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Introduction

L’énergie nucléaire joue un rôle central en France, fournissant environ 70% de l’élec-

tricité du pays. Cette situation est due à une politique adoptée après le premier choc

pétrolier en 1974, lorsque la France a choisi de développer fortement son énergie nu-

cléaire pour renforcer son indépendance énergétique [1]. Aujourd’hui, grâce à cette

politique, la France possède un total de 56 réacteurs nucléaires et revendique un haut

niveau d’indépendance énergétique et un niveau extrêmement faible d’émissions de

dioxyde de carbone par habitant provenant de la production d’électricité [1]. Bien

que les coûts de construction des centrales nucléaires soient plus élevés que ceux des

centrales à gaz ou à pétrole, le coût d’exploitation de ces installations est inférieur à

presque tous les concurrents à base de combustibles fossiles. Ainsi, sur la durée de vie

d’une centrale, l’énergie nucléaire se révèle compétitive par rapport aux autres sources

d’énergie à base de combustibles fossiles [2].

La manière dont l’énergie nucléaire est produite est un processus complexe qui

commence à l’échelle atomique. Dans le processus de fission nucléaire, les atomes

fissiles sont divisés pour libérer de l’énergie. En France, seuls l’uranium 235 et les

isotopes plutonium-239 et plutonium-241 sont utilisés comme matière fissile pour la

production des combustibles nucléaires.

L’uranium naturel, extrait des minerais, est constitué de trois isotopes : l’uranium

238 qui est le plus lourd et le plus abondant, l’uranium 235 qui est le seul isotope

fissile de l’uranium, et l’uranium 234. La teneur des minerais étant généralement

faible, il est nécessaire de concentrer l’uranium. Pour cela, les étapes successives de

traitement (obtention du "Yellow Cake"), conversion puis enrichissement permettent
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de concentrer l’uranium 235 à une teneur de 3 à 5%. Cet uranium enrichi est la base

des combustibles dits "UO2 classiques".

Le plutonium ne se trouve pas dans la nature : il provient de la transmutation de

l’uranium 238 dans un réacteur nucléaire, dont il constitue un sous-produit. A la sortie

du réacteur, un combustible UO2 classique contient encore 96% de matière recyclable

(95% d’uranium et 1% de plutonium) [3]. Pour préserver les réserves d’uranium, il est

envisageable de recycler ces matières fissiles. Ce recyclage peut se faire de deux ma-

nières : d’une part, le plutonium issu du retraitement peut être utilisé pour fabriquer

des assemblages combustibles MOX (Mixed OXide) ; d’autre part, l’uranium récupéré

lors du retraitement peut être enrichi à nouveau (URE) pour produire des combus-

tibles URT. Notamment, un seul cycle de recyclage sous forme de combustible MOX

permet d’augmenter l’énergie extraite de l’uranium initial d’environ 30%[4].

Le combustible MOX est un mélange d’oxydes de plutonium et d’uranium appau-

vri. Dans sa forme la plus courante, le MOX est constitué d’environ 8% de plutonium.

La société Orano, sur le site de l’usine de MELOX, est actuellement la seule à réaliser

la fabrication des assemblages de combustibles MOX [5].

Orano est une société multinationale française spécialisée dans le cycle du com-

bustible nucléaire. Majoritairement détenue par l’État français, Orano s’est positionné

en septembre 2021 comme le deuxième producteur mondial d’uranium, représentant

9% de la production mondiale [6]. Avec 28 ans d’expérience dans l’industrie, le site de

recyclage Orano Melox est reconnu mondialement pour son expertise en matière de

combustible MOX et pour sa sécurité optimale. En France, environ 10% de l’électricité

nucléaire est aujourd’hui produite grâce au combustible MOX [7].

La fabrication des pastilles du combustible MOX s’appuie sur les techniques de la

métallurgie des poudres. Le procédé est constitué de six étapes principales : l’élabora-

tion des mélanges de poudres, le pastillage, le frittage, la rectification, le gainage et le

montage en assemblage.

Afin de répondre aux exigences des clients, le processus de fabrication doit pouvoir

être adapté. Par exemple, la composition des pastilles ou leurs dimensions peuvent
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être modifiées. En raison de la complexité du processus, ces modifications peuvent

entraîner des défauts sur le produit final. Les comprimés ayant des critères d’accepta-

tion stricts et rigoureux, la présence de défauts a un impact direct sur la quantité de

matériaux mis au rebut.

L’étude proposée dans le cadre de la thèse vise donc le développement d’un outil

numérique simple et robuste capable de simuler les étapes de compaction et de frittage

des mélanges de poudres : les deux étapes qui apportent le plus de modifications dans

le processus et qui sont à l’origine d’un grand nombre de défauts. L’outil devra prendre

explicitement en compte le caractère granulaire du matériau (poudre), les différents

composants du mélange et se rapprocher au mieux des conditions industrielles du

processus.

Le développement de cet outil à visée industrielle s’appuiera sur le code dédié à la

recherche dp3D et sur les données expérimentales collectées par Orano.

Le chapitre 1 de ce manuscrit se concentre sur le combustible MOX. Il aborde le

contexte général de la thèse, les différentes étapes de la fabrication du MOX et les

modèles de compaction spécifiques aux poudres nucléaires.

Le chapitre 2 décrit plus en détail la méthode des éléments discrets. Il explore son

application aux poudres nucléaires et examine les lois de contact, en particulier dans

le cadre de la compaction des poudres.

Les chapitres 3 et 4 traitent de la modélisation de la compaction en matrice des

poudres d’UO2 et MOX. Ils abordent également la cinématique de la compaction et de

l’éjection, ainsi que la géométrie industrielle des poinçons.

Enfin, le chapitre 5 sert de preuve de concept pour le frittage des pastilles préala-

blement compactées. Il étudie l’influence de la compaction sur la géométrie finale des

pastilles frittées.
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Chapitre 1

Le combustible MOX

1.1 La fabrication du combustible MOX

Le combustible MOX (ou Mixed OXide), à base d’oxyde d’uranium et de pluto-

nium, est actuellement utilisé en France par EDF dans 22 réacteurs nucléaires à eau

pressurisée (REP) d’une puissance de 900 MW, ainsi qu’à l’étranger. Le cœur de ces

réacteurs est constitué d’environ 30% d’assemblages de MOX et de 70% d’assemblages

d’UO2 classiques [8]. Le recyclage des combustibles nucléaires permet de valoriser le

plutonium issu du retraitement de combustibles usés d’UO2 classiques et d’augmen-

ter l’énergie dérivée de l’uranium d’origine. En France, le recyclage du combustible est

pleinement intégré dans le cycle de fabrication industriel (figure 1.1).

Figure 1.1 – Cycle du combustible MOX ©Orano
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Les étapes qui précèdent la fabrication du combustible comprennent l’extraction

du minerai d’uranium, le traitement chimique, l’enrichissement et le retraitement des

combustibles usés. L’uranium présent dans ce minerai est composé de trois isotopes :

l’uranium-238 (représentant environ 99,3% en masse), l’uranium-235 (environ 0,72%,

matière fissile) et l’uranium-234 (environ 0,005%). Pour la production du combustible

MOX, l’uranium appauvri est utilisé. Ce dernier est un sous-produit du processus

d’enrichissement de l’uranium et se caractérise par une teneur réduite en isotope fis-

sile, ne contenant que 0,24% d’uranium-235.

Concernant l’oxyde de plutonium, il est obtenu à l’issue du retraitement des com-

bustibles d’UO2 classiques irradiés, puisqu’il ne se trouve pas dans la nature. Le com-

bustible irradié après 4 à 5 années dans les réacteurs nucléaires est déchargé du cœur

et est ensuite entreposé dans une piscine de refroidissement pendant un à trois ans.

Ensuite, il est transporté vers l’usine de traitement Orano la Hague. Une fois en usine,

le combustible reste en piscine de refroidissement pendant environ sept ans, avant de

subir les diverses étapes de traitement et de séparation des composants. Ce proces-

sus permet la récupération des matières valorisables, qui représentent environ 96% du

combustible usé. Les 4% restants sont des produits de fission non recyclables et sont

temporairement entreposés sur le site de La Hague, dans l’attente de leur stockage

final en couches géologiques profondes, prévu vers 2035 [9] (programme CIGEO).

Le combustible MOX présente des caractéristiques et performances énergétiques

similaires au combustible UO2 traditionnel et les deux combustibles peuvent être ex-

ploités simultanément dans le cœur d’un même réacteur. En France, l’usine de recy-

clage Orano Melox, située dans le Gard, est la seule à fabriquer des assemblages de

combustibles MOX. Un assemblage MOX produit par Orano (contenant environ 500

kg de matières fissiles) permet d’alimenter en électricité une ville de 100 000 habitants

pendant un an [5, 10].

La fabrication du MOX reprend dans les grandes lignes celle du combustible UO2

(préparation granulaire, pastillage, frittage, gainage et assemblage). Néanmoins, elle

s’en distingue radicalement en raison de la radioactivité et la radiotoxicité du pluto-
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nium. Utilisé sous forme de PuO2 pour la fabrication du MOX, il émet principalement

des particules alpha mais aussi des neutrons, des rayons X, des rayons gamma et des

particules bêta [11]. En raison de ces émissions alpha et bêta ainsi que de la toxicité

du plutonium, celui-ci doit être manipulé dans des boîtes à gants étanches, équipées

de gants adaptés [12].

La fabrication du combustible MOX s’appuie sur les techniques de la métallurgie

des poudres, et est constitué de six grandes étapes : l’élaboration des poudres ; le pas-

tillage ; le frittage ; la rectification ; le gainage et le montage en assemblage (figure 1.2).

Figure 1.2 – Étapes de fabrication du combustible MOX

1.1.1 Élaboration des poudres

Les mélanges de poudres MOX sont constitués de cinq composants : l’UO2 appau-

vri, le PuO2, la chamotte (rebuts de fabrication) et deux additifs : le lubrifiant stéarate

de zinc (StZn) et le porogène AZB (azodicarbonamide).
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UO2

La poudre d’UO2 est introduite dans le procédé MIMAS (voir 1.1.1) soit à l’étape

de cobroyage, soit comme poudre de dilution. Il existe deux voies de production de la

poudre UO2 : la voie humide (VH) et la voie sèche (VS) (figure 1.3).

— Dans la voie humide, l’hexafluorure d’uranium (UF6) est exposé à de la va-

peur d’eau, ce qui conduit à la formation d’une suspension particulaire de

UO2F2. Ensuite, soit de l’ammoniaque (NH3), soit du carbonate d’ammonium

((NH3)2CO3) est ajouté à cette suspension, et le UO2F2 réagit pour produire soit

du diuranate d’ammonium (ADU), soit du carbonate d’ammonium et d’uranyle

(AUC). Dans les deux cas, la suspension est ensuite filtrée, séchée et chauffée

dans une atmosphère réductrice pour obtenir de l’UO2 pur [13].

— En voie sèche, l’UF6 est d’abord vaporisé, puis introduit dans un conteneur de

réaction à deux étapes, tel qu’un four rotatif. Il est d’abord mélangé à de la

vapeur d’eau pour produire du fluorure d’uranyle solide (UO2F2). Cette poudre

est transportée à travers le four rotatif pour réagir avec du dihydrogène (H2). Ce

processus élimine le fluorure et réduit chimiquement l’uranium en UO2 [13].

Figure 1.3 – Images MEB des agglomérats de poudres UO2 produites par voie sèche et
voie humide. a) UO2 voie sèche (AREVA ANF). b) UO2 voie humide TU2 [14]. L’échelle
est la même pour les deux micrographies.

Les poudres d’UO2 VH donnent au mélange MOX une bonne coulabilité et as-

surent une solidité des ébauches en cru suite au pastillage. Cependant, le procédé VS

a pour avantage de générer moins d’effluents à retraiter que le procédé VH. Initiale-
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ment, l’usine MELOX exploitait l’UO2 produit par la voie humide (VH) provenant de

l’usine TU2. Cependant, une transition vers l’utilisation de la poudre d’UO2 produite

par la voie sèche (VS) a été opérée en 2012. Cette pratique a perduré jusqu’à mi-2022,

date à laquelle l’usine a réintégré l’utilisation de la poudre d’UO2 de type VH.

Les poudres UO2 sont décrites dans la littérature par trois échelles croissantes (fi-

gure 1.4) : cristallite, agrégat et agglomérat.

Figure 1.4 – Les échelles des cristallites, des agrégats et des agglomérats. Figure adap-
tée de [15].

— À l’échelle la plus petite, on trouve les cristallites, qui sont des monocristaux

d’UO2. Leurs dimensions se situent généralement autour de quelques centaines

de nanomètres. On suppose que leur densité correspond à la densité théorique

de l’UO2 (10,96g.cm−3).

— À un niveau supérieur, on trouve les agrégats, qui sont composés de plusieurs

cristallites fortement liées entre elles par des forces de type van der Waals et des

liaisons chimiques [16, 17]. Leurs dimensions peuvent aller de un à plusieurs

dizaines de microns.

— Enfin, à l’échelle la plus grande, se situent les agglomérats, qui sont des en-

sembles de cristallites et/ou d’agrégats maintenus ensemble par des forces de

van der Waals. Ils peuvent mesurer de quelques dizaines à quelques centaines

de micromètres.

Bien que ces échelles soient communes aux poudres obtenues par les procédés VS

et VH, des observations au MEB révèlent que les cristallites des poudres VS sont deux
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fois plus grandes que celles des poudres VH [18].

Les propriétés des poudres d’UO2 VH et VS, synthétisées dans le tableau 1.1, peuvent

être caractérisées à la fois à l’échelle macroscopique, en examinant le comportement

du lit de poudre, et à l’échelle microscopique, en analysant directement les particules.

VS1 [19] VS2 [18] VH1 [18] VH2 [20]

Densité apparente g.cm−3 1,66 1,2 2,23 1,85

Densité tassée g.cm−3 2,25 1,8 2,65 2,28

Taille cristallites nm 200-300 300 150-300 100

Taille agrégats µm 1 0,8

Taille agglomérats µm 20-80 10-200 10-40

Table 1.1 – Caractéristiques des poudres de UO2 VS et VH

Cela permet de décrire plusieurs propriétés qui sont essentielles pour comprendre

le comportement de la poudre lors des différentes étapes du processus. Par exemple,

les densités apparentes non tassées et après tassement donnent des informations sur

l’empilement des particules de poudre et sur leur capacité à se réorganiser. L’aptitude

à l’écoulement, mesurée en évaluant le temps nécessaire pour une certaine quantité

de poudre à s’écouler à travers une géométrie de référence, est aussi une propriété clé,

car elle dirige le transport et la manipulation de la poudre.

En plus des méthodes macroscopiques, une analyse détaillée à l’échelle microsco-

pique offre des aperçus importants sur les particules de la poudre. Cette analyse peut

déterminer : la morphologie des particules, qui peut varier de la forme sphérique à

des formes plus complexes ; la distribution granulométrique, qui révèle comment les

particules sont réparties en taille ; la surface spécifique de la poudre, correspondant

à la surface réelle des particules, un indicateur clé de l’aptitude de la poudre au frit-

tage ; et la porosité, analysée par des techniques comme la porosimétrie au mercure

qui fournit des informations quantitatives sur la microstructure interne de la poudre,

permettant de détecter des porosités inter-particules ou intra-particules.
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PuO2

Le retraitement du combustible usé se fait dans les usines de La Hague (Orano).

Le PuO2 est obtenu par un procédé d’extraction appelé "PUREX". PUREX ou "Plu-

tonium Uranium Refining by EXtraction" est une méthode standard de retraitement

du combustible nucléaire usé pour en extraire certains éléments précieux, notamment

l’uranium et le plutonium.

Après une étape de cisaillage qui a pour but de transformer les crayons des as-

semblages combustibles en petits tronçons appelés coques, une étape de dissolution

est mise en œuvre, utilisant de l’acide nitrique pour dissoudre le matériau nucléaire

contenu dans ces coques. Le procédé PUREX se déroule ensuite en trois phases. La

première phase d’extraction vise à séparer une majorité des produits de fission de

la solution d’uranium et de plutonium. Ensuite, une seconde phase de lavage permet

d’extraire de cette solution les produits de fission résiduels. Enfin, une troisième phase

de partition permet de séparer l’uranium du plutonium [21].

Le plutonium obtenu à l’issue du procédé PUREX est directement utilisable pour

la fabrication de combustible MOX, sous forme de PuO2.

Figure 1.5 – Image MEB de la poudre PuO2 [14]. L’observation MEB montre une taille
de l’ordre de 0,5 à 10 µm.
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L’observation MEB en figure 1.5 révèle que la méthode PUREX aboutit à une struc-

ture des agrégats qui apparaissent sous la forme de tablettes.

Chamotte

La chamotte est obtenue à partir de pastilles rebutées. On trouvera à la section 1.1.5,

une liste des défauts conduisant au rebut d’une pastille. Ces pastilles peuvent être soit

déjà frittées, soit encore crues. Dans le cas des pastilles crues, un mélange est réalisé

et ensuite pastillé puis fritté. Ces nouvelles pastilles frittées sont ajoutées aux rebuts

déjà frittés. L’ensemble est alors concassé puis broyé jusqu’à obtenir une granulométrie

similaire à celle du PuO2 et de l’UO2.

La chamotte est constituée de particules denses de tailles entre 50 et 200 microns,

qui prennent une forme ovoïdale, composées de cristallites (isolées ou agglomérées) et

de particules beaucoup plus fines [22]. Ces dernières sont le résultat de la fracturation

des cristallites pendant l’étape de broyage.

Lubrifiant

Le lubrifiant utilisé dans la fabrication du MOX est le Stéarate de Zinc StZn (en-

viron 0,3% massique). Pendant la phase de compression, le StZn facilite le glissement

entre la poudre et les parois de la matrice et joue un rôle important dans la lubrifica-

tion interne de la poudre pendant la compaction. Le lubrifiant StZn joue aussi un rôle

de porogène.

Porogène

Le porogène azodicarbonamide (AZB) permet de piloter la densité des pastilles

frittées en ménageant une porosité résiduelle globale d’environ 5% en volume. Ces

pores ont pour fonction d’absorber les gaz de fission afin de prévenir l’expansion des

pastilles pendant l’irradiation.
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Procédé MIMAS

L’usine MELOX utilise le procédé de fabrication MIMAS ("Micronized MASter Blend")

pour l’élaboration des poudres MOX (figure 1.6).

Figure 1.6 – Diagramme schématique du processus MIMAS [22].

Ce procédé comprend deux étapes :

— Constitution d’un mélange intermédiaire appelé "mélange primaire" (quelque

fois aussi dénommé mélange mère), pour lequel les poudres UO2, PuO2 et cha-

motte sont broyées et mélangées, pour obtenir un mélange à haute teneur en

plutonium (25% à 30% massique de PuO2).

— l’élaboration d’un "mélange secondaire" (ou mélange final), pour lequel le mé-

lange primaire est dilué avec l’UO2 par brassage dans un mélangeur conique

à vis afin d’obtenir une teneur cible en plutonium (de l’ordre de 2,5% à 10%

massique). Au cours du brassage, le porogène AZB est introduit dans le mé-

lange. En raison de sa sensibilité à la température, le lubrifiant (StZn) est ajouté

ultérieurement au mélange final.

Pendant le procédé MIMAS, les rebuts (chamotte) sont réintroduits à l’étape de

cobroyage sous forme de poudre. La chamotte peut atteindre une teneur massique

jusqu’à 70% du mélange primaire.
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1.1.2 Pastillage

Le mélange secondaire est ensuite compacté dans une presse à double effet. L’utili-

sation de cette presse a pour effet de reporter le minimum de densité vers le centre de

la pastille lors de la compaction. La compaction est contrôlée en pression pour viser

une densité moyenne dans la pastille. Le comprimé cohésif (mais relativement fra-

gile avant frittage) est appelé comprimé cru (ou à vert). Les parois de la matrice sont

lubrifiées par le StZn présent dans la poudre ce qui permet de faciliter la compac-

tion et diminuer les gradients de densité au sein de la pastille crue. La presse utilisée

est composée d’un poinçon inférieur fixe, d’un poinçon supérieur mobile, d’une table

mobile (qui assure le double effet) avec plusieurs matrices et d’un sabot permettant le

remplissage des matrices.

La géométrie des poinçons supérieurs et inférieurs, qui sont symétriques, est illus-

trée dans la figure 1.7.

Figure 1.7 – Géométrie des poinçons

Ces poinçons sont munis de chanfreins à leurs extrémités, ce qui évite la pré-

sence d’arêtes vives. Ces dernières sont particulièrement fragiles, notamment lors de

la phase d’éjection hors de la matrice et des opérations ultérieures de frittage, rec-

tification et gainage. De plus, les poinçons présentent de légères cuvettes, appelées

"dishing" en anglais. Ces cuvettes ont pour fonction de compenser la distorsion créée

par le gradient thermique au sein de la pastille lors de son utilisation dans le réacteur

nucléaire.
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L’étape de pastillage est réalisée en quelques secondes et se déroule en quatre

phases : Le remplissage, la charge, la décharge et l’éjection.

Remplissage

Le mélange est transféré par un sabot qui, grâce à des mouvements d’aller-retour,

permet de remplir uniformément les matrices de la presse. Des imperfections peuvent

survenir lors de cette phase de chargement, comme la formation de voûtes, qui peuvent

créer des espaces vides réduisant la densité apparente du lit de poudre à certains en-

droits. Cependant, la maîtrise de cette phase de chargement est désormais bien établie,

et les défauts finaux sont rarement associés à cette partie du procédé.

Charge

La poudre est ensuite comprimée en abaissant à la fois le poinçon supérieur et la

table. Celle-ci descend avec une vitesse plus faible que le poinçon supérieur. Cette

opération équivaut à un pressage à double effet. Dans une presse à simple effet, la

table et le poinçon inférieur restent fixes et seul le poinçon supérieur bouge. Cette

différence a des implications sur la géométrie des pastilles frittées : une presse à simple

effet génère des pastilles en forme de cône, tandis qu’une presse à double effet produit

des pastilles en forme de diabolo (cf. 1.1.3).

La densification de la poudre pendant la charge se produit grâce à un réarrange-

ment des agglomérats, suivi de leur déformation et éventuellement de leur rupture.

Aux très hautes pressions, en fin de compaction, il est possible que les aggrégats eux-

mêmes subissent des ruptures [22, 17].

Dans le cas de la poudre MOX, un comportement typique des poudres céramiques

est observé : les agglomérats et agrégats ont tendance à se fragmenter et à se réarranger

pendant la charge. La densité relative en fin de compactage est située entre 50% et

60% (la densité relative d’un corps est le rapport de sa masse volumique à la masse

volumique de référence : ρ̃ = D
Dref

). La densité finale dépend de plusieurs facteurs,

dont la microstructure des poudres, la pression appliquée et les frottements.
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Décharge

Suite à une période de maintien de la position de compression pendant quelques

secondes, le poinçon supérieur est légèrement remonté. Ce léger mouvement à une

pression de maintien fixe est caractéristique d’un comportement de type viscoplas-

tique. On attribue principalement ce comportement à des phénomènes de réarrange-

ment et de fracture des agglomérats et agrégats [22]. Cette phase de décharge, qui se

déroule en mode simple effet car ni la table ni le poinçon inférieur ne bougent, permet

de libérer une partie de l’énergie élastique stockée pendant la charge. Le poinçon supé-

rieur poursuit sa décharge partielle jusqu’à une pression résiduelle appelée pression

d’accompagnement. Cette pression d’accompagnement joue un rôle critique dans le

contrôle des défauts du comprimé (voir paragraphe 1.1.5). Enfin, le rebond axial, cal-

culé comme la variation de hauteur du piston divisée par la hauteur avant décharge,

est généralement d’environ 2,5% [22].

Éjection

La pastille est éjectée de la matrice par l’intermédiaire d’un déplacement relatif

entre les poinçons et la matrice : la distance entre les poinçons supérieur et inférieur

reste constante tout en conservant la pression d’accompagnement, et la matrice est

abaissée ce qui provoque le glissement du comprimé vers l’extérieur de la matrice

(figure 1.8).

Figure 1.8 – Ejection de pastilles compactées dans une presse CDA
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Le compact est soumis à une expansion radiale pendant l’éjection de la matrice. La

pression d’accompagnement durant l’éjection permet de garantir la cohésion du com-

pact et de réduire le risque de fracturation dû à cette expansion radiale et au cisaille-

ment. Cette étape est critique car la plupart des défauts observés sur les comprimés

sont initiés lors de la décharge et de l’éjection [23]. Après le glissement complet de la

pastille, le poinçon supérieur est relevé jusqu’à ce que la pression appliquée par les

poinçons soit annulée.

En fin d’éjection, les comprimés présentent à la fois une résistance mécanique

beaucoup plus faible que le matériau dense et une distribution hétérogène de la den-

sité. Cette répartition hétérogène de la densité est due aux gradients de contrainte

dans le compact qui sont induits par les frottements entre la poudre et la matrice. A

ce stade, le comprimé obtenu est un cylindre d’environ 13 mm de hauteur et 10 mm

de diamètre.

1.1.3 Frittage

Les comprimés crus sont rassemblés dans des nacelles et transférés dans les fours

de frittage sous atmosphère contrôlée (mélange d’Argon et hydrogène humidifié).

Les fours de frittage de l’usine MELOX sont des fours poussoirs. Ils sont constitués :

— D’une zone de pré-frittage où la température monte graduellement jusqu’à

900°C. Le porogène ainsi que le lubrifiant sont dégradés pendant cette étape

et une porosité résiduelle est conservée.

— D’une zone de frittage où la température atteint 1700°C. La pastille se densifie

jusqu’à une densité de l’ordre de 95% de la densité théorique.

— D’une zone de refroidissement où la température descend progressivement.

Un cycle de frittage complet dure environ 24h. Après frittage le cylindre a une hau-

teur d’environ 11 mm et un diamètre d’environ 8 mm. Si on fait l’hypothèse simplifi-

catrice que la densité après frittage est homogène, alors les hétérogénéités de densité

issues de l’étape de compaction en matrice se traduisent par un retrait hétérogène lors

du frittage et un écart des pastilles à la cylindricité. En résumé, lors de l’étape de com-
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paction, le frottement des particules contre la paroi de la matrice génère un gradient

de densité (figure 1.9-a). Les zones les plus faibles en densité (situées à mi-hauteur en

surface de la pastille) se densifient plus pour atteindre une densité d’environ 95%, tan-

dis que les zones plus denses (en haut et en bas de la pastille) sont déjà plus proches

de cette valeur. Ce phénomène se traduit par une zone centrale avec un diamètre plus

faible que les extrémités de la pastille (figure 1.9-b).

Figure 1.9 – Représentations schématiques d’une pastille avant et après frittage. a)
Carte de densité de la pastille avant frittage. b) Géométrie de la pastille après frittage.

Ces différences de retrait volumique provoquent des distorsions géométriques ap-

pelées "effet diabolo". Il est à noter que cet effet diabolo se retrouve également dans les

réacteurs, lors de l’irradiation des pastilles (figure 1.10).

Figure 1.10 – Évolution de l’effet diabolo sur les pastilles au cours de l’irradiation dans
les réacteurs [14].
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Bien que le frittage puisse également influencer le diabolo, en particulier lorsqu’un

gradient de température est impliqué, il est apparu raisonnable de négliger son impact

pour cette thèse. Le frittage est considéré ici comme un indicateur des événements qui

se sont produits pendant l’étape de compaction : le diabolo est ainsi uniquement le

résultat du gradient de densité créé lors de la compaction de la poudre. Autrement dit,

si la pastille sortait avec une densité homogène de l’étape de compaction, il n’y aurait

pas de diabolo. Par conséquent, notre attention se concentrera sur les phénomènes

associés à la compaction.

1.1.4 Rectification, gainage et assemblage

Les pastilles frittées sont ensuite rectifiées afin d’obtenir une géométrie conforme

aux spécifications dimensionnelles (figure 1.11). L’effet diabolo est la principale raison

qui rend nécessaire la rectification des pastilles. Toutefois, cette rectification comporte

certains inconvénients : elle peut endommager la pastille, surtout lorsque l’épaisseur à

rectifier est significative ; elle produit une quantité notable de rebuts et de poussières

fines et nocives, qui sont particulièrement indésirables, mais qui doivent être récupé-

rés et réinjectés dans le procédé sous forme de chamotte. Réduire l’amplitude de cet

effet diabolo, ou même l’éliminer entièrement, permettrait de diminuer ces contraintes

et d’améliorer le processus de production.

