I'échantillon commence a coupler plus fortement avec les micro-ondes. Dans ce cas,
lorsque I'échantillon couple directement avec les micro-ondes et bénéficie d'un apport de

chaleur par rayonnement du suscepteur, on parle de chauffage hybride.
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matériau isolant

échantillon .
suscepteur en SiC

platine en quartz

tige en quartz > —— tUbE en alumine

fr

Figure 28 : Environnement de I'échantillon pour le chauffage par micro-ondes
avec suscepteur (indirect ou hybride)

tube en quartz

Ces deux derniers modes de chauffage ne sont pas dépourvus d'intérét. Devant les
difficultés de réalisation et de maitrise du chauffage direct par micro-ondes, ce sont les
modes de chauffage les plus fréguemment employés. L'intérét du chauffage par micro-
ondes réside alors essentiellement dans sa rapidité liée a la faible inertie du systeme. En
effet, contrairement a un four résistif/électrique conventionnel, une puissance tres élevée
peut étre disponible quasi-instantanément dans la cavité pour chauffer trés rapidement le
suscepteur, qui fait office de source de chaleur pour [|'échantillon. De plus, le
refroidissement peut étre beaucoup plus rapide du fait de l'inertie moindre de la cavité

micro-ondes.

/11.B.2.d. Emplacement de la caméra IR

La température des objets placés dans la cavité est mesurée par une caméra thermique
infrarouge FLIR Systems™ ThermoVision™ A40M. Les spécifications techniques de cette
caméra sont reportées en annexe. La caméra est placée au-dessus de la cavité et fournit
en continu une image thermique de la surface supérieure des objets.

La piece en acier inoxydable reposant sur la bride supérieure intégre une sortie de gaz
latérale et une fenétre en séléniure de zinc (ZnSe) ayant plusieurs fonctions :

- assurer |'étanchéité de I'enceinte formée par le tube en quartz en obturant I'ouverture
supérieure de la cavité ;

- protéger |'objectif de la caméra des projections, des plasmas et des arcs électriques ;

- filtrer le rayonnement émis par les matériaux chauffés dans la cavité afin de mesurer
leur température avec la caméra thermique: sa transmission est maximale (70%) dans la

gamme de longueur d'onde 7 yum < A < 13 ym.
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Pour obtenir une résolution spatiale maximale avec la caméra thermique, la hauteur de la
cheminée supérieure a été réduite et la bride supérieure a été vissée directement sur
celle-ci. En plus de respecter la distance minimale de mise au point de la caméra, la
contrainte était que la hauteur de I'ensemble {cheminée-bride} soit suffisante pour éviter
les fuites électromagnétiques hors de la cavité. Finalement, la distance entre le centre de
la cavité et la caméra thermique est de 14 cm ce qui conduit a une résolution spatiale

d'environ 190 pm/pix.

11.C. INSTRUMENTATION

L'objectif de ce travail d'instrumentation a été de réaliser :

(i) l'acquisition, le traitement et I'enregistrement des informations disponibles
puissances électromagnétiques, position du piston, températures de I'échantillon et du
suscepteur pour conserver le "film" de I'expérience ;

(i) la commande de la puissance incidente et du moteur permettant le déplacement du
piston court-circuit pour maitriser la puissance électromagnétique transmise a au(x)
matériau(x).

L"acquisition et le traitement de ces données devra permettre un asservissement total du

four micro-ondes afin de maitriser un cycle thermique.

La partie la plus technique de ce travail a été confiée a trois étudiants de I'école Phelma,
filiere SICOM dans le cadre d'un projet d'électronique. Leur projet, dont un extrait du
rapport figure en annexe I, consistait a finaliser le développement de ce four par la mise
en place d'un systéme d'acquisition/commande/régulation (interface/programme
LabVIEW) permettant une "automatisation" / "pilotage" des cycles de chauffage par la

commande de plusieurs appareils (moteur pas-a-pas et puissance d'un générateur).

11.C.1. ACQUISITION DES DONNEES

Les données a acquérir sont de trois types : température, puissances
électromagnétiques, position du piston court-circuit.

La température de I'échantillon, et éventuellement du suscepteur, provient de la caméra
IR et pourrait aussi provenir d'un pyrometre. Cette donnée est disponible sur une sortie
analogique de la caméra (tension) qu'il suffit de convertir en température.

Les puissances électromagnétiques sont au nombre de trois : la puissance incidente
délivrée par le magnétron et la puissance réfléchie mesurée par un porte-cristal

détecteur placé dans l'isolateur. Ces deux valeurs sont disponibles dans le générateur HT

- 88 -



et récupérable via une liaison numérique ; la troisieme puissance est la puissance
mesurée dans la paroi du piston court-circuit par un porte-cristal détecteur.

La mesure de la position du piston est réalisée via un potentiomeétre.

L'acquisition des données se fait par différentes liaisons physiques, via une liaison
numérique (connecteurs RS-232) pour les données provenant du générateur HT, via une
carte d'acquisition (NI-DAQ 6224) installée dans I|'ordinateur PC1 pour les autres
données: ces données sont traitées grace au logiciel LabVIEW™., L'ordinateur PC2 est
dédié a la visualisation en continu des images fournie par la caméra IR grace au logiciel
ThermaCam Researcher. Le diagramme des connexions physiques est présenté dans la
Figure 29.

o807/ 2007
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Figure 29 : Schéma des connexions entre la caméra IR (et éventuellement le
pyromeétre), le générateur HT, le piston et le PC1, puis la caméra IR et le PC2

Enfin, la correction de la température en fonction de la température de I'optique externe
(fenétre en ZnSe) a été réalisée au moyen d'un composant électronique type LM35 relié

directement a une entrée analogique de la caméra.
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11.C.2. PROCEDURE DE REGULATION DU FOUR

Les études expérimentales menées pour maitriser un cycle thermique manuellement
seront présentées dans le chapitre III. Sur la base de ces travaux, une procédure de
régulation a été imaginée. Le développement technique de cette procédure de régulation
a été mise en place par les étudiants dans le cadre de leur projet.

Pour résumer et simplifier, cette procédure consiste a controler, a puissance incidente
constante, la position du piston pour que I'échantillon suive une consigne de
température. Dans cette procédure, la puissance incidente est laissée a I'appréciation de
I'opérateur, ce qui peut représenter un inconvénient : l'opérateur doit déja avoir une
expérience sur le chauffage de son échantillon (matériau, géométrie, type de chauffage)
ou procéder par tatonnements. Malgré cela, une méthode d'asservissement a été mise au
point, avec une certaine dose d'empirisme pour ajuster certains parametres.

Cette procédure n'a pas encore pu étre testée lors d'un cycle de frittage complet. Les
travaux futurs devront permettre d'affiner la procédure de régulation sur un matériau
dont la maitrise du frittage est relativement aisée. Ensuite, plusieurs vitesses de

chauffage pourront étre explorées par la procédure d'asservissement automatique.

11.D. MODELISATION 3D PAR ELEMENTS FINIS DU FRITTAGE
MICRO-ONDES DE ZIRCONE DANS UNE CAVITE MONOMODE
[BOU 10]

Le frittage micro-ondes est un processus complexe comprenant plusieurs phénomeénes
fortement couplés : I'électromagnétisme, les transferts d'énergie et de chaleur et enfin le
frittage. En effet, I'absorption et la conversion d'énergie par le matériau, qui gouvernent
le chauffage et donc le frittage, dépendent de paramétres du matériau, eux-mémes
fonction de la température et du champ électromagnétique et évoluant aussi au cours du
frittage. La prise en compte de tous ces phénomeénes couplés est nécessaire pour
modéliser le frittage micro-ondes de facon réaliste. Idéalement, cette modélisation
devrait étre multi-échelle en considérant les couplages a I'échelle microscopique, c'est-a-
dire les interactions entre particules de poudres, et les phénomeénes a I'échelle
macroscopique en assimilant le matériau fritté a un milieu continu. Nous nous
contenterons ici de modélisations macroscopiques.

Le but de ces modélisations du frittage micro-ondes est d'estimer la distribution du
champ électromagnétique dans notre cavité monomode et dans les matériaux en fonction
de la taille de I'échantillon ou de la présence du suscepteur, de montrer l'influence de la

présence d'un suscepteur sur la distribution du champ a l'intérieur et dans le voisinage
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de I'échantillon ou encore de déterminer la distribution de température en fonction de

I'isolation de I'échantillon.

11.D.1. DESCRIPTION GENERALE

/1.D.1.a. La cavité monomode modele

On rappelle que la cavité résonante monomode de cette étude comprend un guide d'onde
rectangulaire avec un iris de couplage, la partie centrale ol sont placés I'échantillon, et
éventuellement le suscepteur, sur leur support respectif, et pour finir le piston court-
circuit qui ferme la cavité a l'extrémité opposée au magnétron. Par mesure de
simplification, la cavité modeéle n'est constituée que du guide d'onde, constitué d'un
matériau conducteur, de section rectangulaire et fermé a une extrémité par une paroi
conductrice faisant office de piston court-circuit. Cette cavité modéle reprend la section
de notre cavité monomode, en excluant l'iris et les cheminées. La modélisation du
phénomene de résonance dans la cavité étant délicate, les calculs rendent compte de la
modélisation d'une onde stationnaire, qui est formée uniqguement par la superposition de
I'onde incidente provenant du magnétron et de celle réfléchie par la paroi conductrice
fermant la cavité (piston). Il n'y a pas de superposition multiple permettant d'accroitre la
puissance électromagnétique dans la cavité. En général, la puissance incidente est fixée
pour que l'échantillon atteigne la température maximale souhaitée, sans maitriser la
vitesse de chauffage. Néanmoins, si on le souhaitait, la puissance électromagnétique
dans la cavité pourrait étre modulée en faisant varier la valeur de la puissance incidente

de sorte que I'échantillon suive un cycle thermique prédéterminé.

/11.D.1.b. Le code de calcul : COMSOL Multiphysics

Les modélisations ont été réalisées a une échelle macroscopique avec le code de calcul
par éléments finis COMSOL Multiphysics en 3D. Ces simulations prennent en compte
I'électromagnétisme, les transferts de chaleur et la densification et une partie de leurs
couplages. Trois modeles ont été utilisés :

- Electromagnetics Waves (référence COMSOL : "rfv") en propagation harmonique,

- Heat Transfer by Conduction ("ht"), en régime transitoire, et dans I'échantillon
uniquement,

- Partial Differential Equations, General Form ("g"), en régime transitoire avec comme

variable la densité relative.
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Plusieurs hypothéses ont été faites pour décrire approximativement le comportement de
la poudre de zircone :

- la permittivité complexe de I'échantillon est une fonction de la température,
- la conductivité thermique de I'échantillon est une fonction de la densité relative ( p, ),

- la vitesse de densification est une fonction de la température et de la densité relative.

/1.D.1.c. La résolution du calcul pas a pas

Le processus itératif de la simulation est le suivant. A un instant donné, le calcul donne la
distribution du champ électromagnétique dans toute la cavité, y compris dans
I'échantillon, ainsi que I'énergie absorbée par ce dernier. Dans le cas d'un matériau
diélectrique, cette énergie dépend de I'amplitude du champ électrique dans I'échantillon
et de sa permittivité diélectriqgue complexe. Celle-ci devient alors une source interne pour
le chauffage du matériau et donne naissance un flux de chaleur sortant de I'échantillon
en fonction des conditions limites thermiques imposées. La variation de la température
résultant en chaque point de I'échantillon est calculée a l'incrément de temps suivant. La
densité du matériau en chaque point de I'échantillon, conséquence de I'augmentation
locale de la température dans I'échantillon, est actualisée a partir de l'intégration de la loi
de densification prescrite. La densification du matériau engendre une déformation de
I'échantillon. Cependant, pour simplifier, on suppose que les dimensions de I'échantillon
ne changent pas. Cela signifie donc que la densité relative est un paramétre local
décrivant la microstructure du matériau mais n'affectant pas la géométrie de I'échantillon
fritté. Par conséquent, les contraintes et déformations résultant de variations locales de

densité ne sont pas prises en compte.

11.D.1.d. Les parametres du procédé et des matériaux

Parmi toutes les valeurs des parameétres introduits en données d'entrée du code de
calcul, certaines ont été extraites de la littérature, et d'autres, par manque d'informations
précises, ont di étre estimées. Par exemple, les parameétres diélectriques sont des
données encore assez mal connues, notamment leur variation avec la température pour

la fréquence du chauffage micro-ondes.

(i) Parametres électromagnétiques

- permittivité diélectrique relative de I'air dans la cavité : 1
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- permittivité diélectrique relative de I'échantillon de zircone : & =10-i.01.e"%70"2,

i.e. que la partie réelle est constante tandis que la partie imaginaire varie de 0,1 a 1
quand la température croit de 293 K a 1700 K

- puissance électromagnétique incidente : constante pour chaque simulation, mais valeur
ajustée par tatonnements pour que I'échantillon atteigne la température visée

- condition limite sur les parois de la cavité : conduction parfaite

(ii) Parameétres thermiques

- source de chaleur : énergie micro-ondes absorbée par le matériau et déterminée par le

calcul électromagnétique

- conductivité thermique : k =30.p, W/m/K

- masse volumique : p =6000.p, kg/m?

- capacité calorifique massique : C, = 900 J/kg/K

- température initiale : To = 293 K
- conditions aux limites thermiques : flux radiatif avec une température de référence de

20°C et un facteur d'émissivité de 0,1 ou 0,9.

(iii) Parameétres de densification

- densité initiale : p,, = 0,64
2
1d e
- loi de densification : _%: 200e T | % ; cette loi permet de décrire une
Pr Pr—Y

densification élevée a 1700 K.

11.D.2. RESULTATS DES CALCULS

11.D.2.a. Perturbation du champ électrique par un diélectrique

La Figure 30 montre le résultat du calcul de la distribution du champ électrique dans la
cavité avec différentes configurations : la cavité vide, la cavité avec un échantillon de
taille standard (1 cm de diameétre, 1 cm de hauteur), la cavité avec un échantillon de
méme diametre mais dont la hauteur est égale a la hauteur de la cavité (h = 43,18 mm).

Ces simulations ont été effectuées en supposant que la permittivité relative complexe

était constante, ¢, =10-0,3.i.
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Tout d'abord, dans la cavité vide, on observe comme attendu une alternance réguliére de

ventres (maxima) et de nceuds (minima) de I'amplitude du champ électrique séparés de

lg/2 (cas décrit I.C.3). Dans les deux autres cas, |'échantillon a été placé a un

maximum d'intensité du champ électrique pour qu'il absorbe le plus d'énergie possible.
On constate que I'échantillon standard ne change pas significativement les positions des
ventres et des nceuds du champ électrique mais que le champ électrique dans le
matériau est treés faible, seulement 15% du champ maximum dans la cavité vide. De
plus, de forts gradients sont observés en-dessous et au-dessus de [I'échantillon et
peuvent expliquer la formation de plasma ou d'arcs électriques. Enfin, lorsque la hauteur
de I'échantillon est égale a la hauteur de la cavité, la distribution du champ électrique est
trés différente des cas précédents. D'une part, les positions des ventres et des nosuds du
champ électrique sont modifiées ; et d'autre part l'intensité du champ électrique dans
I'échantillon est supérieure a celle calculée dans I'échantillon standard (70% de la valeur

maximale dans la cavité vide).

En résumé, ces simulations montrent deux choses. Premiérement, la présence d'un
diélectrique (échantillon ou autre) perturbe la distribution du champ électrique : si
I'échantillon est petit, le champ électrique est beaucoup plus faible dans I'échantillon que
dans la cavité, comme si I'onde contournait I'échantillon et on observe de forts gradients
du champ en-dessous et au-dessus du matériau. Au contraire, si I'échantillon est d'une
hauteur égale a la hauteur de la cavité, les positions des ventres et des noeuds du champ
électrique sont fortement modifiées mais I'intensité du champ électrique au voisinage de
I'échantillon est uniforme sur toute la hauteur. De plus, le champ électrique absorbé par
un échantillon semble croitre avec sa hauteur. Ces caractéristiques seront d'autant plus

accentuées que la permittivité diélectrique complexe sera élevée.
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Goupe: champ dectique, norme [Vim]

Short-circuiting piston

Cavity entry (a)

Coupe: Champ dectrique, nome [Vim]
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Figure 30 : Modélisation de la distribution du champ électrique dans la cavité
(a) sans échantillon (b) avec un petit échantillon (h = 1 cm)
(c) avec un échantillon de hauteur égale a la hauteur de la cavité
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11.D.2.b. Distribution de température dans l'échantillon

Le calcul de la distribution et de l'intensité du champ électrique absorbé par I'échantillon
permet de quantifier la source de chaleur générée au sein du matériau, puis la
distribution de température, par un couplage électromagnétisme-thermique. En
changeant les conditions aux limites thermiques de I'échantillon, il est possible de simuler
différentes conditions d'isolation et au final d'estimer un ordre de grandeur des gradients
thermiques résultants.

Les dimensions de I'échantillon standard ont été reprises pour ces simulations : 1 cm de
diametre et 1 cm de hauteur. Deux conditions d'isolation ont été testées pour ces calculs.
Dans le premier cas, toutes les surfaces de I'échantillon cylindrique sont isolées (isolation
totale) ; dans le second cas, toutes les surfaces a I'exception de la surface supérieure du
cylindre sont isolées (isolation partielle). On suppose que I'émissivité est de 0,1 pour les
surfaces dites isolées et 0,9 dans l'autre cas. Cette derniére situation est représentative
de nos expériences ou l'isolant placé sur I'échantillon est percé d'un trou pour permettre
de mesurer la température de la surface supérieure de I'échantillon avec une caméra IR.
Pour chaque calcul, la puissance incidente a été ajustée pour que la température
moyenne de I'échantillon atteigne environ 1680 K en 30 min. La Figure 31 montre les
distributions de température sur une coupe axiale (verticale) de I'échantillon pour les
deux conditions d'isolation décrites. Avec une isolation totale (Figure 31.a), on observe
comme prévu une distribution de température symétrique avec un maximum au centre
(1689 K) et un minimum au niveau des surfaces extérieures (1673 K). L'écart de
température maximum entre le point le plus chaud et le moins chaud est inférieur a 30
K. Ces simulations montrent que, malgré une isolation totale de I'échantillon, le
chauffage par micro-ondes génére des gradients thermiques du cceur vers les surfaces
extérieures. Avec une isolation partielle (Figure 31.b), la distribution de température
n'est plus symétrique : la région la plus chaude se situe sur I'axe a environ 1/3 de la
hauteur tandis que la région la moins chaude est la surface supérieure non isolée. L'écart

de température maximum est d'environ 60 K.
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Figure 31 : Modélisation de la distribution de température
sur une coupe axiale d'un échantillon cylindrique d'environ 1 cm?
aprés 30 min de chauffage dans deux conditions :
(a) isolation totale (b) isolation partielle - surface supérieure non isolée

Ces résultats soulignent le role majeur de l'isolation thermique des échantillons lors du
chauffage par micro-ondes, non seulement vis-a-vis de l'intensité des gradients

thermiques, mais aussi pour les distributions de température dans le matériau.

La prédiction de la distribution de température dans les échantillons permet, quand on
s'intéresse au frittage, d'estimer la densité et la microstructure des matériaux frittés. On
s'est intéressé a I'échantillon partiellement isolé dans lequel la distribution de
température est hétérogeéne sur la hauteur. En couplant les résultats du calcul précédent
(électromagnétisme+thermique) avec la loi de densification précédemment décrite (cf.
I1.D.1.d.(iii)), on peut obtenir les variations locales de température et de densité relative
de I'échantillon. La Figure 32 montre les évolutions de la température et de la densité
relative en fonction du temps dans trois régions distinctes prises sur l'axe de cet

échantillon cylindrique : en bas ("Bottom"), a mi-hauteur ("Centre") et en haut ("Top").
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Figure 32 : Modélisation des évolutions de la température et de la densité
relative au cours du frittage d'un échantillon partiellement isolé

La vitesse de chauffage est d'environ 200 K/min les cing premiéres minutes. La
température passe par un maximum a 1700 K au bout de 10 a 12 min de chauffage
avant de diminuer jusqu'a 1650 K environ. Ce cycle thermique est le résultat d'un
chauffage a puissance électromagnétique incidente constante. La vitesse de chauffage
pourrait étre maitrisée en ajustant la puissance incidente au cours de la simulation. On
constate que les évolutions de la température en bas et au centre de I'échantillon sont
similaires tandis que I'évolution de la température en haut s'écarte des précédentes a
partir de 1300 K. Finalement, cette différence de température conduirait a une différence

de densité relative finale de I'ordre de 1 %.

11.D.2.c. Distribution du champ électrique avec un suscepteur

Dans certains cas, un suscepteur doit étre introduit dans le four micro-ondes pour
chauffer et fritter des matériaux : on parle de chauffage micro-ondes indirect ou hybride.
Ce suscepteur, couplant fortement avec les micro-ondes, absorbe I'énergie
électromagnétique qu'il convertit en chaleur : il devient alors une source de chaleur
externe pour I'échantillon. Ce mode de chauffage est employé essentiellement dans deux
situations : soit pour préchauffer un matériau a faible permittivité diélectrique jusqu'a
une température ol un couplage avec le champ électromagnétique va pouvoir opérer ;
soit pour chauffer de maniére indirecte, par rayonnement, des matériaux ne couplant pas
avec les micro-ondes. Dans tous les cas, l'introduction d'un suscepteur, une piece
massive et a forte permittivité diélectrique, pose la question de son influence sur la

distribution du champ électromagnétique dans la cavité, et particulierement dans
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I'échantillon et a son voisinage. Pour répondre a cette question, une simulation du
chauffage micro-ondes avec un suscepteur cylindrique (tube) a été effectuée. La
modélisation reprend les dimensions réelles du suscepteur en carbure de silicium utilisé
dans notre cavité résonante monomode : 15 mm de hauteur, 20/30 mm de diamétre

intérieur/extérieur et donc une épaisseur de paroi de 5 mm. La permittivité du
suscepteur a été définie telle que : & =100-100. (valeur supérieure a celle de

I'échantillon de zircone).

(a) {b)

L
i

Figure 33 : Modélisation de la distribution du champ électrique dans un plan
perpendiculaire a la direction de propagation des ondes
(a) dans toute la cavité (b) dans le suscepteur et dans I'échantillon

La Figure 33.a montre que I'amplitude du champ électrique dans le suscepteur et dans
I'échantillon (< 5.10% V/m) est trés inférieure au maximum calculé dans le méme temps
dans la cavité (3,8.10° V/m), bien qu'ils soient tous deux placés dans une région de forte
intensité du champ électrique. En regardant le résultat de la simulation avec une échelle
réduite entre 0 et 2.10* VV/m dans le suscepteur et dans I'échantillon (Figure 33.b - zone
blanche > 2.10% V/m), on constate que I'amplitude du champ électrique varie entre 6.103
et 8.10% V/m dans I'échantillon de zircone et entre 1.10° et 3.10° V/m dans le suscepteur
en carbure de silicium, soit du méme ordre de grandeur. Ce résultat est important car il
démontre que le suscepteur ne fait pas écran a lI'échantillon vis-a-vis du champ
électromagnétique. Dans ce cas, le chauffage avec un suscepteur peut étre qualifié de
chauffage hybride : I'échantillon est chauffé a la fois par I'énergie thermique rayonnée
par le suscepteur et par couplage avec le champ électrique si les propriétés diélectriques

du matériau le permettent.
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11.D.2.d. Perturbation du champ électrique
par les cheminées, l'échantillon et son support

Les calculs précédents ont été réalisés pour une cavité simplifiée, sans ouvertures
(cheminées), et sans le support de I'échantillon. Nous nous sommes interrogés sur
I'incidence de l'introduction de ces nouveaux éléments sur la distribution du champ

électrique et une partie de la réponse apparait dans la Figure 34.

Coupe: Champ dectiique, noime [\im] Maxi: 24004

a1’

;;.i;;;:i- ;j;:;;;; 5

035

1]
Mini: 0

Figure 34 : Modélisation de la distribution du champ électrique dans la cavité
avec les ouvertures (cheminées) et un échantillon reposant sur son support

On constate tout d'abord que la distribution du champ électrique est bien différente selon
si on se place coté magnétron (a gauche) ou coté piston (a droite) : I'amplitude du
maximum du champ électrique est inférieure coté piston. Par ailleurs, la distribution du
champ électrique dans I'environnement de |'échantillon est toujours hétérogéne mais la
présence du support provoque une certaine asymétrie si on compare cette distribution a
celle représentée dans la Figure 30 (b). Un gradient d'amplitude du champ électrique est
toujours visible dans la région au-dessus de lI'échantillon mais n'apparait plus en-
dessous, certainement en raison du support. Au final, cette simulation d'un cas réel
illustre bien toute la complexité du traitement d'un procédé comme le frittage micro-

ondes.
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11.D.3. CONCLUSIONS

Les résultats de ces calculs 3D par éléments finis démontrent tout l'intérét de la
modélisation numérique pour une meilleure compréhension du frittage micro-ondes. Les
premiers calculs de la distribution du champ électrique dans la cavité vide et dans des
échantillons de deux hauteurs différentes montrent que le champ électrique est beaucoup
moins intense dans I'échantillon. Cependant, l'intensité et I'homogénéité du champ
électrigue dans I'échantillon augmentent avec sa hauteur, ce qui souligne I'importance de
la géométrie des échantillons. Ensuite, des différences de distribution de températures et
de densités ont été mises en évidence en modifiant les conditions d'isolation des
échantillons. Finalement, les simulations avec le suscepteur cylindrique autour de
I'échantillon indiquent qu'en fonction des parameétres diélectriques choisis pour le
suscepteur, le champ électrique dans I'échantillon est plus ou moins intense. Ceci tend a
prouver que le suscepteur n'a pas d'effet d'écran total et permet de soutenir I'idée qu'un

chauffage hybride de I'échantillon est permis par cette configuration.
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CHAPITRE 11l

MATERIAUX ET TECHNIQUES EXPERIMENTALE

MISE AU POINT D'UNE PROCEDURE

EPILOTAGE D'UN CYCLE THERMIQUE

EN FRITTAGE MICRO-ONDE
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Dans ce chapitre nous présenterons d'une part les caractéristiques des poudres, les
techniques de mise en forme, de frittage et de caractérisations des matériaux frittés et
d'autre part la mise au point et la justification d'un protocole original de pilotage en

température du frittage micro-ondes dans une cavité monomode.

IH.A. MATERIAUX : ORIGINES, PROPRIETES, APPLICATIONS

I11.A.1. ZIRCONE

La zircone est le nom commun donné au dioxyde de zirconium ou oxyde de zirconium de
formule chimique ZrO,. Le zirconium Zr se trouve a I'état naturel dans divers minerais ou
sables zirconiféres essentiellement sous forme de silicates de zirconium (ZrSiO,4), appelés
aussi zircon. Ces sables zirconiféres sont épurés pour séparer le zircon des autres
minerais. Le zircon est ensuite lavé a I'acide puis converti en chlorure de zirconyl (ZrOCl,,
8H,0) a partir duquel la zircone est obtenue soit par décomposition thermique, soit par
précipitation sous forme de poudres de haute pureté et de faibles tailles de grains. La
zircone peut aussi étre obtenue directement sous forme de poudre par concassage,
broyage et tamisage de la baddeleyite, le seul minerai ou le zirconium est présent
naturellement sous forme de zircone avec une pureté de 97,5%. [MOU 08]

La zircone est un matériau de couleur blanche et d'aspect opaque. Ses principales

propriétés physico-chimiques sont présentées dans le Tableau 1.

Tableau 1. Principales propriétés physico-chimiques de la zircone

masse masse température capacité conductivité | coefficient de
molaire volumique de fusion calorifique thermique dilatation
atomique Pun (°C) massique (W.mt.Kh linéaire
(g.mol™) (g.cm™) (J.kg*.K?) (K™
126 5,827 (m)* 7,5.10° (m) 8
6,10 (q)¢ | 2660-2710 " ~ 500 1,5-1,98 10.10° (q) &
6,09 (c) ¢ 13.10® (¢) §

# [HAU 05], 8 [MOU 08], * [OND 98]

Ce matériau peut exister sous trois formes cristallographiques : monoclinique,
quadratique (ou tétragonale) et cubique. Jusqu'a environ 1150°C, sa structure
cristallographique stable est monoclinique tandis qu'elle devient quadratique au-dela et
cubique a partir de 2377°C.
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m— Zr02 ,950°C/1145+10°C \t _ Zr02 2372°C c— Zr02

m&t 950°C, d'aprés [HAU 05]
m&t 1145°C +/- 10°C, d'aprés [OND 98]
tec 2372°C, d'apres [OND 98]

Une piece de zircone est généralement obtenue par frittage d'une poudre entre 1300°C

et 1500°C. Au cours du refroidissement aprés frittage, la transformation quadratique >
monoclinique s'accompagne d'un changement de volume du matériau (AV/V = +4 %)

souvent préjudiciable. En effet, cette augmentation de volume génére de fortes
contraintes internes entrainant la fissuration de la piéce. C'est pourquoi la zircone doit
étre dopée, le plus fréguemment avec les oxydes MgO, CaO ou Y,0Os en solution solide
dans la zircone, afin de conserver a température ambiante, au moins partiellement, les
phases stables a haute température (quadratique ou cubique) au détriment de la phase

monoclinique. On parle alors de zircone (partiellement) stabilisée.

2500
solution solide cubique
2000+
o
=
g
015004 ®
L <
2 21 .
g ol quadratique +
$1000 - cubique
(=™
E
s "
-
(=
500
g monoclinique + cubique
E
T T I T |
0 2 4 6 8 10
(b) Y,0; en % molaire

Figure 35 : Région riche en zircone du diagramme de phase ZrO,-Y,0; [HAU 05]

La Figure 35 montre la région riche en zircone du diagramme de phase Zr0O,-Y,0s; pour
lequel les domaines d'existence des phases monoclinique, quadratique et cubique sont
représentés. Les zones dgrisées et annotées TZP et PSZ illustrent les domaines

d'élaboration (composition et température de frittage) de quelques zircones partiellement

- 105 -



stabilisées. Parmi les zircones dopées a l'oxyde d'yttrium, on distingue trois types de
zircone en fonction de la quantité de dopant et de la forme cristalline stabilisée :

- la zircone TZP (Tetragonal Zirconia Polycrystal) : zircone a matrice quadratique
partiellement stabilisée (< 3 % d'Y,0s) ;

- la zircone PSZ (Partially Stabilized Zirconia) : zircone a matrice cubique partiellement
stabilisée et contenant une dispersion de fins précipités de zircone quadratique (3 a 8 %
d'Y,03) ;

- la zircone FSZ (Fully Stabilized Zirconia) : zircone stabilisée seulement sous forme
cubique (> 8 % d'Y,03).