Figure 1.11 – Dimensions approximatives d’une pastille UOX ou MOX conçue pour
un réacteur à eau pressurisée (REP) [24, 22].

Après contrôle qualité, les pastilles rectifiées sont engainées dans des gaines de

Zircaloy qui sont ensuite pressurisées et soudées. Les crayons sont assemblés en fais-
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ceau régulier pour constituer un assemblage MOX qui sera chargé en réacteur pour

produire de l’électricité.

Le volume des évidements et l’espace entre la gaine de Zircaloy et la pastille sont

calculés de manière à être compatibles avec les phénomènes observés lors de la phase

d’irradiation en réacteur, tels que le dégagement des gaz de fission, la dilatation ther-

mique différentielle entre la gaine et la pastille, ainsi que le gonflement des pas-

tilles [24] (voir figure 1.10).

La structure d’un assemblage de MOX est similaire à celle d’un assemblage d’ura-

nium enrichi : elle est constituée de tubes appelés "crayons", dans lesquels sont empi-

lées des pastilles de combustible (figure 1.12).

Figure 1.12 – Crayon et assemblage combustible UOX [14]
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Un assemblage MOX, généralement constitué de 60 à presque 300 crayons, com-

prend des crayons de trois teneurs différentes en PuO2 (basse, moyenne et haute te-

neur). Les crayons ont une longueur approximative de 4 mètres et contiennent près de

320 pastilles. Les crayons de combustible MOX devant répondre aux mêmes normes

de sûreté que ceux en UO2, cela signifie que ces crayons en MOX doivent respecter les

mêmes contraintes thermiques et mécaniques que celles définies pour le combustible

UO2 [12].

1.1.5 Défauts des pastilles MOX

Les pastilles sont soumises à des critères de validation stricts et précis. La présence

d’imperfections influence donc directement la quantité de matériau mis au rebut. Il

est donc souhaité de mieux contrôler la génération des défauts des compacts crus. La

plupart de ces derniers, tels que les éclats, les fissures et l’écrasement (figure 1.13) sont

initiés pendant l’étape de pastillage et accentués pendant le frittage.

Figure 1.13 – Les principaux défauts répertoriés et illustrés par G. Kerboul [25].

Les phases les plus critiques de l’étape de pastillage pour la génération des défauts

sont la décharge et l’éjection [25]. La pression d’accompagnement est un des para-

mètres de pressage qui peut être réglé pendant ces deux phases.
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Si celle-ci n’est pas suffisamment élevée, des défauts de type "feuilletages" peuvent

se manifester, se traduisant par une série de fissures circonférentielles le long de la

pastille. En revanche, si la pression d’accompagnement dépasse largement la valeur

optimale, cela peut causer un écrasement de la pastille (voir figure 1.14). Une pres-

sion d’accompagnement légèrement supérieure à la valeur optimale pourrait engen-

drer une fissuration ou même provoquer des éclats en extrémité de pastille.

Figure 1.14 – Défauts générés observés lors du programme d’essais d’Orano

L’ajustement des paramètres de pressage est couramment mis en œuvre en produc-

tion pour limiter le taux de rebuts. Toutefois, d’autres voies sont étudiées pour amélio-

rer les rendements. L’une d’entre elles consiste à augmenter la solidité intrinsèque des

comprimés crus. L’ajout d’additifs du type lubrifiant peut minimiser les frottements

avec la matrice, améliorer la cohésion des comprimés et diminuer les risques d’en-

dommagement. Une autre voie pour la réduction des défauts consiste à chanfreiner

les poinçons, car les zones les plus propices à l’endommagement sont situées à la péri-

phérie des compacts [26]. Le chanfrein sur les pastilles sert aussi à faciliter l’opération

d’engainage.

Dans le cadre de la compaction des poudres nucléaires, plusieurs études ont déjà

été menées pour améliorer les connaissances sur l’optimisation et le contrôle des dé-

fauts [26, 16, 27, 28, 29] :

En s’appuyant sur une analyse qui prend plus en compte le caractère granulaire du

matériau poudre, Delette [26] a montré que les fissures dans les comprimés crus de

MOX sont dues soit à des particules comportant un nombre trop faible de contact avec

leurs voisines, soit à des particules dont certains contacts se sont rompus.

Klemm & Sobek [27] ont étudié le comportement de compaction des poudres d’UO2,
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mettant en évidence l’influence des variations du type et de la méthode de mélange

des lubrifiants. Selon eux, la solidité des compacts peut être améliorée en augmentant

la teneur en lubrifiant après l’étape de granulation.

Alvain [16] a démontré que l’augmentation de la teneur en lubrifiant réduit l’effet

diabolo après compaction pour des poudres d’UO2 lubrifiées.

Selon Palanki et al. [29], les poudres qui conduisent au phénomène de end-capping

contiennent des agglomérats durs. Ils proposent donc un broyage préalable de la poudre

avant compaction comme une stratégie potentielle pour atténuer ce phénomène.

Alzouma et al. [28] ont constaté qu’un excès de lubrifiant sur la paroi de la matrice

peut avoir un effet négatif sur l’indice de frottement lors du pressage. Ils préconisent

donc d’optimiser la quantité de lubrifiant pour assurer un mode de lubrification mixte.

1.1.6 Enjeux de la fabrication du combustible MOX

Tenue mécanique des compacts de MOX

La tenue mécanique des comprimés est un paramètre très important du procédé in-

dustriel. Les pastilles doivent avoir une solidité suffisante pour éviter les possibles dé-

fauts générés pendant leur manipulation et leur transport. Les deux types de poudres

UO2 (VH et VS) présentent une différence claire de solidité : les compacts UO2 VH

sont caractérisés par une contrainte à la rupture deux fois plus importante que les

compacts UO2 VS [22]. La poudre UO2 VH est actuellement utilisée pour la fabrica-

tion du combustible MOX.

Variabilité des mélanges de poudres MOX

La microstructure d’une pastille frittée de MOX est composée de trois phases (fi-

gure 1.15) : la matrice (faible teneur en Pu), les amas (riches en Pu) et l’enrobage (te-

neur intermédiaire en Pu).
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Figure 1.15 – microstructure du MOX d’une pastille frittée [14]

La poudre MOX a une composition finale complexe et ses propriétés mécaniques

dépendent fortement de ses constituants, mais également des différentes étapes du

procédé MIMAS.
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1.2 Revue des modèles de compaction et de frittage

La modélisation et la simulation numérique tiendront une place importante dans

cette thèse. Ici nous décrivons les principales modélisations (à l’exception des éléments

discrets qui seront décrits dans le chapitre 2) qui ont été utilisées dans la littérature

pour traiter la compaction. Cette description se concentre sur les efforts de modé-

lisation dans le cadre de la compaction des poudres pour l’application combustible

nucléaire.

Comme décrit à la section précédente, la compaction et le frittage des pastilles

combustibles sont des étapes complexes du processus industriel de fabrication du

combustible nucléaire. La modélisation est un outil important pour comprendre et

optimiser ces étapes, notamment en renforçant la compréhension de la genèse des

défauts (issus essentiellement de la compaction). Cette modélisation peut s’appuyer,

pour la validation et l’ajustement des paramètres, sur des mesures expérimentales des

contraintes (axiales et si possible radiales) obtenues à partir de poinçons et de ma-

trices instrumentés. Ces modèles de compaction peuvent ensuite être complétés par

des modèles sur l’étape de frittage. Différents modèles pour décrire la compaction et

frittage de poudres sont proposés dans la littérature. Nous distinguons quatre types

de modèle : empiriques, semi-empiriques, continus et discrets. Nous décrirons ici

les trois premiers types de modèles tandis qu’on retrouvera les modèles discrets dans

le chapitre 2).

1.2.1 Modèles empiriques

Un modèle empirique de compaction de poudre relie une mesure particulière de

l’état de consolidation d’une pastille, telle que la porosité, la densité ou le taux de vide,

à la pression de compaction. Par exemple, Walker [30] a proposé dès 1923 un modèle

empirique qui prédit que la densité relative ρ̃ est une fonction logarithmique de la

pression apparente Papp :

ρ̃ = a+K ln(Papp) (1.1)
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où, a est une constante et le coefficient K est appelé module de compression. La forme

logarithmique de l’équation permet de reproduire correctement la limite de l’incom-

pressibilité de la poudre pour les hautes densités. Cette forme générale est toujours

une bonne approximation pour un grand nombre de poudres céramiques [31].

Aujourd’hui, la modélisation de la compaction de poudres est déjà bien établie avec

de nombreux modèles empiriques, tels que les modèles de Heckel [32], Kawakita [33],

Niesz [34], Adams [35] et CooperEaton [36]. L’ensemble de ces lois empiriques a été

étudié dans le cadre de la compaction d’UO2 par A. Ledac [20]. Parmi ces modèles, A.

Ledac en a utilisé deux en particulier :

— le modèle de Heckel [32], pour les hautes pressions (P > 200 MPa, voir fi-

gure 1.16-b),

— et le modèle de Niesz [34], pour les basses pressions (P < 200 MPa, voir fi-

gure 1.16-a).

Figure 1.16 – Représentation de la courbe de compaction sur une poudre d’UO2 par
des lois empiriques [23]

L’équation de Heckel est l’une des équations empiriques les plus utiles pour décrire

les propriétés de compaction des poudres. Des propriétés matérielles importantes (par

exemple, la limite d’élasticité) des poudres peuvent être déduites de l’analyse de He-

ckel. Le modèle proposé par Heckel est représenté par l’équation suivante :

ln(
1

1− ρ̃
) = KHPapp +AH (1.2)

où AH est une constante empirique pour représenter le réarrangement des particules
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et KH est une constante empirique lié à la compressibilité de la poudre. Le modèle

de Heckel peut aussi exprimer la porosité en fonction de la pression appliquée [31],

ce qui explique pourquoi ce modèle est bien adapté en fin de compaction. Le régime

de densification étant régi par des réarrangements et fractures d’agrégats, la porosité

intergranulaire a complètement disparu tandis que la porosité intragranulaire dimi-

nue [15].

Le modèle proposé par Niesz décrit la phase de réarrangement des agglomérats et

reprend la forme de l’équation de Walker (1.1). Il est représenté par l’équation sui-

vante :

ρ̃ = a log(Papp) + b (1.3)

où a et b sont deux paramètres empiriques calculés à partir des données expérimen-

tales.

Concernant les modèles empiriques pour le frittage, nous nous limitons au modèle

de Fourcade qui propose une équation linéaire reliant le diamètre final dfritté(z) de

la pastille à une hauteur z au diamètre du comprimé à cru dcru(z) en fonction de la

densité relative ρ̃(z) à cette hauteur [23] :

dfritté(z) = dcru(z)− (β −αρ̃(z)) (1.4)

où α et β sont des coefficients empiriques positifs. L’équation (1.4) montre que lorsque

ρ̃(z) est grand (typiquement aux extrémités hautes et basses du comprimé), le diamètre

de la pastille fritté est plus grand. C’est l’effet diabolo (figure 1.9).

Ces modèles empiriques sont généralement bien adaptés à une poudre particulière

avec une morphologie donnée et une pression de compaction donnée. Mais une poudre

présentant une variabilité importante, comme la poudre MOX, rend ces modèles inap-

plicables pour prédire son comportement si on varie la fraction volumique de l’un des

composants. En effet, chaque nouvelle poudre nécessitera la détermination de nou-

veaux paramètres α et β. A noter aussi que l’équation (1.4) nécessite la connaissance

de la densité à cru dans l’échantillon, donnée délicate à obtenir expérimentalement et
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qui est généralement issue d’un calcul Éléments Finis (voir la section 1.2.3) à l’étape

de compaction.

1.2.2 Modèles semi-empiriques

Les modèles semi-empiriques sont basés sur les lois de la mécanique des milieux

continus mais conservent une part d’empirisme dans la résolution de ces lois. Ils per-

mettent de décrire la distribution de contrainte et de densité à l’intérieur d’un com-

primé pressé en matrice. Deux modèles sont plus particulièrement étudiés : les mo-

dèles de Janssen [37] et de Thompson [38].

Le modèle de Janssen, créé pour calculer l’évolution de la pression dans les silos à

grains, repose sur l’équation d’équilibre d’une tranche de poudre à un instant donné

de la compression. La tranche axiale prise à une hauteur z et rayon z d’un empilement

supposé cylindrique est confiné dans une matrice indéformable (figure 1.17).

Figure 1.17 – Représentation du modèle des tranches de Janssen.

L’équation d’équilibre des milieux continus sur cette tranche s’écrit : div(σ⃗ ) = 0. En

coordonnées cylindriques, sur une tranche d’épaisseur dz, on obtient :

∂σz(r,z)
∂z

=
1
r
∂rτz
∂r

(1.5)
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où σz et τz sont respectivement la contrainte axiale et la contrainte de cisaillement.

Janssen fait l’hypothèse d’une friction linéaire de la poudre sur la paroi avec un coef-

ficient de frottement constant et régi par une loi de Coulomb :

τz(R,z) = µσr(R,z) (1.6)

où µ est le coefficient de frottement à l’interface poudre-matrice et σr(R,z) est la contrainte

radiale à l’interface poudre-matrice.

Janssen fait aussi l’hypothèse que la contrainte radiale σr est proportionnelle en

tout point à la contrainte axiale σz. Le coefficient de proportionnalité est défini comme

l’indice de fluidité (η) :

σr(R,z) = ησz(R,z) (1.7)

La combinaison des équations (1.5), (1.6) et (1.7) conduit à l’expression suivante :

Rµησz(R,z) =
∫ R

0
r
∂σz(r,z)
∂z

dr (1.8)

Ce modèle propose une analyse mono-dimensionnelle de la compaction, en considé-

rant que la contrainte n’évolue pas en fonction du rayon, donc σz = σz(r,z) = σz(R,z).

L’équation (1.8) s’écrit :

Rµησz =
R2

2
∂σz
∂z

(1.9)

Avec l’équation (1.9), dans une compaction à simple effet, il est possible de calculer la

contrainte transmise au poinçon inférieur en fonction de la contrainte appliquée par

le poinçon supérieur.

σtrans = σapp exp(−2µη
H
R

) (1.10)

En connaissant la contrainte appliquée par le poinçon supérieur et la contrainte trans-

mise au poinçon inférieur, l’équation (1.10) permet de déterminer le produit µη, ap-

pelé indice de friction. Ainsi, la contrainte transmise dans une tranche dz quelconque
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du compact peut être calculée avec l’équation :

σz(z) = σappexp(−2µη
z
R

) (1.11)

L’utilisation conjointe des équations (1.10) et (1.11) permet de déterminer la contrainte

axiale à mi-hauteur, également appelée contrainte axiale moyenne :

σz,moy =
√
σappσtrans (1.12)

La figure 1.18-a représente graphiquement la modélisation de Janssen d’un comprimé

d’UO2 pressé en simple effet à 600 MPa avec les données expérimentales de Four-

cade [23].

Le modèle de Thompson [38] reprend les hypothèses du modèle de Janssen jusqu’à

l’équation (1.8) et considère un gradient de contrainte dans la direction radiale. Ce

modèle prend en compte les résultats de H. Unkei [39] qui définit le frottement de la

poudre sur les parois de manière empirique en supposant que la distribution radiale

de la contrainte axiale est de type parabolique et centrée autour de l’axe de la matrice :

σz(r,z) = r2f (z) + c(z) (1.13)

où c(z) est la valeur de la contrainte au centre du comprimé. En effectuant l’intégra-

tion de l’équation (1.13) avec différentes hypothèses sur les conditions aux limites,

Thompson arrive à l’équation ci-dessous :

σz(r,z) = σapp

[(
2− c

σapp

)
r2

R2 exp
(
−4µη

H
R

(
1− z

2R

))
+
(
1− r

2

R2

)
c

σapp

]
(1.14)

c
σapp

= −0,49w3 + 1,77w2 − 2,12w+ 1,00 (1.15)

w = µη
H
2R

(1.16)

En intégrant l’équation (1.14), Thompson obtient une équation qui exprime la contrainte
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transmise en fonction de la hauteur et du rayon du cylindre :

σtrans = σapp

[(
1− 0,5

c
σapp

)
exp

(
−4µη

H
R

)
+ 0,5

c
σapp

]
(1.17)

La répartition des contraintes n’est plus homogène dans la direction radiale (figure 1.18-

b). Ce modèle est donc plus représentatif que le modèle de Janssen. Ce modèle permet

également de mettre en évidence des gradients de densité dans la pastille en couplant

ces approches avec une loi de densification [16].

Figure 1.18 – Utilisation du modèle des tranches de Janssen (pas de gradient de
contrainte radiale) et de Thompson (avec la possibilité d’un gradient de contrainte
radiale) par Fourcade pour un comprimé d’UO2 pressé en simple effet à 600 MPa [23].

Les modèles semi-empiriques ont été utilisées par J. Fourcade [23], afin de mettre

en évidence le rôle du gradient des contraintes dans les pastilles lors des étapes de

pastillages des poudres UO2. L’étude de Fourcade contribue à la compréhension de la

génération de défauts dans les pastilles d’UO2 fabriquées par pressage uniaxial. Ce-

pendant ces modèles reposent sur de fortes hypothèses simplificatrices et conservent

toujours un caractère empirique.
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1.2.3 Modèles continus

Contrairement aux modèles empiriques, les modèles continus décrivent les proces-

sus de densification par des lois physiques, et ils considèrent l’empilement de poudre

comme un milieu continu.

Lois constitutives élasto-plastiques d’une poudre

Les modèles élasto-plastiques permettent de décrire la compression des poudres et

se révèlent efficaces pour modéliser la compaction uniaxial. Dans un modèle élasto-

plastique, un matériau peut être déformé soit de manière élastique soit de manière

plastique. Le type de déformation est déterminé par la fonction de charge f , un pa-

ramètre qui dépend du tenseur des contraintes σij et des paramètres d’écrouissage

kα. Le tenseur des contraintes est une représentation utilisée en mécanique des mi-

lieux continus pour représenter l’état de contrainte, c’est-à-dire les forces surfaciques

mises en jeu entre les portions déformées du milieu. Les paramètres d’écrouissage kα

décrivent l’évolution du comportement du matériau en fonction du chargement. La

fonction de charge f est défini par :

— f (σij , kα) < 0 : comportement élastique.

— f (σij , kα) = 0 : comportement élasto-plastique.

• Si
∂f (σij ,ρ̃)
∂σij

≥ 0 : condition de charge (densification).

• Si
∂f (σij ,ρ̃)
∂σij

< 0 : condition de décharge (domaine élastique).

— f (σij , kα) > 0 : état de contrainte impossible.

La fonction de charge f est généralement représentée dans le plan des contraintes

(P ,Q) où P est la contrainte hydrostatique (premier invariant du tenseur des contraintes) :

P =
1
3

(σ11 + σ22 + σ33) (1.18)

etQ la contrainte déviatoire (second invariant du déviateur du tenseur des contraintes) :

Q2 =
1
2

((σ11 − σ22)2(σ22 − σ33)2(σ33 − σ11)2) + 3(σ2
12 + σ2

23 + σ2
31) (1.19)
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La fonction de charge reconnaît donc le caractère compressible de la poudre via l’effet

de la pression (au contraire d’un critère du type von Mises par exemple). Dans le cadre

d’une compression en matrice cylindrique, l’expression de P et Q peut s’écrire :

P =
1
3

(σz + 2σr) (1.20)

Q2 = (σz − σr)2 (1.21)

Deux modèles élasto-plastiques souvent utilisés dans le cadre de la modélisation de la

compaction des poudres sont les modèles de Cam-Clay et de Cap-Model.

Le modèle de Cam-Clay définit l’état de contrainte du matériau par une surface de

charge unique (quand f (σij , kα) = 0), représentée par une ellipse passant par l’origine

et centrée sur l’axe des abscisses (figure 1.19). La variable d’écrouissage correspond à

la densité relative du matériau.

Figure 1.19 – Schéma de fonctionnement du modèle de Cam-Clay dans le plan P-Q
(Pression-Déviateur) [23].

Sur la figure 1.19, ρ1 est la densité obtenue pour un état de contrainte purement

isostatique avec une pression P1. Le domaine élastique de ce matériau à cette densité ρ1

est représenté par l’aire sous la surface de l’ellipse qui passe par le point P1 (ou surface

de charge). A partir du point P1, une augmentation à la fois de P et de Q, conduit à

une densification plastique jusqu’au point A. Le domaine élastique est devenu plus

important, avec une plus grande surface de charge (l’ellipse qui passe par le point A).

On peut décharger et charger successivement le compact entre les points A et B sans
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modifier l’état de densification du compact. Cependant, une charge axiale qui dépasse

le point A engendre un comportement plastique et le matériau se densifie à nouveau.

Un nouveau domaine élastique isodensité (ρ2) est créé. La figure nous montre aussi

que la densification par pressage est possible jusqu’au point C (correspondant à la

densité ρ3), à l’intersection de la droite d’état critique. La droite d’état critique définit

la limite entre le domaine de densification et le domaine de dilatation. Au point C,

toute augmentation de Q conduit à une dilatation et à la rupture.

Contrairement au modèle Cam-Clay, l’état du matériau dans les Cap-models est

défini par deux surfaces de charges (figure 1.20) :

— une surface f1 fixe, de plasticité qui représente la dilatance du matériau, et

— une surface f2 écrouissable dépendant de la densité ou de la déformation volu-

mique.

Figure 1.20 – Schéma de fonctionnement du Cap Modèle [23].

Similaire au modèle de Cam-Clay, l’évolution de la surface de charge f2 au cours du

pressage permet de prendre en compte l’état de densification du matériau. Au point C

de la figure 1.20, la surface de charge définie par la densité ρ3 rencontre la droite d’état

critique. Le vecteur d’écoulement devient alors vertical et la densification n’est plus

possible (état critique du matériau). Le vecteur d’écoulement dε⃗P est supposé normal

à la surface de charge. C’est la loi de normalité. La direction du vecteur d’écoulement

indique s’il y a densification (aux points P1 et A sur la Fig. 1.20), ou si on atteint l’état

critique (limite entre densification et dilatation, le point C). Lorsque la densité aug-

mente (ρ1 < ρ2 < ρ3), le matériau poreux tend vers un matériau dense incompressible

et le modèle tend vers la ligne de von Mises.
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Méthode des éléments finis

La méthode des éléments finis (FEM) est un outil numérique qui permet de ré-

soudre les équations aux dérivées partielles de la mécanique des milieux continus. Ap-

pliquée à la mise en forme des poudres, telles que la compaction et frittage, cette mé-

thode utilise les modèles élasto-plastiques décrits précédemment comme loi de com-

portement. Par ailleurs, ces simulations permettent d’incorporer la géométrie ainsi

que les conditions aux limites, comme les conditions liées au pressage et le frotte-

ment entre la poudre et les équipements (matrice). Dans le cadre des poudres UO2

et MOX, la FEM a été utilisée afin d’étudier la formation du gradient de densité et

des défauts lors des étapes de pastillage à simple et à double-effet (figure 1.21-a) et

aussi lors du frittage (en prenant en compte les géométries simples et complexes des

outils) [40, 16, 41, 42, 26, 43, 44].

Figure 1.21 – MOX : a) Densité relative en fin de compaction à double et à simple effet
b) Cartes d’endommagement, obtenues en fin d’éjection [45].

Un logiciel appelé "PreCAD combustibles MOX" dédié à la simulation de la com-

paction de poudres a été développé conjointement par Orano MELOX et le CEA. Ce

logiciel utilise la FEM et il a contribué à la recherche de meilleures conditions de mise

en forme des pastilles MOX [46].
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La FEM a notamment permis de démontrer que la carte de densité obtenue en

fin de compaction (figure 1.21-b) pour un comprimé MOX est liée aux conditions de

frottement entre la poudre et la matrice [46, 40]. C’est un résultat classique obtenu par

d’autres chercheurs pour des poudres céramiques [47, 48].

L’étude de Yanai valide cette relation entre le gradient de densité et le frottement à

partir de la spectroscopie de rayons X à dispersion d’énergie (EDX) [40] (figure 1.22).

Figure 1.22 – Comparaison des densités locales estimées par FEM et EDX [40].

Dans cette étude, la FEM est comparée avec les données expérimentales d’EDX, en

utilisant les mêmes conditions de compactage avec une presse à double effet et une

poudre UO2 identiques. Les résultats d’EDX montrent que la densité locale au coin de

la pastille est très élevée, tandis que l’intérieur du compact présente une distribution

de densité relativement homogène. De plus, la densité locale au centre de la pastille

est légèrement plus élevée que celle de la portion intermédiaire.

Il convient de noter que la littérature scientifique manque de données expérimen-

tales sur la carte de densités de pastilles crues de poudres nucléaires, particulière-

ment en ce qui concerne le combustible MOX. Cependant, des simulations FEM sur la
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poudre d’UO2 sont disponibles. L’étude de Yanai, en validant l’approche FEM avec des

données expérimentales obtenues par EDX, confirme la fiabilité de ces simulations.

Dans le cadre de ce travail, nous allons donc comparer les cartes de densité générées

par nos simulations avec celles obtenues par FEM, en raison de la rareté des données

expérimentales.

En offrant des perspectives intéressantes pour optimiser les cycles de fabrication,

la FEM s’avère être une méthode très efficace pour simuler et étudier le processus

industriel de compaction des poudres nucléaires. La FEM, permet, via un maillage fin

de la poudre et des différents éléments piston-matrice, de simuler avec précision la

cinématique des outils et l’interaction outils/poudre.

Cependant, les modèles implémentés dans la FEM sont issus de la mécanique des

milieux continus et ils ne prennent pas en compte explicitement le caractère particu-

laire des poudres. Notamment, même si l’effet de la porosité (et son évolution par la

densification) est bien pris en compte via l’évolution des surfaces de charge, des phé-

nomènes importants qui caractérisent les milieux granulaires ne peuvent être pris en

compte. Par exemple, le réarrangement intergranulaire et les phénomènes locaux de

rupture ne sont pas directement décrits [23]. La rupture d’un comprimé est obtenue

indirectement via un paramètre d’endommagement [26] et par la surface critique. De

plus, chaque nouveau type de poudre a besoin d’être entièrement caractérisé. Il s’agit

principalement de la détermination des paramètres des modèles élasto-plastiques. La

détermination de ces paramètres nécessite des essais en matrice instrumentée réalisés

à différentes pressions de compaction et pour différents états de contrainte pour ca-

ractériser correctement les surfaces de charge dans le plan P-Q (Fig. 1.19 et 1.20). Une

modification au niveau de l’étape d’élaboration des poudres par exemple peut entraî-

ner un changement de ces paramètres et nécessiter une nouvelle batterie de tests.

La figure 1.23 montre les essais expérimentaux nécessaires pour caractériser les

surfaces de charge des modèles élasto-plastiques de Cap Model et de Cam-Clay pour

une poudre donnée. Une partie seulement de ces essais peut être réalisée pour conduire

à une identification minimale des paramètres des modèles Cap Model et de Cam-Clay.
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Mais même dans ce cas, l’effort expérimental est considérable pour chaque poudre. Il

est déjà techniquement délicat dans le cadre des poudres uranifères et extrêmement

complexe pour les poudres plutonifères.

Figure 1.23 – Représentation des chemins de chargement de différents essais dans
le plan (P,Q) pour identifier les modèles élasto-plastiques de Cap-Model et de Cam-
Clay [22] dans le plan P −Q.
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1.3 Conclusion

Les modèles empiriques, semi-empiriques et continus ont tous joué un rôle impor-

tant dans l’optimisation de la production des pastilles nucléaires, en permettant une

meilleure compréhension des mécanismes de compaction et de frittage. Cependant,

chacun de ces modèles présente ses propres limitations.

Les modèles empiriques et semi-empiriques, malgré leur utilité pour la compré-

hension de la densification et du comportement sous charge, reposent sur un certain

nombre d’hypothèses et conservent une part d’empirisme. Le modèle de Janssen [37]

a l’intérêt d’introduire deux paramètres adimensionnels importants qu’on retrouvera

plus tard dans ce manuscrit : l’indice de fluidité et l’indice de friction. Le premier

caractérise les propriétés de réarrangement à l’intérieur de la poudre. Le second ca-

ractérise le frottement à l’interface poudre/matrice. Ces deux paramètres joueront un

rôle important sur le gradient de densité en fin de compaction.