La zircone, dite TZP, présente une propriété physique particulierement intéressante,
appelée renforcement par transformation de phase, qui est liée a la différence entre la
phase monoclinique plus volumineuse de 4 % que la phase quadratique. L'apport
d'énergie en téte de fissure est suffisant pour engendrer la transformation de la phase
guadratique en phase monoclinique plus stable et plus volumineuse. L'énergie de
propagation de la fissure est absorbée et la fissuration est fortement ralentie ou méme
stoppée par l'augmentation de volume des grains de zircone en téte de fissure. Ceci
explique I'exceptionnelle ténacité de la zircone 3Y-TZP, pouvant aller jusqu'a 15
MPa.m'/2,

[HAU 05]

Lorsque la zircone est stabilisée dans sa forme cristalline cubique (FSZ), sa structure est
apparentée a des empilements de cations de type cubique a faces centrées (Figure 36
(@)) et des empilements compacts d'anions de type cubique simple (Figure 36 (b) (c)) :
c'est la structure fluorine CaF,, une structure cristalline de type MX, (comme SrF,, PbF,,
ThO,, UO,). La structure fluorine est fondée sur un arrangement cfc des cations ou les

sites tétraédriques sont tous occupés par les anions (Figure 36 (a)).
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Figure 36 : Structure cristalline de la fluorine MX..
(a) Maille de I'empilement cfc des cations. (b) (c) Structure dessinée a partir
de I'empilement cubique simple des anions. (d) Dimensions de la maille
[SMA 97]

La particularité de cette structure est d'étre trés ouverte car elle comporte des sites
octaédriques plus grands et vides (au centre sur la Figure 36 (a)). Le dessin de la
structure & partir du réseau cubique d'anions O  (Figure 36 (c)) le montre clairement : la
maille est constituée de huit petits octants dont la moitié est vide. Ces sites interstitiels
peuvent accueillir un ion interstitiel a I'origine d'un défaut de Frenkel et de lacunes.
Lorsqu'un dopant, comme l|'oxyde d'yttrium, est ajouté pour stabiliser la zircone, les
cations Y(+III) prennent la place d'ions Zr(+IV) dans le réseau. La compensation de
charge est effectuée par la création de lacunes anioniques dans le sous-réseau de
I'oxygene. Toutes ces lacunes, liées a la structure fluorine et a I'ajout d'éléments
dopants, sont a I'origine d'une grande population de défauts d'oxygéne et donc d'une trés
bonne conductivité ionique (des anions 0?) en présence d'un champ électrique externe.

Ces matériaux trouvent naturellement des applications en tant qu'électrolytes solides.

Les principales caractéristiques de la zircone yttriée sont :

- une trés faible conductivité thermique
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un point de fusion élevé

- une inertie chimique vis-a-vis des principaux acides et bases

une grande dureté

une excellente résistance a I'abrasion mécanique

une ténacité exceptionnelle pour une céramique

une bonne biocompatibilité

Toutes ces propriétés font de la zircone un matériau incontournable pour des applications
telles que les barrieres thermiques, les parois de fours, les prothéses dentaires et autres

biomatériaux, etc.

Enfin, la zircone est un matériau diélectrique connu pour coupler modérément avec les
micro-ondes. Les variations de ses propriétés diélectriques permettront d'interpréter le
comportement de la zircone lors de son chauffage sous champ électrique. La Figure 37
montre les variations des parties réelle et imaginaire de la permittivité complexe en

fonction de la température pour une zircone 3Y-TZP.
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Figure 37 : Variations des parties réelle et imaginaire de la permittivité
diélectrique complexe de la zircone 3Y-TZP d'aprés les mesures de Batt & al.
[BAT95]

Ces résultats, extraits de l'article de Batt & al. [BAT 95], ont été obtenus a partir
d'expériences reposant sur des mesures de la perturbation du champ électromagnétique

dans une cavité TMgno, a la fréquence de 2,45 GHz et entre 20°C et 1360°C. L'échantillon
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massif chauffé dans un four conventionnel est introduit rapidement dans la cavité ou
régne un champ intense. La permittivité diélectrique complexe est déduite, par le calcul,
des mesures de la fréquence de résonance et du facteur de qualité de la cavité [HUT
92a] [HUT 92b].

On remarque qu'a basse température, la partie imaginaire de la permittivité complexe

est trés faible (&'~ 0,02) : la zircone couple trés faiblement avec le champ électrique. A

partir de 400°C environ, les propriétés diélectriques de la zircone évoluent rapidement
avec la température. On constate que la partie imaginaire de la permittivité diélectrique
complexe est multipliée par 10 entre 400°C et 500°C et par 100 entre 400°C et 1200°C.
Ainsi, la tangente des pertes diélectriques augmente nettement ce qui se traduit par un
accroissement proportionnel de la puissance dissipée par le matériau (cf. I.D.4.a. -
Equation 92) pour une intensité du champ électrique identique dans la cavité.

Les effets d'une telle variation des propriétés diélectriques de la zircone seront clairement
mis en évidence lors de la recherche et de I'optimisation d'une procédure de frittage

permettant de maitriser la vitesse de chauffage et la température des échantillons.

11.A.2. NICKEL

Le nickel, dont quelques propriétés physico-chimiques figurent dans le Tableau 2, est un
corps simple, élément 28 de la classification périodique des éléments de Mendeleiev, qui
fait partie du groupe VIII des métaux de transition avec le cobalt et le fer. Le nickel pur
est un métal gris-blanc, brillant, dur, malléable, ductile et magnétique jusqu'a 353°C

environ. Sa structure cristalline est cubique face centrée.

Tableau 2. Principales propriétés physico-chimiques du nickel

masse masse température capacité conductivité coeff. de
molaire volumique | de fusion (°C) | calorifique thermique dilatation
atomique P massique (W.m1.K?) thermique

.mol? ] J.kgt.K? K
(@-mo™) | o em) (3.kg.K™) (K%

58,69 8,90 1454 440 83,7 12,8.10°

Le nickel est I'un des principaux métaux de base de l'industrie sidérurgique. C'est un
métal d'addition utilisé dans de trés nombreux alliages, notamment les aciers
inoxydables. Le nickel améliore les propriétés de nombreux alliages ferreux :

- amélioration de la résistance a la corrosion chimique a froid et a chaud : aciers

inoxydables austénitiques et aciers réfractaires ;
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- amélioration de la ténacité et de la trempabilité : aciers de construction, aciers a outils
pour travail a chaud au Ni-Cr-Mo ;

- développement d'aciers a durcissement structural et a hautes caractéristiques
mécaniques : aciers Maraging ;

- amélioration de la ténacité, de la résistance a I'usure ou aux chocs des fontes : fontes
perlitiques ou martensitiques ;

La métallurgie non ferreuse constitue un autre secteur important d'application du nickel :
en particulier, les superalliages base nickel utilisés dans de nombreux secteurs comme
I'aéronautique (aubes de réacteurs), la production d'énergie (aubes de turbines a gaz)
mais aussi dans l'industrie spatiale (moteurs de fusée) et dans l'industrie nucléaire
(générateurs de vapeur). Par ailleurs, le nickel entre dans la composition des alliages a
mémoire de forme avec le titane et dans de nombreux autres alliages comme les alliages
fer-nickel pour modifier les propriétés magnétiques et aussi dans les alliages nickel-
chrome, nickel-aluminium, les cupronickels, les bronzes et laitons au nickel, ou le nickel
améliore la résistance a la corrosion.

Les traitements de surface au nickel sont également trés répandus (nickelage par
galvanoplastie et nickelage chimique) pour protéger de la corrosion, pour la décoration
ou l'amélioration de la conductivité électrique.

Enfin I'utilisation de nickel en métallurgie des poudres permet d'obtenir, respectivement
par frittage a chaud ou par laminage a froid, des pieéces mécaniques frittées et des
produits laminés : filtres a taille de pores calibrée, électrodes poreuses pour les piles a
combustibles, électrodes des batteries rechargeables nickel-cadmium et nickel-hydrures
métalliques.

[ERA 96]

111.B. CARACTERISATION DES POUDRES / DES MATERIAUX FRITTES

111.B.1. LES POUDRES

/11.B.1.a. Zircone yttriee a 2% molaire - 2Y-TZP

La zircone mise en ceuvre est une poudre commerciale produite par Tosoh Co. (Tokyo,
Japon). Cette zircone Y-TZP est partiellement stabilisée par 2 % molaire d'oxyde
d'yttrium (Y,03) et sa désignation commerciale est TZ-2Y. Sa masse volumique est de
6,05 g/cm>. La composition chimique de la poudre (analyses du fournisseur) est donnée

dans le Tableau 3.
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Tableau 3. Composition du lot de poudre Tosoh TZ-2Y n°Z208652P
Y,03 (mol%) | SiO, (ppm) | Al,O3 (ppm) | Fe;03 (ppm) | Na,O (ppm) | Tot. Imp. (ppm)
2,01 < 20 < 50 < 20 160 < 250

Cette poudre trés pure se présente sous forme de granules de forme sphérique dont le
diameétre est compris entre 10 et 80 um (Figure 38). Leurs tailles et leur forme lui
conferent de trés bonnes propriétés d'écoulement (coulabilité) et facilitent le remplissage
de la matrice ou du moule. Ces granules, contenant plusieurs millions de particules

primaires, sont obtenus par atomisation-séchage d'une suspension.

(b)

Figure 38 : Poudre commerciale Tosoh TZ-2Y
observée au microscope électronique a balayage
(a) x 100 - (b) x 2000

La courbe de compressibilité (Figure 39) de la poudre en compression uniaxiale double-
effet dans une matrice cylindrique de 8 mm de diameétre montre que la densité relative
évolue de 41 % pour 100 MPa a 51 % pour 600 MPa. Cette densité relative a vert est
conforme aux valeurs attendues pour des poudres céramiques dont l'augmentation de
densité se fait essentiellement par désagrégation des granules et réarrangement des

fragments, sans déformation plastique des cristallites.
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Figure 39 : Courbe de compressibilité de la poudre de zircone yttriée

La surface spécifique BET S, de la poudre est de 17 m?/g (£ 2), ce qui permet

d'estimer le diamétre équivalent BET des particules primaires @, en faisant

I'nypothése que ces particules sont sphériques, denses et non agglomérées :

6 . .
DOy =——7— Equation 125

th'SBET
De I'équation 125, on déduit un diameétre équivalent BET de la poudre de 58 nm + 7.
Cette poudre contient par ailleurs des agents organiques ajoutés lors de la granulation

pour faciliter la déformation des granules pendant le pressage (plastifiants) et pour offrir

une bonne tenue des pieces en cru (liants).

111.B.1.b. Nickel pur

La poudre de nickel est une poudre commerciale d'EuroTungstene Poudres, de
dénomination "Inco-type 110 PM nickel powder". Cette poudre obtenue par voie

carbonyle est constituée d'un enchevétrement d'agrégats, trés poreux et sans forme
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caractéristique, de particules préfrittées, plutot arrondies et inférieures a 2 ym, comme

I'illustrent les micrographies obtenues au MEB (Figure 40).

; g - ' i _ b —
Figure 40 : Poudre commerciale EuroTungstene Poudres Ni
observée au microscope électronique a balayage
(a) x 500 - (b) x 5000

La courbe de compressibilité (Figure 41) de la poudre en compression uniaxiale double-
effet dans une matrice de section carrée 8x8 mm? montre que la densité relative évolue

rapidement pour atteindre 57 % sous 350 MPa.
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Figure 41 : Courbe de compressibilité de la poudre de nickel
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La surface spécifique BET S, de la poudre est de 0,89 m?/g, ce qui permet d'estimer

un diametre équivalent BET @, de la poudre de I'ordre de 760 nm.

111.B.2. LES MATERIAUX FRITTES

111.B.2.a. Masse volumique géométrigue

La masse volumique p [g/cm’] de piéces ou échantillons de forme simple peut étre

déterminée géométriquement a partir de leur masse m et de leur volume V . Dans notre

cas, les échantillons étant supposés cylindriques, le volume est :

CDZ
V= E.T.h Equation 126
® : diamétre moyen

h : hauteur

La masse volumique est alors :

4dm
7.0 h

Equation 127

Cette méthode est simple a réaliser pour une détermination rapide de la masse
volumique d'échantillons de forme réguliere. Cependant, la plupart du temps, les
surfaces ou les angles des piéces présentent des irrégularités ce qui peut conduire a des
erreurs importantes sur I'estimation du volume et donc sur celle de la masse volumique.
C'est pourquoi on préféerera la méthode de détermination de la masse volumique par

immersion.

111.B.2.b. Masse volumique par immersion

La méthode de détermination de la masse volumique des matériaux frittés repose sur le
principe d'Archimede. La masse volumique du matériau est déterminée a partir de trois
pesées successives a la température T :

- la masse m, de I'échantillon a I'air libre

- la masse m, de I'échantillon immergé dans un liquide de masse volumique connue

pu(T)
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- la masse m, de I'échantillon imprégné du liquide

La masse volumique du matériau est :

m, . _

p=— Equation 128
Vapp

ou Vg, =V +V,, est le volume apparent de I'échantillon avec

V. : vVolume du matériau et de la porosités fermée

V__ : volume de la porosité ouverte

por

Le volume du matériau et de la porosité fermée se déduit de la pesée de I'échantillon

immergé :
m —m .

m,=m, —p, M)V SV =——= Equation 129
p.(T)

Le volume de la porosité ouverte se déduit de la pesée de I'échantillon imprégné :
m, —m .

my=m +p (T)V,, &V, =——= Equation 130
p.(T)

Ainsi, la masse volumique de I'échantillon est :

m .
p=p (T)—— Equation 131
m; —m,

111.B.3. CARACTERISATION MICROSTRUCTURALE

/11.B.3.a. Techniqgues céramographiques et métallographiques

Aprés mesure de leurs dimensions (hauteur, diametre, masse) et détermination de leur
densité, les matériaux frittés sont préparés afin d'observer leur microstructure.
L'ensemble des étapes de la préparation des échantillons fait appel aux techniques
céramographiques et métallographiques. Les techniques mises en ceuvre dépendent non
seulement de la nature du matériau et de ses propriétés mécaniques (composition,
dureté, ductilité/friabilité) mais aussi des dimensions de la piéce. Les échantillons étudiés

sont de forme cylindrique et d'un volume de I'ordre d'1 cm?.
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(i) Découpe et polissage

La premiére étape est un tronconnage longitudinal du cylindre en deux moitiés selon son
axe de révolution ou de symétrie. Pour les matériaux trés durs (Hv > 800), on utilise une
meule constituée d'un abrasif (grains de diamant) et d'un liant (métallique) montés sur
une ame métallique (acier ou cuivre). L'épaisseur des meules est de I'ordre de 0,3 a 0,9
mm.

La surface découpée est ensuite prépolie (prépolissage plan) afin d'obtenir une surface
plane et similaire pour tous les échantillons en dépit de leur état initial et des traitements
subis auparavant. Le prépolissage fin fait disparaitre les dommages et déformations de la
surface induit par le trongonnage en introduisant un degré de déformation faible. Le
prépolissage a été réalisé sur des papiers abrasifs (320-600-800-1200) contenant des
grains de carbure de silicium (SiC), d'abord assez grossiers puis de plus en plus fins. Le
polissage sous eau permet de limiter I'échauffement de la surface du matériau poli et
d'évacuer les grains arrachés. Le temps de polissage sur chaque disque varie entre 1 et 4
min selon la dureté du matériau. Avant chaque changement de papier, la surface du
matériau poli est rincée a l'eau puis nettoyée a I'éthanol dans une cuve a ultrasons
pendant 30 a 60 secondes. L'état de surface est contr6lé au microscope optique afin de
s'assurer de la régularité des rayures et de I'homogénéité du polissage.

Le polissage de finition s'effectue sur des draps de polissage imprégnés d'abrasif (pates
ou suspensions diamantées) allant de 9 a 1 um. Le temps de polissage est un peu plus
long, de l'ordre de 3 a 5 min, avec une pression faible de la surface sur le disque. Avant
chaque changement de disque, la surface est soigneusement rincée et nettoyée a

['éthanol dans une cuve a ultrasons.

(ii) Révélation de la microstructure

Selon la nature et la composition du matériau poli, il existe différents procédés pour
révéler sa microstructure : les attaques chimiques (réactifs a base d'acides, d'oxydants
ou de bases) et les attaques thermiques (traitements en température). Une attaque
permet de révéler des éléments particuliers de la microstructure : porosité, fissures,
inclusions, joints de grains. Sur nos matériaux monophasés, l'objectif des attaques

thermiques est de révéler les joints de grains afin d'évaluer leur taille moyenne.

Pour la zircone, différentes attaques chimiques sont rapportées dans la littérature
[PET99] : immersion jusqu'a 2 min a 250°C dans de l'acide phosphorique (85%),
immersion 5 min a ébullition dans un mélange (1/1) eau/acide sulfurique (95-97%) ou
immersion jusqu'a 6 min dans de l'acide fluorhydrigue (40%). En raison de la

dangerosité de ces attaques chimiques, des attaques thermiques sous air ont été
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préférées. Généralement, |'attaque thermique s'effectue dans un four électrique a des
températures comprises entre 1300°C et 1400°C pour des temps allant de quelques
minutes a une heure. Les échantillons sont introduits dans le four a la température
d'attaque et déplacés dans une zone froide du four a la fin du traitement. Dans cette
étude, les températures de frittage étant trés variables (1200°C a 1550°C), la
température et la durée des attaques ont été adaptées pour chaque échantillon. La
température était inférieure de 50°C a 70 °C a la température de frittage et le temps

variait de 15 a 30 min.

Pour le nickel, les attaques chimiques existantes sont plus nombreuses et faciles a mettre
en ceuvre. Parmi celles-ci, 'attaque au réactif de Marble a été utilisée pour la révélation
des joints de grains. Le réactif de Marble est un mélange eau distillée/acide chlorhydrique
(32%) (1/1) avec du sulfate de cuivre CuS04 (10 g/ 100 mL).

/11.B.3.b. Observations microstructurales

L'objectif de ces observations est d'évaluer I'évolution de la microstructure des matériaux
(pores et grains) pendant le frittage. La microstructure est observée dans différentes
régions de I'échantillon pour évaluer I'nomogénéité ou non de la microstructure et pour
différentes températures de frittage afin de suivre les évolutions microstructurales du
matériau avec la densité et la température. Etant donné la taille des éléments observés
(grains et pores) qui est de l'ordre de 10 nm - 10 ym, on utilise un microscope a

balayage électronique.

(i) Microscopie électronique a balayage :
principe et préparation des échantillons

Un canon a électrons génére un faisceau d'électrons qui est envoyé sur la surface de
I'échantillon. Des interactions entre ces électrons et la matiére s'en suit une émission de
particules (électrons rétrodiffusés, secondaires, Auger...) et de rayonnements
(fluorescent, rayons X...). Différents détecteurs permettent de collecter sélectivement
ces informations afin de nous renseigner sur la composition chimique ou en phase, la
topographie, etc.

Pour l'observation d'échantillons de céramiques non conductrices, comme la zircone, un
dépot doit étre effectué pour conduire et évacuer de la surface les électrons du faisceau
incident et éviter ainsi des effets de charge. Sur la surface analysée, ce dép6t doit étre

nanométrique pour ne pas étre visible : dépot carbone ou dép6t d'un alliage or-palladium
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(Au-Pd). Pour rendre les autres surfaces conductrices, on effectue avec de la laque
d'argent des ponts de connexion avec le support métallique.

Pour les échantillons métalliques, il n'y a aucun dép6t a effectuer.

(ii) Estimation d'une taille moyenne des grains

Une taille moyenne de grain a été évaluée dans les différentes régions d'observation des
échantillons (haut, centre, bas) par comptage a partir de micrographies contenant au
moins une centaine de grains. Cette dimension correspond a un diamétre équivalent de
I'aire interceptée du grain.

Lors du comptage, on distingue deux populations de grains N1 et N2 :

- N, est le nombre de grains entiérement visibles sur I'image ;
- N, est le nombre de grains non entiérement visibles sur I'image.

Soit A, l'aire réelle de I'image, le diamétre moyen déduit de l'aire interceptée du grain

est donné par I'équation 132 :

Equation 132

/11.B.3.c. Limite de l'attaque thermique

Pour révéler la microstructure de la zircone, nous avons eu recours a des attaques
thermiques. La température d'attaque thermique étant proche de la température de
frittage des échantillons, ce traitement pourrait conduire dans certains cas a un
grossissement des grains. Bien entendu on peut supposait qu'une attaque thermique de
30 min a 1450°C sur un échantillon de zircone fritté a 1500°C pendant 2 heures n'a que
peu d'influence sur la microstructure. En revanche, dans notre cas, la vitesse de
chauffage est assez rapide (25°C/min), il n'y a pas de maintien a la température de
frittage et les échantillons ne sont pas toujours complétement denses ; en particulier,
entre 1200°C et 1350°C, la vitesse de densification est élevé. Si bien que ce traitement
thermique pourrait conduire a une évolution de la densité et de la microstructure.
Conscients de cette éventualité, nous avons souhaité le vérifier et estimer le cas échéant
I'erreur sur I'estimation de la taille moyenne des grains.

L'échantillon expertisé a été fritté par chauffage micro-ondes hybride a la vitesse de
25°C/min jusqu'a 1200°C (densité ~ 80%). La masse volumique et la surface spécifique

BET ont été mesurées avant et apres attaque thermique. Les surfaces de fracture avant
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et aprés attaque thermique ainsi que la surface polie aprés attaque thermique ont été
observées au MEB-FEG (Figure 42).

Dmoy = 125-140 nm

Echantillon MWh72
frittage micro-ondes hybride
25°Cfmin — 1200°C : 80,7%

it

".., r "l"f‘ﬁ.:n “‘

Attaque Thermique : 1150°C/30min

a7

N

Micrographies de la zone centrale

0 LA B ol

surface de rupture — aprés AT

surface de rupture — avant AT

Figure 42 : Comparaison des micrographies MEB sur surfaces de fracture et
surface polie avant et aprés attaque thermique (AT) 1150°C/30min
de I'échantillon de zircone 2Y-TZP MWh72

De ces analyses et observations ont été déduites différentes données récapitulées dans le
Tableau 4.

Tableau 4. Comparaison de la densité, de la surface spécifique et de la taille des grains

de I'échantillon MWh72 avant et aprés attaque thermique

Echantillon MWh72 avant attaque thermique | aprés attaque thermique
25°C/min-1200°C

Densité relative (%) 79,8 81,7

Surface spécifique BET (m?/g) 1,91 1,85

Taille moyenne des grains 80-120 110-150

sur surface de fracture (nm)

Taille moyenne des grains - 125-140

sur surface polie (nm)
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Durant I'attaque thermique de 30 min a 1150°C, la densité a augmenté de prés de 2% et
s'est accompagnée d'une diminution de la surface spécifique BET de 1,91 & 1,85 m?/qg.
Les micrographies MEB sur surface de fracture montrent qu'il y a eu un grossissement
des grains : de 80-120 nm avant attaque thermique a 110-150 nm aprés attaque
thermique. Sur surface polie, la taille moyenne des grains a été estimée a environ 125-
140 nm. Ces données confirment qu'il y a eu densification et croissance des grains
durant l'attaque thermique. L'augmentation de la taille des grains est de I'ordre de 30%
dans ce cas.

Malgré ce biais systématique d{ a l'attaque thermique, on peut raisonnablement penser
que l'estimation de la taille des grains permettra :

(i) de mettre en évidence des hétérogénéités de microstructure au sein d'un méme
échantillon ;

(ii) de comparer pour une méme température les microstructures des échantillons frittés
conventionnellement ou par micro-ondes ;

(iii) de tracer une évolution pertinente de la taille des grains en fonction de la

température ou de la densité.

1.C. MISE EN FORME DES POUDRES & FRITTAGE

111.C.1. COMPACTION

L'objectif de cette étape est d'obtenir une piéce cohérente avec une géométrie
déterminée et des dimensions précises. La maniere d'exercer la pression sur la poudre a
une incidence sur la structure de I'empilement granulaire et donc sur les caractéristiques
finales de la pieéce. On distingue ainsi le pressage en matrice du pressage isostatique ou
les contraintes sont isotropes. Ces deux techniques de mise en forme sont des procédés
dits en voie séche, par différenciation des procédés en voie plastique/pateuse (injection,
extrusion) ou en voie humide (coulage).

L'étape de pressage permet d'augmenter la cohésion et la densité du milieu granulaire
sous l'action d'une pression extérieure. Pour les poudres céramiques, la consolidation est
généralement assurée par l'ajout de liants et de plastifiants lors de la granulation de la
poudre. Cet ajout permet la déformation des granules et la formation de ponts entre les
particules afin d'assurer a la structure granulaire une certaine cohésion ou tenue. Pour
les poudres métalliques, la consolidation est plutét due a I'enchevétrement des particules

déformées et aux surfaces de contact (interactions faibles).
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On peut décrire le comportement d'une poudre céramique granulée pendant le pressage
en trois étapes :

- le réarrangement des granules entre eux sans déformation de ceux-ci ;

- I'élimination de la porosité intergranulaire (entre les granules) par déformation ou
fragmentation des granules ;

- I'élimination de la porosité intragranulaire (dans les granules) par réarrangement des
grains de poudre (particules primaires) dans les granules ou leurs fragments ; cette

étape se traduit par une augmentation du nombre de coordinence entre grains.

Dans le cas d'une poudre métallique, les particules peuvent également se déformer

plastiqguement pour de fortes pressions, ce qui augmente encore la densité a vert.

111.C.1.a. Compaction en matrice simple et double effet

Pendant la compaction en matrice, la poudre est comprimée entre deux pistons dans une
matrice rigide. Les forces de frottement entre la poudre et les parois de la matrice sont a
I'origine de gradients de densité dans la piéce en cru. D'autre part, I'état de contrainte
anisotrope induit une microstructure plus ou moins anisotrope. Ces gradients de densité
et cette anisotropie conduisent a des retraits différentiels pendant le frittage et a une
déformation non homothétique de la piéce frittée. On distingue deux techniques (Figure
43) :

- la compaction simple effet avec un seul piston mobile ;

- la compaction double effet avec deux pistons mobiles.
Avec cette derniére technique la pression de compaction est plus homogéne pour une

méme hauteur de comprimé.

La compaction des poudres de zircone et de nickel a été réalisée en mode simple effet
dans une matrice rigide en acier de 8 mm de diamétre a I'aide d'une presse hydraulique.
Compte tenu de ce diameétre, la force appliquée sur le piston est de 5 kN pour une
pression de 100 MPa, 10 kN pour 200 MPa, etc. Les pressions appliquées sont comprises
entre 50 MPa et 600 MPa.
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Figure 43 : Représentation schématique du pressage en matrice et des courbes
isobares dans une piéce pressée en mode simple et double effet [BOU 02]

/11.C.1.b. Compaction isostatique a froid

Pendant le pressage isostatique (ou hydrostatique) représenté dans la Figure 44, la
poudre est contenue dans une membrane ou un moule déformable, souvent en
polyuréthane (PU), l'isolant du fluide de compression. Ce moule est plongé dans un fluide
(eau, huile) qui, mis sous pression a l'aide d'une pompe, exerce des contraintes
identiques dans toutes les directions. Le pressage isostatique permet d'obtenir des piéces
avec des densités plus homogénes et une structure plus isotrope que dans le cas de la
compaction en matrice rigide. Cette technique est surtout utilisée pour la réalisation de
piéces avec des formes complexes et/ou volumineuses, ou avec des rapports

hauteur/diamétre élevés.

g

Enceinte

Vo
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Pressage en moule humide

Figure 44 : Représentation schématique de la compaction isostatique a froid
(CIP) en moule humide [BOU 02]
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Seule la poudre de zircone a été compactée avec ce procédé. Deux méthodes ont été
employées. La premiére consiste a mettre en forme des barreaux dans des gaines
cylindriques en PU de 6 a 12 mm de diamétre pour une hauteur de 140 mm environ. Les
géométries des pieces obtenues sont assez irrégulieres et leur état de surface médiocre.
De plus, du fait de la fragilité des barreaux en cru, ces pieces sont difficilement usinables
en cylindres réguliers. La seconde technique est en fait la succession d'une compaction
en matrice a faible pression (50-100 MPa) suivie d'un pressage isostatique dans des films
plastiques a plus forte pression (250 MPa). Cette méthode employée pour la zircone
assure une bien meilleure maitrise de la géométrie des piéces. Le résultat de cette

compaction en deux étapes s'est donc révélé trés satisfaisant.

111.C.2. DELIANTAGE

L'amélioration de la coulabilité des poudres ou la mise en forme des piéces impose
souvent la granulation des particules primaires a l'aide d'une quantité variable de liants
et de plastifiants. Cette matiére organique assure la cohésion de la piéce en cru avant le
frittage. Il est cependant nécessaire d'éliminer ces additifs de mise en forme avant la
consolidation et la densification de la poudre au cours d'une étape appelée déliantage,
qui précéde le frittage a haute température.

Généralement incluse dans le cycle de frittage, cette opération de déliantage est délicate
car elle fragilise la piece en cru aprés élimination des liants et plastifiants de la structure
granulaire et peut provoquer l'apparition de fissures sous |'action de contraintes internes
résiduelles dues a la mise en forme ou des gaz issus du déliantage. Les conditions de
déliantage sont ajustées pour obtenir une élimination progressive des additifs
organiques, surtout pour les piéces volumineuses ou épaisses. En général, les vitesses de
chauffage sont trés lentes, de l'ordre de 100°C/h. L'évacuation des liants et des
plastifiants peut étre suivie par analyse thermogravimétrique (ATG), ce qui permet de
déterminer la température et le temps de déliantage. Parmi les différentes techniques de
déliantage, on peut citer le déliantage thermique par pyrolyse des composés organiques,

la déliantage par sous-pression, le déliantage par chauffage micro-ondes, etc.