Les modèles elasto-plastiques, implémentés à l’aide de la Méthode des Eléments

Finis (FEM), se révèlent efficaces pour la modélisation de la compaction et du frittage

de poudres. Ils se rapprochent au plus près de la géométrie réelle de l’objet à produire

et de la cinématique des outils de compaction. Toutefois, ces modèles sont issus de la

mécanique des milieux continus et ne prennent pas en compte le caractère particu-

laire des poudres de manière directe. Chaque nouveau type de poudre a besoin d’être

entièrement caractérisé avec des essais en matrice instrumentée pour plusieurs pres-

sions de compaction. Pour les poudres nucléaires, qui sont le sujet de cette thèse, cette

caractérisation pose des difficultés expérimentales supplémentaires.

Contrairement aux modèles continus, la méthode des éléments discrets (DEM),

est une méthode de simulation alternative, permettant de prendre en compte la mi-

crostructure granulaire des poudres de façon directe en modélisant chaque particule

individuellement. Dans le cas de la compaction, la DEM permet de modéliser correc-

tement le réarrangement et les déformations plastiques des particules de la poudre.

Dans le cas du frittage, les phénomènes de diffusion ainsi que de coalescence des
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grains peuvent être bien représentés par la DEM. Bien qu’elle ait un coût de calcul

élevé, la DEM, une fois mise en place, est beaucoup moins lourde que la FEM d’un

point de vue expérimental lors du changement du type de poudre. Ainsi, la DEM

s’avère être une méthode intéressante pour simuler la compaction et le frittage des

poudres nucléaires.

Dans le prochain chapitre, nous allons explorer en détail la méthode des éléments

discrets (DEM). Nous examinerons ses forces et ses faiblesses, y compris son appli-

cation dans le contexte des poudres nucléaires à travers une revue bibliographique.

Nous discuterons également des lois constitutives spécifiques à la DEM, en particu-

lier celles que nous utiliserons pour simuler la compaction et le frittage des poudres.

Cette discussion préparera le terrain pour l’approche que nous adopterons au cours de

cette thèse pour simuler ces processus critiques. Ainsi, nous verrons comment la DEM

peut être utilisée pour améliorer encore la production des pastilles de combustibles

nucléaires.
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Chapitre 2

La méthode des éléments discrets

Le chapitre précédent (chapitre 1) a introduit divers modèles pour la simulation

de la compaction et du frittage de poudres nucléaires, chacun présentant ses propres

avantages et inconvénients. Les modèles empiriques et semi-empiriques, bien qu’adap-

tés pour anticiper de manière générale l’évolution d’une poudre lors de la compaction

sont limités lorsqu’il s’agit de prédire des conditions plus réalistes, telles que la géo-

métrie de la matrice, les mélanges de poudre et la cinématique. Les modèles continus,

basés sur des lois physiques et utilisant la FEM, permettent de simuler la cinématique

des outils et l’interaction outils/poudre. Cependant, ils ne prennent pas en compte

directement le caractère granulaire des poudres et nécessitent la détermination des

paramètres des lois de comportement pour chaque nouveau lot de poudre. Dans ce

chapitre, nous allons explorer une autre approche qui permettra de lever certaines

de ces limitations : la méthode des éléments discrets (DEM - Discrete Element Me-

thod).

Les modèles discrets, plus particulièrement ceux fondés sur la DEM, prennent en

compte la microstructure granulaire des poudres de façon directe. L’inconvénient ma-

jeur de cette méthode est qu’elle est coûteuse en temps CPU. Cependant, le temps de

calcul peut être largement réduit aujourd’hui lorsque des machines performantes et la

parallélisation du calcul sont mises en place. Le temps de calcul peut également être

réduit en diminuant simplement le nombre de particules simulées, en simulant des
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particules plus grandes que la taille des particules réelles (voir section 2.2.3). Ainsi,

la DEM s’avère être une méthode intéressante pour simuler le procédé de compactage

et de frittage de poudres nucléaires. En particulier, elle doit permettre d’appréhender

de manière naturelle les effets de mélange de poudre.

Dans ce chapitre, nous allons décrire de manière générale la DEM en insistant plus

particulièrement sur les lois de contact qui ont été adoptées pour traiter la probléma-

tique de la compaction des poudres.

2.1 Description de la DEM

2.1.1 Généralités

Une tâche typique des ingénieurs qui traitent des milieux granulaires est d’éva-

luer comment les structures ou matériaux, composés d’éléments séparés tels que des

grains, vont réagir mécaniquement. On peut penser à des situations telles que le blé

stocké dans des silos, le gravier étalé sur une surface ou différents types de granu-

lés en interaction mécanique avec leur environnement. Leur comportement est forte-

ment influencé par leur structure interne discrète. Cette structure est dynamique et

s’adapte en fonction des contraintes ou déformations imposées. Pour illustrer ce trait

caractéristique d’un milieu granulaire, on peut penser au gravier dont la déformation

résulte principalement du fait que les particules discrètes (et en première approxima-

tion indéformables) qui le constituent roulent et glissent entre elles, engendrant ainsi

un réarrangement local de la microstructure. La déformation macroscopique résulte

essentiellement de ces réarrangements entre particules.

Comme nous l’avons évoqué précédemment, les techniques de calcul basées sur la

mécanique des milieux continus, comme la FEM, ne sont pas capables de représenter

directement ces phénomènes (à noter que des travaux ont utilisé la FEM pour repré-

senter individuellement des grains discrets mais ils peuvent être classés dans la famille

des techniques discrètes [49, 50]). C’est la raison pour laquelle les chercheurs ont pro-

posé des méthodes de modélisation alternatives et ont commencé à développer diffé-
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rentes techniques d’éléments discrets dès les années 1970. La méthode des éléments

discrets (DEM) a été initialement développée par Cundall & Strack [51] en 1979 pour

traiter des problématiques de mécanique des roches. Elle est très similaire dans son

principe à la dynamique moléculaire ou "Molecular Dynamics" (MD), une méthode

de simulation datant des années 1950 [52, 53] qui permet d’analyser les mouvements

des atomes et des molécules en écrivant explicitement leur équilibre mécanique via la

deuxième loi de Newton. La principale différence est que la dynamique moléculaire

utilise des potentiels interatomiques pour régir les déplacements des atomes, tandis

que la DEM utilise des forces. Par ailleurs, la MD ne traite pas en général les rotations

et les interactions tangentielles (frottements) qui sont importantes pour les milieux

granulaires. La DEM est devenue un outil de plus en plus utile pour les ingénieurs

à partir des années 1990, lorsque les ordinateurs ont atteint un niveau de dévelop-

pement tel que des problèmes réalistes pouvaient déjà être analysés en un temps de

calcul raisonnable.

La DEM vise à simuler un milieu granulaire en modélisant chaque particule de

ce milieu, généralement sous la forme d’une sphère. Dans le cas de la compaction, la

DEM permet de modéliser correctement le réarrangement et si nécessaire les déforma-

tions plastiques des grains de poudre. Cependant, la phase des ruptures de particules

est peu abordée en raison de la difficulté à reproduire ces mécanismes. La méthode

pour simuler la rupture d’une particule (agglomérat ou agrégat) consiste à mailler

cette particule avec plusieurs sphères liées par des liens qui peuvent se rompre sui-

vant des lois mécaniques [54, 55, 56]. Une modélisation DEM permettant de simuler

la rupture lors de la compaction d’agrégats cohésifs a été proposée par Martin, Bou-

vard, Delette et al. [57].

Dans le cas du frittage, la DEM a aussi été utilisée pour simuler le réarrangement et

la densification par minimisation de l’énergie de surface de poudres céramiques [58,

59] et métalliques [60]. Plus récemment, les phénomènes de coalescence des grains

lors du frittage ont aussi été abordées par la DEM [61].

Le schéma numérique de la DEM est relativement simple. Les étapes réalisées à
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chaque pas de temps sont décrites ci-dessous et sont détaillées dans le paragraphe 2.1.5.

A chaque pas de temps, une liste des particules en contact est réalisée. Les interac-

tions entre les particules sont régies par des forces de contact qui sont calculées pour

chaque contact. La force totale (somme de l’ensemble des forces de contact et éven-

tuellement des forces extérieures) exercée sur chacune des particules est déduite. Ces

forces conduisent à un mouvement des particules, qui est dicté par l’intégration de la

deuxième loi de Newton (mẍ =
∑
F). La deuxième loi de Newton est résolue de ma-

nière explicite pour obtenir la nouvelle position et la nouvelle vitesse de chacune des

particules à chaque pas de temps.

2.1.2 Smooth et non-smooth

La DEM peut être classée en deux familles : smooth et non-smooth. Dans l’ap-

proche smooth, les particules ont la possibilité de s’interpénétrer. Les contacts entre

ces particules sont modélisés à l’aide de lois d’interactions considérées comme des

ressorts et d’amortisseurs à réponse linéaire ou non. Ces lois d’interactions dépendent

essentiellement de la taille du contact. C’est dans cette famille que se retrouve la mé-

thode initiée par Cundall et al. [51] et qui est utilisée dans le cadre de cette thèse.

Dans les approches non-smooth (aussi dénommée dynamique des contacts, déve-

loppée en particulier par l’université de Montpellier [62]), les grains sont supposés

être parfaitement rigides et la réponse élastique du contact entre les particules est

négligée. Les interactions sont décrites par des lois de chocs et par la friction de Cou-

lomb. Ces équations s’écrivent comme des relations non-différentiables impliquant

des sauts de vitesse et des seuils. D’un point de vue numérique, cela signifie que des

pas de temps plus importants (méthode implicite), par rapport à la DEM smooth (mé-

thode explicite), peuvent être utilisés.

2.1.3 Éléments discrets

Les éléments discrets peuvent soit correspondre directement aux unités physiques

(par exemple, des roches, des grains de sable, des particules d’une poudre métallique
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ou les cristallites d’une poudre céramique), soit à un ensemble d’éléments, comme un

agglomérat (composé par des cristallites et agrégats). Les éléments de taille finie ("élé-

ments discrets") doivent pouvoir se déplacer indépendamment des autres. Au cours

des déplacements des éléments discrets, des contacts peuvent se former ou disparaître.

Les éléments discrets peuvent avoir une grande variété de formes : convexes, concaves,

sphériques, elliptiques ou plus récemment des formes géométriques directement ob-

tenues d’observations tomographiques [63] (figure 2.1).

Figure 2.1 – Quelques exemples de formes d’éléments discrets en 2D.

Dans la très grande majorité des simulations (et ce sera le cas dans ce travail), les

éléments discrets sont des sphères. En effet, elles sont plus faciles à traiter d’un point

de vue numérique. La détection d’un contact entre deux sphères est extrêmement

simple à coder (c’est la simple comparaison entre deux scalaires). Cette détection est

beaucoup plus complexe à mettre en œuvre dès qu’on s’éloigne de la sphère [63, 64]. La

taille d’une sphère varie suivant la microstructure du milieu granulaire : elle peut être

de quelques mètres, par exemple pour la simulation d’une avalanche, ou de quelques

nanomètres pour la simulation des cristallites [22].

2.1.4 Conditions aux limites

Deux types de conditions aux limites sont principalement utilisées pour la simula-

tion avec la DEM (figure 2.2) : les parois rigides et les conditions périodiques.
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Figure 2.2 – Parois rigides et conditions périodiques [22].

Dans le cas de parois rigides, la boite de simulation est limitée par des parois ri-

gides avec des forces d’interaction (typiquement répulsives) entre les particules et

les parois. Avec cette approche, les parois peuvent avoir une géométrie très diverse,

comme par exemple un cylindre, une sphère, un cône ou encore une géométrie com-

plexe définie par un maillage. Cette méthode est utilisée lorsqu’on veut simuler un

volume fini. Dans le cadre de la thèse, nous utilisons cette condition pour pouvoir si-

muler la totalité du comprimé cru et la géométrie réelle des poinçons et de la matrice.

Dans le cas de conditions périodiques, les particules qui sont proches d’une pa-

roi périodique peuvent être en contact avec les particules de la paroi opposée. Sur la

Figure 2.2, les particules en pointillés sont des particules dites ’images’ qui sont en

contact potentiellement avec les particules de la face opposée. Cela permet de repré-

senter un volume infini (mais avec une périodicité imposée par la dimension de la

boite) pris au cœur d’un matériau granulaire avec un nombre raisonnable de parti-

cules. Un parallélépipède rectangle est le choix le plus intuitif et le plus courant pour

les conditions périodiques. A noter qu’on peut mixer des conditions périodiques sui-

vant un axe et des conditions de parois rigides suivant un autre.
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2.1.5 Résolution numérique

Les étapes réalisées à chaque pas de temps pour une simulation DEM sont schéma-

tisées sur la figure 2.3.

Figure 2.3 – Schéma des étapes réalisées à chaque pas de temps pour une simulation
DEM.

Déplacement affine

A chaque pas de temps ∆t, le centre de la particule i est déplacé par un incrément

∆x
af f
i ce qui permet de réaliser la déformation macroscopique dictée par le tenseur

des vitesses de déformation ε̇ :

∆x
af f
i,p = ε̇i,ppxi,p∆t (2.1)

où p est la pième composante du vecteur xi . Ce déplacement affine signifie qu’une par-

ticule située à une distance xi donnée de l’origine aura un déplacement proportionnel

à cette distance. Ce premier déplacement des particules conduit à un champ de défor-

mation homogène de l’empilement des particules. L’utilisation du déplacement affine,

bien que facultative, permet en générale d’atteindre plus rapidement l’équilibre mé-
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canique entre les particules.

Détection des contacts

La détection des contacts est une partie fondamentale de la DEM. Pour des sphères,

les contacts sont détectés en comparant la distance entre les centres des deux parti-

cules avec la somme de leurs rayons. En principe, toutes les paires de sphères doivent

être considérées une par une avec, à chaque fois, un calcul de distance pour déterminer

l’existence d’un contact. Le nombre de calculs nécessaires est proportionnel au carré

du nombre de particules (N ), ceci est appelé un problème en N 2 (double boucle). Il

existe plusieurs approches pour optimiser ce processus très coûteux en termes de cal-

cul.

La première méthode, appelée liste de Verlet, consiste à créer une liste de contacts

potentiels, en augmentant le rayon des particules. Cette liste est plus grande que la

liste des contacts réels. La figure 2.4-a montre par exemple que la liste des contacts

réels ne contient que le contact (1-3), mais que la liste des contacts potentiels contient

les contacts (1-2, 1-3, 1-4).

Figure 2.4 – a) Schéma de particules (noires) dont le rayon est augmenté pour déter-
miner une liste de contacts potentiels (liste de Verlet). b) Méthode Linked cell pour
ne visiter que la cellule de la particule à considérer (particule rouge) et les cellules
adjacentes (cellules bleues).

L’avantage d’une telle liste c’est qu’elle n’a pas besoin d’être réactualisée à chaque

pas de temps comme la liste des contacts réels. Elle doit être réactualisée lorsque

deux particules qui ne sont pas dans la liste des contacts potentiels peuvent entrer en

contact (typiquement les particules (1-5)). Le rayon de coupure rc doit être optimisé
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entre une grande liste de contacts potentiels (qui coûtera cher ensuite pour détecter

les contacts réels) et une petite liste (qu’il faudrait réactualiser très souvent).

Cependant, même s’il est opéré moins souvent, le nombre de calculs de distance

est toujours proportionnel au carré du nombre de particules. Une stratégie complé-

mentaire qui est souvent utilisée avec la liste de Verlet consiste à utiliser la méthode

"Linked cell" (figure 2.4-b). Lorsque l’interaction entre les particules est à petite dis-

tance, il n’est pas nécessaire de considérer l’interaction avec les particules éloignées.

La méthode "Linked cell" permet d’éliminer les calculs inutiles en divisant le système

en régions plus petites, de sorte que les particules d’une région ne peuvent interagir

qu’avec les particules de la même région ou des régions voisines. En utilisant cette

liste, le problème est en N log(N ) [65] (et non plus en N 2). La taille des cellules est

dictée par la taille de la plus grande particule de l’empilement. Il est important d’ef-

fectuer ces deux optimisations lorsqu’on veut simuler de grands systèmes.

Une fois implémentées, ces deux méthodes permettent typiquement de réduire le

temps CPU dédié à la recherche de contacts à quelques % alors que si elle est effectuée

de manière brutale, la recherche de contacts peut représenter la majorité du temps

CPU. Toutefois la méthode "Linked cell" devient moins efficace lorsqu’il existe une

grande distribution de taille des particules. Dans ce cas, d’autres stratégies doivent

être implémentées [66].

Calcul des forces

Les forces et les moments sont transmis lorsque deux sphères sont en contact. L’in-

tensité et le signe (répulsif ou attractif) de ces forces dépendent des lois de contact

utilisées (voir 2.2), de l’indentation et de la vitesse d’indentation entre les particules

(figure 2.5). Ces forces sont décomposées en deux composantes dans le repère local du

contact : une composante normale (N ) et une composante tangentielle (T ).

En ce qui concerne le moment, il est porté par le produit vectoriel de la force tan-

gentielle T et du vecteur normal au contact.
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Figure 2.5 – a) Exemple d’un milieu discret simulé par la DEM. b) Indentation entre
deux particules avec les composantes normale (N ) et tangente (T ) de la force.

Calcul de la force totale

Chaque particule peut avoir plusieurs contacts. La force totale exercée sur chaque

particule est ensuite calculée :

Ftotale =
∑

fi,contact (2.2)

Un champ de force extérieur, tel que la gravité ou un champ électrique, peut s’ajouter

à l’équation (2.2).

Déplacement des particules

Ces forces conduisent à un mouvement des particules ẍi , qui est dicté par l’intégra-

tion de la deuxième loi de Newton à l’aide d’un algorithme explicite de type velocity

Verlet [67].

mi ẍi = Ftotale (2.3)

où mi est la masse de la particule. D’autres stratégies d’intégration peuvent être utili-

sées (Verlet, leap-frog, ...) [68, 69]. La deuxième loi de Newton est résolue de manière

explicite pour obtenir la nouvelle position et la nouvelle vitesse de chacune des parti-

cules à chaque pas de temps. Une procédure similaire est réalisée pour les rotations et

les moments.

2.1.6 Pas de temps

La DEM est une méthode explicite, le pas de temps doit donc être choisi pour

assurer la convergence du schéma d’intégration. Sa valeur maximale peut être calculée
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par :

∆t ≈ f
√
mi

kN
(2.4)

où mi est la masse la plus petite des deux particules en contact et kN la rigidité ("stiff-

ness") du contact. f est un paramètre de sécurité qui prend en compte le fait que

chaque particule a plusieurs contacts (Eq. (2.4) est obtenue en considérant les oscilla-

tions d’un seul contact). Il est typiquement compris entre 0.1 et 0.01. Cette équation

est appliquée pour chaque contact afin d’obtenir le pas de temps maximal qui permet

d’assurer la stabilité du calcul. Appliquée à des valeurs de rigidités réelles, l’équa-

tion (2.4) conduit à un pas de temps très petit et donc à des simulations beaucoup trop

longues.

Deux stratégies sont possibles pour augmenter ∆t : diminuer kN ou augmenter mi .

La diminution de kN est typiquement utilisée lorsqu’on s’intéresse à la dynamique de

l’empilement. Dans ce cas, la déformation au contact des particules (ou plus exacte-

ment l’indentation) est surestimée et les forces d’interaction ne sont pas correctes.

L’autre stratégie consiste à augmenter artificiellement la masse mi des particules.

Ceci conduit à diminuer les vitesses et les accélérations de plusieurs ordres de gran-

deur mais sans altérer les forces et les déplacements [70, 71]. Pour que cette renor-

malisation soit correcte, les effets inertiels doivent être négligeables. Il s’agit donc de

vérifier que résoudre l’équation (2.3) est équivalent du point de vue numérique à ré-

soudre :

βmi ẍi = Ftotale −→ 0 (2.5)

où β est le facteur de renormalisation. Si c’est le cas, l’empilement est alors considéré

en équilibre quasi-statique. C’est typiquement le cas pour des conditions où les accé-

lérations et les vitesses sont faibles.

2.1.7 Nombre d’inertie

Le nombre d’inertie est une grandeur adimensionnelle utilisée pour vérifier que

les effets inertiels sont négligeables. Un nombre d’inertie inférieur ou égal à 10−3 [72]
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permet d’assurer cette condition. Il est défini par :

I = ε̇

√
m
P d

(2.6)

où ε̇ est la vitesse de déformation caractéristique imposée au système, P la pression

macroscopique exercée sur l’empilement, m la masse et d le diamètre moyen des par-

ticules. I mesure le rapport des forces d’inertie sur les forces imposées. La condition

de quasi-staticité est satisfaite pour la compaction en matrice (pour les vitesses de

compaction typiquement utilisées pour le processus) et pour le frittage.

2.1.8 Contrainte macroscopique

A la fin de chaque pas de temps la contrainte macroscopique peut être calculée à

l’aide de la formule de Love [73, 74] :

σxy =
1
V

∑
contacts

Ftotalelij (2.7)

L’équation fait la somme sur tous les contacts. V est le volume total de la boîte de

simulation, Ftotale est la force totale d’un contact, et lij est le vecteur qui relie les centres

des deux particules i et j d’un contact.

2.1.9 Cinématique du contact

La cinématique du contact entre deux particules introduit les grandeurs utiles à la

résolution du mouvement des particules. Considérons deux particules en contact i et

j, comme illustré à la figure 2.6.

Chaque particule est caractérisée par son vecteur position r⃗, sa vitesse de transla-

tion v⃗ et sa vitesse angulaire ω⃗. Le vecteur position r⃗ indique la position du centre de

la particule dans l’espace. La vitesse de translation v⃗ représente la vitesse à laquelle le

centre de la particule se déplace dans l’espace, tandis que la vitesse angulaire ω⃗ est la

vitesse à laquelle la particule tourne autour de son centre.
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Figure 2.6 – Schéma représentant deux particules i et j en contact. Les vecteurs v⃗
et ω⃗ représentent respectivement la vitesse de translation et la vitesse angulaire des
particules.

Au point de contact entre les deux particules, nous définissons un vecteur normal

unitaire n⃗, qui pointe de la particule i vers la particule j :

n⃗ =
r⃗j − r⃗i
|⃗rj − r⃗i |

(2.8)

et un vecteur tangentiel unitaire t⃗, perpendiculaire à n⃗, qui sera calculé ultérieure-

ment.

Le vecteur de position r⃗c indique la position du point de contact par rapport au

centre de la particule. La vitesse de la particule au point de contact, v⃗c, peut être cal-

culée en utilisant la vitesse de translation et la vitesse angulaire de la particule :

v⃗c,i = v⃗i + ω⃗i × r⃗c,i

v⃗c,j = v⃗j + ω⃗j × r⃗c,j
(2.9)

Si la rotation n’est pas prise en compte, l’équation (2.9) se simplifie comme suit :

v⃗c,i = v⃗i

v⃗c,j = v⃗j

(2.10)
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La vitesse relative des particules au point de contact, v⃗c,rel , peut être obtenue en com-

parant les vitesses des deux particules au point de contact :

v⃗c,rel = v⃗c,j − v⃗c,i (2.11)

Le vecteur tangentiel unitaire t⃗ peut enfin être calculé par la relation :

t⃗ =
v⃗c,rel − (v⃗c,rel · n⃗)n⃗
|v⃗c,rel − (v⃗c,rel · n⃗)n⃗|

(2.12)

Nous pouvons également déterminer l’indentation normale δn en utilisant l’équation

suivante :

δn = |rj − ri | − (Ri +Rj) (2.13)

où R représente le rayon de la particule. Si un contact existe, alors δn < 0. Dans les

calculs des forces, nous utilisons généralement la valeur absolue de δn, soit |δn|. Le

déplacement tangentiel accumulé, noté δ⃗t, peut être calculé comme suit :

δ⃗t =
∫ t

tc

v⃗rel,tdt (2.14)

où vrel,t est la composante tangentielle de v⃗c,rel et tc le temps initial du contact. Notez

que t dans l’intégrale se réfère au temps, et non au vecteur tangentiel t⃗. v⃗rel,t est donnée

par :

v⃗rel,t = v⃗c,rel · t⃗ (2.15)

Enfin, le rayon équivalent R∗ peut être calculé par :

R∗ =
(

1
Ri

+
1
Rj

)−1

(2.16)

Dans les sections suivantes, nous utiliserons ces variables cinématiques pour décrire

les lois de contact entre les particules.
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2.2 Lois de contact

Comme nous l’avons évoqué précédemment, les lois de contact jouent un rôle es-

sentiel dans le calcul des forces. Ces lois définissent l’interaction entre les particules

et peuvent caractériser divers comportements. Par exemple, elles peuvent décrire un

comportement élastique [75, 76], plastique [77, 78, 79], avec liaisons ("bonds" en an-

glais) [80, 55] et peuvent encore décrire le frittage [58, 81, 82].

Dans les sections suivantes, nous allons explorer en détail les différents types de

lois de contact, en mettant l’accent sur les plus connues et celles qui sont particulière-

ment pertinentes pour cette thèse. La figure ci-dessous, qui représente trois particules

en contact, servira de référence pour illustrer ces différentes lois.

Figure 2.7 – Schéma représentant trois particules i, j et k en contact. N étant la force
normale et T la force tangentielle.

2.2.1 Comportement élastique

La première catégorie de loi de contact que nous examinons est l’élasticité. Un des

modèles les plus connus et les plus utilisés pour décrire ce type de comportement

est le modèle de Hertz [83], développé au 19ème siècle. Cette loi, exprimée par les

équations suivantes, permet de calculer la force normale (N dans la figure 2.7) entre

deux particules (i et j) de rayons Ri et Rj et de propriétés élastiques (Ei ,νi) et
(
Ej ,νj

)
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respectivement :

NHertz =
4
3
E∗R∗1/2δ3/2

n (2.17)

E∗ =

1− ν2
i

Ei
+

1− ν2
j

Ej


−1

(2.18)

où E∗ est le module d’Young équivalent. L’équation (2.17) montre que la loi de Hertz

est une loi non-linéaire. Elle peut être étendue pour inclure les phénomènes d’adhé-

sion entre les particules. L’adhésion introduit une force de traction nécessaire pour

séparer les particules. Ce phénomène est le résultat des forces d’attraction et de ré-

pulsion en compétition entre les atomes ou les molécules individuels à la surface des

particules. Des modèles tels que DMT [84] (Derjaguin-Muller-Toporov) et JKR [85]

(Jonhson-Kendall-Roberts) sont des exemples classiques de cette approche [86]. Selon

Maugis [87], le modèle DMT est adapté pour des particules de petite taille avec un

matériau rigide et une énergie de surface modérée, tandis que le modèle JKR est plus

adapté pour des matériaux mous avec une grande énergie de surface et des particules

plus grandes. Les modèles DMT et JKR s’écrivent :

N JKR =
4
3
E∗R∗1/2δ3/2

n − 2
√

2πwE∗a3 (2.19)

NDMT =
4
3
E∗R∗1/2δ3/2

n − 2πwR∗ (2.20)

où w représente le travail d’adhésion et a le rayon de contact. w est directement lié à

l’énergie de surface γ (J.m−2) du matériau :

w = 2γ (2.21)

Pour un contact hertzien, le rayon de contact a est donné par :

a2 = R∗δn (2.22)
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Le frottement peut également être intégré dans ce modèle. Les détails du calcul de la

force tangentielle sont développés dans la section 2.2.4.

2.2.2 Comportement plastique

Il est également possible de modéliser un comportement de type élastoplastique

au niveau du contact entre deux particules i et j. Le régime plastique est défini par :

σ = σiε
1/m (2.23)

où σi est un paramètre plastique de la particule i, m est le coefficient d’écrouissage et

σ et ε sont respectivement la contrainte et la déformation. L’équation (2.23) exprime

la contrainte axiale σ en fonction de la déformation axiale imposée ε. L’expression de

la force normale adoptée ici est issue des travaux de Storakers et al. [88] :

N plast = 21− 1
2m31− 1

mπσ ∗c (m)2+ 1
m R∗1−

1
2mδ

1+ 1
2m

n (2.24)

où σ ∗ est le paramètre plastique équivalent entre les deux particules i et j :

σ ∗ =
(

1
σi

+
1
σj

)−1

(2.25)

et c (m) une fonction du coefficient d’écrouissage [88] :

c (m)2 = 1.43exp(m) (2.26)

Pour un matériau parfaitement plastique (m→∞), l’équation (2.24) se simplifie :

N plast = 6πσ ∗c (m)2R∗δn (2.27)

Dans le modèle de Storakers et al. [88], les deux particules doivent avoir le même

coefficient d’écrouissage m (mais pas nécessairement le même paramètre plastique

σi). Le rayon de contact en plasticité diffère du rayon de contact en élasticité et est
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déterminé par :

a2 = 2c (m)2R∗δn (2.28)

Dans ce modèle élastoplastique, la transition de l’élasticité à la plasticité est déter-

minée par la condition suivante :

N plast ≤NHertz (2.29)

Bien que ce critère assure une transition en force continue, il peut conduire à une

surestimation de l’indentation δn lors de la transition élastoplastique [89]. De plus,

l’utilisation des équations (2.22) et (2.28) entraîne un saut discontinu du rayon de

contact.