Aprés la mise en forme, un déliantage thermique par pyrolyse des échantillons de zircone
est réalisé dans un four électrique tubulaire sous flux d'air. La vitesse de chauffage est de
300°C/h (5°C/min), ce qui n'engendre pas de fissuration des pieces en cru étant donné
la petite taille des échantillons (< 1 cm?®) et leur faible teneur en additifs organiques
(0,5% massique). La température de déliantage est maintenue a 600°C pendant une
durée de 3h.

Il n'y a pas de liant a éliminer dans la poudre de nickel.
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111.C.3. PROCEDURE D'ETUDE DU FRITTAGE CONVENTIONNEL

Le frittage est un processus activé thermiquement qui permet la transformation d'un
empilement de particules individuelles en un matériau cohérent plus ou moins dense. Les
différentes étapes de transformation du matériau ainsi que les mécanismes de frittage en
phase solide seront exposés plus en détails dans le préambule du chapitre IV. A ce
niveau, on retiendra seulement que la conversion du corps cru en un solide dense a lieu
par le remplacement des interfaces solide-gaz par des interfaces solide-solide, par
disparition de la porosité et par changement de la forme et de la taille des grains. Ces
mécanismes du frittage a I'échelle des grains provoquent des changements
macroscopiques du matériau (augmentation de la rigidité, changement de dimensions).
L'étude du frittage des matériaux fait généralement appel a des techniques de mesure de
grandeurs macroscopiques pour remonter aux aspects microscopiques.

Le frittage d'un matériau peut étre mis en évidence expérimentalement par la réduction
de sa surface spécifique (méthode d'adsorption BET), un changement des dimensions de
I'échantillon (dilatométrie) ou encore ['évolution des porosités ouverte et fermée
(porosimétrie, pycnométrie).

La procédure d'analyse mise en oceuvre ici est la dilatométrie. Le dilatomeétre est un
appareil de mesure permettant de suivre les variations de la longueur d'un échantillon de

poudre comprimée pendant un cycle thermique. Soit L, la longueur de I'échantillon a la

température T, et L,, sa longueur initiale, alors on définit la variation relative de

L,

. . . . AL , .
longueur, appelée aussi le retrait relatif, ou — en fonction de la température.

0

La Figure 45 montre la courbe de retrait obtenue pour un échantillon de zircone yttriée
2Y-TZP (essai L215/C2) dont le cycle de frittage comprend un chauffage a 25°C/min
jusqu'a 1550°C sans palier a cette température, suivi d'un refroidissement a la méme
vitesse. On peut distinguer trois phases :

1- une augmentation de la longueur correspondant a la dilatation du comprimé sous
I'effet de la chaleur ;

2- une diminution importante de cette longueur a partir d'une certaine température, qui
caractérise une densification du matériau induite par le frittage, puis une stabilisation en
fin de densification ;

3- une diminution de la longueur avec la température correspondant, non plus a un
retrait, mais a la dilatation thermique négative (contraction) du matériau fritté ; on peut
déduire de la pente de cette droite le coefficient d'expansion thermique du matériau (CTE
=12,2.10°%°C?)
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Figure 45 : Courbe de retrait d'un échantillon de zircone (2Y-TZP) :
variation du retrait relatif en fonction de la température

En faisant I'hypothése d'un retrait isotrope et en ayant mesuré la densité finale p; et le

retrait final AL,, on en déduit les variations de la densité relative ( p, = p/ p,, , Equation

133) et de la vitesse de densification (Equation 134) en fonction de la température :
3

AL,
1+ .
Pt 0
p.(T)=—. B
P AL (T ) 3 Equation 133
I —"A
I—0

[1+ ALGMAX)) d(AL(T)]
dp,(T) _ 5P L, L,

dT Po (1+AL(T)j4 o7
L,

Equation 134

Ceci permet de tracer la courbe de densification et des variations de la vitesse de

densification (Figure 46).
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Figure 46 : Tracés des variations de la densité relative et de la vitesse de
densification en fonction de la température

La densité relative initiale du matériau est d'environ 52%. Le matériau commence a
densifier a partir de 900°C. La vitesse de densification augmente ensuite pour atteindre
un maximum a 1285°C, ou le matériau a une densité de 77%, avant de décroitre assez
rapidement. La densité du matériau augmente alors de plus en plus lentement,
notamment a partir de 90% de densité relative (1360°C). Au-dela, lors du dernier stade
du frittage, la densité augmente régulierement mais lentement avec la température pour

atteindre 93,3% a la température de 1550°C avant refroidissement.

Cette méthode permet donc de suivre en continu I'évolution de la densité de la poudre
pendant un cycle de frittage, de caractériser son comportement au frittage et de
déterminer les meilleures conditions d'élaboration.

Pour le dilatométre vertical utilisé dans cette étude (LINSEIS L75/1550, Allemagne), la
vitesse de chauffage maximale est de I'ordre de 30°C/min et la température maximale
est de 1600°C.
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111.C.4. PROCEDURE D'ETUDE DU FRITTAGE MICRO-ONDES

Cette partie traite de la mise en oceuvre du frittage micro-ondes dans notre cavité
monomode. Cette cavité offre plusieurs configurations de chauffage comme cela a été
présenté dans le chapitre II (cf. II.B.2.c.). La procédure de chauffage choisie devra étre
la plus adaptée a la nature et aux propriétés du matériau ainsi qu'aux parameétres du

procédé d'élaboration.

111.C.4.a. Détermination de la température par thermographie IR

Le maitrise de la vitesse de chauffage des échantillons et de leurs températures de
frittage nécessite certes une bonne connaissance des conditions et parametres
expérimentaux influant sur la puissance transmise aux échantillons, mais surtout une
mesure fiable et en temps réel de leur température.

Le principe de la thermographie ayant été décrit dans le chapitre II, nous allons nous
intéresser dans cette partie a la maniére de déterminer la température des matériaux
placés dans la cavité micro-ondes avec la caméra IR. Tout d'abord, avant d'effectuer une
mesure avec la caméra IR, il convient de déterminer quelques parameétres relatifs a
I'objet, a I'atmosphére et a I'optique externe (fenétre ZnSe).

Parmi tous ces parameétres, I'émissivité du matériau (cf. II.B.1.b - Equation 112) est celui
devant étre estimé le plus précisément possible, mais c'est aussi le plus difficile a
déterminer. En effet, méme si I'émissivité de certains matériaux est connue, ce qui n'est
d'ailleurs pas le cas de la zircone et du carbure de silicium, elle I'est le plus souvent des
températures relativement modestes (< 500°C) comparées aux températures de frittage
(> 1000°C). De plus, I'émissivité est définie théoriguement pour une longueur d'onde ;
généralement ce parameéetre est donné pour une gamme de longueurs d'ondes. Par
conséquent, I'émissivité dépend du détecteur de la caméra IR ou du pyrométre. Par
ailleurs, méme si I'émissivité dépend principalement de la température et de la longueur
d'onde, elle varie aussi avec |'état de surface du matériau. Or, la microstructure de notre
matériau évolue et son état de surface change au cours du frittage.

La détermination des variations de I'émissivité de la zircone yttriée 2Y-TZP et du carbure
de silicium SiC constituant le suscepteur a été réalisée dans un four électrique tubulaire
en comparant la température mesurée par le thermocouple du four et celle estimée avec
la caméra IR. La valeur de I'émissivité, dite apparente, de I'objet est modifiée dans le
logiciel d'acquisition et d'analyse des images provenant de la caméra IR de maniére a ce
que la température affichée par la caméra IR corresponde a celle mesurée par le

thermocouple. La Figure 47 montre les évolutions de I'émissivité apparente de la zircone
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et du carbure de silicium en fonction de la température. Les températures mesurées
allant de I'ambiante a prés de 1400°C, la caméra a été utilisée sur deux gammes de
mesure de température (gamme n°3 : 0°C - +500°C & gamme n°4 : +350°C - +1500°C

- cf. I1.B.1.d. Figure 25), ce qui explique les discontinuités observées vers 480°C.
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Figure 47 : Variations de I'émissivité apparente de la zircone yttriée 2Y-TZP et
du carbure de silicium SiC en fonction de la température

Pour le carbure de silicium, nous avons trouvé que son émissivité apparente variait entre
0,80 et 0,74 jusqu'a 400°C, puis entre 0,85 et 0,79 de 400°C a 1400°C.

Pour la zircone, I'émissivité apparente varie entre 1,00 et 0,96 jusqu'a 400°C, et entre
1,00 et 0,90 de 400°C a 1400°C. On remarque que les variations de I'émissivité en
fonction de la température ne sont pas identiques au chauffage et au refroidissement :
ceci souligne l'effet de la microstructure du matériau et de son état de surface. Au
chauffage, on estime I'émissivité du matériau en cours de densification alors qu'au
refroidissement on estime celle du matériau fritté et dense : I'émissivité du matériau

fritté et sensiblement plus faible.

Connaissant les variations de |'émissivité apparente de ces deux matériaux avec la
température, il devient possible de déterminer avec la caméra IR leur température de
surface a tout instant au cours d'un cycle de chauffage. Contrairement a un pyrometre
qui calcule la température moyenne de la surface comprise dans son cone de visée, la

caméra fournit une image des objets. Dans notre cas, la caméra est placée au-dessus de
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la cavité, dans le prolongement de la cheminée, on obtient donc une image des surfaces
supérieures des objets (Figure 48). A partir des images, on peut connaitre simultanément
I'évolution des températures (minimale, moyenne et maximale) de la surface

sélectionnée de chaque objet.

isolant

SP01™: 1270 :

echantillon

Figure 48 : Image provenant de la caméra IR au cours du chauffage d'un
échantillon de zircone yttriée TZ-2Y avec suscepteur

Dans la suite de cette étude, sauf indication contraire, la température mesurée pour
I'échantillon correspond a la température mesurée au centre de la croix (moyenne sur
quelques pixels) placée sur l'image a I'emplacement du trou percé dans l'isolant (cf.
II.B.2.c.). Pour le suscepteur en carbure de silicium (anneau visible autour de
I'échantillon), la température est mesurée dans deux zones (rectangles) situées de part

et d'autre de la piéce, puis moyennée.

111.C.4.b. Parametres controlant le chauffage

Au cours des essais de frittage, la maitrise de la température de I'échantillon et de la
vitesse de chauffage ont été recherchées. Dans le cas de matériaux diélectriques, ces

deux grandeurs dépendent de la puissance électrique convertie en chaleur par le

matériau : cette puissance a été appelée puissance dissipée par le matériau et notée B,
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(cf. I.E.1.). Or, cette puissance ne peut étre ni mesurée, ni maitrisée. Cependant, on sait
que la distribution de la puissance électromagnétique dans la cavité et au sein méme du
matériau va dépendre de plusieurs parameétres : les caractéristiques de I'échantillon
(propriétés diélectriques ou magnétiques, géométrie, position), la position de l'iris, la
puissance incidente et la position du piston.

Les propriétés du matériau sont ce qu'elles sont et il faudra s'en accommoder. Quant a la
géométrie, elle doit également étre fixée pour réaliser une étude comparative car la taille
de I'échantillon a une influence sur la distribution du champ électromagnétique (cf. II.D.).
Enfin, la conception de la cavité impose de placer I'échantillon au centre de la cavité a
une position fixe.

La position de notre iris est fixée avant chaque expérience en fonction de la nature du
matériau a fritter, de la géométrie des échantillons et du type de chauffage (champ
électrique ou magnétique, avec ou sans suscepteur). La distance iris-échantillon doit étre

choisie égale a la moitié de la distance iris-piston conduisant a la résonance, sachant que
la résonance est mise en évidence par un minimum de puissance réfléchie P, mesurée
par le porte-cristal détecteur situé au-dessus de l'isolateur. Ceci revient a un maximum

de puissance électromagnétique P. dans la cavité. Ainsi, |'échantillon sera positionné a

un maximum du champ électrique (ou magnétique) pour le mode de résonance TEips (Ou
TE104). Théoriguement, la longueur de la cavité (distance entre l'iris et le piston) est pour
le mode de résonance TE;os de 431,8 mm (5 fois la demi-longueur d'onde guidée) dans
une cavité vide, parfaite (résistivité nulle des parois) et fermée (sans liaisons et sans
ouvertures).

En réalité, on sait que la configuration du champ électromagnétique est un peu modifiée
en raison de la conception de la cavité, avec des ouvertures de part et d'autre pour
I'introduction des matériaux et la mesure de la température, et du fait de la présence de
matériaux dans la cavité (échantillon, supports en quartz et en alumine, suscepteur,
matériaux isolants). La longueur d'onde est différente puisqu'on constate
expérimentalement que la longueur de la cavité pour le mode de résonance
correspondant varie de quelques millimétres a quelques centimétres. Pour le mode de
résonance TE;gs, cette longueur est d'environ 440 mm en configuration chauffage direct
(Figure 49), alors qu'en configuration chauffage indirect, avec le suscepteur, elle n'est
plus que de 400 mm (Figure 50).

Finalement, pour une expérience, ils restent deux parameétres ajustables au cours du

temps : la puissance incidente et la position du piston.
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GUIDE D'ONDE CAVITE PISTON COURT-CIRCUIT
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Figure 49 : Chauffage direct par micro-ondes (sans suscepteur)
Distances entre l'iris, I'échantillon et le piston
dans des conditions proches de la résonance pour le mode TE;¢s
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Figure 50 : Chauffage par micro-ondes avec suscepteur
Distances entre l'iris, I'échantillon et le piston
dans des conditions proches de la résonance pour le mode TE;¢s

La représentation du champ électrique sous la forme d'une onde sinusoidale est
évidemment trop simpliste pour refléter la réalité ou la distribution du champ électrique
est beaucoup plus complexe (cf. II.D.). Cependant les figures 14 et 15 illustrent le fait
que les positions de l'iris et du piston doivent étre adaptées, respectivement avant et
pendant I'expérience, en fonction du type de chauffage (direct ou avec suscepteur), afin
d'obtenir le couplage adéquat entre le champ électrique et I'échantillon. Ce couplage doit,

on le rappelle, permettre au matériau de convertir la puissance électrique qu'il absorbe

en une puissance dite dissipée par le matériau et notée P,, . La valeur de cette puissance
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P, impose a chaque instant a I'échantillon une vitesse de chauffage instantanée et une

température.

111.C.4.c. Optimisation de la procédure de chauffage

La maitrise du procédé de chauffage par micro-ondes et I'optimisation de la procédure
doivent permettre d'atteindre nos objectifs qui comprennent d'une part la réalisation
d'une étude comparative entre le frittage micro-ondes et le frittage conventionnel de la
zircone yttriée et d'autre part I'étude du frittage par micro-ondes de poudres métalliques.
L'enjeu est de maitriser la vitesse de chauffage et la température de frittage afin
d'étudier I'évolution microstructurale de la zircone pendant le chauffage par micro-ondes.
Dans une cavité multimode, le paramétre pilotant le chauffage est la puissance délivrée
par le magnétron : c'est une régulation en puissance. La puissance peut, si nécessaire,
étre ajustée pour faire suivre a l'échantillon un cycle thermique. Dans notre cavité
monomode, il y a au plus deux parameétres a ajuster simultanément : la puissance
incidente et la position du piston.

Il pourrait aussi y avoir un autre parametre qui est l'iris mais dans notre installation ce

dernier a une géométrie unique et n'est pas déplacable pendant un essai.

(i) procédure 1 :
2 régulation par ajustements discontinus et successifs de la puissance
incidente et de la position du piston court-circuit

La procédure de chauffage la plus naturelle consiste a appliquer une puissance incidente
croissante par palier afin d'augmenter régulierement la température de I'échantillon. Pour
chaque valeur de puissance incidente, la position du piston est ajustée pour atteindre
progressivement la résonance (maximum de puissance électromagnétique dans la

cavité).
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Figure 51 : Résultat d'un essai de frittage micro-ondes direct d'un échantillon de
zircone (2Y-TZP) avec puissance incidente variable de 100 W a 400 W

La Figure 51 montre que la température de I'échantillon augmente dans un premier
temps plutét lentement (~ 6°C/min) avant de se stabiliser. La puissance incidente doit
alors étre augmentée a nouveau, puis la position du piston (non représentée) doit étre
modifiée sensiblement pour satisfaire aux conditions de résonance ; ainsi la température
de I'échantillon augmente et ainsi de suite. A partir de 200°C, la vitesse de chauffage
moyenne atteint presque 20°C/min avec une puissance incidente de 400 W. Et lorsque la
température dépasse 400°C, une augmentation extrémement rapide, et surtout
incontrblée, de la température est observée une puissance incidente identique. La vitesse
de chauffage atteint alors plus de 250°C/min. Lorsque la température de I'échantillon
atteint environ 1400°C, la vitesse de chauffage revient trés rapidement a une valeur

inférieure a 10°C/min.

La conclusion de cette expérience est qu'il n'est pas possible de maintenir une vitesse de
chauffage constante durant tout le cycle de frittage par une augmentation croissante de
la puissance incidente et des ajustements successifs de la position du piston. En effet, la
vitesse de chauffage est plutét lente a basses températures (~ 6°C/min), tandis qu'une
augmentation extrémement rapide de la vitesse de chauffage a partir de 400°C (~
250°C/min) semble difficilement évitable. Celle-ci conduit d'ailleurs a un
endommagement important de I'échantillon de zircone, comme on peut l'observer sur la

Figure 51.
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Une explication de ce phénoméne d'emballement peut se trouver dans le changement
des propriétés diélectriques de la zircone avec la température [BAT95] [LAS00]. On
rappelle que la zircone est un matériau a faibles pertes diélectriques, donc qui couple
faiblement avec les micro-ondes, a basse température. En revanche, a partir de 400°C
environ, le facteur des pertes diélectriques augmente significativement ce qui se traduit
par un meilleur couplage avec les micro-ondes (cf. III.A.1.). C'est-a-dire que, dans
I'expérience précédente, pour une méme puissance incidente (400 W), la conversion

d'énergie électromagnétique en chaleur au sein méme du matériau devient beaucoup
plus importante (P, augmente rapidement) : vers 400°C, la vitesse de chauffage passe

ainsi de 20°C/min a plus de 250°C/min alors que la puissance incidente est de I'ordre de
400 W puis 350 W. Par conséquent, pour éviter une augmentation trop rapide de la
puissance dissipée dans le matériau et donc de sa température, il faut diminuer la
puissance électromagnétique dans la cavité.

Ce changement des propriétés diélectriques avec la température est un des facteurs clefs
a l'origine de I'endommagement des échantillons mais un autre phénoméne peut aussi
expliquer cet endommagement. A cause du positionnement de I'échantillon par rapport
au champ électromagnétique ou de la profondeur de pénétration de ce champ dans le
matériau, la distribution du champ électrique, et donc de la température, peut étre non
uniforme et dans ce cas, la température locale peut varier a l'intérieur de I'échantillon. Si
un petit volume atteint la température critique avant le reste de I'échantillon alors cette
zone va chauffer beaucoup plus rapidement. Ceci forme alors un point chaud (hot spot)
d(d a un emballement thermique localisé (localized thermal runaway) qui peut générer
des contraintes internes assez élevées pour causer la fissuration ou I'éclatement de
I'échantillon (Figure 51) [BRA 92]. En I'absence d'isolant placé autour des échantillons,
les hétérogénéités de distribution de la température dans les matériaux sont encore

accrues comme c'était le cas au cours de cette expérience.

Bien que cette méthode de régulation a deux paramétres soit peu réactive et peu
satisfaisante, elle peut permettre de déterminer les positions relatives de l'iris, de
I'échantillon et du piston a la résonance et de connaitre la puissance incidente minimale

pour atteindre la température de frittage.

(ii) procédure 2 :
2 régulation par ajustement continu de la position du piston court-circuit a
puissance incidente constante

Une seconde procédure de régulation du chauffage a été développée a partir des
expériences précédentes, avec pour objectif la maitrise d'une vitesse de chauffage

constante. Cette fois, la puissance incidente est fixée a une valeur permettant d'atteindre
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la température maximale de frittage du matériau. Cette puissance est déterminée par
tatonnements selon la procédure 1, en réalisant quelques expériences sur des
échantillons identiques pour des puissances incidentes croissantes. A cette puissance
incidente correspond une distance iris-piston optimale Lo, pour qu'il y ait résonance dans
la cavité. L'iris est alors placé a Lonw/2 du centre de la cavité ou est positionné
I'échantillon. Le piston est positionné alors non pas Lop/2, pour éviter la résonance, mais
a Lopt/2 + 15 mm environ.

La situation illustrée dans la Figure 52 est simple: si le piston est approché de la position
ou il y a résonance (le piston est avancé donc la distance piston-échantillon diminue), la
puissance électromagnétique dans la cavité augmente. Au contraire, s'il s'en éloigne (le
piston est reculé donc la distance piston-échantillon augmente), cette puissance

électromagnétique diminue.

GUIDE D'ONDE CAVITE PISTON COURT-CIRCUIT
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Figure 52 : Maitrise du chauffage par déplacement du piston court-circuit
a puissance incidente constante

# 1°" essai
La Figure 53 montre I'évolution de la température d'un échantillon de zircone (2Y-TZP),

de la puissance électromagnétique dissipée dans la cavité P, (différence entre la

puissance incidente et la puissance réfléchie) et de la distance piston-échantillon. Cet
essai de frittage micro-ondes direct a été réalisé avec une distance iris-échantillon de 218

mm et une puissance incidente constante de 700 W.
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Figure 53 : Résultat d'un essai de frittage micro-ondes direct d'un échantillon de
zircone (2Y-TZP) a puissance incidente constante de 700 W

Pendant les 12 premiéres minutes, le piston a été avancé vers I'échantillon (la distance
piston-échantillon diminue) ; on observe alors une lente augmentation de la puissance
électromagnétique dissipée dans la cavité jusqu'a une valeur de 70 W. La vitesse de
chauffage est d'environ 45°C/min les 4 premiéres minutes puis d'environ 25°C/min entre
les 4°™ et 12°™ min : le matériau atteint 400°C en 12 min. Ensuite, le piston a été
éloigné de I'échantillon de 222,3 mm a 223,0 mm ; la puissance dissipée dans la cavité
diminue de 70 W a 30 W environ. Dans le méme temps, la vitesse de chauffage du
matériau reste constante entre 400°C et 600°C avant d'augmenter soudainement pour
atteindre 1000°C en seulement 2 min. Entre les 17°™ et 19°™ minutes de cette
expérience, la vitesse de chauffage de la zircone passe de 25°C/min a environ 200°C/min
alors que la puissance incidente est constante (700 W), que la position du piston ne
change quasiment pas (~ 223 mm) et que la puissance électromagnétique dissipée dans
la cavité diminue. Ensuite, le piston est a nouveau avancé vers |'échantillon jusqu'a une
distance minimale de 220,2 mm. Entre 1000°C et 1360°C, la vitesse de chauffage de
I'échantillon est plus modérée tandis qu'on mesure une augmentation significative de la

puissance électromagnétique dissipée dans la cavité qui atteint 400 W.

L'analyse de cette expérience confirme tout d'abord qu'a puissance incidente constante,

le déplacement du piston fait directement varier la puissance électromagnétique dissipée

dans la cavité (P, = B, + P."). De plus, les variations de cette puissance dissipée dans la

- 136 -



cavité suivent de maniére monotone les variations des intensités moyennes des
composantes électriques et magnétiques du champ. Ainsi, lorsque le piston est approché
de la position optimale conduisant a la résonance, la puissance du champ
électromagnétique dans la cavité augmente, indépendamment des propriétés
diélectriques de I'échantillon. Au contraire, lorsque le piston est éloigné de cette position,
la puissance du champ électromagnétique dans la cavité diminue.

Néanmoins, on constate que les variations de la température de I'échantillon ne suivent
pas systématiquement les variations de la puissance électromagnétique dans la cavité.
Pour expliquer ce dernier point, il faut revenir encore a la variation des propriétés

diélectriques de la zircone avec la température. Si les propriétés diélectriques du
matériau restent constantes, la puissance dissipée par le matériau B, doit suivre les

variations de la puissance électromagnétique dans la cavité (cf. I.D.A.a. - Equation 92).
En revanche, lorsque les propriétés diélectriques du matériau changent avec la
température, l'analyse devient plus complexe. Pour une distribution du champ

électromagnétique identique, si le facteur de pertes diélectriques augmente d'un facteur
10, la puissance dissipée par le matériau P, augmente également d'un facteur 10 ce qui
entraine une augmentation trés rapide et parfois non maitrisée de la vitesse de

chauffage. Par conséquent, si la puissance électromagnétique dans la cavité P, n'est pas

réduite suffisamment en déplacant le piston, alors la vitesse de chauffage peut atteindre
et méme dépasser plusieurs centaines de degrés par minutes. C'est par exemple le cas
dans l'expérience précédente entre 400°C et 1000°C : la puissance électromagnétique
dans la cavité est quasi-constante (puissance incidente constante et position du piston
fixe) et on observe une augmentation de la température de I'échantillon d'environ 400°C
en 2 min. Ceci peut alors entrainer des dommages irréversibles (éclatement, fissures) de

I'échantillon comme on peut le voir sur la Figure 51 et la Figure 53.

# 2°M° essai

La connaissance de l'intervalle de température dans lequel les propriétés diélectriques du
matériau changent permet d'anticiper cette soudaine accélération de la vitesse de
chauffage et donc le moment ou il faut diminuer la puissance électromagnétique dans la
cavité. La réduction de cette puissance s'effectue simplement, a puissance incidente
constante, en déplacant le piston. Avec un certain entrainement, il devient possible
d'imposer a I'échantillon une vitesse de chauffage constante, comme l'illustre la Figure
54. Celle-ci montre I'évolution de la distance entre le piston et I'échantillon, de la
puissance électromagnétique dans la cavité et de la température d'un échantillon de

zircone TZ-2Y. C'est le résultat d'une expérience de chauffage direct par micro-ondes a la
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vitesse de 25°C/min jusqu'a une température de frittage de 1500°C, avec une puissance
incidente constante de 500 W.
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Figure 54 : Résultat d'un essai de frittage micro-ondes direct d'un échantillon
de zircone (2Y-TZP) a puissance incidente constante de 500 W

Malgré I'apparente monotonie de ce cycle de chauffage, on peut distinguer trois étapes
durant le chauffage que nous allons analyser :

- entre la température ambiante et environ 300°C :
Le piston est avancé rapidement vers [|'échantillon (231,0 mm a 227,4 mm) pour
augmenter rapidement la puissance électromagnétique dans la cavité ce qui entraine une
augmentation de la puissance dissipée dans la cavité (P, = B, + P.") jusqu'a 60 W. Or,
nous avons estimé précédemment (cf. I.E.1.) a moins d' 1 W la puissance nécessaire

pour chauffer un tel échantillon de zircone. Le couplage de la zircone étant faible, une
infime partie de la puissance P, est dissipée par le matériau (P, ~0,02.F.) ; il en
résulte que 98% de cette puissance P. est dissipée par effet Joule dans les parois de la
cavité (P.,"~ 0,98.F.).

- entre 300°C et 800°C :
Le piston est éloigné régulierement de I'échantillon (227,4 mm a 228,5 mm) afin de
diminuer progressivement la puissance électromagnétique ; on constate que la puissance

dissipée dans la cavité diminue de 60 W a 10 W. Pendant ce temps, I'échantillon continue

de chauffer a la méme vitesse grace a un meilleur couplage avec le champ électrique
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(augmentation rapide de &") : la puissance dissipée par le matériau B, continue
d'augmenter tandis que P, & P." diminuent. Ceci démontre bien que pour maintenir une

vitesse de chauffage constante et éviter une augmentation soudaine de la température
de I'échantillon, le piston doit étre éloigné de I'échantillon pour modifier la distribution du
champ électromagnétique et réduire l'intensité de ce champ dans la cavité. Toutefois,
comme lI'a souligné Goldstein & al. [GOL99], ce changement rapide des propriétés
diélectriques du matériau rend trés difficile la maitrise de la vitesse de chauffage dans
cette gamme de température. C'est pourquoi on peut remarquer dans la Figure 54 des
petites variations de la température de I'échantillon entre 400°C et 1000°C.
- entre 800°C et 1500°C :

Le piston est avancé a nouveau vers l'échantillon (228,5 mm a 226,7 mm) pour
augmenter la puissance électromagnétique dans la cavité et maintenir une vitesse de
chauffage de 25°C/min. Cette puissance permet de compenser les pertes thermiques,

dues principalement au rayonnement, toujours croissantes avec la température de

I'échantillon (P, = aT*), comme on a pu le voir précédemment (cf. I.E.1.). Par ailleurs,

on mesure une augmentation réguliére de la puissance électromagnétique dissipée dans

la cavité P. jusqu'a 60 W puis de plus en plus rapide pour atteindre 140 W lorsque

I'échantillon atteint la température maximale de frittage de 1500°C. Le couplage de la

zircone étant fort, cette puissance représente quasi intégralement la valeur de la

puissance dissipée par le matériau (P, = Pray ~P.).

En résumé, durant un cycle de frittage, la position du piston est ajustée en continu, a
puissance électromagnétique incidente constante, de maniére a ce que la température de
I'échantillon mesurée par la caméra suive un cycle thermique prédéterminé. Le
déplacement du piston par rapport a sa position optimale conduisant a la résonance
permet de moduler directement la puissance électromagnétique dans la cavité et

indirectement la puissance dissipée par le matériau P,,, en dépit des changements des

propriétés diélectriques du matériau.

Cette procédure de chauffage a été appliquée tout d'abord avec succeés a I'élaboration par
frittage micro-ondes direct (Figure 52) et avec suscepteur sous champ électrique de
zircone yttriée. Avec cette méthode, il est possible de chauffer des poudres céramiques
jusqu'a plus de 1500°C avec des vitesses de chauffage plus élevées qu'en chauffage
conventionnel (> 100°C/min) ; généralement, et contrairement au chauffage
conventionnel, c'est le matériau qui limite la vitesse et la température de chauffage, s'il

ne couple pas ou mal ou s'il se fissure a cause d'un chauffage trop rapide. Ainsi, la
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procédure décrite ici peut étre étendue au chauffage direct, indirect ou hybride d'autres
poudres céramiques et métalliques sous champ électrique ou magnétique et différentes

atmosphéres de frittage (oxydantes, neutres, réductrices).
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CHAPITRE IV

ETUDE COMPARATIVE

FRITTAGE MICRO-ONDE

FRITTAGE CONVENTIONNEL

D'UNE POUDRE CERAMIQUE - zircone vttriée

ET D'UNE POUDRE METALLIQUE — nickel pur
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Dans ce chapitre nous présenterons les résultats d'études comparatives entre le frittage
micro-ondes et le frittage conventionnel d'une poudre céramique (zircone yttriée 2Y-TZP)
et d'une poudre métallique (nickel pur). Ces résultats sont analysés et interprétés en
termes d'influence du champ électromagnétique sur les mécanismes de densification et

de développement microstructural de ces matériaux.

PREAMBULE : quelgues rappels sur
le frittage "naturel’” en phase solide

Cette étude s'intéresse a la comparaison entre deux modes de chauffage, |'un
conventionnel, l'autre par micro-ondes, dit non conventionnel appliqués a I'élaboration de
zircone yttriée et de nickel par frittage naturel (sans charge) ; pour ces deux matériaux,
le frittage se produit en phase solide.

Cette présentation du frittage se veut synthétique et introduit quelques notions
théoriques et principes essentiels concernant le frittage "naturel" en phase solide. Pour
une revue plus détaillée sur les différents types de frittage, le lecteur pourra se reporter
a quelgues ouvrages de référence de R.M. German [GER 85] [GER 96], D. Bernache-
Assolant [BER 93], M.N. Rahaman [RAH 95].

Le frittage "naturel", c'est-a-dire sans charge appliquée, et en phase solide permet de
passer d'une poudre mise en forme a froid a un matériau consolidé de densité plus ou
moins élevée. Il est le résultat d'un traitement thermique a une température inférieure a
la température de fusion des constituants afin de conserver une cohérence a I'ensemble
de la piéce. La consolidation du matériau découle de la formation de joints de grains, de
I'élimination de la porosité et des éventuelles phases volatiles introduites lors de la mise
en forme. Généralement, le frittage s'accompagne d'un retrait (réduction des dimensions
de la piece) et donc d'une densification. Ce retrait est d'autant plus important que la

porosité et/ou la quantité de phases volatiles dans la piéce a cru est importante.

A. LES FORCES MOTRICES DU FRITTAGE

L'évolution macroscopique et microstructurale de la piece en cru au cours du frittage est
guidé par des forces motrices, I'une globale et d'autres locales. Ces forces tendent a faire
évoluer le systeme vers un équilibre thermodynamique correspondant a une diminution

de I'énergie interfaciale du systéme dispersé.
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Al LA FORCE MOTRICE GLOBALE

La force motrice globale du frittage est la réduction de I'énergie interfaciale. Dans un
matériau monophasé, I'énergie interfaciale E fait intervenir une contribution des

interfaces solide-gaz, d'aire S, et d'énergie libre interfaciale yy; ainsi qu'une
contribution des interfaces solide-solide (joints de grains), d'aire Sy et d'énergie libre

interfaciale yg :

E =7s6-Sse + Vss-Sss Equation 135

Généralement, le systéme réduit son énergie interfaciale en début de frittage par la
diminution de l'aire des interfaces solide-gaz (fortement énergétiques) au profit des
interfaces solide-solide (moins énergétiques) par la soudure des grains et la formation de
joints de grains qui conduisent a une augmentation de la cohésion du matériau : c'est le
frittage. La croissance des joints de grains s'accompagne le plus souvent d'une réduction
de la porosité, donc d'un retrait (densification) a I'échelle macroscopique. Parallélement,
la croissance des grains tend également a réduire |'énergie interfaciale en diminuant
I'aire globale des interfaces solide-gaz.

Finalement, lors de I'élaboration d'un matériau fritté, densification et grossissement de
grains apparaissent comme deux processus en compétition bien que tous deux soient

motivés par le méme résultat : la diminution de I'énergie interfaciale du systéme.

A2 LES FORCES MOTRICES LOCALES

La réduction de I'énergie interfaciale du matériau (ou force motrice globale) nécessite
une évolution de la microstructure, qui est encouragée par l'existence de gradients de
contraintes a I'échelle locale : ce sont les forces motrices locales. Parmi celles-ci, nous
allons présenter les contraintes exercées aux interfaces et sur les lignes triples lors du

frittage en phase solide.

A.2.a. Contraintes exercées aux interfaces

Au voisinage d'une interface courbe entre deux milieux 1 et 2, la contrainte interfaciale

impose un gradient de pression de part et d'autre de l'interface. La condition d'équilibre
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mécanique s'exprime pour un élément de surface de courbure moyenne 1/r et d'énergie

interfaciale y selon I'équation de Laplace :

P-P =22 Equation 136

La courbure moyenne locale est positive pour une surface convexe (centre de courbure

dans 1 et P, > P,) et négative pour une surface concave (centre de courbure dans 2 et

P <P,). Dans le cas ou les milieux 1 et 2 sont différents, ce gradient de pression va

modifier I'équilibre chimique entre les deux phases. Par exemple, pour un solide (milieu
1) en équilibre avec un gaz (milieu 2), au voisinage d'une surface convexe, l'excés de
pression entraine un exceés de potentiel chimique dans le solide, ce qui augmente la
pression d'équilibre dans le gaz. Généralement la pression dans le gaz reste inférieure a
la pression d'équilibre et les atomes sous contraintes dans le solide tendent a passer
dans le gaz.

D'une maniére générale, pour une surface de courbure moyenne 1/r, les écarts de

pression AP, et dans les deux phases par rapport a une surface plane :

2 .
AP, = “rse Equation 137
r
2y55-Q2
AR, = Tse™% p= Equation 138

rkT ¢

Qg : volume atomique du solide.

PGw : pression de vapeur saturante.

Les effets de la courbure des surfaces sont illustrés sur la Figure 55 pour différentes

conditions d'équilibre local.
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Figure 55 : Equilibre a l'interface solide-gaz et courbure
Le signe (+) ou (-) indique respectivement un excés ou un défaut de pression
par rapport a une interface plane [BOU 02]

Cette figure montre I'existence de gradients de pression a travers les interfaces courbes .

A.2.b. Contraintes exercées sur les lignes triples

A l'intersection de trois surfaces, I'équilibre des tensions interfaciales impose un angle
diédre d'équilibre y,. Ainsi, I'équilibre d'un joint de grains avec une seconde phase
gazeuse s'écrit :

Ve

Vss = 25 COS 5 Equation 139

Lorsque l'angle diedre y est inférieur a I'angle d'équilibre y,, une force s'exerce sur la

ligne triple, qui tend a faire croitre le joint de grains jusqu'a atteindre I'angle d'équilibre,

comme le montre la Figure 56.

p — Wy

Figure 56 : Mise a I'équilibre d'un joint de grains avec une seconde phase
gazeuse (ligne triple) [BOU 02]
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B. APPROCHE MICROSCOPIQUE DU FRITTAGE

L'évolution microstructurale du matériau au cours du frittage peut étre divisée en trois

stades représentés dans la Figure 57.

Figure 57 : Représentation schématique des trois stades de frittage [BOU 02]

B.1. STADE INITIAL :
FORMATION ET CROISSANCE DES PONTS ENTRE PARTICULES

Au début du frittage, lorsque la température est suffisamment élevée, un pont solide se
forme au contact entre deux particules. Une redistribution rapide de matiere par diffusion

superficielle permet d'assurer localement I'équilibre des tensions interfaciales (Figure 58).

..._{_::; = -4—‘{\ v, Ep *—{ Y
N X

Figure 58 : Formation du joint de grains
et redistribution de matiére pour atteindre la configuration d'équilibre local,
puis I'équilibre global de la ligne triple [BOU 02]

Pour équilibrer la tension superficielle, il apparait dans la phase condensée des gradients
de contrainte entre la surface du pont, qui est alors concave donc en tension, et le reste
du solide, dont la surface est convexe donc en compression. De méme, dans la phase
gazeuse apparaissent des gradients de pression entre la surface du pont et la surface des
grains. Les gradients de pression entraine une diffusion en phase gazeuse vers la surface
du pont. Les gradients de contraintes entrainent une déformation par fluage de la phase
solide : ce fluage procede par diffusion atomique dans le cas de solide cristallin. De ces

gradients, il en résulte une croissance du pont.
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N.B. : La déformation plastique des ponts peut intervenir lors du frittage de particules
nanométriques ou au tout début du frittage de particules micrométriques, lorsque la
courbure des ponts est telle que la contrainte de Laplace peut atteindre quelques
centaines de MPa.

La diffusion atomique évoquée lors du fluage de la phase solide est alors associée a une
diffusion de défauts, comme les lacunes. Dans le cas d'une diffusion par lacunes, atomes
et lacunes diffusent en sens inverse donc la source de matiere pour la diffusion doit aussi

étre un puits de lacunes. Plusieurs chemin de diffusion représentés dans la Figure 59 sont

3 il s
G Y /ﬁ

= o' = Pl
= -

1 'ﬁl

alors possibles.

X \

Figure 59 : Représentation schématique des zones en compression (+) ou en
tension (-) et chemins de diffusion lors du frittage de deux particules [BOU 02]

La source de matiére est soit la surface des grains, soit le joint de grains, soit les
dislocations a l'intérieure des grains. Le chemin de diffusion peut étre le volume, la
surface, le joint de grains ou la phase gazeuse. Les mécanismes qui ont pour source de
matiére la surface des grains (mécanismes 1, 2 et 3) conduisent seulement a une
croissance du pont donc a la consolidation. Seuls les mécanismes qui ont pour source de
matiére le joint de grains ou le coeur des grains (mécanismes 4, 5 et 6) entrainent un
rapprochement des particules, donc éventuellement un retrait a I'échelle macroscopique
(densification).

Au fur et a mesure que les ponts croissent, les gradients de courbure a la surface
diminuent jusqu'a ce que la courbure entre deux joints de grains voisins soit uniforme :

c'est la fin du premier stade du frittage.

B.2. STADE INTERMEDIAIRE : ELIMINATION DE LA POROSITE OUVERTE

A ce stade, la porosité est organisée sous forme d'un réseau de canaux cylindriques et

interconnectés le long des arétes des grains. La courbure des surfaces est déterminée
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par I'équilibre des lignes triples (angle diédre d'équilibre) et par la configuration au

voisinage du pore (Fig. 4.10).

/ "IJ‘.

Figure 60 : Equilibre des lignes triples et courbure des interfaces solide-gaz
pour un pore entouré de trois grains de méme taille [BOU 02]

Pour un pore entouré de grains de méme taille (a), la courbure autour du pore est
uniforme et les transferts de matiére se poursuivent par diffusion depuis les joints de
grains ou depuis le cceur des grains vers le pore. Notons que lorsque la taille du pore est
grande, la courbure a la surface du solide est plus grande et la cinétique des transferts
de matiére vers le pore est alors plus lente. Finalement, au-dela d'un certain rapport

longueur/rayon, les canaux poreux deviennent instables et la porosité se ferme.

B.3. STADE FINALE . ELIMINATION DE LA POROSITE OUVERTE

La population de pores fermés continuent de rétrécir par transfert de matiére depuis les
joints de grains et depuis le cceur des grains. Cependant, la densification est beaucoup
plus lente car les forces motrices du frittage diminuent. Par ailleurs, la migration des
joints de grains peut alors entrainer une croissance de grains et éventuellement une

séparation des pores et des joints de grains.
Ce bref rappel des aspects microscopiques du frittage en phase solide permettra

d'analyser et de discuter le comportement de la zircone yttriée et du nickel lors de leur

élaboration par frittage conventionnel ou frittage micro-ondes.
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PARTIE |

FRITTAGE D'UNE POUDRE CERAMIQUE :
LA ZIRCONE YTTRIEE 2Y-TZP

IV-1.A. REVUE BIBLIOGRAPHIQUE

IV-1.A.1. LE FRITTAGE CONVENTIONNEL

Le développement microstructural en fin de frittage des poudres commerciales Tosoh Y-
TZP et Y-FSZ a fait I'objet de nombreuses recherches, notamment en raison de leur
croissance de grains limitée, "sluggish grain growth" dans la littérature [STO91].
Toutefois, les mécanismes gouvernant le frittage conventionnel de ce matériau n'ont été
clairement mis a jour que trés récemment par les travaux de Matsui & al. [MAT 08] [MAT
09]. En particulier, les relations de causalité entre la séparation de phase T > C
(Tetragonal = Cubic) et la croissance de grains sont restées largement controversés
jusqu'a ces récentes publications. Grace a leurs expériences, ces auteurs ont apporté
plus de certitudes sur la description de la formation de la phase cubique a l'intérieur des
grains et les mécanismes de développement microstructural (croissance de grains) dans
des poudres de zircone Y-TZP et Y-CSZ durant le dernier stade du frittage.

Trois poudres commerciales Tosoh 2Y-TZP, 3Y-TZP et 8Y-CSZ, appelées aussi par la
suite 2Y, 3Y et 8Y, ont été étudiées par Matsui et al. sous différents aspects
densification, croissance de grains, microstructure et répartition des phases
cristallographiques a lintérieur des grains, ségrégation aux joints de grains et
transformation de phase T - C. Ces poudres ont été compactées en matrice (70 MPa)
sous forme de disques et chauffées sous air a la vitesse de 100°C/h jusqu'a des
températures de frittage comprises entre 1100°C et 1500°C pendant 2 heures. La Figure
61 montre I'évolution de la densité relative et de la taille de grains avec la température

de frittage pour ces trois poudres de zircone.
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Figure 61 : Variations de la densité relative et de la taille moyenne des grains
avec la température de frittage pour les poudres 2Y, 3Y et 8Y (100°C/h) :
densité relative : 2Y (@), 3Y (a) et 8Y (W)
taille moyenne des grains : 2Y (O), 3Y (1) et 8Y ()

[MAT 08]

Les densités relatives des poudres 2Y et 3Y sont quasiment identiques jusqu'a 1300°C ;
cependant, la densité de la 3Y devient supérieure au-dela. La densité relative de la 8Y est
inférieure a celles des 2Y et 3Y en-dessous de 1250°C mais supérieure au-dessus de
cette température. Quant a I'évolution de la taille des grains avec la température de
frittage, la Figure 61 est similaire pour les poudres 2Y et 3Y avec une croissance des
grains plutét lente (400-500 um a 1500°C). En revanche, la taille des grains de la poudre
8Y croit beaucoup plus vite a partir de 1200°C pour atteindre 4 um a 1500°C. Les images

MEB de la microstructure a 1500°C (Figure 62) viennent illustrer ces observations.

aprés frittage a 1500°C/2h
[MAT 08]
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Ces résultats sur I'évolution de la microstructure ont été complétés par des analyses de
la microstructure (phases) a l'intérieur des grains et des analyses de la ségrégation
d'ions Y** aux joints de grains afin de clarifier les relations entre la transformation de
phase T = C et la croissance des grains. Les conclusions suivantes ont été obtenues :

- la microstructure :
Les zircones Y-TZP ne présentent pas de structure biphasée T-C mais sont constituées de
grains quadratiques a l'intérieur desquels certaines régions sont transformées en phase
cubique. Dans la zircone 2Y, une fraction de la phase quadratique se transforme en
phase monoclinique au refroidissement. La structure des grains de 8Y-CSZ est
monophasée et cubique.

- la distribution d'ions Y** & I'intérieur des grains :
La distribution d'ions Y3* & l'intérieur des grains des zircones 2Y et 3Y est assez
homogéne a 1300°C. A 1500°C, la distribution d'ions Y** & lintérieur des grains
majoritairement quadratiques de la 2Y est encore assez homogeéne, exceptée aux joints
de grains et aux jonctions triples dans lesquels on observe de fortes concentrations d'ions
Y3*. En revanche, pour la 3Y frittée & 1500°C, des régions avec une plus forte
concentration en ions Y3 apparaissent a l'intérieur des grains. Dans la 8Y frittée a
1300°C et & 1500°C, on observe une distribution d'ions Y3* homogéne, a l'intérieur de
grains cubiques.

- la ségrégation d'ions Y** aux joints de grains :
Les ions Y3* ségrégent aux joints de grains sur une épaisseur de l'ordre de 10 nm. La
ségrégation des ions Y** augmente avec la température de frittage dans les zircones 2Y
et 3Y. Au contraire, la ségrégation est beaucoup moins importante dans la zircone 8Y et
cette ségrégation est moins dépendante de la température de frittage.

- la séparation de phase T-C :
Les joints de grains et/ou les jonctions triples, dans lesquels les ions Y3* ségrégent, sont
le point de départ de la transformation T & C a l'origine des régions de structure cubique
formées a l'intérieur des grains quadratiques et évoquées dans le premier point ; ainsi,
ces régions cubiques sont adjacentes aux joints de grains. Le mécanisme de formation de
la phase cubique s'explique par un mécanisme de transformation de phase induite par la
ségrégation aux joints de grains (GBSIPT model). Par ailleurs, la formation de ces
régions de structure cubique ne s'accompagne pas de croissance des grains.

- la croissance de grains :
La croissance des grains est similaire pour les poudres 2Y, 3Y et 8Y jusqu'a 1200°C, mais
au-dela elle est beaucoup plus rapide dans la 8Y. On en déduit qu'une diminution de la
ségrégation des ions Y3* aux joints de grains entraine une augmentation de la croissance
des grains. Ainsi, la vitesse de croissance des grains durant |'étape finale du frittage est

gouvernée par la concentration d'ions Y** ségrégés dans les joints de grains (solute drag
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effect of Y3* ions), ce qui laisse supposer que la formation des régions cubiques ne
permet pas de retarder la croissance des grains.

L'ensemble de ces conclusions est résumé schématiquement sur la Figure 63.

1300°C Sintering temperature increase 1500°C
Y* ion segregation
(a) 2Y
: A
! |
Pore |
"'.& GB
b) 3 E3 o 5.. :
e ssonl
; GB o GB
| —T—] - T
(c) 8Y |
= !
GB GB

Figure 63 : Schéma des mécanismes de transformation de phase T - C et de
croissance des grains dans les zircones YSZ [MAT 08]. (a) 2Y, (b) 3Y et (c) 8Y
Les zones grises aux joints de grains représentent la ségrégation des ions Y3*.

Les zones blanches et grises a I'intérieur des grains représentent les phases

quadratique et cubique respectivement. GB = joints de grains.

Par ailleurs, des études ont tenté de corréler les énergies apparentes d'activation a
I'énergie d'activation de diffusion aux joints de grains des ions Zr**, afin de déterminer
les mécanismes controlant le frittage en fonction de la densité relative. Cette énergie
apparente d'activation a été estimée a 310 kJ/mol pour la zircone cubique partiellement
stabilisée a I'oxyde d'yttrium [OIS 83]. Plus tard, Bernard-Granger & al. [BER0O7] ont
trouvé que I'énergie d'activation apparente de la densification, calculée par la méthode
CRH (Constant Rate Heating), d'une poudre de 3Y-TZP dépend fortement de la densité
relative : cette énergie diminue de 935 kJ/mol a 310 kJ/mol lorsque la densité relative
augmente de 73 % a 91 % (Figure 64) avec dans le méme temps une variation de la

taille des grains de 120 nm a 170 nm.
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Figure 64 : Variations de I'énergie d'activation apparente de densification en
fonction de la densité relative calculée par la méthode CRH [BER 07]

Selon eux, ceci prouve qu'a faible densité relative et pour des grains petits, le mécanisme
limitant serait la formation de défauts a l'interface et non I'étape de diffusion des cations
Zr** dans les joints de grains. Ce qui signifie qu'il est plus difficile de créer des défauts a
la surface des grains qu'aux joints de grains et que les distances de diffusion sont trop
courtes dans les matériaux nanométriques pour que [|'étape de diffusion soit le
phénomene limitant la cinétique. Ce mécanismes limitant les cinétiques de densification
est du méme type que celui limitant la vitesse de fluage de ce type de matériau a
nanograins et qui est présenté sous le terme de "réaction d'interface" dans la littérature

du fluage.

Cette description du comportement de différentes poudres de zircone yttriée durant le
frittage conventionnel, de ses mécanismes de densification et de croissance des grains
permet de dégager quelques tendances et d'avoir un point de comparaison pour discuter
des éventuels effets spécifiques du champ électrique sur la densification et le
développement microstructural de notre poudre de zircone yttriée 2Y-TZP lors du frittage

par micro-ondes.
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IV-1.A.2. LE FRITTAGE MICRO-ONDES

L'élaboration de zircone yttriée par frittage micro-ondes a été largement étudiée en
raison de ses nombreuses applications. Cependant, ses propriétés diélectriques peu
favorables au couplage avec les micro-ondes en-dessous de 400°C (cf. III.A.1.) rendent
son chauffage direct par micro-ondes (sans suscepteur) trés difficile a réaliser, a moins
d'appliquer un champ électromagnétique uniforme (a I'échelle de I'échantillon) et intense.
Or, tous les applicateurs ne permettent pas de disposer de telles caractéristiques. C'est
pourquoi différents systémes d'isolation et d'aide au chauffage ont été imaginés et mis
en ceuvre au sein d'applicateurs multimodes et monomodes. Ces dispositifs permettent
un chauffage indirect a basse température puis hybride lorsque la zircone passe sa
température critique et couple avec les micro-ondes. L'autre particularité de la zircone,
résultant encore une fois de ses propriétés diélectriques, est I'augmentation significative
du couplage avec le champ électrique a partir de 400°C, ce qui rend le contrdle de la
vitesse de chauffage trés délicat a réaliser. Or, la maitrise d'un cycle thermique est
capitale lors de la réalisation d'études comparatives rigoureuses avec le frittage
conventionnel.

Compte tenu de ces caractéristiques, nous allons tout d'abord passer en revue, sous des
aspects plus technologiques, les différents dispositifs congus pour réaliser le frittage
d'échantillons de zircone yttriée, dans des cavités multimodes, puis dans des cavités
monomodes. Enfin, nous ferons une synthése des principaux résultats obtenus en
insistant sur les différences entre le frittage micro-ondes et le frittage conventionnel en

termes de densification, de développement microstructural et de propriétés mécaniques.

IV-1.A.2.a. Dispositifs de chauffage dans des cavités multimodes

L'élaboration d'échantillons de zircone par chauffage micro-ondes dans des cavités
multimodes a été réalisée presqu'exclusivement avec l'aide de dispositifs intégrant un
suscepteur. Une des solutions consiste a placer I'échantillon dans différents "boites"
constituées de matériaux isolants dont I'une contient de la poudre de carbure de silicium
(SiC), jouant le role de suscepteur pour I'échantillon [PEE99] [UPAO1] (Figure 65).
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Figure 65 : Schéma du systéme d'isolation et de chauffage hybride avec un
suscepteur sous forme d'un lit de poudre de SiC [PEE 99]

Cependant, le dispositif le plus courant est un arrangement de 5 a 8 barreaux environ, en
carbure de silicium, disposés verticalement dans la cavité et autour de I'échantillon
[JAN92] [NIG96] [XIE96] [NIG97] [MAZ08]. Ces systemes (Figure 66) s'adaptent
particulierement bien aux cavités multimodes, plus volumineuses que les cavités
monomodes et permettent de chauffer la zircone dés la température ambiante alors que
son couplage avec les micro-ondes est faible.

alumina fiberboard

SiC rods

zirconia bulk fiber

zirconia sample

alumina fiberboard

Figure 66 : Photographie du dispositif d'isolation avec des suscepteurs en SiC,
nommé "picket fence" arrangement, concu par Janney & al. [JAN 92],
permettant le chauffage indirect et direct d'échantillons de zircone

Cependant, Goldstein & al. [GOL99] ont démontré qu'il était possible de se passer de

suscepteur a certaines conditions. En effet, ces auteurs ont été les premiers et les seuls a
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réussir le frittage de plusieurs piéces de zircone yttriée simultanément dans des cavités
multimodes et sans l'aide de suscepteur. Ce succés tient principalement a I'utilisation de
deux types de cavités multimodes spécialement développées pour cette application
I'une dispose d'un brasseur électromagnétique permettant d'homogénéiser le champ
électromagnétique et la seconde est congue avec un assemblage de quatre magnétrons
dont l'orientation des antennes permet une concentration maximale du champ au centre
de la cavité. Ces dispositifs conduisent a une distribution du champ électromagnétique
plus uniforme et intense que dans des cavités multimodes plus basiques et c'est une des
raison de leur réussite. De plus, ces auteurs montrent aussi que pour les caractéristiques
de leur poudre de zircone et la géométrie de leur systéme d'isolation, le chauffage direct
n'est possible que pour une masse minimale de zircone. Dans leur étude, cette masse est
de l'ordre de 10 a 12 g pour une puissance micro-ondes de 1,5 a 2 kW. Au final,
Goldstein & al. ont montré que plusieurs paramétres devaient étre maitrisés afin de
pouvoir chauffer des piéces de zircone directement par micro-ondes et aboutir a des
matériaux complétement denses et sans fissure :

- la conception d'une cavité avec un champ uniforme et intense au niveau de I'échantillon
- I'assemblage d'une cavité isolante performante

- la masse minimale de matériau permettant le couplage direct avec les micro-ondes

- le contréle du cycle puissance-temps

- la géométrie des pieces

- I'homogénéité de densité des pieces a vert.

— 7

E-——E

1. Specimens; 2. Bubble alumina themmal insulation in
sintered alumina container; 3. Sintered alumina disc;

4, Porous alumina parts providing thermal nsulation;
5. Pt Sheathed S-type themmocouple; 6. MW insertion

points; 7. Applicator wall; 8. Metal stand

Figure 67 : Schéma de l'intérieur de la cavité multimode, de la disposition des
échantillons, du systéme d'isolation et du dispositif de mesure de la
température utilisé par Goldstein & al. [GOL 99] pour réaliser le chauffage par
micro-ondes simultané et sans suscepteur de 5 piéces de zircone
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Enfin, on peut mentionner un dernier dispositif original et intéressant : il s'agit du four
hybride conventionnel/micro-ondes multimode développé a Loughborough (R-U) par
I'équipe de Binner [WANO6] [BINO8]. Dans ce four, les échantillons peuvent étre exposés
a des puissances micro-ondes variables (de 0 W a 2 kW) tandis que la puissance
électrigue apportée aux éléments chauffants est adaptée pour que les échantillons
suivent des cycles de chauffage programmeés. Ainsi, que ce soit en frittage conventionnel
ou en frittage hybride, le four et les techniques de mesure de la température sont
identiques, de méme que le cycle thermique, ce qui permet d'effectuer des études
comparatives entre les deux modes de chauffage. Grace a leur installation, ces auteurs
ont pu mettre en évidence un effet micro-ondes en montrant que pour une méme
température de frittage, I'augmentation de la puissance électromagnétique contribuant
au chauffage favorise I'accélération de la densification des échantillons. De plus, cet effet
est d'autant plus important que les matériaux couplent fortement avec les micro-ondes
(ZnO > ZrO, > Al;05).

IV-1.A.2. b. Dispositifs de chauffage dans des cavités monomodes

Les études qui incluent des fours micro-ondes avec une cavité monomode sont plus
restreintes. Une fois de plus, des systémes de chauffage hybride, constitués de disques
en SiC [WIL88] disposés en-dessous et au-dessus de I'échantillon (Figure 68(a)) ou d'un
suscepteur cylindrique [ZHAQO], ont été utilisés pour réduire le temps de (pré)chauffage
et atteindre une température critique a partir de laquelle le matériau couple avec le
champ électrique. Dans I'étude de Wilson & al., I'utilisation d'un suscepteur se justifie par
I'absence d'élément de couplage : leur cavité est donc monomode mais non résonante.
L'intensité du champ électromagnétique n'est donc pas suffisante pour permettre le
chauffage direct.

La encore, une seule exception, Tian & al. [TIA91], qui ont réussi a fritter sans
suscepteur de la zircone yttriée dans une cavité monomode grace a I'utilisation judicieuse
d'iris circulaires (de différents diameétres ou a diameétre variable) permettant la résonance
du champ électromagnétique dans la cavité (Figure 68(b) - N.B. : l'iris représenté sur
leur dessin n'est pas circulaire). Dans la conception de leur cavité résonante, I'utilisation
de l'iris a ouverture ajustable est particulierement intéressante car elle permet d'adapter
I'ouverture (le diametre) a la charge dans la cavité (dépendant du volume de la piece et

des propriétés diélectriques), qui est liée a la température de I'échantillon.
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Figure 68 : Schéma des cavités monomodes
(a) non résonante avec suscepteur en SiC [WIL 88]
(b) résonante avec iris (non circulaire ici) ajustable et sans suscepteur [TIA 91]

Dans tous les cas, I'emploi d'éléments de couplage (iris, vis de plongée) dans une cavité
monomode est indispensable a la réalisation du chauffage direct par micro-ondes d'un

matériau, comme la zircone, ayant de faibles pertes diélectriques a basse température.

IV-1.A.2.c. Les principaux résultats ...

Le développement des dispositifs décrits précédemment a permis d'apporter
d'intéressants résultats sur le frittage micro-ondes de poudres de zircone,
particulierement sur des poudres de zircone a faible teneur en yttrium (2 ou 3 %mol),
aussi bien dans des cavités monomodes que multimodes. Néanmoins, la grande variété
de cavités (monomode, multimode, four hybride), de conditions de chauffage (indirect,
direct, hybride, systémes d'isolation), de procédures expérimentales (rampe de
puissance, rampe de température) et la difficulté a maitriser un cycle thermique rendent

parfois difficiles la comparaison des divers résultats obtenus.

Plusieurs auteurs [WIL88] [TIA91] ont souligné que l'avantage du chauffage micro-
ondes, qu'il soit hybride ou direct, résidait dans la possibilité de conserver la dimension
nanomeétrique des grains de poudre dans la microstructure finale grace a la réduction
significative du temps de frittage par rapport a un cycle de frittage conventionnel. Leurs
résultats montrent qu'ils ont réussi a réduire la durée des cycles de frittage tout en
augmentant de maniére significative la densité de leurs échantillons a des températures
comparables. Cependant, ni Wilson & al., ni Tian & al. ne sont parvenus pour autant a
élaborer des matériaux frittés avec une taille de grains significativement plus petite qu'en
frittage classique. Il faut noter que Tian & al. ont eu recours a un prétraitement

thermique a 1150°C durant 1 heure afin de transformer la phase monoclinique résiduelle
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en phase tétragonale et d'éviter la fissuration de leurs piéeces. Les conséquences de ce
traitement avant le frittage micro-ondes ne sont détaillés ni en terme de densité, ni en
terme de microstructure (coalescence) générée avant frittage micro-ondes. Les résultats
qu'ils trouvent (densités finales et tailles de grains) peuvent étre attribués en partie a
leur prétraitement thermique a 1150°C. D'ailleurs, les densités trés élevées (> 98 %)
obtenues dés 1250°C ne sont pas classiques et n'ont été confirmées par aucune autre
expérience.