Le modèle de Storåkers et al. présente certaines limites, notamment en ce qui

concerne la densité relative. En effet, ce modèle est fondé sur l’hypothèse que les

contacts entre les particules sont indépendants, c’est-à-dire que chaque contact agit

comme s’il était isolé. Cette hypothèse est valide pour des densités inférieures à 0,8.

Cependant, au-delà de cette densité, l’interaction mutuelle des contacts ne peut pas

être ignorée [90].

Il existe des modèles alternatifs comme celui de Garner et al.[91] qui propose une

loi de contact adaptée pour des densités élevées, mais qui dépend toujours de l’inden-

tation, sans prendre en compte la densité locale. À l’inverse, le modèle de Harthong et

al.[79], introduit un paramètre local de densité relative, ce qui lui permet de simuler

de manière plus réaliste la compaction jusqu’à une densité relative d’environ 0,95[79].

Harthong et al. utilisent une méthode appelée MDEM (Meshed Distinct Element Me-

thod) pour dériver cette nouvelle loi de contact pour la DEM. En utilisant la méthode

des éléments finis pour la compaction de particules discrètes maillées, la MDEM a

l’avantage de décrire avec précision la déformation des particules et de fournir des ré-

sultats précis pour des densités élevées. La figure 2.8 compare le modèle de Storåkers

(qui ne dépend que de l’indentation δn), le modèle de Harthong et la MDEM, tous ap-

pliqués à la compaction hydrostatique de 15 particules sans frottement. Le paramètre
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F/K2R
2 représente la contrainte macroscopique. On observe une concordance entre la

MDEM, le modèle de Harthong et le modèle de Storåkers lorsque la densité relative

est inférieure à 0,85. Pour des densités plus élevées, la loi linéaire de Storåkers sous

estime clairement la contrainte macroscopique.

Figure 2.8 – Comparaison entre le modèle de Storåkers, le modèle de Harthong (noté
"Eq. (10)" dans la figure) et la MDEM pour la compaction hydrostatique de 15 parti-
cules [79].

Dans le cadre de cette thèse, nous avons choisi d’adapter le modèle de Harthong

pour décrire le comportement plastique entre les agglomérats de poudres céramiques.

Nous avons opté pour ce modèle car il n’est pas limité en densité relative, ce qui le

rend plus réaliste par rapport aux autres modèles pour décrire la totalité du processus

de compaction depuis les faibles densités (réarrangement des particules) jusqu’aux

densités élevées (plastification des agglomérats). Des détails supplémentaires sur cette

adaptation sont fournis dans la section suivante.

2.2.3 Plasticité à haute densité

Échelle des agglomérats

Considérons un compact cylindrique de 5 mm de rayon Rcyl et de 13 mm de hau-

teur h, qui correspond approximativement à la taille du compact après la compaction.
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En supposant que le rayon des particules soit constant, le nombre de particules Npart

nécessaire pour représenter le compact entier est déterminé par :

D =
Vpart
Vcyl

=
Npart

4
3πR

3
part

πR2
cylh

∴ Npart =
3DR2

cylh

4R3
part

(2.30)

Ici, D représente la densité relative, Vpart est la somme des volumes des particules

et Vcyl est le volume du compact cylindrique avec les dimensions h et Rcyl . Si nous

prenons en compte que le Rpart des cristallites, des agrégats et des agglomérats est

respectivement de 0.05, 0.5 et 50 microns (Fig. 1.4), alors Npart est de l’ordre de 1014,

1012 et 106 respectivement. Il devient clair qu’il est numériquement impossible de si-

muler les particules à l’échelle des cristallites et des agrégats, car cela nécessiterait un

nombre de particules incompatible avec des temps de calcul raisonnables. Une telle si-

mulation prendrait des mois, voire des années, pour réaliser simplement les premiers

pourcents de déformation en matrice, sans même prendre en compte la mémoire RAM

requise, qui serait irréaliste.

Par conséquent, nous avons choisi de ne représenter que les agglomérats. En effet,

en utilisant uniquement des agglomérats, la simulation complète du compact peut être

réalisée en quelques heures. De plus, nous observons également que si nous prenons

une taille légèrement supérieure à la taille typique des agglomérats, par exemple 60

microns au lieu de 50 microns, nous réduisons le nombre de particules par un facteur

de 3 (voir le dénominateur de l’équation (2.30)), réduisant d’avantage le temps de

calcul.

Ainsi, dans cette approche, souvent appelée "coarse grain" en anglais [92], un ag-

glomérat est considéré pour la DEM comme une seule particule poreuse. Cette ap-

proche permet de bien représenter la déformation et le réarrangement des particules,

qui correspondent aux deux premières étapes de la compression d’une poudre gra-

nulée décrites par Fourcade [15]. Cependant, elle ne peut pas représenter explicite-

ment la rupture des agglomérats, qui serait nécessaire pour simuler la troisième étape

de densification microscopique décrite par Fourcade. De plus, dans cette approche,
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nous ne prenons pas en compte les mouvements de rotation des agglomérats. En effet,

comme le montre la figure 2.8, les agglomérats subissent une plastification importante

et les surfaces de contact entre agglomérats sont assez grandes pour considérer que les

moments résistants interdisent la rotation. La figure 2.9 résume cette approche.

Figure 2.9 – Un agglomérat est modélisé comme une seule sphère poreuse DEM.

Description du modèle

Dans le modèle élastoplastique que nous proposons pour la thèse (et adapté de

celui proposé par Pizette et al. [93]), un contact peut subir une déformation plas-

tique, une décharge élastique, et une rupture. Le modèle doit pouvoir aussi prendre

en compte l’histoire plastique (et la rupture) du contact. Comme le modèle plastique

précédent (section 2.2.2), ce modèle est appliqué aux particules dont le comportement

plastique est défini par l’équation (2.23).

La figure 2.10 illustre ce modèle élastoplastique conçu pour représenter le contact

entre deux agglomérats.

La figure montre l’évolution typique d’un contact, représenté par un point rouge.

Initialement, au point 1, les deux agglomérats ne sont pas en contact. Lorsque les deux

particules entrent en contact et que l’indentation augmente (point 2), une déformation

plastique est engendrée. Entre les points 2 et 3, le contact se décharge élastiquement.

L’indentation diminue. Lorsque l’indentation augmente après une décharge élastique,

la recharge sera d’abord élastique réversible jusqu’au point 4.
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Figure 2.10 – La force normale de contact N entre deux agglomérats en fonction de
l’indentation δ. Les différentes phases d’un contact sont la plasticité (1-2, 2-5), l’élasti-
cité réversible suite à une décharge (2-3, 3-4, 5-6-7), la rupture (7-8-9) ou la recréation
d’un contact rompu (9-10). La rupture intervient à une force critique en tractionNmax.
La raideur du contact en décharge (la pente de la courbe bleue) augmente au fur et
à mesure que l’indentation plastique augmente. Les forces sont positives lorsqu’elles
sont répulsives.

Lorsque l’indentation atteint δ1 (l’indentation plastique maximum atteinte lors de

la déformation plastique précédente), le contact se plastifie de nouveau jusqu’au point

5. Le contact peut de nouveau se décharger élastiquement. Le modèle considère que

la déformation plastique imposée au contact a créé une liaison adhésive. Cette liaison

peut résister à une force de traction avant de rompre au point 7. En ce point, la force

devient nulle et les deux particules plastifiées peuvent continuer à se séparer (point 8)

Si les particules se rapprochent à nouveau, la force reste nulle jusqu’au point 9. En ce

point, le contact peut se recharger élastiquement jusqu’au point 10 où il se déformera

à nouveau plastiquement.

La déformation plastique (représentée par les courbes grises dans la figure 2.10),

est adaptée du modèle à haute densité proposé par Harthong [79]. Aucun domaine

élastique n’est considéré pendant la déformation plastique, en raison de la nature fra-

gile des agglomérats. La force normale répulsive N plast pour deux particules, i et j, au
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temps t + dt est :

N plast(t + dt) =N plast(t) + 2Splastij dδn (2.31)

où Splastij est la raideur du contact, qui est la somme de deux termes, S1 et S2 :

S
plast
ij = 2σ ∗R∗(S1 + S2) (2.32)

Les paramètres S1 et S2 ont été formulés et validés par la MDEM.

Le coefficient d’écrouissage m et le paramètre plastique σ ∗ sont des paramètres

matériau qui contrôlent l’allure de la courbe de déformation plastique. Le coefficient

d’écrouissage modifie la courbure de la courbe de déformation plastique et le para-

mètre plastique en modifie l’amplitude.

Lorsque l’on considère un contact entre deux matériaux différents avec des para-

mètres plastiques σi et σj , σ ∗ s’écrit :

σ ∗ = 2
1
m (σ−mi + σ−mj )−

1
m (2.33)

Le terme S1 dans l’équation (2.32) est conservé de [79], et dépend de l’indentation

δn au contact :

S1 = α1 (m)exp
(
β1 (m)

δn
2R∗

)
+γ1 (m)exp

(
δ1
−δn
2R∗

)
(2.34)

où α1, β1, γ1 sont des fonctions de m et δ1 est une constante [79]. Le terme S2 dépend

de la densité relative locale, et est adapté pour prendre en compte la porosité des

agglomérats :

S2 = α2 (m)

[
max

(
0, ρ̃i,j − ρ̃0i,j

)]2
(1− ρ̃i,j)β2

(2.35)

où α2(m) est une fonction du coefficient d’écrouissage m [79], β2 est un paramètre qui

dépend de la porosité des agglomérats, ρ̃i,j est la densité relative locale autour des

particules, et ρ̃0i,j est la densité relative locale initiale (avant l’indentation plastique,

voir figure 2.11).
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Figure 2.11 – Illustration 2D d’un empilement de particules montrant les cellules de
Voronoï et la densité locale. a) Avant compaction isostatique. b) Après compaction
isostatique.

ρ̃i,j et ρ̃0i,j sont déterminés par le produit : ρ̃DEM ρ̃aggl . Dans cette expression, ρ̃DEM

représente la densité relative en supposant des particules denses (sans porosité) et

ρ̃aggl est la densité relative de l’agglomérat (qui prend en compte la porosité des par-

ticules). Une valeur de ρ̃aggl = 1 indique l’absence de porosité au sein des particules

DEM. ρ̃DEM est calculé en utilisant les tessellations de Voronoï avec le package Voro++ [94].

Notez que lorsque ρ̃i,j tend vers un, S2 tend vers l’infini pour modéliser l’incom-

pressibilité de la poudre en fin de compaction. L’équation (2.35) permet de prendre

en compte l’écrouissage du matériau particulaire dû à la densification locale. Cela

contraste avec les modèles DEM standard qui ne considèrent que l’indentation mu-

tuelle entre les particules (modèle de pairs).

La décharge élastique est exprimée en considérant une raideur élastique Sunlij :

Nunl =N1 − Sunlij δunl (2.36)

où N1 est la force à l’indentation plastique maximale (δ1) et δunl est la quantité d’in-

dentation récupérée élastiquement (δunl = δ1 − δ, figure 2.10). La raideur élastique est

modélisée en considérant qu’une liaison a été formée entre les deux particules pendant
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la déformation plastique et en utilisant le modèle de Jefferson et al. [54, 95] :

Sunlij = 2E∗fN
(ab
R∗
,ν

)
ab (2.37)

où E∗ est le module d’Young équivalent (Eq. (2.18)), et ab le rayon de la liaison formée

pendant la déformation plastique (a2
b = 2R∗δ1). La décharge élastique dépend donc

des paramètres élastiques des agglomérats et de la taille ab de la liaison. En d’autres

termes, la raideur élastique d’un contact en décharge dépend de son histoire plastique.

La fonction fN a été dérivée par Jefferson et al. [95] et augmente typiquement de 1 à

1.3 à mesure que la taille relative ab
R∗ augmente. La raideur de la déformation plastique

est limitée par la raideur de la décharge (Splastij = min[Splastij , Sunlij ]) pour garantir que

la réponse plastique n’est jamais plus rigide que la réponse élastique.

La liaison formée pendant la déformation plastique peut supporter des forces de

traction comme illustré à la figure 2.10. La force nécessaire pour rompre cette liaison,

Nmax, dépend de la taille du contact entre les agglomérats :

Nmax = σNπa
2
b (2.38)

où σN est la résistance à la traction, à ajuster avec les données expérimentales. Le seul

mode de rupture d’une liaison est en traction (pas de rupture en cisaillement). Lorsque

la force de traction N atteint Nmax, la liaison se rompt (point 7, figure 2.10) et la force

est annulée. Un contact rompu peut être réactivé lorsque δunl = δ1 − δn < δsnap, avec

δsnap donné par :

δsnap =
N1

Sunlij

(2.39)

Une fois que δsnap est atteint lors du rechargement, le contact se recharge élastique-

ment en suivant la branche Nunl (9-10) sur la figure 2.10, jusqu’à ce que l’indentation

augmente au-dessus de δ1 et que le contact se re-plastifie.

Le modèle de force tangentielle est composé d’un mode d’adhérence et d’un mode

de glissement. Deux coefficients de frottement sont utilisés : le frottement entre les
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agglomérats µaggl et le frottement entre les agglomérats et la matrice µmatrice. Plus

de détails sur le modèle de force tangentielle peuvent être trouvés dans la section

suivante.

2.2.4 Force tangentielle

Les modèles de force tangentielle sont généralement caractérisés par trois éléments

principaux : l’élasticité, le frottement et l’amortissement. Ces modèles dépendent sou-

vent de la force de contact normale et leur formule reste constante, quel que soit l’état

du contact, qu’il soit élastique 2.2.1, plastique 2.2.2 2.2.3 ou en décharge 2.2.3. La

force tangentielle passe par deux étapes successives, communément appelées "collant"

et "glissant" [22].

Pour modéliser ces deux étapes, nous allons utiliser le modèle de Hertz-Mindlin

pour la partie "collante" (T⃗c) et une approche de type Coulomb pour la partie "glis-

sante" (T⃗g). La force tangentielle est alors calculée par ∥T⃗ ∥ = min(∥T⃗c∥, ∥T⃗g∥). Dans le

contexte du modèle de Hertz-Mindlin, à chaque pas de temps, un incrément ∆T⃗c est

ajouté à la force tangentielle de l’étape précédente. T⃗c est exprimé par :

T⃗c(t) = T⃗c(t −∆t) +∆T⃗c

∆T⃗c = −8G∗av⃗rel,tdt
(2.40)

où G∗ est le module de cisaillement équivalent :

1
G∗

=
(2− νi)(2 + 2νi)

Ei
+

(2− νj)(2 + 2νj)

Ej
(2.41)

La norme de la force tangentielle ne peut dépasser le produit µN (frottement de Cou-

lomb), où µ est le coefficient de frottement et N la force normale. Si la condition

∥T⃗c∥ ≥ µN est réalisée, la force tangentielle T⃗g(t) est donnée par :

T⃗g =
T⃗c

∥T⃗c∥
µN (2.42)
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A noter que la variation de la direction de la force tangente en mode glissant est tou-

jours donnée par l’incrément vectoriel v⃗rel,tdt. La figure 2.12 illustre la décomposition

de la force tangentielle en ses composantes "collante" et "glissante".

Figure 2.12 – Décomposition de la force tangentielle en ses composantes "collante" (T⃗c)
et "glissante" (T⃗g). La force tangentielle, représentée en rouge, est le minimum entre T⃗c
et T⃗g [22].

83



2.3 Code dp3D

Il existe aujourd’hui de nombreux codes qui utilisent la DEM. La communauté

française de la DEM est d’ailleurs très dynamique avec des codes open-source tels

que Yade ou Granoo. Le code LIGGGHTS, issu du code de dynamique moléculaire

LAMMPS est aussi très utilisé. Des codes commerciaux sont aussi apparus dans les

dernières années (Altair, PFC, ...).

Dans le cadre de la compaction et frittage des poudres nucléaires, le code dp3D

(Discrete Powder 3D) [96] est intéressant car il permet de simuler les deux étapes avec

un seul code et d’utiliser le comprimé cru compacté numériquement comme objet de

départ pour l’étape de frittage. Le code dp3D est développé au laboratoire SIMaP et

est un code dédié à la recherche pour les simulations en conditions quasi-statiques

(effets inertiels négligeables). Ce code est principalement destiné à modéliser des ma-

tériaux utilisés pour des applications en science des matériaux et qui présentent des

caractéristiques particulaires telles que des poudres. Les lois de contact pour la com-

paction et le frittage sont déjà implémentées dans ce code mais peuvent être modi-

fiées si nécessaire. Le code dp3D offre également la capacité de simuler une variété de

configurations d’empilement en 3 dimensions, en tenant compte de plusieurs maté-

riaux (comme dans le cas d’un mélange de poudres), de la distribution des tailles des

particules, ainsi que de la présence d’objets de formes diverses. Le code est écrit en

Fortran90 et l’environnement informatique est sous Linux. Le code est parallélisé en

openMP. Les conditions périodiques et les objets rigides peuvent être utilisés pour les

conditions aux limites.

Pour lancer une simulation, au moins deux fichiers sont nécessaires : "input_dp3D"

et un fichier des coordonnées. Le fichier input_dp3D (figure 2.13) spécifie les condi-

tions de la simulation, les modèles, les outputs, la cinématique et les paramètres ma-

tériau. Le fichier des coordonnées, quant à lui, défini les 3 coordonnées des centres

des sphères, leurs rayons ainsi que les objets. Le code dp3D est intégré avec des ou-

tils de post-traitement pour tracer les sorties du code ou visualiser les empilements à
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différents instants de la compaction. Un manuel d’aide est périodiquement actualisé.

Figure 2.13 – Fichier texte typique input_dp3D utilisé pour lancer une simulation.
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2.4 Application de la DEM aux poudres nucléaires

Il existe très peu de simulations DEM appliquées aux poudres nucléaires, et encore

moins dans le domaine de la compaction et du frittage, particulièrement en ce qui

concerne le MOX.

De plus, bien que la DEM ait l’avantage de modéliser chaque particule individuel-

lement, permettant ainsi de prendre en compte directement la microstructure granu-

laire des poudres (contrairement à la FEM), elle est limitée par son temps de calcul

élevé. Cette limitation la rend moins adaptée à la représentation de grands volumes,

ce qui n’est pas avantageux pour les industriels. Ces derniers cherchent plutôt à étu-

dier le compact dans son intégralité, pendant et après la compaction et le frittage. Par

conséquent, la DEM a été relativement peu utilisée jusqu’à présent et les simulations

que l’on trouve sont souvent réalisées avec la FEM, car elle permet de modéliser l’en-

semble du comprimé.

Parmi les rares documents trouvés qui appliquent la DEM aux poudres nucléaires,

on peut citer la thèse de B. Saint-Cyr [97] et celle de P. Pizette [22], ainsi que son travail

post-doctoral.

Dans sa thèse intitulée "Modélisation des matériaux granulaires cohésifs à parti-

cules non convexes : Application à la compaction des poudres d’UO2", B. Saint-Cyr

présente un modèle dédié à l’étude numérique des propriétés rhéologiques et micro-

structurales des poudres d’UO2. Ce modèle prend en compte les aspects non convexes

des agrégats, et leurs interactions par frottement et cohésion. Saint-Cyr et al. [98] ont

observé, lors de simulations 2D, que les agrégats dans un emballage cisaillé tendent à

former plus de contacts avec moins d’agrégats voisins à mesure que le degré de non-

convexité augmente. De plus, Azéma et al. [99] ont constaté, à travers des simulations

en 3D, que l’angle interne de friction augmente avec la non-convexité. Toutefois, les

travaux de B. Saint-Cyr sont encore très éloignés du processus industriel.

Dans ses travaux, P. Pizette a utilisé la DEM pour caractériser la structure des

poudres d’UO2 à l’échelle des cristallites, soit l’échelle la plus fine de la microstructure
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et à l’échelle des agrégats. Il a également utilisé la DEM pour modéliser les phéno-

mènes de réarrangement et de fracture des agrégats qui se produisent lors de la com-

paction. Pour modéliser les agrégats, P. Pizette a proposé deux approches distinctes,

illustrées à la figure 2.14 :

— Dans la première, dite "sphères poreuses", chaque agrégat est modélisé comme

une sphère poreuse, sans possibilité de fracture. Cette approche ressemble à la

nôtre (voir section 2.2.3), qui s’applique aux agglomérats [93].

— Dans la seconde, dite "agrégats de cristallites", chaque agrégat est conçu comme

un assemblage de particules primaires, ou cristallites, chacune étant représen-

tée par une sphère. Les interactions entre les agrégats sont déterminées par les

cristallites qui les composent [100, 54].

Figure 2.14 – Les différents modèles DEM de P. Pizette [22].

La méthode des sphères poreuses a été utilisée pour faciliter l’élaboration des lois

de comportement macroscopique à intégrer dans les modèles aux éléments finis [93],

comme illustré dans la figure 2.15. En particulier, P. Pizette a démontré la faisabilité

d’expériences numériques qui simulent (à l’échelle d’un petit volume périodique) des

essais tri-axiaux complexes pour générer des surfaces isodensités via la DEM de type
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Cam-Clay (Fig. 1.19) ou Cap model (Fig. 1.20). La méthode des plans d’expérience

a été utilisée pour faciliter l’identification des paramètres matériau du modèle DEM

à partir des deux types d’essais expérimentaux disponibles (compaction uniaxiale en

matrice et essai diamétral de compression).

P. Pizette a également contribué à la compréhension des différences de solidité

des comprimés issus des poudres produites par voie sèche (VS) et par voie humide

(VH) [54]. Ces travaux de modélisation ont mis en évidence que des cristallites de pe-

tites tailles (100 nm) étaient favorables à une bonne cohésion du comprimé cru par

rapport à des cristallites de plus grandes tailles (300 nm). A cette échelle, ce sont les

forces de van der Waals qui génèrent l’adhésion décrite par les lois de type DMT (eqn

(2.20)). Toutes les modélisation DEM de P. Pizette utilisent des conditions périodiques.

Elles s’attachent donc à simuler un petit élément de volume, très éloigné du comprimé

réel.

Figure 2.15 – Schéma sur l’apport de la DEM sur la FEM [22].

Dans son travail post-doctoral [101], P. Pizette se rapproche davantage de la micro-

structure des poudres MOX. Les agrégats de PuO2 et la chamotte ont été modélisés et

une méthodologie a été mise en place pour modéliser les mélanges mère et final.
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2.5 Conclusion

La DEM est une méthode exigeante en termes de temps de calcul, ce qui explique

pourquoi les études de P. Pizette et de B. Saint-Cyr se concentrent sur un petit vo-

lume du matériau. C’est également pour cette raison que les approches basées sur la

FEM ont été plus largement adoptées dans un contexte industriel au cours des vingt

dernières années.

En raison de ces contraintes de temps de calcul, la DEM n’a pas encore été utilisée

pour simuler la compaction et le frittage des poudres MOX à l’échelle d’un comprimé

entier. Cependant, le temps de calcul peut être considérablement réduit en utilisant

des machines performantes et en mettant en œuvre la parallélisation des calculs. De

plus, le nombre de particules simulées peut être réduit en adoptant des stratégies

adaptées au problème à traiter, par exemple en simulant des particules plus grandes

que la taille réelle des particules, comme discuté dans la section 2.2.3.

L’objectif principal de cette thèse est donc de développer un outil numérique effi-

cace et fiable qui peut simuler les étapes de compaction et de frittage des mélanges

de poudres à l’échelle d’un comprimé entier. Cet outil devra intégrer de manière ex-

plicite les différents composants du mélange et reproduire au mieux les conditions

industrielles du processus, y compris la géométrie du comprimé et des outils.

Concernant l’étape de compaction, nous avons opté pour l’utilisation du modèle

de B. Harthong car il n’est pas limité en densité relative, contrairement aux autres mo-

dèles plastiques [79]. En effet, à l’exception de ce modèle, les lois de contact existantes

ne reproduisent pas tous les phénomènes physiques impliqués dans la densification

des milieux granulaires, ce qui les limite à une densité relative d’environ 0,8. Le mo-

dèle de Harthong a donc été implémenté et adapté dans le code dp3D afin de prendre

en compte notre approche des agglomérats poreux. Notre approche se classe dans les

simulations DEM de la littérature qui sont basées sur la méthode "coarse grain". Dans

cette approche des agglomérats poreux, nous représenterons le mélange secondaire de
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la poudre MOX comme étant composé de deux types d’agglomérats : un agglomérat

d’UO2 pur, et un agglomérat de mélange primaire. Le mélange primaire, étant plus

complexe à caractériser car il est de composition variable (chamotte, PuO2 et UO2),

nous avons décidé de caractériser dans une première étape uniquement les agglomé-

rats d’UO2. Pour ce faire, nous comparerons nos simulations avec les données expéri-

mentales obtenues par P. Pizette sur l’UO2. Ainsi, dans le chapitre 3, nous mettrons en

œuvre la compaction à simple effet de la poudre d’UO2 seule, en utilisant une géomé-

trie cylindrique, conformément aux paramètres utilisés par P. Pizette. Cette étape né-

cessitera un ajustement des paramètres matériau (utilisés dans la description de notre

modèle élastoplastique) tels que le coefficient d’écrouissage m, le paramètre plastique

σ ∗, le coefficient de frottement µ, le module de Young E et la résistance à la traction

σN .

L’un des principaux défis de cette thèse sera de déterminer les paramètres du mo-

dèle pour la compaction des agglomérats de mélange primaire, en raison de l’absence

de données expérimentales dans la littérature. Le chapitre 4 est dédié à la caractérisa-

tion de ces agglomérats ainsi qu’à la compaction d’un mélange de poudre MOX. Cette

fois, nous mettrons en œuvre une compaction à double effet, afin de nous rapprocher

davantage du processus industriel. Cette compaction prendra en compte la géométrie

industrielle ainsi que sa cinématique. L’ajustement des paramètres matériau sera ef-

fectué de manière plus sommaire, en recourant à des hypothèses simplificatrices en

raison du manque de données sur les poudres MOX.

Le chapitre 5 servira de preuve de concept pour le frittage de la pastille préala-

blement compactée et permettra de valider l’influence du gradient de densité, généré

lors de la compaction, sur la géométrie finale du comprimé. L’approche adoptée pour

le frittage ainsi que la description du modèle utilisé y seront également détaillées.
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Chapitre 3

Compaction des agglomérats d’UO2

Le chapitre précédent a introduit les généralités de la méthode des éléments dis-

crets et a également abordé un aspect central de cette thèse en décrivant l’approche

des sphères poreuses ainsi que le modèle élasto-plastique utilisé dans nos simula-

tions. Comme mentionné précédemment, en raison du nombre élevé de particules,

nous avons choisi de représenter uniquement les agglomérats, en excluant les agré-

gats et cristallites. Ces agglomérats possèdent une porosité que notre modèle élasto-

plastique intègre. Par conséquent, la poudre MOX est représentée ici comme étant

constituée de deux types d’agglomérats : les agglomérats de "mélange primaire" et les

agglomérats d’UO2 pur. Ces deux types forment ensemble le mélange secondaire.

Dans ce chapitre, nous allons modéliser numériquement les agglomérats d’UO2

pour obtenir leur modèle numérique. En particulier, nous nous intéresserons à leur

compaction en matrice.

3.1 La poudre UO2 étudiée par P. Pizette

La littérature offre peu de renseignements sur la compaction des poudres nucléaires.

La thèse de Pizette se distingue par la richesse de ses données sur le sujet. Elle consti-

tuera une base expérimentale importante pour ajuster les paramètres matériau du

modèle DEM présenté au chapitre précédent. Bien que les conditions de pressage

de P. Pizette (simple effet) diffèrent de celles d’Orano (double effet), cela ne devrait
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pas influencer significativement l’ajustement (ou "fitting" en anglais) des paramètres

matériau de la poudre. Par conséquent, notre modélisation du comportement lors du

pressage de l’agglomérat d’UO2 pur s’appuiera fortement sur les travaux de Pizette.

Pizette a mené une étude approfondie sur la compaction des poudres d’UO2 à l’aide

d’une matrice instrumentée. Il a réalisé ces essais avec plusieurs objectifs :

— Obtenir des courbes de compressibilité pour des poudres de référence.

— Analyser l’évolution de l’état de contrainte lors de la décharge des compacts.

— Évaluer l’impact de la teneur en U3O8 sur le comportement du mélange UO2

VS et U3O8.

Dans ce chapitre, nous nous limitons à la poudre VH (section 1.1.1), car elle est la

plus similaire à la poudre d’UO2 utilisée à Orano.

3.1.1 Dispositif de compression et mesures associées

Pizette a étudié la mise en forme des poudres uranifères à l’aide d’un dispositif de

compression uni-axiale (simple-effet) doté d’une matrice instrumentée (cf. figure 3.1).

Figure 3.1 – Dispositif de compaction en matrice instrumenté utilisé au CEA LCU [22].

Le système d’acquisition de ce dispositif, développé au LCU (CEA Cadarache), per-

met de mesurer la contrainte axiale appliquée (σapp), la contrainte transmise (σtrans) et

la contrainte radiale (σr) lors des phases de charge, décharge et éjection du comprimé.

Pour déterminer la contrainte radiale, trois capteurs de force, situés à une hauteur
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hcapteur par rapport au poinçon inférieur, ont été intégrés dans la matrice. Ces cap-

teurs de force ne mesurent σr que sur une petite surface de quelques millimètres car-

rés. Ainsi, Pizette a utilisé le modèle de Janssen (Eq. (1.11)) pour calculer la contrainte

axiale au niveau des capteurs radiaux et obtenir l’indice de fluidité [22] (Eq. (1.7)).

La matrice, en carbure de tungstène, peut être considérée comme parfaitement

rigide, éliminant ainsi les effets potentiels de sa déformation radiale pendant la charge.

Afin de calibrer le dispositif, des essais préliminaires ont été effectués sur des poudres

inertes d’alumine et de fer. De plus, chaque essai de compaction en matrice a été réalisé

trois fois pour garantir la reproductibilité des résultats.

3.1.2 Cinématique des essais de P. Pizette

La figure 3.2 illustre la cinématique associée aux phases de charge, décharge et

éjection lors des expériences menées par P. Pizette. Cette section détaille ces phases et

décrit leur importance pour la phase d’ajustement.

Figure 3.2 – Cinématique de la presse utilisée par P. Pizette.

La poudre est compactée à l’aide d’une presse cylindrique à simple effet équipée de

deux poinçons plats, jusqu’à atteindre une pression axiale maximale. Le poinçon su-

périeur est ensuite progressivement déchargé jusqu’à une pression intermédiaire (la

pression d’accompagnement). Cette pression est conservée pendant la phase d’éjec-

tion, où le compact glisse hors de la matrice.
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Charge

L’ajustement des paramètres matériau des agglomérats d’UO2 lors de cette phase

se basera sur :

— La courbe de densification de la poudre UO2 VH, où la densité relative en

charge est exprimée en fonction de la contrainte moyenne (voir figure 3.3).

— L’évolution des indices de fluidité et de friction au cours de la compaction en

matrice (illustrée sur la figure 3.4).

La thèse de Pizette étant confidentielle, il a été choisi d’introduire une variable × au

niveau de l’axe des contraintes. Il est important de noter que l’objectif de cette section

n’est pas de discuter quantitativement les résultats obtenus par P. Pizette. Ses résultats

sont présentés ici principalement pour illustrer qualitativement les données utilisées

pour l’ajustement des agglomérats d’UO2.

Figure 3.3 – Densité relative en fonction de la contrainte moyenne à différentes com-
positions (UO2+U3O8) et voies de synthèse (VH et VS) [22]. La variable × est utilisée
pour préserver la confidentialité des propriétés à la compaction de la poudre.

La figure 3.3 montre une évolution typique de la compaction d’une poudre céra-

mique sous forme d’agglomérats (Fig. 1.16). On remarque très peu d’influence de la

teneur en U3O8. Une différence claire est observée entre les poudres VS et VH, avec la
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poudre VS qui se densifie plus à contrainte moyenne donnée.

Figure 3.4 – Évolution des indices a) de friction et de b) fluidité au cours de la com-
paction [22] à différentes compositions (UO2+U3O8) et voies de synthèse (VH et VS).

Les indices de fluidité et de friction permettent, à l’aide des équations (1.7), (1.10)

et (1.12), d’obtenir les contraintes σapp, σtrans et σr en fonction de la densité relative.

Ces données expérimentales pourront être directement comparées aux simulations

DEM.

La figure 3.4-a montre que l’indice de friction permet de détecter clairement l’in-

fluence de la teneur en U3O8 sur la poudre VS. Une augmentation de la teneur en

U3O8 tend à diminuer l’indice de friction. L’U3O8 pourrait donc être utile pour la lu-

brification poudre/matrice. La poudre VH exhibe un indice de friction plus élevé que

toutes les autres poudres.

La figure 3.4-b montre que l’indice de fluidité dépend assez peu (il n’y a pas de

tendance claire) de la teneur en U3O8. L’indice de fluidité de la VH est plus faible que

la VS. Ces deux résultats sont cohérents avec l’observation de la figure 3.3 qui montre

que la VS est plus facile à densifier que la VH.

Il n’existe pas à notre connaissance de mesures expérimentales concernant la dis-

tribution de densité en fin de compaction pour la poudre UO2. Il est donc nécessaire

de se baser sur les simulations FEM réalisées par P. Pizette pour modéliser cette dis-
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tribution. La figure 3.5-a montre le résultat obtenu.

Figure 3.5 – Répartition de la densité relative obtenue par la FEM a) données ini-
tiales [22] et b) données retraitées sur un maillage plus grossier et homogène. La va-
leur de chaque pixel représente la densité moyenne de a).

La figure 3.5-b illustre le traitement effectué à partir des données initiales issues

du calcul FEM. La valeur de chaque pixel donne la densité moyenne des mailles cor-

respondantes de la figure 3.5-a. Ce traitement est nécessaire pour diverses raisons :

Il permet d’homogénéiser le maillage généré par la FEM afin d’obtenir un nombre de

pixels identique à celui de la carte de densité générée par nos simulations DEM; En di-

minuant le nombre de pixels, la comparaison entre FEM et DEM est simplifiée ; Enfin,

ce traitement contribue à minimiser l’apparition d’éventuels artefacts dans les cartes

de densité produites par la DEM (cf. 3.2.1).

Pour cela, un code Python dédié à la numérisation et au traitement des cartes de

densité, ou plus généralement des "heatmaps" (cartes de chaleur), a été développé. Ce

code est open-source, simple à installer et est accessible via le lien suivant : https:

//github.com/gilmarGNJ/heatmap_digitizer.
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Les figures 3.5-a et b sont cohérentes avec ce qui est attendu lors d’une compaction

simple effet en matrice (voir aussi les Figs. 1.9 et 1.18) : la zone qui subit le mouvement

relatif entre poudre et matrice le plus grand (en haut et en périphérie radiale) est la

plus densifiée. La zone où ce mouvement relatif est le plus faible est au contraire la

moins densifiée.

Décharge

Durant cette phase, l’évolution des contraintes axiales et radiales pour les poudres

d’UO2 VH sera utilisée en fonction de la déformation axiale (figure 3.6).

Figure 3.6 – Contraintes axiales moyennes et radiales en fonction de la déformation
axiale pendant la décharge [22] pour les poudres VH et VS.

La figure 3.6 montre un comportement similaire entre les poudres VS et VH. On

remarque en particulier que lors de la décharge, la contrainte axiale moyenne devient

plus faible que la contrainte radiale. C’est bien ce qui est attendu lors de cette dé-

charge où le comprimé reste contraint radialement par la matrice alors que le poinçon

supérieur est relevé.
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Éjection

Lors de l’ajustement des paramètres matériau pour les agglomérats d’UO2, la phase

d’éjection n’est pas simulée. En effet, en prenant en compte la décharge, les propriétés

élastiques de la poudre à la décharge sont déjà intégrées. Le comportement élastique

de la poudre lors de l’éjection devrait être similaire à celui observé pendant la dé-

charge. Il serait possible d’intégrer cette étape supplémentaire pour l’ajustement mais

il est préférable de limiter, dans le cadre d’une application industrielle, le nombre de

données nécessaires à l’ajustement des paramètres matériau.

Essais de rupture

Les essais de rupture des comprimés crus ne seront pas intégrés à l’ajustement, car

le modèle élasto-plastique n’a pas été développé dans ce cadre. Des développements

supplémentaires sont nécessaires à ce sujet, ce qui constitue une perspective future

pour cette thèse.
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3.2 Modèle numérique des agglomérats d’UO2

Ce chapitre s’appuie sur l’élaboration d’un modèle numérique pour représenter les

agglomérats de poudre d’UO2. L’objectif est de simuler, tester et analyser ces agglomé-

rats dans un environnement virtuel, en se basant sur les données exposées dans la sec-

tion précédente. Ce modèle numérique est conçu pour prédire le comportement des

agglomérats sous différentes conditions. Pour les agglomérats de poudre MOX, cela

pourrait inclure des variations de composition. En ce qui concerne les agglomérats de

poudre d’UO2, étudiés dans ce chapitre, le modèle offre la possibilité de simuler des

variations comme le taux de lubrifiant ou les conditions de pressage (pression maxi-

male, pression d’accompagnement, simple ou double-effet, etc.).

Dans cette section, la mise en œuvre de la DEM pour la création de notre modèle

numérique sera détaillée.

3.2.1 L’échantillon numérique

Afin de réaliser un modèle numérique fidèle des agglomérats d’UO2 pur étudiés

par Pizette, il est essentiel de reproduire les mêmes conditions de pressage. Cela im-

plique de respecter la géométrie des outillages de la presse, notamment les poinçons

plats et la matrice (hauteur et diamètre), de reproduire la densité initiale (d’environ

20%) et de suivre la même cinématique, en l’occurrence le pressage en simple effet.

Il est également important de reproduire au mieux les points les plus pertinents de

la microstructure de la poudre dans le cadre de la simulation d’un process industriel.

Ceci nous amène à considérer le nombre de particules à simuler ainsi que leur porosité.

Nombre de particules

Les agglomérats d’UO2 étudiés par Pizette ont un diamètre variant entre 10 et 200

microns. Comme discuté dans la section 2.2.3, cela se traduit par un nombre élevé

de particules simulées, approximativement de l’ordre de 106. Bien que ce nombre soit

relativement élevé, il reste gérable pour une simulation DEM, avec une durée de calcul

99



de l’ordre de la semaine pour un code parallélisé.

Toutefois, pour répondre aux contraintes industrielles, le modèle de calcul doit être

capable de fournir des résultats rapidement, typiquement en l’espace d’une journée.

L’augmentation de la taille des particules permet de réduire significativement le

nombre de particules pour un volume donné, comme mentionné dans la section 2.2.3

du chapitre 2. Cependant, en augmentant excessivement cette taille, on compromet

la précision des résultats. Des artefacts peuvent apparaître sur la carte de densité,

notamment au milieu de la pastille, où des variations brusques de densité peuvent

être identifiées. Après analyse, un seuil optimal autour de 400µm a été identifié pour

la taille des agglomérats. Cette dimension a donc été retenue pour les simulations

ultérieures.

Une simulation avec des dimensions ou une géométrie similaire à celles typique-

ment utilisées par Orano ne prendrait désormais qu’une journée au lieu d’une se-

maine, en simulant environ 40 000 particules. Pour le modèle numérique des agglo-

mérats étudiés par P. Pizette, cela représente environ 20 000 particules.

Il est à noter que nos agglomérats présentent une distribution homogène de la taille

avec une variation d’environ 5%. Une distribution normale n’a pas apporté de diffé-

rences majeures dans la microstructure de la simulation, mais a considérablement

augmenté le temps de calcul, en raison de l’adaptation nécessaire de la maille de la

méthode "Linked cell" 2.1.5 face à la grande variabilité de la taille des particules.

Porosité des agglomérats

Le code dp3D mesure une densité géométrique relative ρ̃DEM (cf. section 2.2.3)

lors d’une simulation. Cette densité est calculée en supposant que les particules sont

denses, c’est-à-dire sans porosité. La densité relative du compact ρ̃ peut être approchée

en introduisant la densité des agglomérats ρ̃aggl : ρ̃ = ρ̃DEM × ρ̃aggl . Une valeur de ρ̃aggl

égale à 0,41 est adoptée.

Cette valeur est cohérente avec celle mesurée par porosimétrie au mercure pour

des agglomérats d’une poudre VH [19]. Pour la poudre VS, la valeur mesurée est de

100



0,34 [19].

Préparation d’un échantillon numérique

La préparation d’un échantillon numérique consiste principalement à générer le

fichier des coordonnées (cf. 2.3). Dans ce fichier, les coordonnées x, y et z des centres

des sphères qui représentent les agglomérats sont définies, ainsi que leurs rayons, et

les objets associés (les poinçons plats et la matrice cylindrique).

Dans dp3D, une stratégie courante pour obtenir ce fichier des coordonnées consiste

à créer initialement un gaz de particules (un ensemble de particules distribuées de

manière aléatoire), puis à le densifier jusqu’à atteindre une densité souhaitée. Cette

densité représente la densité initiale dans notre simulation de compaction.

La densification du gaz de particules, appelée "jamming", est réalisée en imposant

une vitesse de déformation à la boîte de simulation et en définissant une pression

maximale macroscopique. Cette pression détermine l’indentation initiale des agglo-

mérats au début de la compaction. Le jamming utilise une loi élastique, ce qui signifie

que les indentations initiales des agglomérats n’entraînent aucune déformation plas-

tique. Le frottement entre les particules est supprimé lors du jamming. L’étape de

jamming a été décrite en détail et étudiée avec dp3D [75].

L’approche adoptée dans ce travail consiste à réaliser le jamming jusqu’à une den-

sité initiale souhaitée, afin d’obtenir un échantillon mère. Cet échantillon cylindrique

a des dimensions géométriques plus grandes que celles utilisées par Pizette. Ainsi,

pour réaliser la compaction avec une géométrie différente de celle de Pizette, il suffit

d’enlever les particules de l’échantillon mère qui se trouvent à l’extérieur de la géomé-

trie souhaitée, pour obtenir un empilement de particules prêt à être compacté.

Cette approche est particulièrement utile pour l’objectif final de la thèse, qui vise

à développer un outil numérique permettant de modifier facilement la géométrie des

poinçons et de la matrice sans avoir besoin de refaire le gaz de particules et le jam-

ming. Elle permet également de garantir que toutes les simulations commencent avec

la même microstructure et la même densité initiale. Ainsi, les variations observées

101



entre deux simulations à l’issue de la compaction sont directement liées aux proprié-

tés de la poudre, à la géométrie du compact et aux conditions de pressage, et non

aux conditions de préparation de la microstructure numérique. Une conséquence de

cette stratégie est que lorsqu’on change la géométrie de la matrice ou des poinçons, on

modifie également le nombre de particules.

Notre échantillon mère cylindrique, qui contient environ 330 000 particules et pré-

sente une densité géométrique relative ρ̃DEM de 0,45, a une hauteur de 50 mm et un

diamètre de 25 mm. Les dimensions de l’échantillon mère définissent aussi les limites

des échantillons pouvant être simulés pour la compaction. En d’autres termes, bien

qu’une géométrie souhaitée puisse être définie pour les simulations, cette géométrie

ne peut pas dépasser les dimensions de l’échantillon mère. Les dimensions retenues

permettent déjà de simuler une large gamme de géométries de comprimé.

Dans l’objectif de déterminer les paramètres matériau du modèle DEM, les dimen-

sions de l’échantillon sont adaptées à celles de la géométrie utilisée par Pizette. La

figure 3.7 illustre l’obtention de ce fichier de coordonnées.

Figure 3.7 – Représentation schématique de la procédure d’obtention d’un échantillon
numérique adapté à partir de l’échantillon mère.
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3.2.2 Simulation des étapes de charge et décharge

Pour lancer une simulation avec le code dp3D, deux fichiers sont nécessaires : in-

put_dp3D et un fichier des coordonnées. Le fichier input_dp3D (Fig. 2.13) spécifie

les conditions de la simulation, les modèles utilisés, les paramètres matériau et les

outputs.

La condition de terminaison pour la simulation de la charge est une densité relative

ρ̃ = ρ̃DEM × ρ̃aggl = 0.6 qui correspond à la densité en fin de la charge des poudres

étudiées par Pizette. Pour la décharge, la condition de terminaison est une déformation

axiale, correspondant à celle réalisée pendant la décharge de Pizette (figure 3.6).

La vitesse de déformation axiale est appliquée uniquement au poinçon supérieur,

la matrice et le poinçon inférieur restant fixes, configurant ainsi une cinématique à

simple-effet.

Pour la charge et la décharge, la vitesse de déformation est constante et imposée à

1.E−05s−1 pour assurer une simulation quasi-statique (avec changement de signe lors

du passage de la charge à la décharge).

La décharge utilise le dernier fichier de coordonnées généré par la simulation de la

charge.

Paramètres Matériau

Le fichier input_dp3D exige la spécification des paramètres nécessaires pour dé-

crire à la fois la poudre (dans ce cas, les agglomérats d’UO2) et les objets (poinçons

et matrice). Lorsqu’un composite est simulé, comme ce sera le cas dans le chapitre 4

pour le MOX, les paramètres matériau de chaque agglomérat doivent également être

renseignés.

La matrice et les poinçons sont en en carbure de tungstène [22]. On considère

donc que la matrice et les poinçons ne peuvent se déformer plastiquement. Un mo-

dule d’Young E, de 550 GPa a été adopté [102]. Une valeur de β2 = 2 (Eq. (2.35)) a

également été adoptée.
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Les autres paramètres matériau doivent être déterminés par ajustement. Ces para-

mètres sont :

— le module d’Young E des agglomérats (Eq. (2.36)),

— le coefficient d’écrouissage plastique m (Eq. (2.31)),

— le paramètre plastique σ ∗ des agglomérats (Eq. (2.31)),

— le coefficient de frottement µ entre agglomérats (Eq. (2.40)),

— le coefficient de frottement µ entre un agglomérat et la paroi (Eq. (2.40)),

— la résistance à la traction σN des agglomérats (Eq. (2.38)).

La détermination de ces six paramètres matériau sera effectuée par un ajustement.

La section 3.3 fournira des détails sur la manière de réaliser cet ajustement. Une fois

ces paramètres matériau déterminés, la simulation de la charge et de la décharge

pourra être effectuée.

Comparaison des Résultats DEM avec les Données Expérimentales

Comme discuté au début de ce chapitre, il est possible de comparer directement

l’évolution de σapp, σtrans et σr avec les données expérimentales de P. Pizette, à partir

des résultats de simulation de dp3D.

Cependant la comparaison des gradients de densité entre FEM et DEM est plus

problématique. Les simulations FEM ont été réalisées en 2D axisymétrique, alors que

les simulations DEM donnent des informations en 3D. Pour résoudre ce problème, un

code Python a été développé dans le but de transformer les cartes de densité 3D en

des représentations en 2D. Le fonctionnement de ce code est résumé ici :

1. Génération de la Carte de Densité en 3D : Tout d’abord, une méthode déjà

abordée dans le chapitre 2, appelée tessellations de Voronoï [94], est utilisée.

Cette méthode, initialement utilisée pour déterminer la densité locale ρ̃DEM

des agglomérats dans le modèle, est ici employée pour générer les cellules de

Voronoï, qui nous informent sur la densité locale en 3D.

2. Division de l’Échantillon Numérique : Pour passer de 3D en 2D, l’échantillon

numérique est divisé en plusieurs couches et en plusieurs tores. Le nombre de
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couches et de tores dépend de la résolution souhaitée pour notre carte de den-

sité en 2D.

3. Méthode de Monte Carlo : Nous déterminons par la méthode de Monte Carlo,

pour chaque tore, quelles sont les cellules qui le composent ainsi que leurs frac-

tions volumiques.

4. Calcul des Densités Moyennes : Avec les fractions volumiques et la densité de

chaque cellule, la densité moyenne pour chaque tore est calculée, représentant

un pixel dans la carte de densité en 2D.

5. Obtention de la Carte de Densité en 2D : En moyennant chaque tore, une carte

de densité en 2D est finalement obtenue.

Ces étapes pour constituer la carte de densité en 2D sont illustrées dans la fi-

gure 3.8.

Figure 3.8 – Illustration du processus de transformation d’une carte de densité 3D
en une carte de densité 2D. L’échantillon numérique est d’abord divisé en plusieurs
couches et tores. Ensuite, la méthode de Monte Carlo est utilisée pour déterminer les
cellules composant chaque tore et leurs fractions volumiques pour finalement calculer
la densité moyenne de chaque tore, qui représente un pixel dans la carte de densité
2D.
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3.3 Ajustement des Paramètres Matériau

L’objectif principal de cette section est de déterminer les paramètres matériau qui

permettent de reproduire le comportement des agglomérats d’UO2 observé expéri-

mentalement. Comme mentionné précédemment, il s’agit d’un ensemble de six para-

mètres qui doivent être optimisés.

Une approche simple pour résoudre ce problème d’ajustement consisterait à ajus-

ter manuellement chacun de ces paramètres, puis à lancer une simulation pour évaluer

la qualité de l’ajustement. Les critères d’évaluation seraient basés sur la comparaison

entre les résultats de la simulation (notamment les valeurs de σapp, σtrans, σr et le gra-

dient de densité) et les données expérimentales, pendant les phases de charge et de

décharge.

Toutefois, cette approche présente plusieurs inconvénients majeurs :

— Le nombre de paramètres à optimiser est relativement élevé (six dans notre cas),

ce qui rend l’espace des paramètres complexe et difficile à explorer manuelle-

ment.

— Chaque simulation est coûteuse en temps de calcul. Dans notre cas, une seule

simulation prend environ une journée, ce qui rend cette approche manuelle non

seulement exigeante en temps, mais aussi très difficile à mettre en pratique.

— Cette méthode ne garantit pas de trouver la solution optimale, mais seulement

une solution qui semble satisfaisante. Elle introduit donc une forte dose d’arbi-

traire.

En raison de ces contraintes, il est nécessaire de recourir à des méthodes d’ajus-

tement plus systématiques et automatisées, capables de naviguer efficacement dans

l’espace des paramètres et de trouver une solution qui soit à la fois physiquement co-

hérente et en adéquation avec les données expérimentales.

Plusieurs méthodes d’ajustement peuvent être envisagées pour résoudre ce pro-

blème [103, 104, 105, 106], parmi lesquelles :

— Ajustement par grille,
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— Ajustement par méthodes de descente de gradient,

— Ajustement par Algorithmes Évolutionnaires,

— Ajustement par Apprentissage Machine.

Deux revues de ces différentes méthodes ont été proposées, l’une par R. Marler et

al.[107] et l’autre par A. Nguyen et al.[108].

3.3.1 Ajustement par Grille

L’optimisation par grille, également connue sous le nom de "grid search", est l’une

des méthodes les plus simples et les plus directes pour identifier les meilleurs para-

mètres pour un modèle [109]. Elle consiste à créer une grille multidimensionnelle des

paramètres à optimiser (6 dimensions dans notre cas) et à évaluer la fonction objectif

à chaque point de cette grille. La fonction objectif (voir l’annexe A) est une métrique

qui quantifie à quel point une solution donnée est proche de l’optimal.

Bien que cette méthode soit facile à comprendre et à mettre en œuvre, elle présente

des inconvénients majeurs, en particulier en termes d’efficacité. Le nombre de simu-

lations nécessaires augmente selon N P , où N est le nombre de points dans la grille

et P est le nombre de paramètres [109]. Par conséquent, une légère augmentation du

nombre de paramètres ou de points peut entraîner une augmentation significative du

temps de calcul. Dans notre cas, avec 6 paramètres et une grille de 10 points pour

chaque paramètre, cela nécessiterait 106 simulations, ce qui est infaisable.

Réduire le nombre de points pour accélérer le processus peut compromettre la

validité de la solution. En d’autres termes, un compromis doit être trouvé entre la

précision de la solution et le temps de calcul. La recherche sur grille est donc souvent

considérée comme inefficace, en particulier pour les problèmes à haute dimension

comme le nôtre.

3.3.2 Ajustement par Méthodes de Descente de Gradient

Les méthodes de descente de gradient sont des techniques d’optimisation qui uti-

lisent le gradient de la fonction objectif pour guider la recherche d’un minimum. Le
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gradient est essentiellement une mesure de la pente ou de la direction dans laquelle

la fonction augmente le plus rapidement. En utilisant cette information, la méthode

ajuste itérativement les paramètres dans la direction opposée au gradient, c’est-à-dire

vers la direction où la fonction diminue le plus rapidement, dans le but de trouver

un minimum (si l’objectif était de maximiser la fonction, on se déplacerait dans la

direction du gradient plutôt que dans la direction opposée) [104, 107].

Bien que ces méthodes soient souvent plus rapides que d’autres techniques d’opti-

misation, elles peuvent être lentes dans des contextes où chaque évaluation de la fonc-

tion objectif est coûteuse en temps. En effet, étant donné leur nature itérative, chaque

étape dépend de la précédente, ce qui signifie que les évaluations ne peuvent pas être

effectuées en parallèle. Dans notre cas, où une simulation DEM est nécessaire pour

chaque évaluation, cela peut entraîner des temps de calculs cumulés considérables.

Une autre difficulté avec les méthodes de descente de gradient est qu’elles trouvent

souvent des minima locaux, et il n’y a aucune garantie qu’elles identifient le minimum

global, en particulier pour les fonctions non convexes [104].

Il est également important de noter que ces méthodes nécessitent que la fonction

objectif soit différentiable.

3.3.3 Ajustement par Algorithmes Évolutionnaires

Les algorithmes évolutionnaires, telles que les algorithmes génétiques (AG), sont

des méthodes d’optimisation inspirées des mécanismes de la sélection naturelle, tel

que proposé par la théorie de l’évolution de Charles Darwin. Ces méthodes sont parti-

culièrement adaptées aux problèmes d’ajustement de grande dimension et non-convexes [105].

Elles sont capables d’explorer un grand espace de solutions possibles de manière plus

efficace que l’ajustement par grille, et ne nécessitent pas que la fonction objectif soit

différentiable.

Un AG fonctionne en suivant principalement quatre étapes [105] :

— Création de la population : Une population initiale d’individus, appelés "chro-

mosomes", est générée. Chaque chromosome représente une solution possible
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au problème d’optimisation et est composé d’un ensemble de paramètres, ap-

pelés "gènes" (figure 3.9). La génération initiale peut être aléatoire, couvrant

ainsi une vaste gamme de solutions potentielles. Une grande diversité de cette

population est souhaitable, mais une population excessive peut entraîner une

augmentation importante des temps de calcul.

— Sélection naturelle : Après une évaluation basée sur une fonction objectif, seuls

les meilleurs individus sont sélectionnés pour la reproduction.

— Croisement (Reproduction) : Les individus sélectionnés sont croisés entre eux

pour produire la prochaine génération. Les chromosomes des descendants sont

un mélange des gènes des parents. Dans certains AG, deux parents sont cou-

ramment utilisés pour générer un descendant, bien que des variantes puissent

permettre plusieurs parents.

— Mutation : Pour maintenir la diversité génétique au sein de la population, des

mutations aléatoires sont introduites dans les gènes des descendants.

Ce processus est répété sur plusieurs générations jusqu’à ce qu’un critère d’arrêt

soit atteint, comme un nombre maximal de générations ou une valeur cible pour la

fonction objectif.

Figure 3.9 – Représentation des gènes et chromosomes dans une population.

En résumé, les AG offrent une approche robuste et adaptable pour trouver des

solutions optimales ou quasi-optimales à des problèmes complexes, en simulant le

processus évolutif naturel.

Dans le cadre de cette thèse, les algorithmes génétiques ont été utilisés lors de la

première année pour valider un modèle préliminaire, qui était alors plus simple que la
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version actuelle. Ce premier ajustement s’est concentré sur les valeurs de contraintes

sans prendre en compte la carte de densité en fin de compaction. Cette approche

combinait l’ajustement par algorithmes génétiques avec un ajustement manuel pour

prendre en compte la carte de densité. Les résultats de cette première phase d’ajuste-

ment ont été publiés et peuvent être consultés dans l’article suivant : [110].

3.3.4 Ajustement par Apprentissage Machine

Arthur Samuel, l’un des pionniers de l’apprentissage machine, notamment reconnu

pour ses travaux sur les programmes d’échecs auto-apprenants, a défini en 1959 ce do-

maine comme étant celui qui "donne aux ordinateurs la capacité d’apprendre sans être

explicitement programmés" [111]. En d’autres mots, au lieu d’être explicitement pro-

grammés pour effectuer une tâche, ces systèmes analysent les données et apprennent

des tendances pour prendre des décisions.