Les résultats de Goldstein & al. [GOL99] vont dans le méme sens. Si le chauffage par
micro-ondes entraine bien un gain de temps (réduction du temps de cycle de frittage
d'une trentaine d'heures a seulement deux heures) et d'énergie (diminution de la
température maximale de frittage d'une centaine de degrés) non négligeables, ces
auteurs ne dénotent pas de différence significative concernant les propriétés mécaniques

de ses piéces par rapport a celles élaborées par frittage conventionnel.

Cependant, d'autres auteurs ont démontré par des études comparatives plus
systématiques que les matériaux frittés par micro-ondes présentaient des différences
notables par rapport aux échantillons frittés conventionnellement dans des conditions
similaires. Parmi ces études, on peut citer les travaux de Nightingale & al. [NIG96]
[NIG97] sur des poudres commerciales Tosoh TZ-3YB et TZ-8YB. Ces auteurs ont réalisé
des expériences de frittage interrompues dans une cavité multimode par chauffage
micro-ondes hybride a faible vitesse (2°C/min). Pour ces deux poudres (3Y et 8Y), ils ont
mis en évidence une accélération des cinétiques de densification en frittage micro-ondes
pour des densités inférieures a 96% (Figure 69) et, uniquement pour la poudre 3Y, une
réduction de la taille des grains pour une méme densité par rapport au frittage
conventionnel.

De ce dernier résultat, ils ont pu déduire un changement du mécanisme de densification
prépondérant. Ils ont ainsi attribué I'accélération de la densification durant les étapes
initiale et intermédiaire du frittage au mécanisme de diffusion volumique plutét qu'a la
diffusion de surface et a la diffusion aux joints de grains. Enfin, des expériences de
vieillissement/maturation a 1500°C ont montré que pour des densités supérieures a
96%, la croissance de grains était fortement accélérée sous champ micro-ondes. La
croissance de grains anormale observée serait vraisemblablement une manifestation d'un

effet micro-ondes mais elle n'a pas été élucidée.
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Figure 69 : Evolution de la densité de poudres de zircone 3Y et 8Y avec la
température de frittage. Frittage micro-ondes (hybride multimode) et
conventionnel a la vitesse de 2°C/min. [NIG 97]

Un autre résultat notable concernant une nanopoudre de zircone yttriée (3 %mol,
"home-made") partiellement stabilisée a été publiée par Binner & al. [BINO8]. En
combinant un chauffage hybride micro-ondes/conventionnel et la technique de frittage en
deux étapes développées par Chen & Wang [CHEOQOQ], ces auteurs sont parvenus a un
matériau totalement dense (> 99 %) avec des grains de taille nanométrique (60-80 nm).
Toutefois, Binner & al. tout comme Goldstein & al. n'ont pas réussi a imposer une
vitesse de chauffage constante entre 400°C et 1000°C, et, comme la plupart des
auteurs, ils n'apportent pas d'information détaillée sur I'homogénéité microstructurale

des matériaux frittés.

En conclusion, bien que les études antérieures semblent mettre en évidence des effets
positifs du chauffage par micro-ondes sur le frittage de zircones yttriées, on constate un
manque de résultats démontrant le gain apporté par le chauffage micro-ondes,
particulierement avec un dispositif sans suscepteur et sous champ électrique. Or, ce
résultat ne peut étre obtenu que dans une cavité monomode. D'autre part, la
détermination de l'effet du champ électrique sur la densification et le développement
microstructural n'a pas encore été clairement établie principalement a cause des
difficultés de comparaison entre frittage micro-ondes et frittage conventionnel dans des
conditions, sinon identiques, au moins comparables, de vitesse de chauffage et, de
température et de temps de frittage. En effet, la maitrise d'un cycle de chauffage
identique au frittage conventionnel ainsi que la détermination fiable de la température

des échantillons demeurent les principaux défis a relever pour accomplir cette tache.
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IV-1.B. FRITTAGE DE COMPRIMES DE ZIRCONE 2Y-TZP : RESULTATS

Dans cette étude, des expériences de frittage direct sous un champ électrique sont
comparées au chauffage micro-ondes hybride et au frittage conventionnel avec une
vitesse de chauffage identique (25°C/min). Durant chaque expérience, la vitesse de
chauffage imposée a été maitrisée en ajustant la position du piston court-circuit a
puissance incidente constante. Les températures des échantillons, et du suscepteur le cas
échéant, ainsi que la puissance dissipée dans la cavité ont été enregistrées. Leurs
variations respectives au cours du cycle d'élaboration ont été tracées et commentées. Les
résultats obtenus en termes de densité et de taille moyenne des grains ont été analysées
pour chaque procédé. L'efficacité et les effets spécifiques du chauffage sous champ
électrique seront examinés a l'issue de comparaisons entre les résultats obtenus pour les
trois procédés de frittage. Finalement, leur interprétation en termes de mécanismes de

frittage sera discutée.

On rappelle que les échantillons de zircone yttriée 2Y-TZP ont été mis en forme en deux
étapes successives. Tout d'abord, une compression en matrice (diamétre 8 mm) simple
effet a une pression de 50 MPa a permis d'obtenir des échantillons en cru cylindriques
d'une densité relative de 38-39%. Puis la densité relative a été accrue par une
compression isostatique a froid a une pression de 250 MPa pour atteindre environ 48%.
La mise en forme a été suivie d'un déliantage sous flux d'air (5°C/min - 600°C/3h) qui

s'est accompagnée d'une perte de masse d'environ 0,5%.

IV-1.B.1. LE FRITTAGE CONVENTIONNEL

Les dimensions caractéristiques des échantillons en cru frittés conventionnellement sont

données dans le Tableau 5.

Tableau 5. Dimensions des échantillons avant frittage conventionnel

nom échantillon | masse (g) | hauteur (mm) | diamétre (mm) | densité relative (%)
D+L227 0,9918 7,84 7,38 48,5
D+L216 0,9959 8,00 7,32 48,5
D+L222 0,9967 7,91 7,38 48,3

Les expériences de chauffage conventionnel ont été effectuées sous air statique dans un
dilatometre vertical a la vitesse de 25°C/min jusqu'a 1360°C et 1550°C et 2°C/min
jusqu'a 1550°C.
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Les matériaux frittés conventionnellement présentent une microstructure homogene, ce
qui était attendu. Pour une vitesse de chauffage de 25°C/min, la taille moyenne des
grains est de 225 nm a 1360°C et de 430 nm a 1550°C, comme l'illustrent les

micrographies MEB de la Figure 70.

1360°C __ - 1550°C

A

(b) taille des grains = 430 nm

Figure 70 : Micrographies MEB-FEG des matériaux frittés conventionnellement
a la vitesse de 25°C/min pour deux températures
(a) D+L227 - 1360°C (91,4%) (b) D+L216 - 1550°C (94,8%)

On constate que I'évolution de la microstructure est importante entre 1360°C et 1550°C
a la vitesse de 25°C/min : la taille des grains est quasiment multipliée par deux.

En revanche, lorsque la vitesse de chauffage est de seulement 2°C/min, la taille de
grains a 1550°C (~ 440 nm) est presque identique a celle de I'échantillon fritté a la

vitesse de 25°C/min.

La Figure 71 montre les variations de la densité relative avec la température de frittage
pour deux vitesses de chauffage : 2°C/min et 25°C/min. Le tracé des courbes de
densification et de vitesse de densification a été calculé selon la procédure exposée
précédemment (cf. III.C.3.). Les marqueurs (croix blanche dans carré noir) indiquent la
densité finale des échantillons et leur température de frittage.

A la vitesse de 2°C/min, I'échantillon est complétement dense dés 1450°C. Alors qu'a la
vitesse de 25°C/min, I'échantillon n'atteint pas plus de 95% de densité malgré une
température maximale de 1550°C. Ce résultat indique les limites du frittage
conventionnel pour des vitesses "non conventionnelles" et sans maintien a la
température de frittage. A 2°C/min et 25°C/min, la vitesse maximale de densification se

situe a environ 1240°C et 1270°C respectivement.
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Figure 71 : Variations de la densité relative avec la température lors du
chauffage conventionnel pour deux vitesses chauffage (2°C/min et 25°C/min)

Les valeurs de la densité relative finale et de la taille moyenne des grains pour chaque

échantillon élaboré par frittage conventionnel sont regroupées dans le Tableau 6.

Tableau 6. Densité relative et taille finale des grains apres frittage conventionnel a la

vitesse de 2°C/min et 25°C/min

nom température de vitesse de densité taille des
échantillon frittage (°C) chauffage (°C/min) | relative (%) grains (nm)
D+L227 1360 25 91,4 215-235
D+L216 1550 25 94,8 425-435
D+L222 1550 2 100 430-455

IV-1.B.2. LE FRITTAGE MICRO-ONDES DIRECT

IV-1.B.2.a. Analyse des essais

Les dimensions caractéristiques des échantillons en cru sont données dans le Tableau 7.

Tableau 7. Dimensions des échantillons avant frittage micro-ondes direct :
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nom échantillon | masse (g) | hauteur (mm) | diamétre (mm) | densité relative (%)
MWwWd88 0,9938 7,91 7,38 48,1
MWd87 0,9912 7,92 7,37 48,1
MWwWd85 0,9940 7,97 7,36 48,1
MWwWd83 0,9941 8,02 7,37 47,6

Pour ces expériences de frittage direct par micro-ondes sous air statique, la distance iris-
échantillon était de 215 mm et la puissance micro-ondes incidente a été fixée a 500 W et
maintenue constante jusqu'a la température maximale de frittage. Une vitesse de
chauffage de 25°C/min a été suivie de la température ambiante jusqu'a la température
de frittage (de 1200°C a 1500°C maximum).

Les évolutions de la puissance électromagnétique dissipée dans la cavité (différence
entre la puissance incidente et la puissance réfléchie) et de la température de la surface

supérieure de I'échantillon MWd85 en fonction du temps ont été tracées sur la Figure 72.
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Figure 72 : Résultat d'un essai de frittage micro-ondes sans suscepteur.
Evolutions de la position du piston, de la puissance dissipée dans la cavité et de
la température de I'échantillon de zircone (MWd85) avec le temps

La température maximale de frittage de cet échantillon (MWd85) est de 1360°C. Entre la
température ambiante et environ 400°C, une vitesse de chauffage réguliére est obtenue
en déplacant le piston en direction de la position optimale conduisant a la résonance
(réduction de la distance piston-échantillon de 230,0 mm a 227,3 mm) ; dans le méme

temps, la puissance électromagnétique dissipée dans la cavité augmente jusqu'a 60 W.
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Ensuite, la maitrise de la vitesse de chauffage entre 450°C et 700°C nécessite de
déplacer le piston en direction opposée jusqu'a une distance de 228,5 mm de
I'échantillon ; la puissance électromagnétique dissipée dans la cavité diminue alors
jusqu'a 10 W au minimum. Au-dela de 700°C, le déplacement régulier du piston vers
I'échantillon jusqu'a une distance minimale de 227,0 mm permet de conserver la méme
vitesse de chauffage jusqu'a la température de frittage (1360°C). Lors du déplacement
du piston, la puissance électromagnétique dissipée dans la cavité augmente jusqu'a un
maximum de 100 W a 1360°C. Enfin, aprés la température de frittage ait été atteinte,
I'éloignement rapide du piston et le retour & zéro de la puissance incidente (58°™¢
minute) ont conduit au refroidissement rapide de I'échantillon.

Le méme protocole a été mis en pratique pour tous les échantillons frittés directement
par micro-ondes. Des variations similaires de la position du piston et de la puissance

électromagnétique dans la cavité ont été observées.

IV-1.B.2.b. Observations microstructurales et densification

La microstructure des matériaux frittés a été examinée au microscope électronique a
balayage. Les zones observées se trouvent sur I'axe de révolution des échantillons de
forme cylindrique. Des mesures de taille moyenne des grains ont été effectuées dans des
régions situées a différentes hauteurs : la zone supérieure (top zone), la zone centrale
(central zone), la zone inférieure (bottom zone).

D'un empilement faiblement cohésif de cristallites d'environ 60 nm, la microstructure de
la poudre compactée évolue durant le frittage pour former un matériau plus ou moins
dense formé de grains dont la taille moyenne varie de 140 nm vers 1200°C jusqu'a pres
de 400 nm a 1500°C. Les tailles de grains semblent évoluer conformément a la
trajectoire de frittage établie par Matsui & al. [MAT 08]. A partir de 1350°C, la taille des
grains croit plus rapidement. On peut noter que la densité gagne a peine 2% entre
1350°C et 1500°C alors que la taille des grains augmente d'un facteur 2 (220 nm > 420
nm).

En observant la microstructure a différentes hauteurs, on constate par ailleurs que les
grains sont plus petits dans la zone se trouvant en haut (en moyenne 130 nm a 1200°C,
200 nm a 1280°C, 240 nm a 1350°C et 385 nm a 1500°C) que dans les zones situées au
centre et en bas (~ 150 nm a 1200°C, ~ 240 nm a 1280°C, ~ 260 nm a 1350°C et ~
435 nm a 1500°C). La Figure 73 illustre ce résultat pour les échantillons MWd87
(1280°C) et MWd83 (1500°C). Cette hétérogénéité légere mais néanmoins systématique
de la microstructure est a mettre en lien avec les spécificités du chauffage micro-ondes,

comme nous le verrons dans la discussion.
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Figure 73 : Micrographies MEB-FEG des matériaux élaborés par frittage micro-
ondes direct a la vitesse de 25°C/min jusqu'a deux températures :
1280°C (95,1%) - MWd87 (gauche) et 1500°C (96,8%) - MWd83 (droite).
Microstructures en haut (a) (b), au centre (c) (d) et en bas (e) (f)

Les variations de la densité et de la taille des grains (haut a, centre @, bas -) avec la

température de frittage sont présentées dans la Figure 74 .
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Figure 74 : Variations de la densité et de la taille des grains avec la température
de frittage lors du frittage micro-ondes direct (sans suscepteur) a 25°C/min

Pour ces échantillons frittés par micro-ondes sans suscepteur, les densités relatives
finales sont de 83,4 %, 95,1 %, 95,0 % et 96,8 % a respectivement 1200°C, 1280°C,
1350°C et 1500°C. On peut noter que la densité atteint 95% dés 1300°C environ
(MWd87) et croit ensuite tres lentement pour atteindre 96,8% a 1500°C (MWd83).

La densité relative finale et de la taille moyenne des grains obtenues pour chaque

échantillon élaboré par frittage micro-ondes direct sont rassemblées dans le Tableau 8.

Tableau 8. Densité relative et taille finale des grains aprés frittage micro-ondes direct a la

vitesse de 25°C/min

nom échantillon | température de frittage | densité relative (%) | taille des grains (nm)
(surface supérieure de I'échantillon)
(°C)
Mwd88 1206 83,4 130-160
Mwd87 1280 95,1 195-250
Mwd85 1353 95,0 240-270
Mwd83 1504 96,8 380-455
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IV-1.B.3. LE FRITTAGE MICRO-ONDES HYBRIDE

IV-1.B.3.a. Analyse des essais

Les dimensions caractéristiques des échantillons en cru sont données dans le Tableau 9.

Tableau 9. Dimensions des échantillons avant frittage micro-ondes hybride

nom échantillon | masse (g) | hauteur (mm) | diamétre (mm) | densité relative (%)
MWh72 0,9854 7,79 7,40 48,2
MWh76 0,9938 7,99 7,34 48,2
MWh66 0,9852 7,80 7,40 48,1
MWh68 0,9924 7,93 7,39 47,8

Pour ces expériences de frittage micro-ondes hybride sous air statique, la puissance
micro-ondes incidente a été fixée a une valeur de 1000 W tandis que la distance entre
I'iris et I'échantillon a été fixée a 202 mm pour obtenir un champ électrique a la
résonance maximum au centre de la cavité. En effet, l'introduction d'un suscepteur
tubulaire massif en SiC nécessite une puissance plus élevée pour atteindre les
températures de frittage désirées. La vitesse de chauffage de I'échantillon a été
maintenue constante (25°C/min) jusqu'a la température de frittage selon la méme
procédure de régulation par le déplacement du piston. Différentes températures de
frittage ont été atteintes : 1200°C (0h), 1275°C (0h), 1340°C (0Oh) et 1350°C (1h).

La Figure 75 llustre les évolutions en fonction du temps de Ila puissance
électromagnétique dissipée dans la cavité et des températures du suscepteur et de la
surface supérieure de |'échantillon. Le cycle thermique de référence prescrit inclut une

heure de palier a la température maximale de frittage de 1350°C.
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Figure 75 : Résultat d'un essai de frittage micro-ondes avec suscepteur.
Evolutions de la position du piston, de la puissance dissipée dans la cavité et
des températures de I'échantillon (MWh68) et du suscepteur avec le temps

Durant cette expérience, on peut distinguer trois étapes :

- de la température ambiante jusqu'a 600°C :
Le piston est déplacé assez rapidement en direction de I'échantillon et du suscepteur
pour accroitre la puissance électromagnétique dans la cavité ; la puissance dissipée dans
la cavité augmente jusqu'a environ 250 W. Les températures du suscepteur en SiC et de
I'échantillon de 2Y-TZP augmentent assez réguliérement, celle du suscepteur étant
supérieure a celle de I'échantillon de 50°C environ. Dés 400°C environ, |'écart de
température entre le suscepteur et I'échantillon diminue progressivement et, a environ
600°C, I'échantillon et le suscepteur ont la méme température.

- au-dela de 600°C :
La température de la zircone devient supérieure a celle du suscepteur ; entre 600°C et
1000°C, la vitesse de chauffage de la zircone est toujours de 25°C/min alors que la
position du piston change peu, la puissance électromagnétique dissipée dans la cavité
demeure entre 150 W et 250 W et la température du suscepteur reste a peu prées
constante aux environs de 600-650°C. Au-dessus de 1000°C, le piston est avancé vers
I'échantillon et la puissance électromagnétique dissipée dans la cavité augmente jusqu'a
850 W lorsque la température de la zircone atteint 1350°C et celle du suscepteur
seulement 950°C. Durant I'neure de maintien a la température de frittage, tous les

parameétres restent quasiment constants.
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L'analyse de cette expérience met en évidence plusieurs résultats nouveaux concernant

le chauffage micro-ondes avec un suscepteur cylindrique.

. . .y . &
En comparant l'évolution de la tangente des pertes diélectriques (ta”(5):—.) du
£

carbure de silicium et de la zircone avec la température (Figure 76), on note qu'a
température ambiante la tangente des pertes du carbure de silicium (~ 1) est trés
supérieure a celle de la zircone (~ 7.10). Puis, lorsque la température augmente, la
tangente des pertes de la zircone augmente de plusieurs ordres de grandeur tandis que
celle du carbure de silicium reste entre 1 et 1,3. Enfin, a partir de 800-900°C, la

tangente des pertes diélectrique de la zircone est supérieure a celle du carbure de

silicium.
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Figure 76 : Variations avec la température des parties réelle et imaginaire
de la permittivité diélectrique complexe du carbure de silicium et d'une zircone
[BAT 95]

On en déduit que le carbure de silicium couple mieux avec les micro-ondes que la zircone
a basse température (< 800°C). Et ceci explique au moins en partie pourquoi on observe
que la température du suscepteur est supérieure a celle de I'échantillon jusqu'a 600°C. A
haute température, c'est l'inverse, la zircone couple mieux que le carbure de silicium et
la température de I'échantillon de zircone est supérieure a celle du suscepteur.

Mieux, ce résultat a haute température démontre sans aucune ambiglité le caractére

hybride de ce mode de chauffage micro-ondes avec un suscepteur : la zircone est
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chauffée par radiation du suscepteur mais aussi par couplage avec le champ électrique.
Ces expériences apportent la preuve que le suscepteur ne fait pas écran au champ
électrique. Ce résultat vient corroborer également les simulations numériques présentées
dans le chapitre II montrant la distribution du champ électrique dans le suscepteur et
dans I'échantillon (cf. II.D.2.c.). Par ailleurs, en calculant la profondeur de pénétration du
champ électrique dans le suscepteur, on trouve que cette profondeur est de l'ordre de
quelques millimétres en fonction des données trouvées dans la littérature, soit du méme
ordre de grandeur que |'épaisseur de 5 mm de notre suscepteur.

Enfin, on remarque que la température du suscepteur et la puissance dissipée suivent les
mémes évolutions. La température du suscepteur atteint au maximum 950°C pour une
puissance incidente de 1000 W. De plus, on constate que la puissance dissipée dans la
cavité est beaucoup plus élevée (850 W) lors du chauffage hybride que celle mesurée
lors du chauffage direct (150 W). On peut en déduire que le suscepteur absorbe et
dissipe la plus grande part de I'énergie micro-ondes pour chauffer et/ou maintenir sa
température en compensant les pertes thermiques par radiation. Ce suscepteur n'étant
pas isolé, les pertes thermiques par radiation qu'il subit augmentent de maniére
considérable avec la température a partir de 650°C (le rapport surface sur volume du
suscepteur est plus de deux fois supérieur a celui d'un échantillon standard de zircone).
Par conséquent, il est logique que le suscepteur ne puisse pas atteindre une température
plus élevée dans ces conditions et que I'échantillon de zircone, mieux isolé, devienne plus
chaud que le suscepteur dés 600°C bien que la valeur de la tangente des pertes de la

zircone soit encore légerement inférieure a cette température.

IV-1.B.3.b. Observations microstructurales et densification

Méme si on observe toujours un petit gradient de microstructure entre le haut et le bas,
la microstructure des matériaux élaborés par frittage micro-ondes hybride est
globalement plus homogene que celle des matériaux frittés par micro-ondes sans
suscepteur. Par exemple, a 1340°C, |'échantillon MWh66 présente des tailles moyennes
de grains de 215 nm en haut, de 225 nm au milieu et de 230 nm en bas.

L'effet d'un palier d'une heure a la température de 1350°C (MWh68) est d'augmenter
sensiblement la taille des grains dans la zone centrale (Figure 77 : 270 nm pour MWh68
au lieu 220 nm pour MWh66) mais celle-ci reste similaire en haut et en bas (230-240 nm
pour MWh68 au lieu de 210-230 nm pour MWh66).
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a) taille des grains = 220 m

Figure 77 : Micrographies MEB-FEG des matériaux élaborés
par frittage micro-ondes hybride pour deux temps de palier
(a) MWh66 (95.8 %) - 1340°C (0h) and (b) MWh68 (98.6 %) - 1350°C (1h)

Les variations de la densité et de la taille des grains (haut a, centre ®, bas -) avec la

température de frittage sont présentées dans la Figure 78.
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Figure 78 : Variations de la densité et de la taille des grains avec la température
de frittage lors du frittage micro-ondes hybride (avec suscepteur) a 25°C/min

Pour ces échantillons frittés en condition hybride (avec un suscepteur), la densité atteint
80% des 1200°C et croit ensuite jusqu'a prés de 96% a 1340°C. Il faut souligner que le
palier de frittage d'une heure a la température de 1350°C (MWh68) permet d'augmenter

la densité de maniére substantielle (95,8% - 98,6%), sans conduire a une croissance
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des grains conséquente, puisque la taille des grains passe en moyenne de 220 nm a 250

nm seulement.

La densité relative finale et la taille moyenne des grains pour chaque échantillon élaboré

par frittage micro-ondes avec un suscepteur sont résumées dans le Tableau 10.

Tableau 10. Densité relative et taille finale des grains apres frittage micro-ondes hybride

a la vitesse de 25°C/min

nom échantillon | température de frittage | densité relative (%) | taille des grains (nm)
(surface supérieure de I'échantillon)
(°C)
MwWh72 1200 80,7 125-145
MWh76 1275 90,5 135-190
MWh66 1340 95,8 210-230
MWh68 1350 - 1h 98,6 230-270

IV-1.C. DISCUSSION

IV-1.C.1. EFFET DU CHAUFFAGE MICRO-ONDES SUR LA DENSIFICATION

La Figure 79 présente les densités obtenues au cours des essais de frittage micro-ondes
a différentes températures. On rappelle que ces températures sont celles de la surface
supérieure des échantillons donc sensiblement inférieures a la température a cceur. Ces
résultats ont été comparés a la courbe de densification conventionnelle obtenue par

dilatométrie pour I'échantillon D+L216.

Il apparait immédiatement que toutes les densités des matériaux frittés par micro-ondes
sont significativement plus élevées que celles des matériaux frittés conventionnellement
pour une méme température d'élaboration. Ainsi, a 1280°C, aux environs de la vitesse
maximale de densification en frittage conventionnel, la densité des matériaux frittés par
micro-ondes est de 90-95% alors qu'elle est de seulement 78% en frittage
conventionnel. Par conséquent, pour les essais de frittage micro-ondes, les températures
pour lesquelles la vitesse de densification serait maximale sont inférieures a 1200°C.
Bien que cette différence diminue avec l'augmentation de la température de frittage,
I'augmentation de la densité reste néanmoins marquée : de 91% a 95-96% vers 1350°C
et de 94% a 97% a 1500°C.
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Figure 79 : Résultats de la variation de la densité relative finale en fonction
de la température maximale de frittage pour les procédés de frittage
conventionnel, micro-ondes direct et micro-ondes hybride

Ces résultats peuvent étre analysés également en termes de diminution de la
température de frittage pour atteindre une méme densité. Ainsi, entre 80% et 92% de
densité, une différence de 100°C environ est mesurée, a l'avantage du frittage micro-
ondes. L'effet est encore plus spectaculaire a plus haute densité : on constate qu'une
densité de 95% est atteinte dés 1280°C et 1330°C en frittage micro-ondes
respectivement direct et hybride alors qu'elle est a peine atteinte a 1550°C a l'issue du
frittage conventionnel. Le frittage micro-ondes direct permet alors d'atteindre une
densité de 95% a une température de frittage inférieure de prés de 270°C ; la diminution
est de I'ordre de 220°C pour le frittage micro-ondes hybride.

Enfin, on observe des différences de densification assez faibles entre le frittage micro-
ondes direct et le frittage hybride. Par conséquent, dans les conditions expérimentales
décrites, ceci apporte une preuve supplémentaire du chauffage hybride des échantillons.
La présence du suscepteur n'annihile en rien les effets positifs du chauffage par micro-

ondes sur la densification de la zircone yttriée.

Finalement, qu'il soit direct ou hybride, le frittage micro-ondes accélére les cinétiques de
densification : des densités significativement plus élevées sont atteintes pour des
températures plus basses. Pour cette vitesse de chauffage de 25°C/min, la densité

maximale atteinte en frittage conventionnelle est de 94,8% a 1550°C, alors qu'il suffit
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d'a peine 1300°C en frittage micro-ondes direct et environ 1330°C en frittage micro-
ondes hybride.

Les résultats obtenus en frittage micro-ondes démontrent indéniablement une
accélération des cinétiques de densification deés le stade initial du frittage. Rappelons que
Bernard-Granger & al. ont proposé qu'a faible densité et pour des grains de l'ordre de
100 nm, la formation de défauts a l'interface était le mécanisme limitant les cinétiques de
densification et non I'étape de diffusion des cations Zr** dans les joints de grains. Si on
admet cette analyse, on peut conclure que le champ électrique a un effet bénéfique sur

la cinétique de cette réaction d'interface.

IV-1.C.2. EFFET DU CHAUFFAGE MICRO-ONDES SUR LA MICROSTRUCTURE

Les tailles de grains mesurées en haut, au centre et en bas de tous les matériaux frittés
sont reportées en fonction de la température dans la Figure 80 et en fonction de la
densité relative finale dans la Figure 81.

La premiére représentation de I'évolution microstructurale avec la température indique
un changement de régime vers 1300°C qui se traduit par une augmentation plus rapide
de la taille des grains (Figure 80). Entre le début du frittage et 1300°C, la taille moyenne
des grains passe de ~ 60 nm pour les cristallites primaires a ~ 150 nm (ce qui
représente une division par ~ 15 de la population initiale des cristallites). Puis les grains
grossissent plus rapidement pour atteindre ~ 450 nm vers 1550°C (division par ~ 420 de
la population initiale des cristallites). En revanche, ni la vitesse de chauffage, ni le temps
de frittage, ni le mode de chauffage ne semble avoir d'incidence significative sur
I'évolution de la taille des grains, qui semble gouvernée essentiellement par la
température de frittage. Les trajectoires de frittage (fonction de la température) pour les
frittages conventionnel, micro-ondes direct et hybride se superposent.

Ensuite, le report des tailles de grains mesurées dans les différentes zones de chaque
échantillon met en évidence une différence d'homogénéité microstructurale selon le mode
de chauffage. Le frittage conventionnel génére des matériaux des tailles moyennes de
grains trés proches dans les différentes régions des échantillons. On en déduit que la
température dans les échantillons était homogéne, malgré une vitesse de chauffage
assez rapide. En revanche, le chauffage micro-ondes engendre des microstructures plus
hétérogénes, particulierement pour le chauffage direct. Dans tous les cas, les grains les
plus petits se trouvent dans les régions supérieures des échantillons. Pour expliquer cela,
il faut se rappeler que le chauffage par micro-ondes de la zircone est volumique donc
tend a générer des gradients thermiques du coeur de I'échantillon plus chaud vers ses
surfaces, aux frontieéres d'un environnement plus froid. Ces gradients thermiques seront

plus ou moins forts en fonction de la vitesse de chauffage, de la géométrie de
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I'échantillon et surtout de l'isolation placé autour de ce dernier pour limiter les pertes
thermiques par radiation a travers ses surfaces. Dans notre cas, l'isolation de la surface
supérieure des échantillons est réduite (cf. III.C.3.b.) afin que l'on puisse mesurer la
température avec la caméra IR. Par conséquent, la température de cette surface
mesurée avec la caméra IR est inférieure a la température au cceur de I'échantillon, si
bien que les microstructures observées au centre et en bas de I'échantillon sont

probablement représentatives de températures de frittage un peu plus élevées.
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Figure 80 : Variation de la taille moyenne des grains en fonction de
la température de frittage pour les modes de chauffage :
conventionnel (D+L2..), micro-ondes direct (MWd..) et hybride (MWh..)

Les différences de microstructure sont généralement plus importantes pour les
échantillons frittés par micro-ondes sans suscepteur que pour ceux frittés avec
suscepteur. Ainsi, lors du chauffage sans suscepteur, la différence de température peut
étre évaluée a ~ 50-80°C a partir des différences de taille de grains entre le haut et le
bas et des trajectoires de frittage (Figure 80 & Figure 81). Par conséquent, la
température de la surface supérieure est inférieure a la température a coeur : autrement
dit, la température moyenne de frittage est sous-estimée.

En revanche, lors du chauffage hybride, les différences de tailles de grains sont plus
petites. Ceci prouve que le suscepteur joue le réle d'un "super-isolant" et que par
conséquent la température de la surface mesurée avec la caméra IR est plus proche de la

température moyenne de frittage des échantillons.
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La représentation classique de la taille des grains en fonction de la densité (trajectoire de

frittage) montre que la microstructure des matériaux élaborés par frittage micro-ondes

est toujours plus fine a densité comparable (Figure 81).
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Figure 81 : Variation de la taille moyenne des grains en fonction de la densité
relative pour les modes de chauffage :

conventionnel (D+L2..), micro-ondes direct (MWd..) et hybride (MWh..)

Cette différence est particulierement importante vers 95% de densité :

les grains des

échantillons frittés par micro-ondes sont alors deux fois plus petits que ceux de

I'échantillon fritté conventionnellement. Ceci peut s'expliquer par la différence de

température de frittage de I'ordre de 200°C entre le frittage conventionnel (~ 1550°C) et

le frittage micro-ondes (~ 1350°C) pour atteindre une densité de 95%. En revanche, la

taille de grains croit plus rapidement au-dessus de 1

350°C (MWd83).

En-dessous de 1350°C, la densification avec une croissance de grains limitée des

échantillons frittés par micro-ondes rappelle les résultats obtenus par Binner et al. [BIN

08] avec un cycle de frittage en deux étapes adapté des cycles de Chen & Wang [CHE

00] (Figure 82).
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Figure 82 : Trajectoire de frittage d'une zircone 3Y-TZP nanostructurée durant
des cycles de frittage conventionnel ou hybride a une ou deux étapes [BIN 08]

Ce cycle en deux étapes de frittage permet de bloquer la croissance des grains tout en
permettant la densification du matériau, que ce soit en chauffage conventionnel ou
hybride. Dans notre cas, on peut supposer qu'un des effets du champ électrique serait de
ralentir la croissance des grains en-dessous de 1350°C (< 95% de densité) par un effet
couplé sur la réaction d'interface, sur la ségrégation en ions Y3' et sur le "phase

partitioning".

Si on s'intéresse a I'évolution de la taille des grains en fin de densification (> 95%), on
peut remarquer qu'en frittage conventionnel une diminution de la vitesse de chauffage de
25°C/min a 2°C/min permet d'atteindre une densité finale > 99% avec une évolution de
la microstructure trés lente : 430 nm - 450 nm. Ceci montre que la croissance des
grains est trés lente durant I'étape finale du frittage (> 96 %), conformément au
"sluggish grain growth" de ce type de zircone TZP a faible taux d'yttrine [STO 91].

En frittage micro-ondes (hybride), ce résultat est confirmé a plus basse température en
comparant I'évolution de la densité et de la microstructure aprés une heure de frittage a
1350°C : la densité augmente de ~ 96% a ~ 99% alors que la taille des grains passe de
220 nm a 250 nm.
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IV-1.D. CONCLUSIONS

Les résultats de cette étude menée sur une poudre de zircone yttriée (2Y-TZP) sont les
suivants [CHA 10] :
- la maitrise d'une vitesse de chauffage constante de 25°C/min a été possible aussi bien
en frittage micro-ondes direct (sans suscepteur) qu'en présence du suscepteur, et en
dépit du changement rapide des propriétés diélectriques de la zircone avec la
température.
- les résultats des essais de frittage avec suscepteur prouvent que cette configuration
résulte en un chauffage hybride puisque la température des échantillons de zircone
devient supérieure a celle du suscepteur en SiC a partir de 600°C : I'échantillon bénéficie
d'un apport de chaleur extérieur provenant du rayonnement du suscepteur et d'une
source de chaleur interne provenant du couplage direct de la zircone avec les micro-
ondes.
- la microstructure est homogéne en frittage conventionnel, donc on en déduit qu'il n'y a
pas de gradient thermique.
- la microstructure est hétérogéne en frittage micro-ondes, particulierement a l'issue du
chauffage direct : la microstructure est plus fine dans les régions supérieures que dans
les régions centrales et inférieures ; on en déduit qu'il y a un gradient thermique,
attribué en partie aux spécificités du chauffage micro-ondes mais surtout a une isolation
imparfaite de la surface supérieure des échantillons.
- a une vitesse de chauffage de 25°C/min, rapide comparée aux vitesses de chauffage
classiques en frittage conventionnel, les densités atteintes a haute température (~
1500°C) sont supérieures en frittage micro-ondes ; d'ailleurs, pour le méme cycle
thermique, il est parfois impossible d'atteindre des densités aussi élevées en frittage
conventionnel.
- en frittage micro-ondes (direct ou hybride), la densité des échantillons est plus élevée
pour une température équivalente ; vu sous un autre angle, les températures de frittage
micro-ondes sont inférieures de plusieurs dizaines de degrés (~ 100°C) par rapport au
frittage conventionnel durant le stade intermédiaire du frittage. Plus précisément, cette
différence est de I'ordre de 100°C jusqu'a 90% de densité et atteint au maximum prés de
300°C vers 95% : l'accélération des cinétiques de densification a basse température (<
1300°C) peut étre attribuée a un effet favorable du champ électrique alternatif sur la
formation de défauts a l'interface (réaction d'interface).

I'analyse de la microstructure montre que pour les cycles thermiques suivis, la

croissance de grains des échantillons frittés par micro-ondes est limitée entre 80% et
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95% (< 1350°C) ; ceci pourrait étre di a un effet couplé du champ électrique sur la

réaction d'interface, sur la ségrégation en ions Y** et sur le "phase partitioning".
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PARTIE Il

FRITTAGE D'UNE POUDRE METALLIQUE :
LE NICKEL

IV-11.A. REVUE BIBLIOGRAPHIQUE

IV-IILA.1. LE CHAUFFAGE DE METAUX PAR MICRO-ONDES - UNE HERESIE ?

Compte tenu de leurs propriétés (essentiellement la conductivité électrique), les métaux
massifs réfléchissent les ondes électromagnétiques de type micro-ondes ; c'est pourquoi,
les métaux a haute conductivité sont employés pour les guides d'ondes par exemple.
Cependant, la profondeur de pénétration du champ électromagnétique dans les métaux
n'est pas nulle, elle est de l'ordre du micron. Le champ peut donc pénétrer dans la
matiére et induire des courants : c'est |'effet de peau. Or, les poudres métalliques fines
sont constituées de particules de l'ordre du micron. Ainsi, dans cet état divisé de la
matiére, les micro-ondes peuvent contribuer au chauffage par différents mécanismes de
pertes, dont les pertes par effet Joule dues aux courants de Foucault induits par les
variations du champ magnétique, ainsi que les pertes magnétiques (aimantation,
oscillation des parois de Block...).

Si les premieres pertes existent dans tous les matériaux conducteurs, ce n'est pas le cas
des pertes magnétiques, spécifiques aux matériaux ferromagnétiques. Les métaux

ferromagnétiques sont le fer, le cobalt et le nickel, et certains de leurs alliages.

Tableau 11. Propriétés de quelques métaux ferromagnétiques

Métaux Nickel Fer Cobalt
Température de Curie (°C) 358 770 1115
Perméabilité magnétique relative 600 10000 250
a une température de 20°C

Ces matériaux présentent des propriétés ferromagnétiques seulement jusqu'a leur
température de Curie. Cette température correspond a la température de disparition de
I'ordre magnétique, autrement dit la température au-dela de laquelle un matériau
ferromagnétique devient paramagnétique. Par conséquent, pour des températures

supérieures a la température de Curie, les mécanismes de pertes magnétiques
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deviennent négligeables et ne peuvent plus contribuer au chauffage par micro-ondes de

ces métaux.

IV-IL.A.2. MISE EN EVIDENCE DU CHAUFFAGE DE POUDRES METALLIQUES
SOUS CHAMPS MAGNETIQUE ET ELECTRIQUE

Ce sont les expériences de Cheng & al. [CHE 01] [CHE 02], réalisées dans une cavité
monomode, qui ont mis en évidence la contribution du champ magnétique au chauffage
direct par micro-ondes de divers métaux (Fe, Co, Cu), carbures ou oxydes (WC, Fe,03,
Fe;0,), et méme des composites céramique/métal (Al,Os/acier, ZnO/Co). Le champ
électrique peut lui aussi contribuer au chauffage direct par micro-ondes de poudres
métalliques lorsqu'elles comportent une couche d'oxyde (CuO). Méme si les températures
atteintes sont en général modestes (~ 800°C) en raison de l'absence d'isolation des
échantillons, elles démontrent néanmoins que les contributions des pertes magnétiques

et électriques ne peut pas étre ignorées dans le cas de poudres métalliques.

IV-1I.A.3. ELABORATION PAR CHAUFFAGE MICRO-ONDES
DE PIECES METALLIQUES FRITTEES

Les premiers travaux démontrant la possibilité de fritter des pieces purement métalliques
par chauffage micro-ondes datent d'une dizaine d'année [ROY 99]. Roy & al. ont pu
mettre en évidence la possibilité de chauffer dans un four micro-ondes multimode
différentes poudres métalliques jusqu'a densification totale. Leur réussite peut s'expliquer
par la conception de dispositifs de chauffage hybride et d'isolation performante disposés
autour de leurs échantillons (Figure 83). En effet, les pieces métalliques (poudres
métalliques commerciales, alliages) de quelques cm? sont introduites dans un tube en
alumine, dans lequel I'atmosphére est contrélée. Ce tube est isolé par des fibres
céramiques, de type mullite, zircone et méme yttrine selon la gamme de température.
Un suscepteur constitué de 4 barreaux en SiC ou MoSi, est placé autour du tube en
alumine, dans les fibres isolantes. Ce systéme permet d'atteindre des températures de
I'ordre de 1600°C.

L'un des principaux avantages de ce procédé est de réduire le temps de frittage a moins
de 30 minutes, avec les gains en énergie résultants. Les matériaux frittés présentent en
général des densités sensiblement plus élevées et surtout une microstructure plus fine
conduisant a de meilleures propriétés mécaniques. Ce dernier point est également
souligné dans les articles d'Agrawal [AGR 00] et d'Anklekar [ANK 01] qui ont montré que

I'amélioration des propriétés mécaniques (dureté, résistance en flexion, ductilité) de
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barreaux d'aciers FC208 était due a une microstructure et une distribution des porosités
plus homogénes dans les matériaux frittés par micro-ondes pour des cycles thermiques
identiques au frittage conventionnel.
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Figure 83 : Schéma du dispositif d'isolation et de chauffage avec suscepteur
congu par Roy & al. pour le frittage par micro-ondes d'échantillons de poudres
métalliques compactées [ROY 99]

D'autre part, la forme des pores, plus arrondis dans les matériaux frittés par micro-ondes
(Figure 84), contribuerait a I'augmentation de leur ductilité.

Conventional sintering Microwave sintering

L.

Figure 84 : Forme des pores dans un échantillon d'acier FC-208
fritté conventionnellement ou par micro-ondes [AGR 00]

Les mémes conclusions ont été tirées par Tiwari & al. [TIW 04] dont I'étude portait sur
des alliages non ferreux tels qu'un bronze (Cu-Sn) et des alliages base-W.

Concernant le frittage de poudres de nickel, on peut citer les expériences de Saitou [SAI
06]. Les comprimés de nickel ont été chauffés par micro-ondes dans une cavité

monomode, a l'aide d'un suscepteur cylindrique en SiC. Le frittage a été réalisé sous
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atmosphére neutre (N,), a la vitesse de 80°C/min, pour des températures comprises
entre 900°C et 1300°C pendant 60 min. Les résultats des ces expériences montrent que
les valeurs d'énergie d'activation ne sont pas tres différentes entre le chauffage
conventionnel et le chauffage par micro-ondes, ce qui signifie que le mécanisme de
frittage prépondérant est identique. En revanche, les cinétiques de densification sont
accélérées lors du frittage micro-ondes, ce qui indique une augmentation du facteur pré-

exponentiel.

IV-1I.A.4. DES EFFETS SPECIFIQUES AUX MICRO-ONDES ?

La mise en évidence et I'explication des mécanismes spécifiques au frittage micro-ondes
et conduisant a I'amélioration des propriétés mécaniques des métaux par des effets non
thermiques du champ électromagnétique n'en sont encore qu'a leurs prémices. Une
hypothése a été donnée par Veltl & al. [VEL 04] qui ont étudié les mécanismes de
transport de matiére induits par les micro-ondes sur un systéme de particules sphériques
d'acier et de bronze. En plus d'engendrer le chauffage des matériaux métalliques par
création de courants induits (courants de Foucault = effet Joule) a la surface des grains,
le champ électromagnétique contribuerait par un effet non thermique a une accélération
du transport de matiére dans la région interparticulaire. En effet, les forts gradients du
champ électrique générés entre les particules entraineraient la formation de plasmas
locaux (entre les particules) pulvérisant de trés fines particules (~ nm) de métal. Ces
particules de métal seraient transportées via le volume du pore, des surfaces convexes
des particules vers les zones de contact intergarnulaires, dont les énergies de surface
sont plus faibles. Pour conforter cette hypothése, des expériences ont été menées sur
des échantillons pré-fissurées et chauffés ensuite par micro-ondes ou
conventionnellement (1050°C - 15 min). Les résultats des tests de flexion 4 points de
ont montrées que le traitement micro-ondes participait a une amélioration significative
de la résistance en flexion. Cette augmentation des propriétés mécaniques a basse
température est attribuée au mécanisme de transport de matiére exposé précédemment

qui contribuerait a la diminution des fissures.

Méme si des améliorations significatives des propriétés mécaniques de pieces métalliques
frittées par micro-ondes ont pu étre mesurées, les connaissances sur le frittage micro-
ondes des poudres métalliques et des mécanismes spécifiques associés sont encore bien

modestes.
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IV-11.B. FRITTAGE DE COMPRIMES DE NICKEL PUR : RESULTATS

Nous avons testé dans cette partie différentes conditions pour fritter par micro-ondes une
poudre commerciale de nickel dans une cavité monomode, sans suscepteur ni matériau
isolant. Des comprimés d'environ 2 g de poudre de nickel pur ont été mis en forme par
compression en matrice simple effet sous des pressions de 100 MPa ou 600 MPa.
Différentes conditions de chauffage ont été testées : sous champ électrique ou
magnétique prédominant et avec quatre atmosphéres différentes de frittage (air, azote,
argon et un mélange d'hélium et de 4%vol d'hydrogéne). Lorsque le frittage a été

possible, les résultats ont été comparés au frittage conventionnel.

IV-11.B.1. LE FRITTAGE CONVENTIONNEL

Deux comprimés de nickel (C1 & C2) mis en forme sous une pression de 100 MPa ont été
frittés dans un dilatométre sous atmosphére réductrice He-H, (4%.), a la vitesse de
10°C/min jusqu'a des températures de 800°C (C1) et 1000°C (C2). Les variations de la
densité relative et de la vitesse de densification en fonction de la température ont été
tracées dans la Figure 85. On constate que la densification du matériau débute a 240°C
et que la vitesse de densification est maximale vers 640°C. La densité relative finale est
de 92,3% et 95,9% a 800°C et 1000°C respectivement. Le temps total du cycle de
frittage est de I'ordre de 2h30min.
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Figure 85 : Variations de la densité relative et de la vitesse de densification en
fonction de la température d'un échantillon de nickel chauffé a 10°C/min sous
atmosphére réductrice He-H, (4%vol)
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IV-11.B.2. LE CHAUFFAGE MICRO-ONDES SOUS CHAMP MAGNETIQUE

Pour obtenir un champ magnétique prédominant au centre de la cavité, il faut adopter le
mode de résonance TEig:. Pour satisfaire a la condition de résonance dans une cavité
parfaite et vide, la distance entre l'iris et le piston doit étre de 345 mm (cf. II.A.2.d.). En
réalité, lorsqu'on introduit dans notre cavité un échantillon de nickel sur le support en
quartz, on trouve par tatonnements que la distance entre l'iris et le piston a la résonance
est plutét de I'ordre de 330 mm. L'iris a donc été placé a 165 mm du centre de la cavité.
La position du piston pour obtenir la résonance était comprise entre 175 mm et 165 mm.
La puissance électromagnétique incidente était de 1000 W.

Le Tableau 12 résume les données essentielles concernant les expériences réalisées. La
température indiquée dans ce tableau est la température maximale atteinte par chaque
échantillon. Cette température, estimée avec la caméra IR en supposant une émissivité
de 0,9, est le résultat du calcul de la température moyenne de la surface supérieure des

comprimés.

Tableau 12. Données sur les comprimés de nickel frittés sous champ magnétique

Référence Pression de | Atmosphére Puissance Température | Observations
compaction incidente (W) (°O)
(MPa)

M1 600 Air 1000 190 arcs
électriques

M2 600 N> 1000 180 arcs
électriques

M3 600 Ar 1000 195 arcs
électriques

M4 600 He 1000 155 arcs
+ 4% H, électriques

Malgré les propriétés ferromagnétiques du nickel (Teuie = 358°C, perméabilité relative p
= 600) et la puissance électromagnétique élevée, les comprimés ne chauffent pas
significativement sous champ magnétique. La température maximale estimée avec la
caméra IR est d'a peine 200°C avec quelques variations selon I'atmosphére de frittage
comme l'illustre la Figure 86. Par ailleurs, aucun retrait significatif n'est mesuré : il n'y a
pas de densification. De plus, lorsque le piston est approché de la position ou la
résonance est permise, des crépitements se font entendre dans le guide d'onde et l'iris.
Ce phénomeéne est accompagné d'une augmentation de la température du guide d'onde

et de l'iris. On suppose que la majorité de la puissance électromagnétique est dissipée
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dans les parois de la cavité (courants de Foucault dissipés par effet Joule) et sous forme

d'arcs électriques.
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Figure 86 : Températures® maximales atteintes par les comprimés de nickel
chauffés sous champ magnétique en fonction de I'atmospheére de frittage
>"Températures moyennes de la surface supérieure estimées avec la caméra IR

IV-11.B.3. LE CHAUFFAGE MICRO-ONDES SOUS CHAMP ELECTRIQUE

Pour obtenir un champ électrique prédominant au centre de la cavité, il faut adopter le
mode de résonance TE;gs. Pour satisfaire a la condition de résonance dans une cavité
parfaite et vide, la distance entre l'iris et le piston doit étre de 432 mm (cf. II.A.2.d.). En
réalité, lorsqu'on introduit dans la cavité un échantillon de nickel sur le support en
quartz, on trouve par tatonnements que la distance entre l'iris et le piston a la résonance
est plutét autour de 436 mm. L'iris a donc été placé a 218 mm du centre de la cavité. La
position du piston pour obtenir la résonance était comprise entre 222 mm et 218 mm. La
puissance électromagnétique incidente était de 1000 W ou 500 W.

Le Tableau 13 regroupe les principales données concernant les expériences réalisées sous
champ électrique. Trois valeurs de température sont indiquées dans ce tableau, toutes
estimées avec la caméra IR en supposant une émissivité de 0,9 : la température de
frittage moyenne calculée sur la surface supérieure des comprimés, ainsi que les

températures minimale et maximale de cette méme surface.
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Tableau 13. Données sur les comprimés de nickel frittés sous champ électrique

Référence | Pression de | Atmosphére | Puissance | Observations | Température | Densité
compaction incidente maximale finale
(MPa) (W) atteinte (°C) | (%TD)
El 600 Air 1000 arcs 840 92.1
électriques 730-1010
+ plasma
E2 600 N, 1000 plasma 790 92.3
640-1170
E3 600 Ar 1000 plasma 350 63
250-490
E4 600 He 1000 plasma 500 98.4
+ 4% H, 410-1000
E5 100 He 1000 plasma 600 97.4
+ 4% H, 370-990
E6 100 He 500 plasma 540 96.3
+ 4% H, 450-710

Pour tous les essais, un plasma a été observé alors que la température était seulement
de l'ordre de 100°C. La présence de plasma conduit a des mesures de températures avec
la caméra IR trés hétérogénes sur la surface des échantillons, comme le montre la Figure
87.

Deux raisons peuvent expliquer ces distributions de températures hétérogenes:
premiérement, le plasma étant une source de chaleur, il peut fausser I'estimation de la
température de surface lorsqu'il apparait entre la surface supérieure de I'échantillon et la
caméra ; deuxiemement, le plasma peut étre local et donc causer de réelles différences
de température a la surface de I'échantillon, voire méme la fusion locale du matériau.
Dans ce cas, le changement d'état du métal peut complétement fausser I'estimation de la
température car I'émissivité du matériau a I'état liquide est totalement différente de celle
a l'état solide. Par exemple, lors du frittage sous hélium hydrogéné, la température
minimale estimée sur la surface est de 410°C (Figure 87). Or, du nickel liquide (zone de
fusion partielle) a été observé sur cette surface, donc cette température était de toute
évidence supérieure a 1450°C, au moins localement. C'est pourquoi nous ne parlerons

pas de température de frittage dans la discussion de ces résultats.
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TEMPERATURE (°C)

Air Azote Argon He/H2
ATMOSPHERE

|leir1 ETmoy ETmax |

Figure 87 : Températures* atteintes par les comprimés de nickel chauffés sous

champ électrique en fonction de I'atmosphére de frittage
*Températures minimales, moyennes et maximales de la surface supérieure estimées avec la caméra IR

Sous argon, la densité finale demeure autour de 63% donc le comprimé de nickel ne
densifie pas. On suppose que le plasma généré n'est pas assez énergétique ou pas assez
proche de la surface de I'échantillon pour permettre un transfert d'énergie suffisant pour
fritter la poudre de nickel. Néanmoins, on peut noter que la surface de I'échantillon a
changé d'aspect et de couleur. En effet, cette surface, a I'origine gris-clair, a localement
noirci, la olu le plasma a été observé (Figure 88). Quant a la surface latérale du

comprimé, elle est devenue irisée (Figure 89).

Figure 88 : Photographie du comprimé Figure 89 : Photographie de
de nickel (E3) aprés chauffage sous comprimés de nickel en cru (gauche)
argon. Surface supérieure localement et aprés chauffage sous argon (droite)
noircie sous Il'effet du plasma. (E3). Surface latérale irisée apres

chauffage.
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Sous air et sous azote, les comprimés de nickel atteignent une densité d'environ 92%. La
couleur de leur surface devient verte. Un plasma, formé localement prés de l'aréte
inférieure des comprimés, a altéré leur état de surface (Figure 90). En plus, sous air, des
arcs électriques ont endommagé trés localement (points) la surface supérieure de

I'échantillon (Figure 91).

SP01: »550 :

surface
damage

Figure 91 : Photographie du comprimé
de nickel fritté sous air (E1).
Changement de couleur apreés frittage
(gris > vert). Altérations de la surface
causées par des plasmas et des arcs.

Figure 90 : Image de la caméra IR
illustrant la présence d'un plasma preés
de la base de I'échantillon E1.

Enfin, une densité relative finale supérieure a 96% a été atteinte pour les trois essais
réalisés sous hélium hydrogéné a 4%vol. La densification presque totale obtenue en
quelques minutes est attribuée a chaque fois a un plasma qui s'est formé juste au-dessus
de la surface supérieure des comprimés. Une fusion partielle de la surface supérieure a
été observée (Figure 92 & Figure 93) lorsque la puissance incidente était de 1000 W (E4
& E5). La fusion a pu étre évitée avec le comprimé E6 en réduisant la puissance de 1000
W a 500 W. Au final, la densité de I'échantillon E6 était supérieure a 96,3% malgré la
réduction de la puissance. En raison de I'atmosphére de frittage réductrice, les

échantillons présentent tous un éclat métallique (Figure 93).

local melting

quartz plate

local

meltin
specimen E5 <

Figure 92. Image de la caméra IR montrant la Figure 93. Photographie
surface supérieure de I'échantillon E5 de I'échantillon E5 en cru
avant (a gauche) et aprés (a droite) fusion locale et (a gauche) et apreés
partielle due a la formation d'un plasma frittage micro-ondes (a
droite)
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IV-11.B.4. OBSERVATIONS MICROSTRUCTURALES

Les microstructures des échantillons E5 et E6 ont été observées au MEB et comparées a
la microstructure de I'échantillon C2 fritté conventionnellement a 1000°C (10°C/min).
Tout d'abord, on peut noter que la microstructure de I'échantillon E5 (Figure 94.a), qui a
été chauffé a plus haute température (fusion locale = surface bombée), semble
beaucoup moins fine et homogéne que celle de I'échantillon E6 (Figure 94.b). En
particulier, la microstructure de I'échantillon E5 révéle de gros grains allongés ou
colonnaires en haut a gauche de la micrographie. Ces grains témoignent de structure de
solidification : ils se sont formés lors du refroidissement et de la solidification de la région

supérieure fondue localement par le plasma.

Figure 94 : Micrographie MEB - Vue d'ensemble de la microstructure
(a) échantillon E5 (1000 W) - (b) échantillon E6 (500 W)

Dans la Figure 95, des observations a plus fort grandissement permettent de révéler plus

précisément la microstructure des échantillons E5 et E6.
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Figure 95 : Micrographie MEB de la région centrale des échantillons
(a) E5 (1000 W) - (b) E6 (500 W)

Les grains sont trés maclés et leur taille peut étre estimée a ~ 50-100 pym pour E5 (1000
W) et ~ 20-50 ym pour E6 (500 W). Ce résultat est conforme a ce que nous pouvions
attendre : la croissance des grains a été plus importante pour I'échantillon E5 fritté a plus

haute température.

La Figure 96 compare la microstructure de I'échantillon E6 avec celle de I'échantillon C2
fritté conventionnellement a la vitesse de 10°C/min jusqu'a 1000°C. Ces deux

échantillons ont une densité de ~ 96%.

Figure 96 :icrapie EB de la régin cenrle des hantllon
(a) E6 (500 W) - (b) C2 (10°C/min-1000°C)
La taille des grains est plus petite pour I'échantillon fritté conventionnellement, ~ 10-20
Mm contre ~ 20-50 uym, malgré une vitesse de chauffage plus lente. Ce résultat montre
gu'en dépit d'une vitesse de chauffage trés rapide, le frittage micro-ondes assisté d'un
plasma n'a pas généré dans ce cas une microstructure plus fine a densité équivalente.
Pour affiner la taille des grains des matériaux frittés dans le four micro-ondes, on peut
envisager de diminuer encore la puissance électromagnétique incidente afin de réduire

I'énergie transférée a I'échantillon par le plasma ou de diminuer le temps de frittage.
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Toutefois I'absence de contrble de la température et de suivi du retrait de I'échantillon
nécessite la réalisation de nombreux essais avant de trouver les conditions adéquats de

frittage pour atteindre la densité ou la microstructure souhaitée.

IV-11.C. CONCLUSIONS

Les tentatives de chauffage direct par micro-ondes d'une poudre métallique de nickel ont
révélé des résultats surprenants. Dans les conditions expérimentales exposées, le nickel
n'a pas pu étre chauffé sans formation de plasma, directement par le champ magnétique
ou électrique a une température suffisante pour fritter. En revanche, sous une
atmosphére réductrice (He/H, (4%mol)), des échantillons de nickel ont pu étre chauffés
trés rapidement jusqu'a des températures tres élevées (> Tys), grace a la présence d'un
plasma. Ce plasma se forme au-dessus de la surface supérieure de I'échantillon et peut
transférer suffisamment d'énergie a I'échantillon pour permettre son frittage, voire
provoquer sa fusion. En adaptant la puissance électromagnétique, il a été possible de
fritter sans fusion et en quelques minutes un échantillon de 2 g de nickel a prés de 96%
de densité mais cependant avec une microstructure plus grossiére qu'un échantillon fritté
conventionnellement en 2h30min.

Bien que ces résultats de frittage sous un plasma généré par le champ électrique soient
encourageants, les difficultés liées a la mesure de la température avec la caméra IR et au
suivi du retrait rendent difficile la mise au point des conditions de frittage optimales
(puissance électromagnétique, nature du gaz, pression du gaz, positionnement de
I'échantillon...). D'autant plus qu'on peut supposer que ces conditions vont changer avec
de nombreux paramétres tels que la nature du matériau, la granulométrie de la poudre,
la géométrie des piéces, la densité a vert, etc. Le probléme de la mesure de la
température devra étre résolu avec un pyromeétre qui permettra par une visée latérale
d'estimer la température de la surface latérale de I'échantillon sans étre géné par le
plasma [TWO 09].

Les connaissances sur l'efficacité des mécanismes de chauffage des poudres métalliques
dans une cavité micro-ondes monomode et sans suscepteur, n'en sont encore qu'a leurs
débuts. Cette étude préliminaire du chauffage micro-ondes d'une poudre métallique fine
de nickel permet de dégager des futurs axes de recherche. Premiérement, la maitrise de
la formation des plasmas dans la cavité semble un point important a régler : il faudrait
trouver les moyens selon le cas soit d'éviter la formation de plasmas, soit de maitriser
leur formation. Par ailleurs, le choix d'un matériau avec une température de Curie plus
élevée devrait améliorer la compréhension des mécanismes de chauffage sous champ

magnétique a hautes températures. Le cobalt constituerait par exemple un bon candidat
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puisque sa température de Curie est d'environ 1100°C. Puis, il faudrait également étudier
I'influence de la granulométrie de la poudre et de la densité du comprimé a vert : ces
deux parameétres vont jouer sur la profondeur de pénétration du champ
électromagnétique non seulement dans les grains mais aussi dans la piéce en cru. Or, de
cette profondeur de pénétration résulte le chauffage volumique. Enfin, on sait que la
profondeur de pénétration des micro-ondes dans les métaux est de I'ordre du micron si
bien que l'on peut se demander ce qu'il advient du chauffage micro-ondes lors de
I'évolution de la microstructure du matériau fritté (réduction de la porosité, croissance

des grains).
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CONCLUSION GENERALE

La premiére partie de cette étude a été consacrée a la conception d'une cavité micro-
ondes monomode et résonante offrant de multiples possibilités de chauffage. Cette cavité
a été congue et développée pour fritter des échantillons dans différentes configurations :
- sous champ électrique ou magnétique prépondérant,

- sous atmospheére contrélée (oxydante, neutre ou réductrice),

- avec suscepteur (chauffage indirect ou hybride) ou sans suscepteur (chauffage direct)
en ayant la possibilité de retirer ou d’introduire le suscepteur au cours d’un essai.