Le choix de procéder à l’ajustement par apprentissage machine a été fait pour plu-

sieurs raisons. L’un des principaux avantages de cette méthode est sa flexibilité. Une

fois la base de données établie, il est possible d’ajuster le modèle à différentes poudres

nucléaires, telles que la poudre UO2 VS ou la poudre MOX, sans nécessiter de nou-

velles simulations coûteuses. Il suffit d’entraîner un nouveau modèle, ce qui ne prend

que quelques dizaines de minutes en temps CPU.

Pour cette étude, l’apprentissage supervisé a été choisi comme méthode d’ajuste-

ment par apprentissage machine. Dans cette approche, le modèle est entraîné en uti-

lisant un ensemble de données d’entrée (à savoir, les six paramètres matériau) pour

lequel les sorties correctes sont connues (σapp, σtrans, σr et le gradient de densité). Le

modèle apprend à partir de cette paire d’entrées-sorties jusqu’à ce qu’il puisse faire

des prédictions précises sur de nouvelles données. Une fois le modèle entraîné, il est

possible de déterminer l’ensemble des 6 paramètres matériau qui donnent des sorties

qui s’approchent le plus de la poudre expérimentale.

L’ajustement par apprentissage machine dans notre contexte utilise un apprentis-

sage par lots ("batch learning" en anglais). Cela signifie que le système est entraîné en
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utilisant l’ensemble des données disponibles en une seule fois, au lieu de recevoir les

données séquentiellement comme dans l’apprentissage incrémental (ou "online lear-

ning" en anglais) [112].

De plus, notre approche est basée sur des modèles ("model-based" en anglais). Cela

signifie que des modèles prédictifs sont utilisés pour faire des inférences à partir des

données. En contraste, les méthodes basées sur des instances ("instance-based" en an-

glais) font des prédictions en se basant directement sur les exemples de données pré-

cédemment observés, sans créer un modèle explicite [106].

Les étapes typiques d’un processus d’apprentissage machine sont les suivantes [106] :

1. Cadrer le problème et avoir une vision globale.

2. Obtenir les données.

3. Explorer les données pour en tirer des informations.

4. Préparer les données pour les algorithmes d’apprentissage machine.

5. Explorer et sélectionner les meilleurs modèles.

6. Affiner le modèle pour obtenir une solution optimale.

7. Présenter la solution.

8. Lancer le modèle.

Cadrer le problème et avoir une vision globale

Avant de se concentrer sur les détails techniques relatifs à l’ajustement par appren-

tissage machine, il est essentiel de cadrer le problème et d’avoir une vision globale.

Bien que certains points aient déjà été abordées, notamment concernant le type d’ap-

prentissage machine choisi et les autres méthodes d’ajustement existantes, il reste des

éléments clés à clarifier.

Objectif L’objectif principal est de créer un modèle numérique des agglomérats de

poudres d’UO2. Plus précisément, nous souhaitons développer un modèle capable de

déterminer les six paramètres matériau qui, lorsqu’ils sont insérés dans le code dp3D,
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produisent des valeurs de σapp, σtrans, σr et du gradient de densité se rapprochant le

plus de celles observées expérimentalement pour la poudre d’UO2.

Stratégie Pour atteindre cet objectif, il est judicieux de décomposer le problème en

étapes plus simples à gérer et qui sont résumées sur la figure 3.10.

Figure 3.10 – Schéma représentant les différentes étapes de l’ajustement par appren-
tissage machine pour les agglomérats de poudres d’UO2. Les étapes vont de la sépa-
ration des phases de charge et de décharge, à la prédiction d’une sortie unique, en
passant par l’ajustement des paramètres et la simulation DEM complète, jusqu’à l’har-
monisation des phases de charge et de décharge. Cette approche structurée permet
une meilleure compréhension et une mise en œuvre efficace de l’ajustement.

1. Séparation des étapes de charge et de décharge : Plutôt que de traiter simulta-

nément ces deux étapes, nous commencerons par nous concentrer sur l’étape

de charge. Cette approche séquentielle permettra une meilleure maîtrise des

paramètres et des résultats à chaque étape.

2. Prédiction d’une sortie unique : Au lieu de prédire plusieurs courbes comme

σapp, σtrans, σr , et le gradient de densité, nous simplifions le modèle en prédi-

sant une seule métrique. Cette métrique, qui peut être un R-carré ou un RMSE

(voir annexe A) entre la simulation et les données de P. Pizette, servira d’indi-

cateur de la proximité des paramètres simulés par rapport aux données expéri-
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mentales. Non seulement cela simplifie le modèle, mais cela réduit également

la taille nécessaire de la base de données.

Ce modèle visant à prédire une unique métrique, nommée "fonction objectif",

peut être conceptualisé de deux manières différentes :

(a) Un modèle unique : Un seul modèle prédit la fonction objectif globale basée

sur les quatre sorties (σapp, σtrans, σr et le gradient de densité).

(b) Un ensemble de modèles : Quatre modèles distincts sont entraînés, cha-

cun se concentrant sur la prédiction de la fonction objectif pour une sortie

spécifique. Cette approche, bien que plus complexe, offre plusieurs avan-

tages. D’une part, elle permet de fournir des informations détaillées sur la

manière dont chaque sortie évolue en fonction des variations des six para-

mètres. D’autre part, elle offre la flexibilité d’attribuer des poids différents

aux fonctions objectifs lors de la détermination de la fonction objectif glo-

bale. Cette différenciation des poids peut être justifiée par l’importance re-

lative de chaque ajustement. Par exemple, on pourrait décider d’attribuer un

poids plus faible à l’ajustement du σr , car les données expérimentales pour

cette mesure radiale sont moins précises.

La fonction objectif globale peut ensuite être obtenue en moyennant les

fonctions objectifs des quatre modèles en tenant compte de ces poids. Tou-

tefois, une attention particulière doit être accordée à cette moyenne, car les

fonctions objectifs peuvent avoir des échelles différentes. Par exemple, si le

RMSE est utilisé, il est nécessaire de le normaliser. Si le R-carré est utilisé, ce

problème ne se pose pas car il a toujours une même échelle avec une valeur

maximale de 1.

3. Une fois ce modèle de prédiction de la fonction objectif bien établi et pré-

cis, nous pouvons passer à l’étape suivante : identifier les six paramètres ma-

tériau qui correspondent le mieux à la poudre expérimentale. C’est l’essence

même de l’ajustement. Pour cette étape, nous avons opté pour un ajustement

par grille. Cette méthode est particulièrement adaptée ici car le modèle ob-
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tenu par apprentissage machine prédit la fonction objectif en quelques millise-

condes pour un ensemble de 6 paramètres. Cette rapidité permet l’utilisation

d’une méthode d’ajustement plus simple. Pour affiner davantage les résultats

obtenus par l’ajustement par grille, la fonction "minimize" de la bibliothèque

"scipy.optimize" est utilisée. Cette fonction utilise des techniques d’optimisa-

tion basées sur des méthodes de descente de gradient [113], qui exploitent les

dérivées de la fonction à optimiser pour guider la recherche vers un minimum.

Dans notre contexte, elle aidera à affiner davantage les paramètres pour obtenir

la meilleure correspondance possible avec les données expérimentales.

4. Après avoir déterminé l’ensemble optimal des 6 paramètres pour la phase de

charge, une simulation DEM complète est effectuée. Cette simulation fournit

les courbes de contraintes en fonction de la densité ainsi que le gradient de

densité pour la phase de charge.

5. Une fois la phase de charge ajustée, nous nous concentrons sur l’ajustement de

la phase de décharge. Cette étape est relativement simple. En effet, les courbes

de sortie (voir figure 3.6) dépendent principalement du module d’Young. Cela

signifie que nous n’avons besoin que d’une base de données très restreinte, avec

seulement quelques dizaines de simulations, car seul le module d’Young varie.

Pour constituer cette base de données, uniquement la phase de décharge est si-

mulée en faisant varier le module d’Young. L’ajustement peut alors être effectué

manuellement, étant donné le faible nombre de simulations.

6. Il est important de noter qu’à ce stade, la phase de charge est ajustée avec un en-

semble de paramètres différent de celui de la phase de décharge, car le module

d’Young a été modifié. Pour harmoniser les deux phases, une fois l’ajustement

manuel de la décharge effectué, l’ajustement de la charge est répété, mais en

fixant le module d’Young obtenu pendant l’ajustement de la décharge. Cela ga-

rantit que la décharge présente essentiellement le même comportement, même

si les cinq autres paramètres matériau ont été modifiés par rapport au premier

ajustement de la charge. Cette hypothèse peut être vérifiée en simulant à nou-
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veau la décharge. Au final, un ajustement cohérent pour les deux phases, charge

et décharge, est obtenu.

En adoptant cette approche structurée, il est possible de mieux naviguer dans les

complexités du problème et de progresser de manière systématique vers notre objectif.

Obtenir les données

L’acquisition de données, en l’occurrence les simulations DEM, constitue l’étape

la plus importante dans la mise en œuvre du modèle d’apprentissage machine [106].

La qualité et la quantité des données déterminent en grande partie la performance

du modèle. Des données bien choisies et représentatives permettent d’entraîner un

modèle robuste et précis, capable de généraliser à de nouvelles situations. À l’inverse,

des données insuffisantes ou mal adaptées peuvent conduire à un modèle surajusté ou

sous-performant [106].

Au sein du groupe GPM2 de SIMaP, nous disposons d’un cluster composé d’environ

20 nœuds. Bien que ces nœuds aient des configurations variées, en moyenne, chaque

nœud est capable d’exécuter 3 simulations simultanément. Cela donne une capacité

de 60 simulations en parallèle, soit 120 simulations environ par jour. Pour constituer

une base de données de 3000 simulations, considérée comme relativement modeste, il

faudrait mobiliser le cluster pendant près de 25 jours.

Face à cette contrainte temporelle, une alternative est d’exploiter le cluster Dahu

de GRICAD (voir documentation). Accessible aux étudiants et au personnel de l’Uni-

versité Grenoble Alpes (UGA), ce cluster, géré par OAR, offre des milliers de nœuds. Il

permet de lancer environ 1000 simulations par jour. Grâce à cette puissance de calcul,

nous avons opté pour une base de données plus large, avec près de 10 000 simulations,

ce qui représente 10 jours d’acquisition.

Le choix du nombre de simulations est en partie arbitraire. Si le modèle ne parvient

pas à prédire efficacement la fonction objectif, cela pourrait indiquer la nécessité d’ac-

quérir davantage de données [114]. Dans les perspectives futures, il serait souhaitable

d’envisager l’acquisition d’une base de données encore plus vaste afin d’améliorer la
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précision du modèle.

Avant de lancer ces 10 000 simulations, il est essentiel de définir la méthode de

variation des six paramètres matériau. D’abord, une plage de variation pour chaque

paramètre a été fixée. La détermination de cette plage peut s’appuyer sur des critères

physiques (plage raisonnable pour les paramètres matériau). Par exemple, une limite

supérieure de 1 pour le paramètre m (Eq. (2.31)) est choisie pour rester dans le cadre

d’un matériau au comportement plastique standard. La détermination de cette plage

peut aussi s’appuyer sur notre propre expérience avec les simulations DEM qui, selon

notre jugement, produisent de bons résultats. Par "bons résultats", nous entendons des

simulations qui correspondent aux données expérimentales. Il est tout à fait possible

qu’en explorant d’autres plages, un ensemble de paramètres offrant une meilleure cor-

respondance avec les données expérimentales puisse être trouvé. Toutefois, ce choix a

été fait en raison de la taille limitée de notre base de données. Il est donc essentiel de

se concentrer sur une plage où il est le plus probable de trouver les meilleurs résultats.

Les plages choisies sont les suivantes :

— E : [1, 100] GPa

— σ ∗ : [10, 1000] MPa

— m : [0.6, 1]

— σN : [0.1, 100] GPa

— µparoi : [0.1, 0.4]

— µaggl : [0.0, 0.2]

La méthode choisie pour générer l’ensemble des paramètres matériau pour les 10

000 simulations est le "Latin Hypercube Sampling" (LHS). Le principe de cette mé-

thode est de diviser chaque dimension (dans notre cas, six dimensions) en intervalles

égaux et de garantir que chaque intervalle est échantillonné une seule fois [115]. Cela

permet de s’assurer que l’espace des paramètres est échantillonné de manière uni-

forme et que l’échantillonnage est bien réparti [115].

La principale différence entre le LHS et une méthode comme Monte Carlo [116] est

que, tandis que Monte Carlo échantillonne de manière aléatoire et peut donc échan-
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tillonner de manière répétée des régions de l’espace des paramètres, le LHS garantit

une couverture uniforme de l’espace.

Concernant la gestion de la mémoire, il est à noter que les simulations sont particu-

lièrement lourdes en ressources. Ainsi, pour optimiser l’espace de stockage, une fois

qu’une simulation est réalisée, seules les données les plus importantes sont conser-

vées. Il s’agit des quatre sorties principales ainsi que des fichiers input_dp3D et des

coordonnées initiales. Cette précaution permet, si nécessaire, de relancer la simula-

tion ultérieurement. Les quatre sorties principales (σapp, σtrans, σr et le gradient de

densité) seront comparées avec les données de P. Pizette à fin de générer dans la base

de données, RMSE et R-carré pour chaque simulation.

Pour exécuter ces nombreuses simulations, un code Python a été élaboré permet-

tant d’automatiser cette tâche. Ce code est conçu pour générer à la fois le fichier de

coordonnées et le fichier input_dp3D. De plus, il gère une base de données SQLite afin

d’éviter les conflits d’écriture qui pourraient survenir lorsque plusieurs simulations

tentent d’écrire simultanément dans la base de données.

Suite à l’acquisition de la base de données, il est essentiel de déterminer le jeu

de test, ou "test set" en anglais. Le jeu de test est un sous-ensemble de la base de

données initiale qui est mis de côté et non utilisé lors de l’entraînement du modèle

d’apprentissage machine [117]. La raison principale de cette séparation est de pouvoir

évaluer la performance du modèle sur des données qu’il n’a jamais vues auparavant,

garantissant ainsi une évaluation impartiale de sa capacité à généraliser à de nouvelles

données. En d’autres termes, alors que le jeu d’entraînement (ou "train set") est utilisé

pour "apprendre" et ajuster le modèle, le jeu de test sert à tester la précision et la

robustesse du modèle dans des conditions réelles et inédites [117].

Exploration des données pour en extraire des informations

L’Analyse Exploratoire des Données, ou "EDA" pour Exploratory Data Analysis [118]

en anglais, permet de comprendre la nature et la structure des données, d’identifier

d’éventuelles anomalies et de déceler des tendances ou des relations entre les va-
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riables. Voici les méthodes utilisées lors de cette phase :

Matrice de corrélation visualisée sous forme de heatmap : Cette visualisation per-

met d’identifier rapidement les relations linéaires entre les variables. Une forte corré-

lation entre deux variables peut indiquer une redondance ou une multicollinéarité, ce

qui peut être important lors de la sélection des caractéristiques pour l’apprentissage

machine [119].

La figure 3.11 présente la matrice de corrélation entre les six paramètres matériau.

Figure 3.11 – Matrice de corrélation entre les six paramètres matériau.

Comme le montre clairement cette figure, il n’y a pas de corrélation forte entre

les paramètres matériau, car les coefficients de corrélation sont très faibles. Bien que

certaines corrélations négatives soient observées, elles sont négligeables en raison de

leur faible magnitude. Une corrélation négative indique que lorsque la valeur de l’une

des variables augmente, l’autre tend à diminuer, et vice versa. Cependant, dans ce

contexte, ces faibles valeurs signifient qu’il n’y a pas de relation linéaire significative

entre ces paramètres. La seule valeur qui se distingue légèrement est la corrélation
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entre µaggl et µparoi , avec un coefficient de 0,027. Bien que cette valeur soit légère-

ment plus élevée que les autres, elle reste faible et peut généralement être considérée

comme négligeable. Cela suggère que les paramètres matériau sont indépendants les

uns des autres, ce qui est bénéfique car cela signifie que chaque paramètre apporte des

informations uniques au modèle et évite les problèmes de multicollinéarité lors de la

modélisation.

Pair Plot : Il s’agit d’une matrice de graphiques de dispersion permettant de vi-

sualiser les relations bivariées entre chaque paire de caractéristiques. Cela aide à com-

prendre les relations linéaires et non linéaires entre les variables [120, 106].

La figure 3.12 présente les pair plots pour nos six paramètres matériau. Dans notre

cas, les graphiques montrent une dispersion homogène des points, ce qui indique l’ab-

sence de relations linéaires et non linéaires évidentes entre les paramètres. Cela sug-

gère que les variations d’un paramètre ne sont pas systématiquement associées à des

variations spécifiques d’un autre paramètre. Cette observation est cohérente avec les

faibles coefficients de corrélation observés précédemment dans la matrice de corréla-

tion.

Les graphiques présents sur la diagonale représentent les distributions univariées

de chaque paramètre sous forme d’histogrammes. Ces histogrammes montrent la dis-

tribution des valeurs pour un paramètre donné. Dans notre cas, ils confirment que les

données pour chaque paramètre sont bien réparties sur l’ensemble de la plage définie

avec une distribution homogène, ce qui est conforme à notre méthode de génération

de données. Cette homogénéité est généralement favorable à l’apprentissage machine,

évitant les biais et permettant une meilleure généralisation du modèle.

Pour clarifier, si une corrélation forte existait entre deux paramètres, nous nous

attendrions à voir une tendance claire dans le graphique de dispersion, où les points

s’aligneraient le long d’une ligne ou d’une courbe spécifique. Un exemple fictif illus-

trant une telle corrélation forte est présenté en annexe B.1.
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Figure 3.12 – Pair plot illustrant les relations bivariées entre les six paramètres maté-
riau.

Des Box Plots ont également été réalisés pour visualiser la distribution des para-

mètres matériau. Cependant, étant donné que ces résultats ne fournissent pas d’infor-

mations substantiellement différentes par rapport à ce qui a déjà été présenté, ils ont

été inclus en annexe B.2 pour une consultation optionnelle.

Graphiques de dispersion entre les caractéristiques et la variable cible : Ces gra-

phiques permettent d’analyser la relation entre chaque variable d’entrée et la variable

cible. La variable cible, également appelée valeur à prédire, représente ce que le mo-

dèle cherche à prédire à partir des données d’entrée [121].
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Diverses analyses peuvent être menées à partir de ces graphiques. La variable cible

peut correspondre à ce que la fonction objectif globale tente de prédire, c’est-à-dire

la moyenne des valeurs σapp, σtrans, σr et du gradient de densité. Elle peut également

correspondre à ce que les fonctions objectif intermédiaires cherchent à estimer, soit

individuellement σapp, σtrans, σr et le gradient de densité. Ces relations peuvent être

évaluées en utilisant le RMSE (normalisé) ou le R-carré comme métrique de perfor-

mance.

En raison de la similitude des résultats obtenus pour les variables cibles intermé-

diaires avec ceux de la variable cible globale, nous mettons principalement l’accent sur

les résultats de la variable cible globale, évalués à l’aide du RMSE normalisé. Cepen-

dant, les résultats relatifs à la variable cible intermédiaire pour le gradient de densité

seront également présentés, car ils se distinguent des autres et requièrent une analyse

spécifique.

La figure 3.13 présente le RMSE normalisé moyen pour chaque paramètre maté-

riau. Pour les paramètres E, σN , µparoi et µaggl : les points sont dispersés de manière

assez uniforme sur l’ensemble du graphique, sans montrer de tendance claire. Cepen-

dant, une concentration accrue de points est observée lorsque la variable cible ap-

proche de zéro, indiquant une erreur moindre. Cela suggère que, pour ces paramètres,

il existe de nombreuses combinaisons qui peuvent conduire à des erreurs faibles, mais

aucune tendance spécifique n’est discernable.

Pour le paramètrem : le graphique présente une concentration de points vers le bas

à mesure que m augmente. Cette tendance suggère qu’une augmentation de la valeur

de m est généralement associée à une réduction de l’erreur. En d’autres termes, des

valeurs plus élevées dem semblent favoriser des prédictions plus précises. Toutefois, il

est à noter que sur l’ensemble de la plage de m, il est possible de trouver des solutions

avec une grande précision (erreur proche de zéro), indiquant que d’autres facteurs

ou combinaisons de paramètres peuvent également jouer un rôle significatif dans la

détermination de la précision.
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Figure 3.13 – Graphiques de dispersion illustrant le RMSE normalisé global en fonc-
tion des six paramètres matériau.

Pour le paramètre σ ∗ : Ce graphique est le plus complexe des six. On observe des

zones vides en haut et en bas du graphique. À mesure que σ ∗ augmente, l’erreur di-

minue, atteignant un minimum autour de 150 MPa. Cependant, après ce point, non

seulement l’erreur recommence à augmenter, mais la plage d’erreurs possibles s’élar-

git également. Cela pourrait indiquer que, dans une certaine plage de valeurs pour σ ∗

(entre environ 100 et 200 MPa), le modèle est plus précis, mais au-delà de cette plage,

la précision diminue et la variabilité des erreurs augmente.

La figure 3.14 présente le RMSE normalisé du gradient de densité pour chaque

paramètre matériau.

L’échelle d’erreur pour ces paramètres est nettement plus restreinte que celle obser-

vée pour le RMSE normalisé global. Cette observation peut être attribuée à la nature

de la carte de densité : les variations induites par les changements de paramètres ma-

tériau sont plus prononcées à l’interface poudre-matrice qu’à l’intérieur de la carte.
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Comme cette interface poudre-matrice ne représente qu’une petite portion de la carte

de densité, le gradient de densité dans son ensemble tend à avoir une erreur plus pe-

tite.

Figure 3.14 – Graphiques de dispersion illustrant le RMSE normalisé du gradient de
densité en fonction des quatre paramètres matériau. Les paramètres µaggl et m ne sont
pas représentés car ils affichent un comportement similaire à celui du paramètre σ ∗.

Les paramètres σN , µaggl etmmontrent une distribution relativement uniforme sur

la plage simulée. L’interprétation de leur comportement peut être faite de la même

manière que celle réalisée pour l’image précédente concernant les paramètres E, σN ,

µparoi et µaggl .

Pour le paramètre E, sur l’ensemble de la plage considérée, il est possible de trouver

des solutions pour l’ajustement de la carte de densité avec une faible erreur. Toutefois,

une dispersion accrue de l’erreur est observée pour les valeurs plus petites de E. Cette

dispersion pourrait indiquer une sensibilité accrue du modèle à de faibles valeurs de

E, ou que le modèle est capable de s’adapter à une gamme plus large de comporte-

ments lorsque E est faible.
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Le paramètre σ ∗ présente un comportement similaire à E, mais avec quelques

points nettement dispersés pour les valeurs élevées de σ ∗. Cela pourrait indiquer une

insuffisance de données pour ces valeurs ou une tendance générale à des erreurs ré-

duites à mesure que σ ∗ augmente, malgré quelques exceptions.

Quant au paramètre µparoi , il montre une tendance à des erreurs réduites pour les

valeurs inférieures, mais une plus grande variabilité d’erreur pour les valeurs supé-

rieures.

Préparation des données pour les algorithmes d’apprentissage machine

La préparation des données garantit que les données sont formatées, nettoyées et

structurées de manière optimale pour l’entraînement des modèles. Dans notre cas,

plusieurs des étapes typiques de préparation des données ont été omises en raison de

la nature de notre source de données.

Absence de transformation des données : Contrairement à de nombreux ensembles

de données qui nécessitent des transformations pour corriger les biais, les incohé-

rences ou les valeurs aberrantes, les données étaient déjà d’une grande propreté. Cela

est principalement dû au fait que des simulations ont été utilisées pour acquérir les

données. Les simulations, par leur nature, permettent un contrôle précis des para-

mètres et des conditions, garantissant ainsi des données cohérentes et sans bruit. Le

"bruit" est généralement absent dans les données simulées car elles sont générées dans

un environnement contrôlé, sans les perturbations aléatoires souvent présentes dans

les mesures expérimentales.

Mise à l’échelle des paramètres matériau (Feature Scaling) : Bien que nos don-

nées soient propres, nous avons tout de même procédé à une mise à l’échelle des pa-

ramètres matériau. Cette étape consiste à ajuster les valeurs des paramètres matériau

pour qu’elles se situent dans une plage similaire, généralement entre 0 et 1 [106, 122].

Cette étape est bénéfique car elle peut améliorer la performance de nombreux algo-

rithmes d’apprentissage machine [123]. Une fois le modèle obtenu, il est possible d’in-

verser cette mise à l’échelle pour obtenir des prédictions dans l’échelle d’origine.
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Transformation de la variable cible R-carré : À la fois le R-carré et le RMSE ont

été utilisés comme variables cibles pour la fonction objectif. Lors de l’utilisation du R-

carré, une stratégie spécifique a été adoptée pour améliorer les performances : toutes

les valeurs de R-carré inférieures à zéro ont été remplacées par zéro. Cette transforma-

tion a permis de nous concentrer sur la plage la plus pertinente de R-carré, à savoir

entre 0 et 1, et d’éliminer les valeurs négatives qui pourraient biaiser l’interprétation.

Exploration et sélection des meilleurs modèles

Cette phase correspond à l’étape 2-a de la figure 3.10, où le RMSE est utilisé comme

variable cible. L’objectif principal de cette étape est de déterminer quels modèles sont

les plus adaptés à nos données. Ainsi, il n’était pas nécessaire d’explorer simultané-

ment les différentes approches, notamment l’étape 2-b de la figure 3.10, ni de consi-

dérer les deux variables cibles (donc soit le R-carré, soit RMSE).

Il est souvent judicieux de commencer par des modèles simples, car ils peuvent

révéler des tendances dans les données qui sont moins complexes [106]. Nous avons

donc d’abord exploré plusieurs modèles : Modèle de régression linéaire, "Random Fo-

rest Regressor", "Support Vector Regressor" (SVR), et "K-Nearest Neighbors Regres-

sor" [106].

Chacun de ces modèles a été testé pour évaluer sa capacité à s’adapter à nos don-

nées et à produire des prédictions précises. Cependant, la majorité de ces modèles ont

affiché des performances relativement faibles. Par "performances faibles", nous enten-

dons que les modèles n’arrivent pas au niveau de prédiction attendu, produisant des

valeurs de RMSE inexactes pour un ensemble de 6 paramètres, lorsqu’on le compare

avec le test set (un ensemble de données que le modèle n’avait jamais vu auparavant et

qui est utilisé pour tester son efficacité). Le seul modèle qui s’est distingué du lot est

le "Random Forest Regressor".

Toutefois, bien que le "Random Forest Regressor", basé sur des arbres de décision,

offre une certaine interprétabilité, cette dernière peut devenir plus complexe lorsque

le modèle est composé de nombreux arbres [124, 125]. C’est pourquoi l’utilisation d’un
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réseau de neurones, reconnu pour sa capacité à capturer des relations plus complexes

dans les données, a également été explorée.

Un réseau de neurones est un modèle inspiré du fonctionnement des neurones dans

le cerveau humain, composé de couches de "neurones" qui traitent et transmettent

l’information. Plus de détails sur ce sujet peuvent être trouvés dans [126].

Ce modèle a non seulement montré des performances supérieures dans notre contexte,

mais il a également l’avantage d’être plus flexible que le "Random Forest Regressor".

Grâce à sa capacité d’apprentissage profond, il peut capturer des relations complexes

dans les données [106]. Nous avons donc décidé de privilégier le réseau de neurones

pour ce travail.

Affiner le modèle pour obtenir une solution optimale et présenter la solution

Cette étape a permis d’explorer en profondeur les différentes approches décrites

dans la figure 3.10. Deux méthodologies principales ont été comparées : la première,

où une unique fonction objectif globale prédit soit un RMSE soit un R-carré moyen, et

la seconde, qui utilise plusieurs fonctions objectifs intermédiaires pour prédire soit un

RMSE soit un R-carré, avant de les moyenner pour obtenir la fonction objectif globale.