Cette cavité a été instrumentée afin de mesurer, de suivre et de piloter en cours
d'expérience les puissances électromagnétiques, la position du piston court-circuit et les

températures de I'échantillon et du suscepteur (caméra IR).

Parallelement, les résultats de la modélisation numérique du frittage micro-ondes dans
une cavité monomode ont apporté des informations quant a l'influence de paramétres
tels que les propriétés diélectriques des matériaux (échantillon, suscepteur et support),
la géométrie et l'isolation de I'échantillon et du suscepteur sur la distribution du champ
électromagnétique et de la température. Ces simulations ont fait évoluer de maniére
significative et bénéfique notre perception de la distribution du champ électromagnétique

dans notre cavité avec ou sans matériaux (échantillons, suscepteur, support).

L'accumulation des expériences sur des échantillons de zircone yttriée et des résultats de
la modélisation numérique du chauffage micro-ondes ont conduit a une meilleure
compréhension et une analyse plus pertinente des relations entre les variations de la
puissance électromagnétique dans la cavité, I'évolution des propriétés du matériau et la
vitesse de chauffage. Cette démarche a abouti a la mise au point d'un protocole original
de maitrise de la vitesse de chauffage, et donc d'un cycle de frittage, par ajustement de

la position du piston court-circuit a puissance incidente constante et a position d'iris fixe.

Ce protocole de chauffage a été mis en ceuvre pour réaliser une étude comparative entre
le frittage micro-ondes et le frittage conventionnel d'une poudre céramique a une vitesse
de chauffage constante (25°C/min).

Du point de vue du procédé de chauffage par micro-ondes, les résultats de I'étude menée
sur la poudre de zircone yttriée (2Y-TZP) ont démontré la possibilité de maitriser une
vitesse de chauffage constante aussi bien en frittage micro-ondes direct qu'en frittage

micro-ondes avec suscepteur, en dépit du changement rapide des propriétés
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diélectriques de la zircone avec la température. Ensuite, il a été clairement mis en
évidence, analysé et justifié que le chauffage micro-ondes avec un suscepteur cylindrique
en SiC conduisait a un chauffage hybride de I'échantillon de zircone yttriée ; le champ
électrigue au niveau de I'échantillon n’est pas totalement écranté par le suscepteur.

La comparaison a |'échelle macroscopique (densité) des matériaux frittés a montré que,
pour atteindre une méme densité, la température de frittage des échantillons était
inférieure lors du frittage par micro-ondes. Cette différence est de I'ordre de 100°C
jusqu'a 90% de densité et atteint méme prés de 300°C vers 95%. Pour interpréter cette
accélération des cinétiques de densification a plus basse température, nous avons
suggéré que le champ électromagnétique avait un effet favorable sur la réaction
d'interface qui gouvernerait la cinétique de densification au début du frittage quand la
taille de grains est encore nanométrique.

Du point de vue de la microstructure, il semble que I'évolution de la taille des grains ne
dépende a premiére vue que de la température de frittage indépendamment du mode de
chauffage, de la vitesse de chauffage ou du temps de frittage. Cependant, I'analyse des
trajectoires de frittage (taille de grains en fonction de la densité) laisse supposer
I'existence d'interactions plus subtiles selon le mode de chauffage entre la croissance des
grains, la séparation de phase de la zircone et la densification du matériau ; le champ

électrique pourrait ralentir les deux premiers mécanismes sans bloquer la densification.

Finalement, la synthése des résultats des évolutions de la densité et de la microstructure
avec la température de frittage permet de dire que :

- pour une méme température de frittage et une méme vitesse de chauffage, les
matériaux frittés par micro-ondes sont plus denses avec une taille de grains similaire a
ceux frittés par chauffage conventionnel ;

- pour atteindre une densité identique, les matériaux frittés par micro-ondes nécessitent
une température de frittage trés inférieure (d'au moins 100°C) a celle du chauffage
conventionnel, ce qui engendre également des matériaux avec une microstructure plus

fine que ceux frittés conventionnellement.

Les premieres tentatives de chauffage direct par micro-ondes d'une poudre fine de nickel
ont conduit a des résultats inattendus. Sous champ magnétique dominant, les
échantillons de poudre de nickel n'ont pas pu étre chauffés a une température suffisante
pour fritter par couplage direct avec les microondes. En revanche, sous champ électrique
et dans certaines conditions, la formation d'un plasma localisé au-dessus de la surface
supérieure de [I'échantillon provoque un transfert trés rapide de I'énergie

électromagnétique en énergie thermique vers ['échantillon. Il devient alors possible
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d'atteindre des températures trés élevées en quelques secondes ou quelques minutes et
par conséquent de fritter le nickel, par un procédé qu'il serait plus raisonnable d'appeler
frittage sous plasma induit par les micro-ondes. Ce résultat étonnant doit encourager la
poursuite des études du frittage micro-ondes des poudres métalliques, que ce soit avec

ou sans plasma.

Bien que des améliorations dans le domaine de l'instrumentation et de I'automatisation
de cycles de frittage soient encore réalisables, les expériences de cette étude ont permis
de mettre en évidence les capacités et les possibilités de chauffage envisageables dans
ce type de four micro-ondes. Grace a son caractére rapide, le frittage micro-ondes
apparait particulierement bien adapté pour ralentir certaines transformations
microstructurales non souhaitées comme la croissance granulaire. D’autre part, grace a
la possibilité d'utiliser le champ électrique ou magnétique selon la classe des matériaux, il
peut permettre d'opérer des phases de chauffage sélectif. L'application a I'élaboration de
multimatériaux devrait permettre de lever certains verrous, en combinant les effets de
chauffage rapide et de couplage spécifique localisé a I'échelle macroscopique
(constituants d'un multimatériau) et microscopique (phases d'un matériau composite).
Dans un futur proche, d'autres matériaux avec différentes géométries d'échantillons
pourront étre testés, un des objectifs étant I'élaboration de multimatériaux de type
cermet Ni/ZrO, dont des applications sont les piles a combustible, les barriéres
thermiques des aubes de turbines, etc.

Pour des applications industrielles, I'utilisation de fours micro-ondes multimodes
s'imposera certainement car la cavité est généralement plus spacieuse. Cependant, dans
ce type de cavité, la distribution du champ électromagnétique est plus complexe a
prévoir si bien que le positionnement des piéces et la maitrise de I'homogénéité de
température dans des grosses piéces pourraient s'avérer plus critique. En paralléle, des
efforts devront étre faits dans le domaine de la modélisation numérique du frittage
micro-ondes, notamment dans la détermination des parameétres d'entrée (propriétés
diélectrigues des matériaux), afin de rendre les simulations plus réalistes et de continuer
a nous aider dans la compréhension des interactions entre les matériaux et le champ

électromagnétique aussi bien dans les cavités monomode que multimode.
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ANNEXE |

EXTRAIT DU RAPPORT DE PROJET D'ELECTRONIQUE

intitulé

"REGULATION D'UN FOUR DE FRITTAGE PAR MICRO-ONDES "

par Guillaume PERRIN, Florian LEBRUN et Charles MEURICHE

A. DEFINITION DU PROJET

Le cahier des charges

Notre projet consiste a :

- Asservir la position du piston en fonction de la température.

- Corriger la température regue par la caméra.

- Rendre le générateur de micro-ondes réglable par I'utilisateur via I’'ordinateur.

- Réaliser tout cela a I'aide du logiciel LabVIEW.

- Extraire les données sous forme d tableau afin qu'elles puisssnet étre traitées avec un

tableur.

Equipement et matéeriel a disposition

- Banc de l'expérience contenant le four micro-ondes monomode, la caméra IR, le piston
motorisé, les capteurs de puissance.

- Une carte d’acquisition pour la réception des données de la caméra et du piston.

- Deux ordinateurs : I'un pour l'utilisation de LabVIEW, I'autre pour |'utilisation du logiciel
de la caméra (ThermaCam Researcher Pro).

- Un capteur de température LM35 pour la correction de la caméra.

- Graisse thermo-conductrice pour placer sous le capteur afin d’améliorer les échange
thermiques avec la fenétre en ZnSe.

- Ruban d’acier, vis, boulons pour caler le capteur sur la fenétre en ZnSe.

- Gaine thermique pour isoler les pattes du capteur et le ruban d’acier devant le caler afin

d’éviter le court-circuit de la caméra.
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- Multimétres, thermocouples, générateurs de tensions pour les différents tests sur le

capteur.

Conditions spécifiques

- Utiliser le logiciel LabVIEW pour réaliser I'asservissement et les autres taches.
- Rendre le résultat accessible : toutes les informations importantes sur une seule page.
- Permettre I'évolution du programme.

- Ne pas coller le capteur sur la vitre

Méthode de conception et stratégie de test

Notre programme a été réalisé en petits modules que nous avons testés au fur et a
mesure de leur élaboration. Nous avons cherché a résoudre les petits probléemes d’abord
afin de pouvoir ensuite se consacrer uniqguement a la partie la plus important de notre
projet : I'asservissement du piston motorisé.

Tout d’abord nous avons d{i résoudre le probléme de la correction de la température
donnée par la caméra. Pour cela nous avons décidé d’utiliser un capteur de température
que l'on fixerait entre la caméra et la vitre. Parmi tous les capteurs de température
possibles nous avons sélectionné le capteur LM35 car celui-ci était cité dans le manuel de
la caméra : la caméra connait donc déja le coefficient de conversion entre V et °C du
capteur LM35. Il a ensuite fallu chercher a fixer le capteur sur la vitre. Nous avons
d’abord pensé le coller sur la vitre mais cela nous était impossible étant donné les
spécificités du cahier des charges. Nous avons donc opté pour une fixation a I'aide d’une
lamelle d’acier qui plaquerait le capteur contre la vitre. Pour améliorer les échanges

thermiques nous avons décidé d'utiliser de la graisse thermo-conductrice.

En paralléle nous avons élaboré un programme LabVIEW afin de commander la position
du piston. Ce programme nous a ensuite servi pour réaliser la commande du générateur
de micro-ondes. Malheureusement nous avons eu des problémes de configuration du port
série du PC sur lequel était branché le générateur de micro-ondes. Malgré l'aide de
nombreuses personnes il nous a été impossible de corriger ce probléme de configuration
et donc de commander le générateur. Néanmoins si I’'on parvient a configurer ce port, il

deviendra possible de commander le générateur via l'interface LabVIEW.

Le programme d’asservissement du piston a été réalisé en plusieurs étapes : tout d’abord

nous avons cherché a récupérer les données des différents capteurs. Malheureusement
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nous n‘avons pu récupérer que les données du capteur situé dans le piston car les
données des autres capteurs se récupérent par l'intermédiaire du générateur de micro-
ondes et donc du port série. Nous avons donc du baser notre asservissement sur les
seules données de la caméra et du capteur du piston. Pour récupérer les données de la
caméra il a fallu utiliser un programme similaire. Ces programmes furent testés petit a

petit afin d’éviter des mauvaises surprises lors du test final.

Taches

Notre travail se décomposera principalement en 5 taches :

# Tache 1 :

Créer un instrument Labview pour enregistrer les puissances électromagnétiques
mesurées a différents endroits du four : Pm, Pr et Pv.

# Tache 2 :

Créer un instrument pour enregistrer la(les) température(s) mesurée(s) par la caméra
thermique infrarouge.

# Tache 3 :

Installer et étalonner le capteur de température de la fenétre ZnSe (ex : LM35).

# Tache 4 :

Créer un instrument pour déplacer le piston court-circuit motorisé et enregistrer sa
position.

# Tache 5 :

Créer un instrument pour piloter le piston motorisé (et le générateur de micro-ondes)
afin de réguler la température des matériaux a fritter en utilisant les 3 instruments
précédents. Asservir le moteur - établir une boucle de régulation/ou un diagramme
logigue - diagramme avec paramétres d'entrée - critéres/logique - action sur

parameétres de sortie
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B. ACQUISITION DES DONNEES

Outils de travail

La programmation a été effectuée avec le logiciel LabVIEW de la société américaine
National Instruments. C'est un langage de programmation graphique (langage G) qui
utilise des icones a base de lignes de texte pour créer des applications. LabVIEW utilise
une programmation en flux de données dans laquelle les données déterminent
I’exécution. On travaille sur des fonctions représentées graphiquement pour créer notre

programme, I'ensemble donnant alors une impression d’organigramme.

Quelques notions sur LabVIEW

LabVIEW est un logiciel de programmation graphique dans le style de Simulink, il est
organisé sous forme d'instruments virtuels (VI), qui ont une interface graphique (Front
Panel) et le programme graphique (Diagram Panel). Dans cette programmation on utilise
des modules similaires a des fonctions. La description des principales opérations de
LabVIEW que I'on a utilisé sont en annexe.

Les variables peuvent étre globales ou locales. Les variables locales ont la particularité
d'avoir une représentation graphique sur le front panel mais ne sont utilisables que dans
le VI ou elles sont déclarées, contrairement au globales, on les voit dans le diagramme

sous ces formes :

Variables
Global variable Local variable
=

]

Dans cette programmation on trouve aussi des boucles, mais nous avons surtout utilisé

la boucle while qui est représentée comme ceci :
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While Loop

E Permet de passer des parametres dans
2 Cut la boucle, et d'en sortir (mais
1000 k seulement 4 la fin de la boucle).
[FeedBackh
: FeedEackl
Init
1000 I?errjnet d'Fnregistre unelvaleur,
équivaut a -1, avec Init pour
premiére valeur
Shii‘tF{eEisterIh
Tnit Out Pl.er’me.t de p§55erunevalegré
1000 5 I |tera.t_||:|r| suivante avec Init pour
premiére valeur
Loop pararﬂ.h
index boucle: Condition de la boucle while
m —_— Mumeéro de I'itération

On utilise aussi les structures conditionnelles de type 'if' qui se présentent sous forme de

plusieurs blocs superposés mais I'on envoie qu'un a la fois (ici le cas 'True') :

Case Structure

Equivaut & un 'if' :
- bloc "True'
- bloc 'False’

Dans le cadre de ce projet on a décomposé le programme en plusieurs parties ayant

chacune une tache bien spécifique :

¢ boucle de mesure : mesure des valeurs sur les entrées analogiques de la puissance EM
sur le piston, de la position du piston, des canaux A et B de la caméra (période = 1ms).

¢ boucle d'écriture (contréle piston) : écriture sur les sorties du DAQ (période = 1ms).

¢ boucle d'enregistrement : enregistrement des données dans un fichier (période = 6s)

¢ boucle d'affichage : affiche les données en temps réel (période = 100ms)

¢ boucle d'asservissement et contr6le manuel : gére le pilotage du systéme (période =
10ms)

e Trois VI de traitement des données : passe-bas, filtre dérivateur, tableau FIFO (que I'on

détaillera plus tard)
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Systeme de mesure de la température

La mesure de la température est effectuée par une caméra infrarouge. Pendant la phase
d’acquisition, la camera IR enregistre des images de la cavité. Ces images sont des
matrices de pixels, chaque pixel ayant une couleur fonction de la température en ce

point.

Il est ainsi possible de voir I'objet, sa température étant plus élevée que celle de la
cavité. Les couleurs sont d’autant plus blanches que la température est grande. Il est
possible de régler I'échelle de température : nous avons choisi une échelle de 20°C a
2000°C.

Le logiciel fourni avec la caméra permet de suivre |'évolution de la température d’une
zone. Pour cela il suffit de tracer un cercle a I'endroit que I'on souhaite observer. Ensuite
par l'intermédiaire du logiciel, il est possible de connaitre la température maximale et la
température minimale de la zone, la température moyenne. Grace a ces données nous

sommes capables d’asservir le piston et donc la température dans la cavité.

La correction des températures

Le probléme que I'on a avec la mesure de la température par la caméra est qu'il y a une
vitre interposée entre I'échantillon et la caméra. Or cette vitre est chauffée par les

rayonnements de la céramique : elle émet donc un rayonnement qui se superpose a celui
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venant de la céramique. Afin de régler ce probléme la caméra posséde une entrée prévue
pour un capteur de température avec une courbe de réponse Température.Volt
correspondant a celle d'un LM35, que I'on a fixé sur la vitre. La sortie V. du capteur est
reliée a I'entrée analogique non inverseuse de la caméra. La tension d’alimentation du
capteur initialement fournie par un générateur de tension, est fournie par la caméra : il
existe sur la caméra une sortie +5 V ce qui suffit a alimenter le capteur (4 V < Vs < 35

V). Pour finir, la masse du capteur est reliée a la masse de la caméra.

Le filtrage du bruit sur les sorties analogiques

Nous avons aussi décidé de rajouter un filtre passe-bas entre la caméra et la carte
d’acquisition afin d’éviter les phénoménes de repliement de spectre lors de
I'échantillonnage. L'échantillonnage étant de 1kHz et le spectre utile s’étalant sur
[0,20Hz], nous avons décidé de faire un filtre passe-bas de fréquence de coupure 100
Hz. Le filtre réalisé est un filtre RC du ler ordre. Nous avons pris une résistance de 1 kQ

et un condensateur de 10 mF.

L’acquisition

Les différentes données a collecter sont :

-les données de la caméra

-la puissance donnée par le capteur du piston

-la position du piston

Il s'agit pour cette partie de réaliser la boucle d’acquisition des données. Commencons
par la création (l'initialisation) des différentes « voies virtuelles » utilisées pour

représenter les données.

Initialisation de l'acquisition

Les données de la caméra se récuperent sur 2 voies analogiques. Il s'agit ici de tensions.
Le manuel de la caméra nous indique que ces sorties analogiques varient entre 0 V et +5
V. La caméra utilise une connexion RSE (RSE : Referenced Single-Ended = entre canal et
masse). Sur la carte d’acquisition, la voie A de la caméra est connecté a I'entrée ai0, le
voie B est connecté a |'entrée ai8.

On peut alors créer les « voies virtuelles » : Ch.CamThermA et Ch.CamThermB, ainsi sur
LabVIEW :
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input terminal configuration

input terminal configuration

RSE =
minimum value

RSE |
minimum value

Les différentes
informations sur la
voie a fournir a
LabVIEW.

0,00E+0 0,00E+0
[maximum value| [maximum value|
00F +01 5,00E+0
Ch.CamThermA Ch.CamThermB]
[LH P Dev/aid |+] Devi/a8]
?".
o
Tension( MVU’taQE_'ﬂ

On crée une nouvelle
tache.

Les sorties du piston permettent de récupérer 2 informations :

[ Tensiont I‘"‘llAI Voltage '"

On crée les voies
virtuelles.

la position du piston ainsi

que la valeur de la puissance électromagnétique sur la paroi du piston.

La position est

récupérée

par

un

potentiométre,

le

capteur de puissance

électromagnétique envoie une tension proportionnelle a la puissance recue.

Le piston posséde les mémes caractéristiques que la caméra a savoir :

-sorties analogiques

-tensions comprises entre 0 Vet +5V

-communication RSE

Le potentiométre de position du piston est connecté a

I'entrée ai2 de la carte

d’acquisition, le capteur de puissance est quand a lui connecté a I'entrée ai6 de la carte.

On crée ainsi les autres voies :
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L]
put terminal configuration [input terminal configuration

S ehew

E E !RSE' !RSE'
. minimum value minimum value -~ EerlitEianiae
‘o 0,00E+0 0,00E+0 S e | 2 ,
! ' maximumvalue| maximumvaluel informations sur la
‘. 5 00E+0 5,00E+0 voie a fournir a
' |Ch.Potenti0metrePCCM EM piston) LabVIEW.
. IDevl,fail Devl/aib [~
R e T
: SN - Yo
py I
ITension3fﬂ-E|AI‘-foltage ~|

N

On crée les voies

virtuelles.

Remarque :

Initialement nous devions aussi recevoir les données d’autres capteurs de puissance.
Néanmoins des probléemes de communication avec le port série de I'ordinateur nous ont
conduit a abandonner ces données. Cependant si dans le futur quelgu’un parvient a faire
fonctionner le port série de I'ordinateur, il lui suffit de venir ajouter les nouvelles voies a

la suite des précédentes.
Une fois les voies créées, on peut récupérer les données par l'intermédiaire d’un bloc

LabVIEW qui a pour entrée les tadches (ou voies) et en sorties des datas (les données
utiles).

Acquisition de la température

Le signal venant de la caméra est trés bruité, d'aprés nos observations ce bruit peut étre
considéré comme un bruit blanc de bande de fréquence de l'ordre de 600 Hz, de
répartition gaussienne centrée en amplitude dont I'écart type est d'environ 0.1 V, ce qui

correspond a une erreur de 40°C avec une échelle de température de 2000°C.
Il est donc indispensable de filtré ce signal avant de I'utiliser dans un asservissement,

pour cela nous utilisons un filtre passe bas d'ordre 4, afin d'atténuer trés fortement le

bruit en dehors de la bande de fréquence de la température.
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Construction du filtre passe bas

Le filtre passe bas que I'on utilise est un filtre passe de type RC, il a I'avantage d'étre peu

gourmand en ressources puisque sa forme récursive est trés simple :

Te

v,=ox, Hll-«)x, aveca=1l-e

Pour augmenter la vitesse d'atténuation de -20 dB/dec, on peut mettre a la suite N filtres

passe bas ce qui donne une atténuation de -N.20 dB/dec et une fréquence de coupure :

2mT,f

|~ 1IN
v 2 —1 Touw
- = =1]1—e 1

w, =

1 cycle
-= utilisation de la mémaonrnsation

MyLib: [LowPass..ui]

a az
wn I__\__ y_n
clear clear 2

Choix des parameétres du filtre pour la caméra

La température varie lentement (a peine quelque hertz) donc nous avons choisi un filtre
d'une fréquence de coupure d’une seconde et d’ordre 4 (-80 dB) afin de suffisamment
couper le bruit. Comme on a pris N=4 et fc=1 Hz, il faut un alpha de 0,01. Le probleme
de ce filtre est un déphasage important de la valeur mesurée, soit I'équivalent d’'un
retard important en basse fréquence.

Pour quantifier ce retard on filtre une rampe, ce qui nous donne un retard de 0.75 :
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Rampe de pente 1.5°C/s aprés/avant filtrage

1 L .
08F .
06F .
04 .
02l tetard = 075 =

U | | | | | |

0 0.4 1 1.5 2 25 3 3.5 4

temps (s)

Comme la pente de la rampe n'influe pas sur ce retard, le systéme ne pourra pas réagir
avant un temps de I'ordre de la seconde aux fluctuations de la température ce qui peut
étre source d'instabilité. Cependant ce filtre permet d’obtenir une réduction du bruit a
3°C ou 5°C.

La conversion tension-température

On cherche a se ramener a une valeur de température comprise entre Tmin et Tmax.

La relation utilisée est la suivante:

fension
5

Température = » {Tmax — Tmin) + Tmin

[Temp.A max (*C)|
»

[Temp.A min °C)]

- B>
e

Sortie du filtrage

Mesure de la position du piston et de la puissance EM

Le module de réflexion en bout de guide d'onde est équipé d'un capteur de puissance et
d'un capteur de position sur le piston permettant de déplacer le point de réflexion de

I'onde.
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La position du piston est mesurée par un potentiométre qui donne une échelle de tension
de 0 a 5 V linéaire par rapport a la position. Cette échelle est mappée suivant 0.88 V a
4.46 V = 70 mm a 160 mm. Ce capteur de position a bruit avec un écart type de l'ordre
de 0.005 V soit 0.45 mm, comme ce bruit est suffisamment faible par rapport a la
composante basse fréquence de la position, on peut directement échantillonner a 1 kHz
et faire un filtrage passe bas numérique ensuite, sans risque que le repliement du spectre
dG a I'échantillonnage interfére avec la mesure.

Pour le capteur de puissance magnétique on a un bruit avec un écart type de l'ordre de
0.05 V donc on néglige aussi le repliement du spectre. Comme la position du piston et la
puissance magnétique variant suivant la position ont des variations assez faible donc
nous utilisons le méme filtre passe bas de fréquence de coupure de 15 Hz a -20 dB soit
a=0,1 et t=0.0095

La conversion tension-position

Le piston, dans notre utilisation, a une excursion de position de 90 mm : de 70 mm a
160 mm. Expérimentalement nous avons trouvé que pour une position a 70mm, la
tension regue était de 0.88 V et pour 160 mm la tension recue était de 4.46 V, d’ou la

relation permettant de passer de la tension a la position :

F PR iy = F g T |:[ E‘"" - 1'5':[_ ?l:[ -~ T|:[
QEIION = l:.'\."EI;tI.SrI.D;tI. Sl ] I;_ull::ulsl— I:[rEE
v=(p-0.88)*(160-70)/(4 46-0.88)+70; ®

| I

La conversion tension-puissance

Le capteur de puissance envoie une tension proportionnelle a la puissance captée, d’ou la

relation permettant de passer de la tension a la puissance.

Pulgsance = =500 » fansion

I v=-500%p; I ®
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Programme d’acquisition dans son ensemble

oucle de mesure|
o J0.001 L
input terminal configuration input terminal configuration ol
5000
G} = &
0,00E+0 0,00E+0 [Temp.A max (°C)]  [Temp A min Q)]
maximum value| maximum value| [} r |>
Ch.CamThermA)] BAGE-0 F 0,05 |>
.CamTherm Ch.CamThermE =2 . @
T et Lo BB EE TR B [
= o —
i fird [Temp.B max °C)]  Temp.B min (-C)
Terciond ; ; >
0.5
A N e NE NSNS0
5
e \ & e |
input terminal configuration input terminal configuration - 01 v=(p-0.88)"(160-70)/
=t b_ 4.46-0.88)+70; ®
0,00E+0 0,00E+0
maximum value maximum value
5,00E+0 5,00E+0 5 I v=-500"p; 1
Ch.Potentiometre PCCM EM piston 0.1 Il_ ®
Devl/ai6 ﬁ
[Tensions]--[atvotage 7] Analog 10 DBL _
NChan 15amp
Remarque :
. e . iy
Les variables «créées : EMPower_Piston, PCCM_PositionOut, CamTherm_A et

CamTherm_B sont des variables globales. On peut ainsi les réutiliser partout dans le

programme.

L’interface RS232 et le générateur de micro-ondes

Le générateur peut étre relié a LabVIEW par une connexion RS232 et un protocole simple
de communication : 'CXXXX' avec 'C' le nom de l'instruction et XXXX la valeur associé.

Cette interface aurait due permettre d'acquérir la puissance du magnétron et la
puissance réfléchie vers le magnétron, ainsi que de contréler sa puissance de sortie, mais
le port série COM1 de l'ordinateur ne s'initialisait pas correctement avec LabVIEW.
Comme le port série marchait avec I'ancien ordinateur nous avons réinstallé des drivers
plus récents pour port série sans succés. Les recherches que nous avons faites afin de
corriger ce probléme sont toutes restées sans résultat. Comme cet interfacage du
générateur n'a qu'un intérét ergonomique, nous avons finalement laissé ce probléme de

coté.

L'enregistrement des données
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Le cahier des charges nous imposait d’enregistrer les différentes données de
I'expérimentation. Nous avons choisit d’enregistrer les données dans un fichier .csv,
I'extension .xIs n’étant pas disponible dans les extensions de fichiers de sortie de

LabVIEW. Ce fichier est lisible sous Excel et il est ainsi possible d’utiliser toutes les

données dans le but de tracer les différentes courbes.

test.csv - Microsoft Excel

Accueil Inseition Mise en page Formules Données Révision Affichage @ - o
= ; = & "5 = | || E=i0séier = 3 - % '
S Renvoyer 4 la ligne automatiquement | Standard . i‘s IP =] g = T ﬁ
| | £ Fusionner et centrer = |28~ o 000|158 5% (m::;ﬂ"ﬂf:;n‘:. Mfzte"t;g“:‘a?_’"" :SI"ISISE‘:‘: 12 Format - o ;"r;f;:f ER:[‘;;;:::;"E
Presse.., [ Police = Alignement L] Nombre i) Style Cellules Edition
[ ka - 5| ¥
A B & D E F G H 1 E) K L M N o] =

1 Temps(s) PWMagnétr PW Charge PW Piston PositionOut Positionin 'CamThermA CamThermB =
2 o o 2,696682 94,103349 131,873763 131,8 515,373933 423,359407

3 01 o 2,696682 82,06299 122,673934 131,8 16,15887  13,620973

4 0,2 o 2,696682 86,501255 131,336344 131,8 118,112407 99,631782 I !

5| 0,3 o 2,696682 86,745121 132,069498 131,8 264,972186 222,755071

6 0.4 o 2,696682 88,199013 132,147412 131,8 387,682462 325,90727

7 0,5 o 2,696682 87,552715 132,087364 131,8 467,707058 394,456108

8 0.6 o 2,696682 90,388013 132,047462 131,8 508,400591 430,473063

9 | 0,7 o 2,696682 91,006696 132,056463 131,8 527,436978 446,702151

10 0.8 o 2,696682 92,200367 131,940808 131,8 537,457916 452,913155

pa 8| 0,9 o 2,696682 93,01162 131,955074 131,8 543,359856 454,386209

12 1 o 2,696682 93,416425 131,9272 131,8 545483379 455417571

13| 1,1 0 2,696682 91,857976 131,877402 131,8 545964702  456,64383

14 1,2 o 2,696682 94,754138 131,909979 131,8 545,084487 457,131181

15 1,3 o 2,696682 94,922739 131,868076 131,8 545,759554 458,792476

16 14 o 2,696682 94,873086 131,832182 131,8 547,368489 461,630198

17 1,5 o 2,696682 94,9285 131,792262 131,9 549,024024 462,176503

18 16 o 2,696682 94,060749 131,824464 131,9 549,276965 461,537131

19 1,7 o 2,696682 93,886327 131,800579 131,9 548,689416 460,943112

20 18 o 2,696682 94,534929 131,842131 131,9 54745744 460,144348

21| 1,9 o 2,696682 94,197955 131,797841 132 547,408171 460,128393

22 2 o 2,696682 92,552484 131,883524 132 548,863514 460,856693

23| 21 o 2,696682 91,83188 131,886078 132 549,18251 460,62582

24 2,2 o 2,696682 92,281676 131,843789 132 549,376706 461,226301

25 2,3 o 2,696682 91,549941 131,898642 132 549,081272 462,037381

26 2,4 o 2,696682 91,982967 131,916503 132 548,358911 461,269156

27 2,5 o 2,696682 91,31107 131,974677 132 548,245541 460,126888

28 2,6 o 2,696682 90,315226 131,968917 131,9 54840604 458,324652
v, 1 — 77 2 SOGER 2 e 20 0SR20 121 SEQSE, L3lO SaR Jadi ol AS L3200, - g
T test 455 L NO8R23 : 2] 0| o ]
Prét \ & [0 (| 20096 (=) 0] @

Différentes données sont enregistrées alors que nous n’avons pas accés a leur valeur
comme PW Magnétron ou encore PW Charge. Le programme est donc déja prés a

enregistrer ces valeurs dans le cas ou la communication avec le port série fonctionne.