Initialement, l’utilisation du R-carré semblait avantageuse car il conserve une échelle

constante (entre 0 et 1). Toutefois, nos modèles ont démontré une meilleure perfor-

mance avec le RMSE. Cette différence s’explique par le fait que le R-carré exclut les

points inférieurs à 0, alors que le RMSE les prend en compte. Ces points, bien qu’éloi-

gnés de l’intervalle [0,1], fournissent des informations importantes sur les tendances

du modèle. Néanmoins, en incluant les valeurs négatives du R-carré, la performance

du modèle se dégrade en raison de la grande variabilité de ces valeurs. Par conséquent,

nous avons opté pour le RMSE, en veillant à le normaliser pour l’approche 2-b de la

figure 3.10.

Concernant les approches 2-a et 2-b de la figure 3.10, l’approche 2-b s’est avérée

plus efficace. Elle offre une spécialisation pour chaque variable cible (σapp, σtrans, σr et

le gradient de densité, évalués par le RMSE), contrairement à l’approche 2-a qui se base
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sur une moyenne. De plus, l’approche 2-b permet d’ajuster individuellement les hyper-

paramètres pour chaque modèle. Les hyperparamètres, tels que le nombre de couches,

le nombre de neurones, la fonction d’activation, jouent un rôle crucial dans la perfor-

mance du modèle [127]. L’approche 2-b offre donc une flexibilité accrue en permettant

des configurations d’hyperparamètres distinctes pour chaque modèle, contrairement

à l’approche 2-a qui utilise un ensemble unique d’hyperparamètres pour un modèle

global.

Il est à noter que l’entraînement des modèles a été réalisé en utilisant la paralléli-

sation GPU, permettant ainsi une exécution plus rapide.

Présenter la solution

Nous avons opté pour une architecture de réseau de neurones composée de cinq

couches, chacune contenant 100 neurones.

Pour les fonctions d’activation, ’relu’ a été utilisé pour les sorties σapp, σtrans et

σr . Tandis que pour la prédiction du RMSE du gradient de densité, nous avons opté

pour ’sigmoid’ et ’linear’ pour la dernière couche. La différence entre ces fonctions

d’activation est expliquée en détail dans [126].

Pour l’optimisation, l’optimiseur ’adam’, qui est une méthode d’optimisation basée

sur la descente de gradient adaptative [128], a été utilisé. Elle ajuste le taux d’appren-

tissage de chaque paramètre en fonction de l’estimation du moment de premier et

second ordre des gradients. Cela permet d’obtenir de meilleures performances et une

convergence plus rapide [128].

L’entraînement du modèle a été réalisé sur un total de 1000 époques. Une époque

correspond à une passe complète à travers l’ensemble des données d’entraînement [106].

Cela signifie que le modèle a eu l’opportunité de mettre à jour ses poids 1000 fois pour

réduire l’erreur entre ses prédictions et les valeurs réelles. Afin d’éviter un surappren-

tissage et d’optimiser le temps d’entraînement, une technique d’arrêt précoce avec une

patience de 20 époques a été mise en place. Cela signifie que si la performance du mo-

dèle ne s’améliore pas pendant 20 époques consécutives, l’entraînement s’arrête [106].
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Tous les modèles ont montré une haute efficacité, avec un coefficient de détermi-

nation supérieur à 0,98 (1 étant la valeur idéale). Il est à noter qu’une multitude d’hy-

perparamètres ont été évalués (à l’aide de l’automatisation par Python), et que ceux

présentés ici ont affiché les meilleures performances.

Concernant les visualisations, plusieurs types de graphiques ont été utilisés pour

évaluer et interpréter les performances des modèles :

— Courbes d’Apprentissage : Ces courbes montrent l’évolution de l’erreur d’en-

traînement et de validation au fil des époques. Elles permettent d’identifier si

le modèle est en surapprentissage ou en sous-apprentissage [129].

— Valeurs Réelles vs Valeurs Prédites : Ce graphique compare les valeurs réelles,

qui sont les valeurs observées dans le jeu de données de test, aux valeurs pré-

dites par le modèle. Une ligne diagonale parfaite indiquerait des prédictions

parfaites [106].

— Distribution des Valeurs Prédites et Réelles : Ce graphique montre la distri-

bution des valeurs prédites par rapport aux valeurs réelles, permettant de voir

si le modèle a des tendances systématiques [106].

— Importance des paramètres matériau par permutation : L’importance des pa-

ramètres matériau par permutation évalue l’impact de chaque paramètre sur la

performance du modèle [130].

Nous présentons ici les résultats pour la fonction objectif de σapp (figure 3.15) et

du gradient de densité (figure 3.16), car les autres modèles affichent des résultats si-

milaires à ceux de σapp.

Concernant les résultats pour σapp (et les autres modèles non affichés ici mais ayant

des résultats similaires) sur la figure 3.15, les courbes d’apprentissage montrent que

l’erreur de validation est similaire à l’erreur d’entraînement, indiquant que le modèle

généralise bien sur les données inconnues.
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Figure 3.15 – Visualisations des résultats du modèle pour la fonction objectif de σapp.

Le deuxième graphique montre une excellente concordance entre les valeurs pré-

dites et réelles, avec la majorité des points se situant près de la diagonale. Cette ob-

servation est renforcée par le graphique de distribution des valeurs prédites et réelles,

qui montre également une forte concordance.

Quant au graphique d’importance des paramètres matériau par permutation, le

paramètre σ ∗ se distingue par sa valeur négative élevée. Une valeur négative signi-

fie que permuter ce paramètre a dégradé la performance du modèle, indiquant son

importance. Inversement, une valeur positive suggère que la permutation de ce para-
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mètre a amélioré la performance. L’importance de σ ∗ est cohérente avec l’analyse des

données effectuée à partir des graphiques de dispersion de la figure 3.13. En effet, une

plage idéale pour σ ∗ avait été identifiée, contrairement aux autres paramètres, ce qui

justifie cette valeur négative prononcée.

Figure 3.16 – Visualisations des résultats du modèle pour la fonction objectif du gra-
dient de densité.

Pour le gradient de densité, les courbes d’apprentissage montrent aussi que l’er-

reur de validation est similaire à l’erreur d’entraînement. L’erreur de validation pré-

sente plus de bruit, ce qui pourrait être lié à la fonction d’activation sigmoid [131].
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La concordance entre les valeurs prédites et réelles est également bonne, bien

qu’un peu moins précise que pour σapp. Cette observation est également valable pour

le graphique de la distribution des valeurs prédites et réelles.

Le graphique d’importance des paramètres matériau par permutation montre que

les poids sont plus équilibrés entre µparoi , σ ∗ et E. Cependant, µparoi est le paramètre le

plus influent, ce qui est logique car le frottement entre la paroi et la poudre détermine

en grande partie la forme de la carte de densité.

Lancer le modèle

Le terme "lancer" fait référence à l’utilisation du modèle dans un contexte pratique.

Dans notre étude, cela signifie utiliser le modèle pour ajuster les paramètres matériau,

couvrant ainsi les étapes 3 à 6 de la figure 3.10. Plutôt que de détailler chaque étape,

nous nous concentrerons sur la présentation de la simulation dp3D obtenue après

l’ajustement des paramètres matériau et la comparaison avec les quatre courbes expé-

rimentales : σapp, σtrans, σr et le gradient de densité.

Valeurs des paramètres matériau ajustés Après avoir effectué l’ajustement par ap-

prentissage machine, des valeurs pour les paramètres matériau des agglomérats d’UO2

ont été obtenues. Le tableau 3.1 présente ces valeurs ajustées.

E (GPa) σ ∗ (MPa) m σN (GPa) µparoi µaggl

14,630 132,533 0,720 46,206 0,136 0,024

Table 3.1 – Valeurs des paramètres matériau ajustés pour les agglomérats d’UO2.

Concernant notre valeur du module de Young E, notre résultat de 14,630 GPa se

rapproche de celui obtenu par P. Pizette (environ 15 GPa). Le module de Young mesuré

par P. Pizette a été déterminé avec une densité finale d’environ 0,6. La mesure du

module de Young peut varier en fonction de la densité relative, mais ici cette densité

correspond à la nôtre en fin de compaction.

Concernant le coefficient de frottement µparoi , notre valeur d’environ 0,14 est éga-

lement en accord avec les travaux de P. Pizette qui a obtenu une valeur d’environ 0,175.
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Bien que légèrement inférieure, notre estimation reste proche de la sienne.

σ ∗ et m sont des paramètres plus compliqués à évaluer car ils sont liés à la descrip-

tion numérique de notre modèle élasto-plastique. Toutefois, ces paramètres caracté-

risent le comportement plastique d’un matériau, tel que décrit par l’équation (2.23).

Dans cette équation, la relation entre la contrainte σ et la déformation ε est donnée

par : σ = σ ∗ε1/m. Ainsi, le comportement plastique de l’agglomérat d’UO2 en compres-

sion uniaxiale peut être visualisé dans la figure ci-après :

Figure 3.17 – Comportement plastique d’un agglomérat d’UO2 en compression uni-
axiale jusqu’à une déformation de 10%.

À une déformation de 10%, la contrainte atteint environ 5 MPa. Cette faible valeur

est cohérente compte tenu de la nature de l’agglomérat, qui présente une porosité

d’environ 40%. Un écrouissage très prononcé est observé, avec une courbe contrainte-

déformation convexe en bon accord avec la densification des agglomérats lors de la

déformation plastique.

La valeur obtenue pour µaggl suggère que les interactions de frottement entre les

agglomérats sont minimales. Cela pourrait être interprété comme si les agglomérats

glissaient facilement les uns sur les autres sans résistance significative. Cependant,

bien que nous anticipions une valeur inférieure à µparoi , la faible valeur obtenue est

contre-intuitive, surtout lorsqu’on considère la nature poreuse de nos agglomérats cé-

ramiques. Cette valeur pourrait s’expliquer par le fait que, dans nos simulations, le

coefficient de frottement intègre la présence du lubrifiant, ce qui a pour conséquence
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de le réduire.

En ce qui concerne σN , la valeur obtenue de 46 GPa semble très élevée. Lorsque

l’on envisage deux agglomérats d’UO2 en contact, qui sont mous, on s’attendrait à une

valeur de σN de l’ordre du MPa. Cependant, les mécanismes physiques qui conduisent

à l’apparition d’une contrainte de traction nécessaire pour séparer deux agglomérats

céramiques poreux qui ont été déformés plastiquement ne sont pas clairs. On peut

avancer que des phénomènes d’imbrication géométrique sont mis en jeu. A l’échelle

des cristallites qui forment les agglomérats, l’adhésion liée à l’énergie de surface du

matériau doit aussi jouer un rôle. Parce que les agglomérats sont très poreux (donc

plus de surface de contact), on peut supposer qu’on a des forces de van der Waals très

élevées à l’échelle des cristallites. En réalisant une simulation avec σN de l’ordre du

MPa, on constate que les contacts se cassent très facilement en traction, tandis qu’avec

la valeur de 46 GPa, les contacts se tiennent un peu plus en traction avant de se casser,

ce qu’on attend d’un contact qui a été très indenté pendant la déformation plastique.

La valeur de σN a été donc conservée.

Comparaison avec les courbes expérimentales Commençons par la phase de charge.

La figure 3.18 illustre σmoyen, σapp, σtrans et σr en fonction de la densité.

Durant l’ajustement, un poids a été attribué aux valeurs proches de la valeur fi-

nale, c’est-à-dire celles approchant une densité en fin de compaction d’environ 0,6.

En conséquence, l’ajustement est particulièrement satisfaisant pour les hautes densi-

tés. Cependant, pour les densités intermédiaires, l’ajustement n’est pas optimal. Cette

limitation découle de la tentative d’ajuster simultanément plusieurs résultats : les

contraintes pendant la charge, la décharge, et le gradient de densité. Il est nécessaire

de trouver un équilibre entre ces ajustements. Bien qu’il soit possible d’attribuer des

poids spécifiques, comme cela a été fait pour les hautes densités, il est essentiel de

comprendre que l’ajustement d’un résultat peut compromettre celui d’un autre. Il est

tout à fait possible d’obtenir un ajustement parfait pour cette figure (par exemple, en

augmentant la valeur de m et de σ ∗), mais cela entraîne un mauvais ajustement pour

la décharge et le gradient de densité.
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Figure 3.18 – Comparaison entre la simulation DEM et les données expérimentales de
P. Pizette [22] pendant la phase de charge, montrant les contraintes en fonction de la
densité.

La figure 3.19 illustre le gradient de densité à la fin de la charge.

Figure 3.19 – Comparaison du gradient de densité obtenu en fin de compaction : à
gauche, simulation FEM de P. Pizette [22] et à droite, la simulation DEM.
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L’ajustement pour cet objectif a été réalisé avec un poids moindre par rapport aux

autres ajustements. La raison pour cela est que les données comparées proviennent

d’une simulation FEM, et sont donc considérées comme moins fiables que les autres

données qui sont expérimentales. En effet, cette simulation n’a pas été validée par des

expériences.

L’analyse de notre ajustement montre une concordance avec la FEM, en particulier

pour les densités élevées situées en haut et à droite, ainsi que pour les densités faibles

en bas et à droite de la carte de densité. Cette distribution est le résultat direct de l’effet

du simplet sur la densité du comprimé en fin de compaction. Bien que cet ajustement

puisse être encore plus proche de la FEM en augmentant son poids, cela entraînerait

des ajustements moins précis pour d’autres paramètres.

En ce qui concerne la décharge, la figure 3.20 illustre σmoyen, σapp, σtrans et σr en

fonction de la densité relative.

Figure 3.20 – Comparaison entre la simulation DEM et les données expérimentales de
P. Pizette [22] pendant la décharge, montrant les contraintes en fonction de la densité.

Il est important de rappeler que les courbes expérimentales pour σapp et σtrans ne
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sont pas disponibles lors de cette phase. Bien que nous soyons confiants pour la pré-

cision du point à haute densité pour σapp et σtrans (car bien ajusté pendant la phase de

charge), son évolution lors de la décharge reste inconnue.

Malgré cela, la figure montre une très bonne concordance entre la simulation et les

données expérimentales pour σmoyen et σr . Notamment, la simulation a pu reproduire

fidèlement l’inversion du gradient de contrainte axiale observée par P. Pizette. En effet,

lors du relâchement de la charge appliquée, la contrainte axiale appliquée devient

progressivement inférieure à la contrainte transmise. Cette transition est attribuée à

la combinaison du phénomène de rebond du compact et des forces de frottement sur

la matrice, qui limitent la décompression du comprimé.

De plus, notre simulation a correctement modélisé les contraintes finales, où σr

dépasse σmoyen (à partir d’une densité relative 0.605). A notre connaissance, c’est la

première fois qu’une simulation DEM parvient à reproduire avec précision ces phéno-

mènes durant la décharge.
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3.4 Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons exploré en profondeur la mise en œuvre et

l’évaluation de modèles basés sur les réseaux de neurones (ainsi que d’autres mé-

thodes) pour obtenir le modèle numérique des agglomérats d’UO2 pendant l’étape

de compaction. Nous avons détaillé les étapes de préparation des données, l’analyse

des données, la conception du modèle, son entraînement, et son évaluation à travers

diverses visualisations et métriques pour enfin réaliser l’ajustement des agglomérats.

L’analyse des données suggère que, pour de futures acquisitions de données, il

pourrait être judicieux de se concentrer sur des plages plus étroites pour les para-

mètres montrant une variabilité d’erreur (comme σ ∗ de la figure 3.13 et µparoi de la

figure 3.14) et d’élargir les plages pour ceux montrant une distribution d’erreur plus

uniforme (donc pour E, σN , µaggl etm). Cette stratégie pourrait permettre de découvrir

des solutions plus performantes dans des plages non explorées.

Suite à l’ajustement des paramètres par apprentissage machine, nous avons ana-

lysé les valeurs des paramètres matériau obtenus. Un point particulier d’intérêt était

la faible valeur de µaggl . En effet, une valeur élevée de µaggl serait plus intuitive, sug-

gérant un frottement plus important entre les agglomérats. La figure 3.13 montre que

d’autres solutions viables avec des valeurs plus élevées de µaggl existent. De plus, la

figure 3.15 révèle que l’influence de µaggl sur la performance du modèle est minimale,

offrant une marge de manœuvre pour ajuster cette valeur dans des travaux futurs.

Quant à la valeur de σN , elle a été jugée comme étant très élevée. Cette valeur élevée

pourrait être attribuée à notre choix initial de la plage de variation pour ce paramètre.

En définissant une plage très large (entre 0.1, 100 GPa) l’algorithme d’apprentissage

a sélectionné la valeur qui optimisait les performances du modèle. Il serait judicieux,

dans les travaux futurs, de reconsidérer cette plage pour obtenir des estimations plus

physiquement réalistes.

Nos résultats montrent une correspondance significative entre notre simulation

DEM, ajustée par l’apprentissage machine, et les données expérimentales. En parti-
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culier, la capacité du modèle à reproduire des phénomènes complexes observés expé-

rimentalement, tels que l’inversion du gradient de contrainte axiale, est particulière-

ment encourageante.

En perspective, l’adaptation de nos modèles élasto-plastique pour une correspon-

dance encore plus étroite avec les données expérimentales pourrait être envisagée,

principalement pour les courbes de contrainte-densité à des valeurs de densité inter-

médiaires. Toutefois, cela pourrait conduire à un modèle hautement spécialisé, moins

généraliste et plus adapté à notre cas spécifique.

Ayant terminé l’ajustement des agglomérats d’UO2, nous nous tournerons vers le

chapitre 4 qui se consacrera à l’ajustement des agglomérats des mélanges primaires.

Ce chapitre abordera également la compaction de l’ensemble du mélange MOX, en

mettant en œuvre une compaction à double effet pour se rapprocher du processus in-

dustriel. Cette compaction tiendra compte de la géométrie spécifique d’Orano et de sa

cinématique. L’ajustement des paramètres matériau sera réalisé de manière simplifiée,

en raison du manque de données sur le MOX.
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Chapitre 4

Compaction des agglomérats de

mélange primaire

Dans le chapitre précédent, nous nous sommes concentrés sur l’ajustement des pa-

ramètres matériau des agglomérats d’UO2 en utilisant des techniques d’apprentissage

machine. Nous avons exploré la mise en œuvre et l’évaluation de différents modèles

pour obtenir le modèle numérique de ces agglomérats pendant l’étape de compaction.

Dans ce quatrième chapitre, nous élargissons cette étude aux agglomérats de mé-

lange primaire (MP, voir la section 2.5). L’objectif principal est d’ajuster les paramètres

matériau de ces agglomérats pour ensuite simuler la compaction d’un mélange de

poudre MOX, composé d’agglomérats d’UO2 et de MP.

L’ajustement des paramètres matériau est réalisé sur des agglomérats avec diffé-

rents taux de chamotte. Il sera opéré de manière plus classique (par rapport à celui

sur l’UO2). En raison du manque de données disponibles sur les poudres MOX et MP,

nous devrons recourir à des hypothèses simplificatrices.

Dans le chapitre précédent, la géométrie du comprimé était un simple cylindre.

Afin de se rapprocher des conditions industrielles du processus, nous enrichissons les

géométries possibles pour les poinçons. Ainsi, la géométrie industrielle des poinçons,

avec le "dishing" et les chanfreins (voir Fig. 1.7), ainsi que celle de la matrice utilisée,

est reproduite. Par ailleurs, la compaction double-effet et la cinématique industrielle
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sont également reproduites.

4.1 Les poudres TUCHAMXX du CDA

Situé sur le site de MELOX, le Centre de Développement Appliqué (CDA) est doté

d’équipements spécialisés pour la fabrication et la caractérisation des poudres et des

pastilles à base d’UO2. Il répond principalement aux besoins internes de MELOX.

Dans le contexte de cette thèse, une collaboration entre le CDA et le SIMaP a permis

la mise en œuvre d’un programme d’essai. Ce programme visait la fabrication et la

caractérisation de pastilles crues, élaborées sous différentes pressions de compaction

(de 2,4×MPa à 4,8×MPa) 1 et incorporant différents taux de chamotte à base d’UO2 (de

30 à 70%). Ces pastilles sont exemptes de PuO2, en raison des contraintes liées à sa

manipulation.

De ce fait, pour l’ajustement des paramètres matériau des agglomérats de MP, nous

faisons l’hypothèse que le comportement de la poudre PuO2 est similaire à celui de

l’UO2. Cette hypothèse s’appuie sur les données de la littérature. Le tableau 4.1 pré-

sente les propriétés mécaniques des pastilles frittées de PuO2 et UO2 issues de [132].

Matériau E(GPa)a νb ρ̃(%)c

UO2 219,3 0,32 94,61

(Pu0,97Am0,03)O2 249,3 0,32 93,83

a E : Module d’Young

b ν : Coefficient de Poisson

c ρ̃ : Densité relative

Table 4.1 – Valeurs mesurées des propriétés mécaniques des pastilles frittées de PuO2
et UO2 [132].

Le tableau 4.1 montre que le PuO2 est légèrement plus rigide que l’UO2 (module

d’Young 14% plus élevé). Les coefficients de Poisson sont identiques. Les densités re-

latives pour lesquelles les propriétés élastiques ont été mesurées sont similaires.

1. La variable × est utilisée pour préserver la confidentialité des propriétés de la poudre.
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Ces propriétés ont été mesurées sur des pastilles frittées quasi denses, ce qui peut

ne pas refléter directement le comportement des poudres. Néanmoins, en l’absence de

données directes sur les propriétés des poudres, l’hypothèse que dans les agglomérats

de MP, le remplacement du PuO2 par de l’UO2 ne modifie pas substantiellement les

propriétés mécaniques des agglomérats contenant de la chamotte semble raisonnable.

L’avantage de cette hypothèse est qu’elle permet de simplifier la modélisation du

mélange primaire industriel : au lieu de considérer trois composants distincts (cha-

motte, UO2 et PuO2) lors de la fabrication, nous n’en considérons que deux (chamotte

et UO2).

4.1.1 Nomenclature TUCHAMXX

La nomenclature "TUCHAMXX" utilisée par le CDA se comprend de la manière

suivante : "TU" fait référence à la poudre initiale d’UO2 utilisée, "CHAM" désigne

l’introduction de la chamotte et le "XX" est un indicateur numérique du pourcentage

massique de chamotte.

Les poudres TUCHAM30, TUCHAM50 et TUCHAM70 ont été caractérisées au

CDA en octobre 2022, alors que la TUCHAM0 2 avait été étudiée antérieurement.

4.1.2 Préparation de la chamotte UO2

Pour préparer la chamotte UO2, la poudre d’UO2 a été mélangée avec 0,30% mas-

sique de StZn, puis compressée jusqu’à atteindre une pression de compaction de 5,12×MPa.

Une fois formées, les pastilles ont été placées dans des nacelles avant d’être frittées

sous atmosphère contrôlée et humidifiée (Ar/H2). Ce frittage a été réalisé selon les

conditions habituelles du procédé MELOX. À l’issue du cycle de frittage, une densité

relative d’environ 95% a été atteinte. Ces pastilles frittées ont ensuite été concassées et

broyées pendant 4 heures, en broyeur à boulets et sous atmosphère inerte.

La Figure 4.1 montre les pastilles après frittage et la chamotte produite après

2. dans ce chapitre, la mention "UO2 VH1" désigne la poudre d’UO2 étudiée par P. Pizette, tandis
que "TUCHAM0" fait référence à la poudre d’UO2 caractérisée au CDA.
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broyage.

Figure 4.1 – a) Pastilles à la sortie du four de frittage b) Chamotte obtenue après
broyage.

4.1.3 Préparation du mélange

L’UO2 et la chamotte sont mélangés à différentes proportions (30, 50 et 70%). À ce

mélange est ajouté le lubrifiant StZn. Il est important de noter que cette étape diffère

du procédé industriel car, dans ce cas, le mélange n’est pas broyé. La Figure 4.2 pré-

sente l’aspect des poudres avant le processus de pressage, en fonction des différents

taux de chamotte.

Figure 4.2 – Poudres TUCHAMXX avant pressage à différents taux de chamotte.

L’examen visuel de ces poudres révèle que plus le taux de chamotte est élevé, plus

des agglomérats sont visibles. De plus, la poudre a tendance à devenir orange, la cou-

leur caractéristique de la chamotte pure.

Les densités apparentes des poudres ont été déterminées et les résultats, en fonc-

tion du taux de chamotte, sont présentés dans la figure 4.3.
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Figure 4.3 – Variation de la densité apparente en fonction du taux massique de cha-
motte. Le carré vert représente la densité apparente de la poudre d’UO2 VH1 étudié
par P. Pizette (cf. tableau 1.1).

La densité apparente de la poudre varie de façon linéaire avec l’introduction pro-

gressive de la chamotte. La valeur de densité apparente de la poudre d’UO2 VH1 est

en bon accord avec celle de la TUCHAM0.

4.1.4 Compaction

La compaction est réalisée à l’aide d’une presse à double effet, intégrant une géo-

métrie industrielle (présence d’un "dishing" et des chanfreins, Fig. 1.7).

Compte tenu des variations de la densité apparente des poudres à différentes te-

neurs en chamotte, il est nécessaire d’ajuster la hauteur de la chambre de compaction.

L’objectif de ce réglage est d’assurer un rapport hauteur/diamètre (H/D) d’environ

1,5 à une pression de 2,4×MPa. Les pastilles ont été produites à différentes pressions

(2,4×MPa, 3,2×MPa, 4×MPa et 4,8×MPa). Les conditions de pastillage à une pression

de compaction de 4,8×MPa sont détaillées dans le tableau 4.2 pour chaque type de

poudre.

On remarque que la TUCHAM0 a été pressée avec une pression d’accompagnement

substantiellement supérieure aux autres poudres. On rappelle que les données sur la

poudre TUCHAM0 sont issues d’un autre programme d’essai réalisé au CDA.

143



TUCHAM0 TUCHAM30 TUCHAM50 TUCHAM70

Pmax(MPa)a 4,83× 4,8× 4,8× 4,8×

Pacc(MPa)b 55y 15,5y 14,5y 13y

hchambre(mm)c 42,2 39,0 37,5 36,5

Dmatrice(mm)d 9,83 9,83 9,83 9,83

a Pression de compaction.

b Pression d’accompagnement. La variable y est utilisée pour préserver la

confidentialité des propriétés de la poudre.

c Hauteur de la chambre.

c Diamètre de la matrice.

Table 4.2 – Conditions de pressage des pastilles élaborées au CDA. La poudre TU-
CHAM0 a été caractérisée dans le cadre d’un autre programme d’essai au CDA.

Pour les poudres TUCHAM30-50-70, cette pression Pacc diminue légèrement avec

l’augmentation du taux de chamotte. Comme discuté dans le paragraphe 1.1.5 du cha-

pitre 1, l’ajustement de cette pression est important pour améliorer la solidité de la

pastille et minimiser les défauts, lors de l’éjection des pastilles.

Les pastilles ont été caractérisées après l’étape d’éjection. Le tableau 4.3 résume ces

résultats pour une pression maximale Pmax = 4,8×MPa.

TUCHAM0 TUCHAM30 TUCHAM50 TUCHAM70

Pmax(MPa) 4,83× 4,8× 4,8× 4,8×

Diamètre bas(mm) 9,93±0,01 9,931±0,01 9,928±0,01 9,921±0,01

Diamètre milieu(mm) 9,93±0,01 9,946±0,01 9,944±0,01 9,937±0,01

Diamètre haut(mm) 9,92±0,01 9,938±0,01 9,935±0,01 9,924±0,01

Hauteur(mm) 13,27±0,06 13,424±0,18 13,603±0,05 14,029±0,07

masse(g) 6,44±0,12 6,92±0,12 7,40±0,08 7,99±0,09

ρ(g/cm3) 6,3±0,05 6,74±0,08 7,11±0,08 7,46±0,06

Table 4.3 – Valeurs moyennes de masse, densité après éjection ρ et géométrie des
pastilles compactées (métrologie laser) pour une compaction à Pmax = 4,8×MPa. Ces
valeurs sont obtenues à partir de 12 pastilles pressées pour chaque type de poudre.
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Les mesures des diamètres à différentes hauteurs indiquent que les pastilles ont un

diamètre plus large au milieu comparé aux extrémités. Nous proposons de désigner

cette caractéristique particulière comme "effet tonneau" (l’opposé de l’effet diabolo dé-

crit à la section 1.1.3). La corrélation entre la densité après éjection et la pression

maximale de compaction pour des poudres à différents taux de chamotte est tracée

sur la figure 4.4.

Figure 4.4 – Corrélation entre la densité après éjection et la pression maximale de
compaction pour différentes compositions de poudres. La densité après éjection a été
calculée en mesurant la masse, les diamètres et la hauteur des pastilles éjectées. La
densité après éjection de la pastille d’UO2 étudiée par P. Pizette est aussi affichée

Les poudres TUCHAMXX présentent une relation approximativement linéaire entre

densité et pression de compaction. Pour une pression de compaction donnée, plus la

teneur en chamotte est élevée, plus la densité crue de la pastille est importante. Cela

s’explique par le fait que la poudre de chamotte a une densité apparente plus élevée

que celle de UO2 (Fig. 4.3).