La boucle d’enregistrement

Permet a l'utilisateur . L .
o On crée le fichier de sortie.

de définir le nom et

la destination du |, [Fichier de sortie
(<}

fichier de sortie. L

[ replace or create ~]

Ecriture de I'entéte

Entéte des colonnes — | Temps's(s);PWhsMagn\ E9tr
on;PW\sCharge;PW\sPiston
‘PositionQOut:PositionIn: Ca

- W - . Dl sl
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Comme pour la boucle d’acquisition, pour que I'écriture des données se fasse en temps
réel, il faut définir I'écriture des données dans une boucle while « infinie » d’une itération
toutes les secondes. Pour |'écriture des données dans le fichier, une fonction de LabVIEW

nous permet d’écrire dans un fichier (autorisé en écriture).

.: M 1
@EMPowe _Charge I
Permet de concaténer les
donneées pour canstruire une
..L' IPower_Pisto | ligne du tableau de sortie.
®PCCM PositionO |
l.l- Po 1.'|'I'|I
®CamTherm_A
@CamThe

A la fin de la manipulation, la boucle while s’arréte. Les données étant stockées dans le

fichier .csv, il ne nous reste plus qu’a fermer ce dernier grace a la fonction suivante :

i)

Au final nous obtenons la boucle ci-dessous :
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Eoude denegisirernent des mmu-‘ﬁdl Y|

Fichesr de sorte [so9] E
=0 T~
==

TempstiislMAahlage Enr
W s Chaige WP sl es

Posmmprlut Pesmianls Ca
Firiiie = i-. -

|®

=

(® J

R

—

A i 5
——
| T
[ —— o |
= |

La boucle d'affichage

Cette boucle nous sert a afficher certaines variables en temps réel. Pour cela nous
rassemblons nous mettons la nouvelle valeur de chaque variable dans une liste FIFO
renvoyant une liste de valeurs qui peuvent ensuite étre a l'instrument d’affichage de
graphique nommé ‘Evolution piston’ dans le cas décrit ci-dessous, ou |'on assemble la

liste de PositionOut et de PositionIn afin de les mettre sur un méme graphique :

[@pccm_positionout]} o —
Position Id|Positior1 Cut I[mm:l.| ~X P —
e Biton o) il Sl e
[@pccm_positiontn b el i | =
[Pﬂsitiﬂn In {mm) ' i \ !
VDEL | L D

Comme pour les deux boucles précédentes, le temps réel est réalisé par une boucle

infinie. Cela nous donne finalement la boucle ci-dessous :
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—— -
\PW Charge & eau

]

Psticn dpositon Out ()]
e L

|[Position In {mm)
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C. COMMANDE DU PISTON COURT-CIRCUIT MOTORISE

Le piston est mis en mouvement par un moteur pas a pas que l'on contréle par des
impulsions sur un bit nommeé stepclock en entré de la PCCM pour le déplacement, et par
bit pour la direction du déplacement.

Afin de controler le moteur nous avons commencé par faire un systéme de contrble
simple, puis nous l'avons amélioré afin d'obtenir une précision et une stabilité plus
grande. La vitesse des impulsions est limitée par LabVIEW a un changement d'état par
itération, puisque les objets de lecture/écriture ne peuvent étre utilisés deux fois sans un
temps d'attente suffisant, limités par les timers a des pauses supérieures a la
milliseconde. Comme le moteur a une précision de 400 pas par millimetre, la vitesse

maximale est de 1.25 mm/s.

Premiere méthode de contrble

Nous avons construit un asservissement qui avance dans un sens ou l'autre suivant le
signe de l'erreur en allant a la vitesse maximal jusqu'a ce que la consigne soit atteinte.
Le probléme pour que le piston ne vibre pas trop a cause du bruit, est qu'il faut arréter le
moteur avant la consigne de fagon a ce que l'erreur reste de méme signe malgré le bruit.
Nous avons fixé cette marge a 0.3 mm ce qui est une erreur importante sachant que la
puissance peut varier de maniére importante sur 1 mm au niveau du maximum de

puissance, ce systéme n'est pas linéaire et peut étre décrit comme suit :

: zeuillage
ID 03 I>|:| ...... -_;;

fréquence PositionOut
2 |> pos=fpas/p ’

PositionIn| (erreur
r %

b

Avec LabVIEW, nous implémentons ce systéme de contrble dans une boucle avec une

itération toutes les millisecondes :
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M BacitimCk
@®PCCM_PositionOut || Erreur Jirection

@PCCM_Positionln

Init 3 canaux

ey
Digital 10 Bool _
MChan 15amp

Le programme commence par initialiser les 3 canaux de pilotage du moteur (bit
d'activation, bit stepclock, bit de direction), a chaque itération on fait passer le bit
stepclock entre 0 et 1 afin de créer les impulsions de contrdle, et I'on met le bit de
direction a 1 si l'erreur est positive et 0 si elle est négative. La consigne
'PCCM_PositionIn' est au préalable tronqué aux valeurs min = 70mm et max = 160mm

de la position piston.

Seconde méthode de contréle

Notre seconde méthode controle cette fois le moteur en vitesse grace a un correcteur

proportionnel K:

Maoteur pas & pas

Erreur [fréquence]
= x y—— BDEL |
0|

On obtient donc un asservissement du premier ordre :

K- {1+
pEE—— = = P (I+7p '1], = L avec T constante de temps du filtre | négligeable)
Positiony, K-pas+p+1-p~ 14—

K-pas
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Avec LabVIEW, nous implémentons ce systéme de contrOle dans une boucle avec une
itération toutes les millisecondes, en modifiant seulement la partie gestion de la

fréquence de la premiére solution :

.F'::l-LF'C'.'-itiCI'l:'.It Erreurl m‘

@PCCM_PositionIn @_.—

intégraticn

Init 3 canaux

Digital 10 Bool _
MChan 15amp

Dans le programme on a choisit une constante nommé tau de fagon a étre a vitesse
maximal pour une erreur supérieure a 1 mm. La méthode pour changer la fréguence
consiste a incrémenté un compteur avec une valeur proportionnel a l'erreur, ainsi dés
que ce compteur prend une valeur supérieur ou égal a 1 : on déclenche un changement
d'état du bit stepclock et une mise a zéro du compteur. Ce qui permet de moduler la
fréquence. Avec cette méthode de contréle on arrive a obtenir une précision de 0,05 mm,
ce qui est une nette amélioration par rapport au systeme de contrble précédent. De plus
grace a l'intégration de l'erreur par le compteur avant le déclanchement permet de

stabilisé le piston pour les faibles erreurs.
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D. ASSERVISSEMENT DU FOUR MICRO-ONDES

Modélisation du systeme

Le but de cet asservissement est de piloter le four de maniére a ce que la céramique
suive un profile de température paramétré par |'utilisateur définissant les valeurs de Tp,
contrélant le systéme.

Le systéme est pilotable par deux variables : Cv pour la distance L entre le réflecteur
piston et l'iris, et Cm pour la puissance de sortie du magnétron Pm, mais on utilisera
seulement L en fixant Pm. De plus, la seul variable utilisable parmi toutes celles
mesurées est la température déductible de la tension sortante du canal A de la caméra.
Afin de mieux cerner le probleme, on définit un modeéle de ce systeme (ci-dessous).
Cependant la seul partie modifiable est la partie implémentée sur LabVIEW, il n'est pas

question de modifier le four ou de rajouter des capteurs.

| LabvIEm 5.2 !

[ I

1

| :Cm Pm

1 - - . -
TP ——— comparateur [ Magnetron Modéle EM Pa| Modéle thermique Te

| +correcteur  ['CV Vérin L (cavité + céramique) {absorbsion)

! :

1

- oo

1 1

1 I

1 I

' Te Courbe etalonnage Te{llcam) e Camera Pe Modele thermique

. + estimation Te : {canal A) {émission <-> tempeérature)

1 I

Maintenant que nous avons définit les différents modeles physiques régissant le systéme,
il faut définir les relations mathématiques issue de ces modeéles, afin de pouvoir

construire un systéme de pilotage adapté et optimisé.

Equations du systéme

Les coefficients k# sont les coefficients inconnus du modéle qui dépendent de la
conception du four, de la céramique utilisée, et méme de I'état thermochimique du

matériau donc non constant.

Chaine d'action

# Modele PCCM :
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pas : avancement du piston par pas du moteur (m/pas)

# Modéle EM :

=P _(P,,L,x)k(T,

Pcav : la puissance dans la cavité

k1 : coefficient d'absorptions

# Modéle Thermique :

...... aT
=3 di!c =Pﬂ_kl*lj‘Tc_'?-cm']_k-'t*'j'?_:_fjm-]

P,=P,+P,

Cc : capacité thermique de la céramique

k4 : coefficient d'échange par rayonnement, k4 = e.S.s
k2 : coefficient d'échange par conduction/convection
PT : puissance totale

PP : puissance des pertes

Chaine d'acquisition

# Modéle Thermique :

JDE:'E(E*(T;L_TLH'}

k5 : coefficient d'échange par rayonnement, avec la caméra

# Caméra :

E_,-"I ) - | Tr_' JmE:HH‘E_ ¥ min 5Vo h
r max Tme'fr

Tmin : température min de I'échelle de température

Tmax : température max de I'échelle de température

Méthode d'asservissement

Asservir un systéme implique d'étre capable de prévoir la réaction du systéme a plus ou

moins long terme suivant les excitations qu'on lui applique. Sachant qu'il y a beaucoup
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d'inconnues sur ce systéme, alors le seul moyen de prévoir sont comportement futur est
d'observer son comportement passé, par exemple en estimant la pente entre n et n-1
pour en déduire la valeur a n+1, si la pente varient trop vite on peut estimer sont futur
avec son accélération calculée sur n-2, n-1 et n, etc. Cette connaissance du systeme

permet d'ajuster au mieux les différents coefficients de I'asservissement.

Limite de la théorie

Le probléme est que nous et méme I'utilisateur n'avons aucune idée des différents
coefficients du modéle mathématique, par exemple rien que pour le coefficient d'échange
par convection et conduction qui dépendent du matériau (coef. de conduction thermique,
si il est entouré d'un sucepteur ou non), du gaz I'entourant (mouvement du gaz dans la
cavité : modifié par I'élévation de température et des mouvements du piston). Sans
compter que le modéle électromagnétique du four est un vrai casse téte a définir, les
chercheurs travaillant sur ce projet n'arrive pas a obtenir des valeurs réaliste, seul les
tendances du modeéle sont proches de la réalité. Donc avec tous ces inconnue il nous est
impossible d'utiliser un modéle mathématique pour optimiser notre asservissement.

La solution semble donc de linéariser le modéle mathématique en y insérant des
coefficients dont on estime la valeur a chaque itération avant le calcule des valeurs de

sortie.

Linéarisation du modéle thermique

Pour linéariser ce modéle température on considére que Pa dépend seulement de la
variable L puisque les parameétres Xc et Pm sont fixes, en ce qui concerne Pp on
considere que seul Tc influe sur sa valeur on néglige les éventuels variations des
coefficients d'échange thermique du a la modification du matériau par la chaleur, d'ou

I'équation :

‘ﬂr‘—“+§: L+é&-T
?—ﬂ' c-Lc

aTeal ale ]
. N +® e Te

ok

Donc on voit ici que le calcul des coefficients du modéle linéarisé nécessite de connaitre

les dérivés de Tc suivant t et L. Le probléme c'est que la valeur de Tc est bruitée et que

- 229 -



le bruit a le désavantage d'avoir une dérivée beaucoup plus importante que le signal Tc
voir prépondérante, ce qui impose d'utiliser énormément d'échantillons afin de calculer
ses valeurs de dérivés. Elles seraient donc déja périmées au moment ou on les
déterminera, puisque le point de fonctionnement du systéme aura eu le temps de
changer.

Donc toutes ces difficultés nous aménent a la conclusion que la seule solution qu'il nous
reste est finalement une méthode un peu archaique qui consiste a reproduire le
comportement que I'on a quand on asservit le systeme a la main : c'est a dire apporter
plus de puissance a la céramique si elle n'est pas assez chaude, soit ne pas en mettre si
elle est trop chaude en laissant les pertes thermiques refroidir le matériau. Pour cela on

étudie plus en détail la puissance dans la cavité.

Etude de la puissance Pcav dans la cavité

Afin de définir une méthode d'asservissement, il faut déterminer la forme de la courbe de
puissance Pcav dans la cavité en fonction de la longueur de cavité L, de la puissance
absorbé Pa et des réflexions sur chaque coté de la cavité. Dans cette optique nous
définissons un modéle trés simplifié dont le but est de nous permettre de cerner le
probléme.

La cavité est délimitée par un iris a gauche avec un coefficient de réflexion r et un
réflecteur a droite avec un coefficient R. Ces coefficients représentent grossierement les
pertes de puissance de l'onde aprés chaque traversée dans la cavité, ils vont dépendre
du matériau des réflecteurs, de la puissance au niveau des réflecteurs, ainsi que de la
puissance absorbée Pa qui peut étre ramenée sur les coefficients r et R pour simplifier.
Nous nous intéressons qu'a la puissance du champ électrique puisque le champ
magnétique n'applique qu'une force perpendiculaire a la vitesse des électrons et ne leur
apporte donc pas d'énergie, seul le champ électrique les excite :

L s
(1] o Rl

E0°

|

+

E1

-

E1

|

Représentation des allées retours de I'onde dans la cavité

L'onde peut étre décrite par les équations suivantes :
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Ei=A-cos(w-t—Q2-x—2-k-L-Q)(r-R)

E;=A-cus{w-r+!2-x—2-[k+1}-L-Q}-R-{:--R}“
E=> ET+E;
k=0

Dont les résultats sont les équations suivantes :

E=|K|-|cos(w-t—Q-x+arg K)+R-cos (w1 +Q-x—2-L-Q+arg K.
: 04 R -Ae (2 —
PP MJrR-cos(E-Q-(x—L}} =A__(1+R3! +R-cos(2-0Qx _L}}
2 (R P=2r-Rocas (210241
A
avec £=

=3 L0
|—r-Re”

Ces résultats de calculs permettent de déterminer la forme de la courbe de puissance en

une position fixe Xc suivant L, on obtient ceci :

1 & N . .,,
222242628 3 32343638 4 0525202628 3 32 34 36 38 4
Peav(l) :r=[002505075]/R=05 Poaw(l) :r=02{R=[0025050751]

Parametre: & =1 ,Hc=1 h=1

Répartition en puissance de I'onde pour quelques valeurs de r et R en Xc

Sur ces courbes on observe le phénoméne de résonance qui permet d'augmenter de

facon importante la puissance (de 0.5 sans réflecteur), et obtenir un maximum de
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résonance quand L est sur un multiple de ./2. De plus, plus les coefficients de réflexion
sont faibles, plus on obtient un minimum important ce qui limite la possibilité de réduire
la température passé un certain seuil.

L'observation principale a faire est que l'asservissement sur L peut se limiter a des
valeurs sur l'intervalle [k../2;k../2+./4] ou [k../2+./4;(k+1)../2].

Test sur la maquette

Il y a un autre phénomeéne qui influe sur cette puissance : le fait que la puissance dans la
cavité varie fortement suivant la position du réflecteur. On suppose que la réflexion de
I'iris dépend de I'onde qui arrive dessus, donc suivant que le champ magnétique ou le
champ électrique est maximal on obtient un coefficient de réflexion différent. Nous
I'avons observé grace au capteur de puissance sur le piston qui donne la puissance dans
la cavité. Ce qui fait que si I'échantillon est mal placé par rapport a l'iris, la position
donnant le maximum de puissance dans la cavité et celle donnant le maximum de
résonance au niveau de I'échantillon sont décalés se qui fait que le four chauffe trés mal.
Donc I'échantillon est toujours placé de fagon a ce que ces deux positions coincident.

Cette observation a un grand intérét pour |'asservissement, puisque pour positionner le
piston, il faut savoir ou ce trouve ce maximum de puissance afin de toujours travailler
autour de celui-ci. Et comme la détection de ce maximum de puissance est difficile a faire
avec le signal extrémement bruité de la caméra, surtout qu'il faut en déduire la dérivée
de la température en fonction de la position et du temps, le fait que le maximum de
puissance dans la cavité et celui de la résonance coincide permet de déduire ce

maximum a partir des mesures du capteur sur le piston.

Asservissement par correcteur proportionnel

Dans un premier temps nous avons mis au point un asservissement utilisant un
correcteur proportionnel liant une erreur sur la température a un déplacement du piston
par rapport a sa position courante dans le sens réduisant I'erreur, donc vers le maximum
de puissance si l'erreur est positive, sinon dans l'autre sens.

Cette méthode nécessite de connaitre la direction dans laquelle est ce maximum de
puissance. Pour ce faire il suffit de dériver la tension mesurée aux bornes du capteur de
puissance magnétique du piston en fonction de la position du piston. Le probléeme est que
I'on ne veut aucune erreur sur la direction du maximum de puissance or la mesure est
forcément un peu bruitée (quantification, imperfection du capteur,...). Donc nous
utilisons un seuil a partir duquel l'écart de puissance entre deux positions est

suffisamment grand par rapport au bruit pour que la décision sur la direction du
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maximum soit certaine. Pour plus de commodité mathématique nous donnons les valeurs
+1 ou -1 a la variable direction suivant le sens.

Sous LabVIEW, on l'implémente de cette fagon :

Boucle de calcul de la direction de la puissance max.

Enregistrement de la position du max
en cas de changement de direction

o[ True <P

Limite de position du pisten
-=direction au extrémité

IlLimitE inférieur (> 70 ) de position -mm=|
l_ ||LimitE supérieur (< 150 ) de position -mm=|
= PCCM_PositionOut h
Seuil déclencheur de [l@pcc_positionout |} — Out]
détection de pw piston(W) Position optimale
[DELE

@EMPower_Piston

PW maximale

@EMPower_Piston

l®pccm positionout |}

@EMPower_Piston

@PCCM_PositionOut |f

On définit des directions par défaut (dans le sens opposé) aux extrémités du piston, de
cette maniére lors de l'initialisation il suffit de placer le piston sur I'une des extrémités
pour connaitre la direction vers laquelle est le maximum de puissance sans passer
dessus.

A partir de la direction on peut établir I'asservissement, suivant I'équation :

Positionin = PositionOut ,+ K -direction-(Ta,— Tprofil ,)

Ce que I'on implémente sous cette forme avec la phase d'initialisation :
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Initialization

Aszcervicze
ment en

SuLLEE

Initializa 5
tion de =
I'aszervis

Boucle de mesure et d'asservissement

Restriction dans la zone

o[ False v

Position optimale

[Direction |—ieca'age signé i—{[@PCClV_Positionin

@ThermProfil M decalage Limite de décala%e
. k4

20]
emp. Init (*C)
=71 it (Tp-Ti)/Vi) Te=Ti+Vitt;
Temp. Palier (°C) else if(t= (Tp-Ti)/Vi+dtp) Te=Tp;
DBL ¥

@ThermProfil

Aprés nos premiers tests, on observe que cette asservissement est instable, il oscille
continuellement entre la puissance max et min, et donne une erreur oscillant entre

+20°C et -20°C, ce qui est une erreur beaucoup trop grande.
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Evolubion piston
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Cet enregistrement de I'un de ces tests montre que le systeme est trés sensible au bruit
sur la température puisque la position demandée est extrémement fluctuante. Et le fait
qu'il avance vers le maximum tant que la température n'est pas assez élevée fait que
quand elle arrive au niveau désiré, on est sur le maximum de puissance donc la
température continue a s'élever le temps que le piston s'éloigne suffisamment de cette
position, et inversement lorsque la température est trop grande.

Donc on se retrouve en présence d'un systéme instable oscillant, qui ne décroche pas
complétement seulement grace au phénomene de saturation. De plus il utilise trés mal la
puissance disponible, puisque I'on voit que la température est asservit par des pics de
puissances, comme le montre la courbe verte PW_Piston. Ces pics sont du au faite que
l'on est un grand retard sur la connaissance de la température actuel, donc

I'asservissement a le temps de dépassé la position d'équilibre entre puissance perdu et
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absorbé. Il semblerait donc judicieux de baissé le coefficient K, mais dans ce cas on
aurait des déplacement beaucoup plus lent ce qui est particulierement bien lorsque I'on
est a la position d'équilibre sauf que lorsque la pente du profile change rapidement
I'erreur croit trés rapidement et le moteur ce met aussi a oscillé mais a un fréquence tres
inférieur et a une amplitude beaucoup plus élevé qu'avec un K élevé, d'ou le faite que
I'on mette un K treés élevé, en contant sur la saturation en vitesse du moteur, ce qui
revient a le piloter en tout ou rien le moteur. Pour limiter les oscillations, nous aurions pu
utiliser un correcteur PI afin de stabiliser le piston a sa valeur moyenne, mais le temps
d’intégration aurait du étre extrémement long donc le systéme aurai perdu en réactivité,
d’ou une autre solution.

En conclusion, il faudrait un systéme lent pour de faible erreur et rapide pour une grande
erreur, ce qui revient a réduire la vitesse d'approche de la température pour de faible
erreur, soit un asservissement en vitesse. D'oU notre second asservissement qui prend

en compte la vitesse de la température.

Estimation de la pente de la température

Afin de mettre au point I'asservissement en vitesse nous avons cherché a dériver le
signal malgré le bruit donc nous avons d'abord testé une technique avec un filtre

dérivateur.

Estimation par filtre passe-bas

Afin d'estimer la pente on a pris le filtre de forme Yy, =(Xn —Xn_l)/Te avec une période

d'échantillonnage suffisamment longue soit 2 secondes, pour que la température ait le
temps de changer de maniére significative par rapport au bruit. Donc afin d'éviter les
repliement de spectre, il faut utiliser au préalable un filtre passe-bas coupant a une
fréquence de 0.25 Hz, cette fois nous utilisons un seul filtre passe-bas pour éviter d'avoir
des retards trop importants, ce qui laisse donc une partie des signaux de fréquence
supérieur a 0.25 Hz et donc une partie du repliement spectrale.

Le probléme est que le bruit prend des valeurs aléatoire entre -2°C et 2°C ce qui fait une
erreur possible de -1°C/s a 1°C/s que l'asservissement va utiliser pendant 2 secondes
avant d'avoir une nouvelle valeur, alors que la vitesse du profil est de I'ordre de 0.5°C/s.
D'ou parfois un comportement bizarre ou I'on voit la température accélérer alors qu'elle
est déja trop élevée.

Comme la méthode du filtre passe-bas n'est pas assez robuste, nous changeons

d'approche et choisissons les statistiques pour nous permettre de faire mieux.
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Estimation par une approche statistique

En statistique, il existe la méthode des moindres carrés qui permet de trouver la droite

de forme y=a.x+b passant au plus prés de tous les points d'un nuage de points, en

minimisant la variance de la distance entre la droite et ces points. Donc pour dériver un

signal bruité, on peut utiliser cette technique sur les m derniers points du signal et ne

garder que le parameétre a, on se retrouverait donc avec un filtre dérivateur linéaire assez

robuste.

Cette technique nous donne la formule suivante :

N

m- Z

k=n—m

k=n—m

1 H
X' V™ Z Xy z Yi

k=n—ni

a,=

n 1

1

5

m- > xi—( 2 x)

avecm:le nombrede points utilisés

k=n—m

k=n—m

On implémente ce filtre dans un VI sous LabVIEW de cette maniére :

(EEE
clear
[TE Moo | :
k_n] —
Breeeeee 0 l
[} : o o
¥_N i oo
......... t l
¥ o a

Cette fois on remarque que la vitesse estimée est beaucoup moins fluctuante et plus
proche des valeurs attendues. De plus la température est corrigée plus rapidement vue
que l'on fait le calcul avec une période d'échantillonnage de 1 ms. Pour obtenir une

estimation avec assez d'efficacité, on prend les 2000 derniers points (~2 s), au lieu de

DEL
2>
>

[lca

el

[#:]Ema

[i]+[]

MyLib: [DerivFilter.vi]

:,r_: li a_n

0.5 point/s avec le filtre passe-bas.
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Asservissement en position et vitesse par correcteur proportionnel

Cette méthode d'asservissement est cette fois régie par les équations :
Deriv =K «(Tc,—Tprofil )+ DerivIprofil ,
PositionIn = PositionOut ,+ DK 2 -direction-( Deriv ,— DrivTec,)

avec DerivTc I'estimation de la pente de température.

Le gain K de l'erreur en température et le gain K2 de l'erreur sur la pente sont

déterminés ensuite empiriquement de fagon a avoir la réponse la plus précise possible.

O0o00o000000000000000000000000000000000¢0

@PCCM_PositionOut

Asser\risse"‘1 Status:

o ment en
@PCCM_PositionIn e
Initialisa =
Sh[status :
tion de E: [T — S

I'asservis
serment ]

1}
O00000000000000000000000000000000000

Boucle de mesure et d'asservissement :
o

emp. Init (*C)
=1 — i if(t=< (Tp-Ti)/Vi) Te=Ti+Vi*g

emp. Palier (°C) else if(t< (Tp-Ti)/Vi= dtp)Te=Tp; -
b————Tp| else Te=Tp+VF*(t-(Tp-Ti)/Vi-dtp);

itesse (*C/sec) 2 e r |stee]
[DBLY v
itesse Finale("C/sec) dtn
= o
urée (sec)
DELK

=
~

|:|D

[ @ThermProfil
Restriction dans la zone
[ False 't

Position optimale

@PCCM_PositionOut

[pfH= dérivé du profile
3 - osition
= IDil'Ecticnl @l ';;I b @PCCM_PositionIn
= B H

dec. EUS ’V Limite de décalage

autour de Pcav max. (mm)
To5LH |

Pendant le test de ce programme on visualise ceci :
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Evolution piston
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Avec cet asservissement on arrive a obtenir une réponse avec une erreur de l'ordre de
+5°C a -5 °C sur l'affichage mais lorsque I'on regarde les valeurs sur le logiciel de la
caméra on remarque que les fluctuations sont en fait plus faibles, ce qui est relativement

acceptable comme erreur.

E. INTERFACE UTILISATEUR

L'interface utilisateur est la représentation graphique des variables locales et ce décline

en deux partie : interface de visualisation, interface de configuration :
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Interface de configuration
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Controle
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Interface de visualisation
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Annexe Tutorial

Opérations algébriques

Add Multiply Absolute Value
x I> x+y x I> Xy Ib abs(x)
y y
Subtract Divide Saturation
x ' upper limit i coerced(x)
x I> Xy y l> wy x In Range?
¥ lower limit
To Double Precision Float
number ——JDBL} double precision float
Opérations de comparaisons
Greater? Greater Or Equal? Equal?
X e }r? X x> = ),.? e TR
o < B xey
Less? Less Or Equal? Not Equal?
b ¥yt x TS S B Sy [ e SO 1= 7
, <= ¥ > B> x <=yl > xl=y
Opérations binaires Timer
Select
Not Tick Count (ms) Wait (ms)
S =N st ef
x {2 not. x? 5 % millizecond timer value milliseconds to wait .

Opérations sur DAQ

Initialisation DAG

task out

error out

task/channels in

EFFOr in =

Lecture du DAQ

task out
data
== grror out

task/channels in

Ecriture sur DAG
auto start -
task out

number of samples written
= error out

data

error in =

Variables

Global variable

o

Local variable

]

n-dimension array
index 0 ——;
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Index Array

Build Array

array
element

element
array
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DEVELOPPEMENT D'UN FOUR DE FRITTAGE MICRO-ONDES MONOMODE ET
FRITTAGE DE POUDRES CERAMIQUE ET METALLIQUE

Un four micro-ondes a cavité monomode a été développé afin d'étudier le frittage de
poudres céramiques et métalliques. Dans cette cavité TEjq,, la distribution du champ
électromagnétique est maitrisée et les matériaux peuvent étre chauffés en champ soit
électrique soit magnétique prépondérant. Le chauffage micro-onde peut étre direct ou
hybride (avec suscepteur). La température est mesurée par une caméra infrarouge. Un
pilotage en température original a été mis au point. Des études comparatives entre les
frittages micro-ondes et conventionnel ont porté sur une poudre céramique et une
poudre métallique. Pour la zircone yttriée avec une vitesse de chauffage de 25°C/min, le
chauffage micro-ondes décale d’une centaine de degrés les courbes de densification,
accélére les cinétiques pendant les premiers stades et permet de limiter la croissance
granulaire. Pour une poudre de nickel submicronique un frittage n‘a été observé qu’en
champ électrique dominant et en présence d’un plasma.

MOTS-CLEFS :
frittage micro-ondes, cavité monomode, zircone yttriée 2Y-TZP, poudre de nickel,
thermographie IR

DEVELOPMENT OF A SINGLE-MODE MICROWAVE CAVITY AND
SINTERING OF CERAMIC AND METALLIC POWDERS

A single-mode microwave cavity was developed to study the sintering of ceramic and
metallic powders. In this TE;o, cavity, the electromagnetic pattern is controlled and the
materials can be heated up under either predominant electric or magnetic field. Samples
can be microwave-sintered directly or with a cylindrical SiC susceptor. The temperature
was measured by an infrared camera. A new microwave heating procedure was proposed
to control a thermal cycle. Comparatives studies between microwave and conventional
sintering processes were achieved on ceramic and metallic powders. Microwave sintering
of yttria-doped zirconia at 25°C/min heating rate led to a shift of the densification curve,
an enhancement of the kinetics of densification during the initial and intermediate stages
and a restricted grain growth. A submicronic nickel powder can be only sintered by
plasma-induced heating under predominant electric field.

KEYWORDS:
microwave sintering, single-mode cavity, yttria-doped zirconia, nickel powder, IR
thermography

Laboratoire de Science et Ingénierie des Matériaux et Procédés (SIMaP)
UMR 5266 CNRS / Grenoble INP / UJF

1130 rue de la piscine - BP 75

F-38402 SAINT-MARTIN D'HERES Cedex

- 246 -