La figure montre également la densité après éjection de la pastille d’UO2 VH1

étudiée par P. Pizette (triangle noir). Bien que cette valeur provienne d’une mesure

effectuée avec une presse à simple effet (pour laquelle on s’attend à une valeur de den-

sité légèrement inférieure à celle d’un pressage à double effet), elle offre un point de

comparaison pour évaluer la similarité entre TUCHAM0 et l’UO2 VH1 étudié par P.
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Pizette. La densité caractérisant l’UO2 VH1 est en accord raisonnable avec les données

obtenues pour TUCHAM0.

La résistance mécanique des pastilles crues a également été évaluée. Cependant,

nous ne présenterons pas ces résultats ici, car ils ne sont pas vraiment pertinents pour

la modélisation des agglomérats de MP. La conclusion de cette étude de résistance

mécanique est que l’augmentation du taux de chamotte diminue la résistance méca-

nique des pastilles, tandis que l’augmentation de la pression de compaction améliore

la résistance mécanique.
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4.2 Modèle numérique des agglomérats de MP

À partir des données expérimentales collectées, nous pouvons maintenant élabo-

rer un modèle numérique des agglomérats de MP pour la compaction. Toutefois, bien

que ces données soient précieuses, elles ne couvrent pas toutes les mesures néces-

saires. Actuellement, nous ne disposons que des mesures de densité avant la compac-

tion et après l’éjection. La figure 4.5 illustre schématiquement les données expérimen-

tales à notre disposition (points noirs représentant les points avant la compaction et

après l’éjection) et celles qui nous manquent (lignes pointillées) pendant les phases de

charge et de décharge.

Figure 4.5 – Représentation schématique des courbes de compaction. Les points noirs
correspondent aux données expérimentales obtenues avant la compaction et après
l’éjection, tandis que les lignes pointillées représentent les données encore man-
quantes. Grâce à des hypothèses simplificatrices, un troisième point (en vert) peut
être extrapolé.

Pour compléter ces courbes, il serait nécessaire d’intégrer à la presse un capteur

radial (pour mesurer la contrainte radiale) et un capteur de hauteur (pour mesurer la

densité relative tout au long de la compaction). En ce qui concerne la carte de densité,

comme pour l’UO2, les mesures correspondantes n’existent pas et nécessiteraient des

techniques avancées telles que la nanotomographie ou la spectroscopie de rayons X à
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dispersion d’énergie (EDX) [40] (Fig. 1.22).

En l’absence de ces données expérimentales certaines hypothèses doivent être for-

mulées. La première concerne la contrainte axiale maximale avant décharge (point

vert sur la figure 4.5). Nous supposons que le rapport entre le rebond radial Rradial et

le rebond axial Raxial ne dépend pas, en première approximation, de la composition de

la poudre. A partir des données expérimentales de P. Pizette, on peut donc, connais-

sant le rebond radial et le rapport des rebonds radial et axial : Rradial/Raxial = 0,27,

obtenir pour toute composition le rebond axial Raxial et ainsi calculer la hauteur en fin

de charge à partir des équations :

Raxial =
Hmin −Héjection

Hmin
, Rradial =

Dmatrice −Déjection

Dmatrice
(4.1)

où H représente la hauteur et D le diamètre. Le rebond radial est obtenu simplement

à partir du diamètre de la matrice Dmatrice et du diamètre après éjection Déjection. La

densité relative en fin de compaction (avant décharge, point vert sur la figure 4.5) peut

donc être évaluée.

Toutefois, l’intégralité de la courbe de compression reste à définir. Notre deuxième

hypothèse simplificatrice vise à pallier cette lacune en supposant que les propriétés

des agglomérats d’UO2 et celles des agglomérats de MP sont suffisamment similaires

pour justifier le maintien de tous les paramètres matériau ajustés dans le chapitre 3

(à l’exception de σ ∗). Le paramètre σ ∗ n’est pas conservé car il permettra d’ajuster le

dernier point en fin de compaction, correspondant au point vert de la contrainte axiale.

Cette approche permet de conserver la forme des courbes et la carte de densité.

Nous réalisons donc un ajustement simple en faisant varier uniquement le para-

mètre σ ∗. Cette hypothèse simplificatrice a plusieurs conséquences importantes. L’in-

dice de fluidité reste identique à celui de l’UO2. Pizette note cependant que l’intro-

duction de la chamotte semble réduire la fluidité de la poudre [101]. Nous conservons

les mêmes coefficients de frottement afin de maintenir une carte de densité cohérente.

De plus, bien que l’addition de la chamotte influence le rebond [101], nous supposons

que la décharge présente le même comportement (nous conservons le même module
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d’Young E) que celui observé pour la poudre UO2.

Cette approche très simple, par rapport à celle proposée au chapitre précédent

(qui s’appuyait sur l’apprentissage machine et autorisait l’ajustement de 6 paramètres

matériau), permet de dérouler la démarche complète.

4.2.1 L’échantillon numérique

La préparation de l’échantillon numérique de MP pour cette étude est similaire à

celle présentée dans le chapitre 3. La géométrie imposée ici est cependant plus com-

plexe que celle du simple cylindre du chapitre 3. Elle intègre le "dishing" et les chan-

freins, en adéquation avec la géométrie industrielle (Fig. 1.7).

Les particules extérieures à cette géométrie spécifique sont supprimées de l’échan-

tillon mère (Fig. 3.7) et un échantillon prêt à être compacté est obtenu.

La géométrie de l’ensemble poinçon-matrice pourrait provenir d’un maillage type

CAO. Cependant, la géométrie avec "dishing" et chanfreins reste très simple. Elle peut

être représentée par un ensemble limité d’objets (cylindre, sphère, plan, et cône) qui

présentent l’avantage de garder un temps de calcul très faible pour obtenir les para-

mètres nécessaires à la définition du contact (indentation et vecteur normal au contact).

Ils sont par ailleurs simples à implémenter et sont reconnus par le package Voro++ (cf.

section 2.2.3) qui calcule les cellules de Voronoï autour des particules (Fig. 2.11) en te-

nant compte de la présence de ces objets.

Pour reproduire le poinçon avec dishing et chanfrein, nous avons combiné trois

objets : un plan, une sphère et un cône. La sphère reproduit le dishing, le plan repré-

sente la partie plane du poinçon, et le cône (qui a été implémenté dans dp3D pour ce

travail) complète le poinçon avec ses chanfreins.

La figure 4.6 illustre le poinçon industriel supérieur modélisé à l’aide de ces objets.

En utilisant cette géométrie, nous avons produit trois échantillons numériques corres-

pondant aux trois pourcentages de chamotte. Chacun d’eux contient environ 40 000

agglomérats. Le nombre de particules diminue légèrement pour les échantillons ayant

un pourcentage de chamotte plus élevé, une variation due à la différence de hauteur
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de chambre (cf. tableau 4.2).

Figure 4.6 – Représentation du poinçon à l’aide d’objets dans le code dp3D. Une
sphère, un cône et un plan sont suffisants pour représenter le poinçon avec dishing
et chanfrein.

Pour estimer la densité initiale ρ̃init des échantillons numériques, nous nous sommes

basés sur les dimensions initiales de la matrice et la masse moyenne des pastilles as-

sociées à chaque pourcentage de chamotte, conduisant au tableau suivant :

UO2 TUCHAM30 TUCHAM50 TUCHAM70

ρ(g/cm3) 2,077±0,10 2,355±0,08 2,597±0,08 2,867±0,06

ρ̃init 0,190±0,01 0,215±0,01 0,237±0,01 0,262±0,01

ρ̃init,DEM 0,45 0,45 0,45 0,45

ρ̃aggl 0,421 0,477 0,527 0,581

Table 4.4 – Propriétés des échantillons numériques pour différents taux de chamotte :
densité relative initiale ρ̃init, densité relative initiale des éléments discrets ρ̃init,DEM
et densité relative des agglomérats ρ̃aggl . Les trois densités relatives sont liées par la
relation : ρ̃init = ρ̃init,DEM × ρ̃aggl . Ces valeurs sont obtenues à partir de 12 pastilles
pressées pour chaque type de poudre.

Dans ce tableau, la valeur de ρ̃init,DEM est constante, car l’échantillon mère a la

même densité initiale dans l’empilement aléatoire de sphères. Ceci suppose que l’in-

troduction de particules de MP ne modifie pas l’arrangement granulaire et donc ne

modifie pas la porosité intergranulaire. La conséquence est que la densité des agglo-

mérats ρ̃aggl n’a pas la valeur de 0,41 mentionnée précédemment (cf. section 3.2.1),

étant donné qu’elle est définie comme le rapport ρ̃init
ρ̃init,DEM

.
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Une corrélation linéaire est observée entre ρ̃init et le taux massique de chamotte,

comme le montre la figure 4.7. Nous utiliserons cette relation pour déterminer la va-

leur de ρ̃aggl pour les agglomérats de MP à différents taux de chamotte.

Figure 4.7 – Corrélation linéaire entre la densité relative avant compaction ρ̃init et le
taux de chamotte. Les points proviennent de 48 mesures pour chaque taux de cha-
motte. Le triangle noir représente la densité relative initiale de la poudre UO2 VH1
étudiée par P. Pizette.

4.2.2 Simulation des étapes de charge, décharge et éjection

Bien que l’ajustement pour le mélange avec chamotte nécessite uniquement la si-

mulation de l’étape de charge (afin d’ajuster le point en fin de compaction, figure 4.5),

la validation de cet ajustement exige la simulation de toutes les étapes : charge, dé-

charge, et éjection.

Durant la phase de charge, la compression est réalisée à double-effet, ce qui signi-

fie que les deux poinçons travaillent simultanément pour comprimer la poudre. Cette

cinématique est importante pour obtenir un gradient de densité plus symétrique et

diminuer son amplitude. En revanche, la décharge est effectuée à simple-effet, c’est-à-

dire que seul le poinçon supérieur est en mouvement pour diminuer l’effort de com-
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pression.

Le tableau 4.2 a été utilisé pour définir les conditions de terminaison des simu-

lations : l’étape de charge s’effectue jusqu’à atteindre Pmax, tandis que la décharge se

poursuit jusqu’à Pacc.

L’étape d’éjection se décompose en trois phases qui représentent trois simulations

distinctes :

1. Le glissement intégral de la matrice tout en maintenant la pression d’accompa-

gnement Pacc sur le poinçon supérieur, le poinçon inférieur restant immobile.

2. La décompression totale via le poinçon supérieur, le poinçon inférieur restant

toujours immobile.

3. Enfin, le poinçon inférieur est retiré.

La cinématique associée à ces étapes est illustrée à la figure 4.8.

Figure 4.8 – Représentation des étapes de charge, décharge et éjection. L’étape d’éjec-
tion se décompose en trois phases.

4.2.3 Simulation de la charge

Afin d’ajuster le paramètre matériau σ ∗ en utilisant l’étape de charge, il est né-

cessaire dans un premier temps de déterminer le point correspondant à la contrainte
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axiale maximale lors de la charge (point vert sur la figure 4.5) pour chaque taux de cha-

motte. Ce point est uniquement calculé pour Pmax =4,8×MPa. En effet, comme abordé

dans le chapitre 3, l’ajustement obtenu diverge davantage de la courbe expérimen-

tale à des pressions intermédiaires. Cette divergence provient du compromis entre la

recherche d’un ajustement correct pour plusieurs mesures, plutôt que d’une concor-

dance parfaite pour une unique mesure (au détriment des autres). De plus, étant

donné les nombreuses hypothèses nécessaires pour établir ce point, l’introduction de

points supplémentaires pourrait augmenter les erreurs.

Le tableau 4.5 présente les résultats expérimentaux obtenus pour Pmax =4,8×MPa

en supposant un rapport de rebond constant.

TUCHAM0 TUCHAM30 TUCHAM50 TUCHAM70

Rradial(%)a 1,02 1,10 1,07 0,99

Raxial(%)b 3,77 4,09 3,98 3,67

Hmin(mm)c 12,79 12,90 13,08 13,53

ρ̃max
d 0,628 0,656 0,685 0,712

a,c Calculé par l’équation 4.1.

b Calculé par la relation Rradial/Raxial = 0,27.

d Avec Hmin, il est possible de calculer le volume en fin de la charge et

ensuite la densité relative en fin de charge ρ̃max.

Table 4.5 – Calcul des rebonds élastiques, hauteurs minimales, et densités relatives
(en fin de la charge), pour différents taux de chamotte et à une pression maximale
Pmax =4,8×MPa.

La poudre TUCHAM70 affiche la densité la plus élevée, et le rebond élastique le

plus faible. Malgré cette différence de densité, les valeurs de rebond et de hauteur

restent relativement proches entre les différents types de poudres.

Paramètres matériau

En utilisant les résultats du tableau 4.5, les paramètres matériau pour les agglomé-

rats du MP peuvent être ajustés. Conformément à l’hypothèse présentée au début de
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la section 4.2, seul le paramètre σ ∗ est modifié, tandis que tous les autres paramètres

matériau restent constants (cf. tableau 3.1).

La poudre TUCHAM0 est également ajustée ici pour permettre sa comparaison

avec les autres poudres TUCHAM ainsi qu’avec la poudre d’UO2 VH1, qui a été ajustée

dans le chapitre 3.

Pour visualiser cet ajustement, la figure 4.9 illustre les courbes contrainte-densité,

avec en particulier le point qui correspond à la contrainte axiale maximale qui a servi

à l’ajustement de σ ∗.

Figure 4.9 – Évolution des contraintes axiale et radiale pour différents taux de cha-
motte. Les points en fin de charge correspondent à la contrainte axiale maximale qui
a servi à l’ajustement de σ ∗. Les points à contrainte zéro correspondent à la densité
relative mesurée expérimentalement après éjection.

La figure 4.9 montre aussi les points après éjection, directement issus des mesures

expérimentales. On remarque que la même hiérarchie est observée : à contrainte don-

née, ρ̃TUCHAM0 < ρ̃TUCHAM30 < ρ̃TUCHAM50 < ρ̃TUCHAM70. Ceci est lié directement à

l’hypothèse que les rapports de rebonds axial et radial sont identiques quel que soit le

taux de chamotte.
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On observe également que la poudre TUCHAM0 présente un comportement simi-

laire à celui de la poudre d’UO2 VH1, ajustée dans le chapitre précédent. Cette fois-ci,

la simulation de la poudre d’UO2 VH1 est réalisée par une compaction à double-effet,

avec la même densité initiale que celle de la poudre TUCHAM0.

Les valeurs ajustées de σ ∗ sont récapitulées dans le tableau 4.6 :

UO2 VH1 TUCHAM0 TUCHAM30 TUCHAM50 TUCHAM70

σ ∗(MPa) 132,53 119,40 136,70 128,70 120,80

Table 4.6 – Valeurs ajustées de σ ∗ pour différents taux de chamotte. La valeur de σ ∗

de la poudre d’UO2 VH1 est présentée à titre de comparaison.

Ici, il pourrait être tentant de comparer directement les valeurs en anticipant une

relation monotone simple entre σ ∗ et le taux de chamotte. La figure 4.10 montre au

contraire que les valeurs de σ ∗ pour la TUCHAM0 et UO2 ne s’alignent sur la tendance

linéaire qu’indiquent les valeurs pour les 3 TUCHAM30-50-70.

Figure 4.10 – Corrélation entre la valeur ajustée de σ ∗ et le taux de chamotte. La valeur
de σ ∗ pour les agglomérats d’UO2 VH1 (triangle noir) ainsi que les valeurs associées
de ρ̃aggl ont été portées sur la figure pour comparaison.

Afin de décorréler l’effet du taux de chamotte et celui de ρ̃aggl , il est plus simple de
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considérer les courbes de compaction sous la forme contrainte=f (ρ̃ − ρ̃init) (Fig. 4.11).

Rappelons que ρ̃init est la valeur initiale de la densité relative avant compaction. Cette

translation, communément utilisée par les modèles de compaction, permet de mieux

comprendre la compressibilité plastique des poudres [88].

Figure 4.11 – Évolution de la contrainte axiale en fonction de ρ̃ − ρ̃init pour différents
taux de chamotte.

Les deux poudres TUCHAM0 et UO2 VH1 sont proches mais la poudre TUCHAM0

est plus compressible que la UO2 VH1. Bien que ces deux poudres soient les mêmes,

elles proviennent de lots de fabrication différents. Des variations entre ces lots en-

traînent de légères différences dans certaines propriétés de la poudre, comme la cou-

labilité, la densité tassée, et la résistance mécanique après compaction. Ces légères

variations pourraient être à l’origine de la différence observée dans la valeur de σ ∗.

Malgré ces différences, les courbes de compaction des deux poudres demeurent toute-

fois similaires.

La compressibilité plastique de la poudre TUCHAM30 coïncide avec celle de la

TUCHAM0. Le processus de fabrication pour ces poudres est identique, la seule dis-
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tinction réside dans une étape de mélange au Turbula pour la TUCHAM30 (voir sec-

tion 4.1.3). Cette étape, en théorie, ne devrait pas engendrer de variations notables

dans le comportement de la poudre ; par conséquent nous pouvons comparer ces deux

poudres. La figure 4.11 montre qu’en deçà d’un taux de chamotte de 30%, il semble

que la chamotte a un impact minimal sur la compressibilité de la poudre. Au-delà de

cette valeur, la figure 4.11 montre que la poudre devient d’autant plus compressible

que le taux de chamotte augmente (voir les courbes TUCHAM30-50-70).

Ces observations expliquent la tendance non monotone de σ ∗ visible sur la fi-

gure 4.10. Dans l’intervalle de taux de chamotte de 0 à 30%, la compressibilité en

fonction de ρ̃ − ρ̃init reste constante. Cependant, comme ρ̃aggl augmente avec le taux

de chamotte, pour conserver une compressibilité similaire entre 0% et 30%, σ ∗ doit

augmenter. Passé ce seuil de 30%, σ ∗ commence à diminuer, ce qui traduit l’influence

croissante de la chamotte sur la compressibilité. La caractérisation d’une éventuelle

poudre intermédiaire entre TUCHAM0 et TUCHAM30 permettrait de valider cette

interprétation.

4.2.4 Rebonds élastiques après éjection des poudres de MP

La figure 4.12 illustre le champ de déplacement radial en 2D à chaque phase d’éjec-

tion pour un taux de chamotte de 30%.

A l’issue du glissement de la matrice (1), un rebond radial important est obtenu.

Ceci est logique puisqu’à la fin de la phase de glissement de la matrice, la contrainte

radiale sur le comprimé est totalement relâchée (effet Poisson). C’est donc pendant

cette phase que l’essentiel du rebond élastique radial est obtenu (0,5% environ). Les

deux autres phases (2-3), mettent en jeu des rebonds radiaux beaucoup plus faibles et

qui sont négatifs à mi-hauteur de la surface de la pastille. Ces rebonds ne modifient

quasiment pas le rebond radial final.

La figure 4.13 illustre la géométrie en 2D après éjection pour différents taux de

chamotte.
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Figure 4.12 – Champ de déplacement en radial pour un taux de chamotte de 30%
durant les trois étapes d’éjection : glissement de la matrice (1.), décharge totale du
poinçon supérieur (2.) et décharge totale du poinçon inférieur (3.). L’image montre la
moitié d’une pastille, l’autre moitié étant symétrique.

Figure 4.13 – Géométrie de la pastille après éjection pour différents taux de chamotte.
Pour chaque taux, deux vues sont présentées : une vue globale (a) et un zoom sur la
partie radiale (b). Les points avec les barres d’erreur représentent la mesure expéri-
mentale en trois points : en haut, au milieu et en bas.
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La vue globale des échantillons (Fig. 4.13-a) montre le dishing et les chanfreins

mais ne donne pas d’informations fines sur la surface extérieure radiale de la pastille.

La figure 4.13-b zoome sur la surface extérieure. Les trois compositions (30, 50, 70)

présentent une géométrie radiale similaire et quasi symétrique entre le haut et le bas

de la pastille. On remarque que le diamètre le plus faible de la pastille se trouve près

du chanfrein, mais que la portion de la pastille qui exhibe ce diamètre minimal est

très petite. Elle est difficile à distinguer dans la pratique de la zone de chanfrein. La

pastille s’épaissit ensuite puis son rayon diminue de nouveau (très légèrement) vers le

centre.

Les mesures expérimentales, illustrées par les points de la figure 4.13-b, sont ac-

compagnées de leurs écarts types. Pour les poudres TUCHAM, les simulations in-

diquent un diamètre plus réduit que les mesures expérimentales. Alors que les simula-

tions indiquent une augmentation du diamètre avec un taux de chamotte croissant, les

observations expérimentales montrent le phénomène inverse pour les TUCHAM30, 50

et 70. Cette divergence provient de notre choix de ne pas ajuster le module d’Young

des agglomérats de MP par rapport à celui de l’UO2 VH1. Bien que l’identification

d’un module d’Young E pour chaque TUCHAM puisse permettre de se rapprocher

des résultats expérimentaux, cela remettrait en question l’intégralité des résultats de

simulation obtenus dans le chapitre 3 (carte de densité, fluidité, indice de friction...).

En effet, E exerce une influence non seulement sur le rebond élastique, mais aussi sur

l’ensemble de la simulation. Modifier E pourrait altérer considérablement la carte de

densité, passant inaperçu lors de la compaction, mais manifeste après frittage (par

l’effet diabolo). C’est pourquoi, bien que la chamotte soit reconnue pour impacter les

propriétés élastiques à la décharge [101], sa contribution n’est intégrée dans les simu-

lations que via le paramètre σ ∗.

Quant à la forme des pastilles, les mesures expérimentales démontrent un effet

tonneau, le diamètre central étant plus grand que les extrémités. Les simulations

concordent grossièrement avec cette observation, en particulier si l’on tient compte

des écarts types. D’ailleurs les écarts type axiaux élevés découlent du fait que le proto-
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cole suivi ne permet pas de définir l’emplacement précis des mesures expérimentales.

Ces mesures visaient principalement à déterminer les diamètres aux trois positions

distinctes, sans spécifier la hauteur exacte.

Pour la pastille TUCHAM0, cet effet tonneau est moins prononcé. En effet, le dia-

mètre inférieur coïncide avec le diamètre central. Cette particularité pourrait s’ex-

pliquer par les conditions spécifiques de pressage de la TUCHAM0, en particulier la

valeur de Pacc, comme le souligne le tableau 4.2.

Selon les simulations, les plus grands diamètres ne se situent pas à mi-hauteur,

mais approximativement aux 2/3, en partant du centre. Pour valider ou invalider

cette observation, des mesures expérimentales supplémentaires, effectuées à diffé-

rentes hauteurs et avec une précision accrue, s’avèrent nécessaires.

Une dissymétrie légère est observée pour les TUCHAM30, 50 et 70, avec un dia-

mètre légèrement supérieur en bas. Toutefois, les mesures expérimentales ne per-

mettent pas de déduire une tendance claire concernant cette variation de diamètre.

Cette légère dissymétrie, mise en évidence par les simulations, peut s’expliquer par

l’utilisation d’un échantillon mère doté d’une microstructure invariable (voir section 3.2.1).

En d’autres mots, la variation de la microstructure initiale de l’échantillon mère pour-

rait changer cette légère dissymétrie ou même inverser le sens, vu que la variation des

diamètres est de l’ordre du micron.

Le tableau 4.7 résume les données expérimentales et les résultats des simulations.

La hauteur finale simulée est en adéquation correcte avec les données expérimen-

tales. Le Raxial est calculé en mesurant la hauteur maximale de la pastille sur la fi-

gure 4.13, tandis que le Rradial est obtenu en mesurant son diamètre maximal. Ces me-

sures, effectuées sur un échantillon numérique, correspondent à ce que l’on obtiendrait

en utilisant un pied à coulisse sur un échantillon réel. Comme observé expérimenta-

lement, le rapport des rebonds radiaux et axiaux ne dépend pas, pour les simulations,

de la poudre compactée.
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TUCHAM0 TUCHAM30 TUCHAM50 TUCHAM70

hauteur simulation(mm) 13,23 13,412 13,650 14,170

hauteur expérimentale(mm) 13,27 13,424 13,603 14,029

Raxial simulation(%) 3,34 3,99 4,36 4,75

Raxial expérimental(%) 3,77 4,08 3,98 3,67

Rradial simulation(%) 0,43 0,49 0,54 0,58

Rradial expérimental(%) 1,02 1,10 1,07 0,99

Rradial
Raxial

simulation 0,129 0,122 0,124 0,121

Rradial
Raxial

expérimental 0,27 0,27 0,27 0,27

Table 4.7 – Rebonds et hauteur des pastilles après éjection pour différents taux de
chamotte.

La figure 4.14 compare les résultats des simulations aux données expérimentales

pour les rebonds.

Figure 4.14 – Comparaison des rebonds axiaux et radiaux après éjection pour diffé-
rents taux de chamotte.

Concernant les rebonds axiaux, les résultats de simulation sont en bon accord avec

les données expérimentales, sauf pour la poudre TUCHAM70 où l’écart est d’environ

1% entre le Raxial simulé et le Raxial expérimental. Les simulations indiquent que ce
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rebond augmente avec la teneur en chamotte, tandis que les données expérimentales

indiquent la tendance inverse à partir de la poudre TUCHAM30.

Concernant le rebond radial, les valeurs expérimentales et les valeurs simulées

indiquent que le rebond radial est beaucoup plus faible que le rebond axial (0,5 à 1%

en radial contre 4% en axial). On remarque que les valeurs de rebond radial simulé

sont environ deux fois plus petites que celles observées expérimentalement.

Ce désaccord entre données expérimentales et simulation peut avoir plusieurs ori-

gines. Comme indiqué précédemment, nous n’avons pas tenté de modifier le module

d’Young des particules de MP. Le rebond élastique axial est globalement en bon accord

avec la valeur expérimentale (≈ 4%). Une modification du module d’Young agirait sur

les deux rebonds et ne permettrait pas de conserver la valeur du rebond axial.

Expérimentalement, une déformation visco-élastique après éjection a été observée :

après une certaine période, les pastilles se dilatent, entraînant une augmentation de

leur diamètre. Bien que l’ampleur de cette variation nécessite une étude plus appro-

fondie (en particulier sur son influence à la fois sur le rebond axial et sur le rebond

radial), elle pourrait expliquer en partie le désaccord entre simulations et données ex-

périmentales sur le rebond radial. Aucun effet visco-élastique n’est introduit, pour le

moment, dans la modélisation DEM.
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4.3 Compaction de la poudre MOX

Les paramètres matériau des agglomérats d’UO2 (chapitre 3) et de MP (section

précédente) ont été déterminés. La compaction de la poudre MOX, un composite de

ces deux agglomérats, peut donc être simulée. Dans cette section, la compaction du

MOX (avec une composition typique de 30% de MP et 70% d’UO2) est comparée à

celle de l’UO2 pur et du MP pur. Le MP a la même composition que celui utilisé pour

le MOX simulé, soit 50% de chamotte et 50% de UO2. Les conditions de pressage sont

identiques pour ces trois poudres. Ces conditions correspondent à celles indiquées

dans le tableau 4.2 pour la poudre TUCHAM50 à Pmax =4,8×MPa.

La pastille MOX simulée en 3D est représentée sur la figure 4.15 avec les agglomé-

rats de MP et ceux d’UO2. On distingue le dishing et les chanfreins.

Figure 4.15 – Visualisation 3D de la pastille MOX après éjection. Les sphères vertes
représentent les agglomérats de MP tandis que les sphères orange représentent les
agglomérats d’UO2.

Les courbes contrainte-densité pendant la charge pour ces trois poudres sont pré-

sentées à la figure 4.16.
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Figure 4.16 – Comparaison des courbes contrainte-densité lors de la charge pour les
poudres d’UO2, MP (TUCHAM50) et MOX (composé à 70% d’UO2).

Comme attendu, le comportement de la poudre MOX, qui est un mélange de poudres

TUCHAM50 et UO2, est intermédiaire entre les comportements des poudres TUCHAM50

et UO2. Les comportements des poudres TUCHAM50 et UO2 peuvent être considé-

rés comme des bornes du comportement du MOX (lorsqu’il contient du MP de type

TUCHAM50). L’indice de fluidité, calculé comme le rapport entre σr et σmoyen, est le

même pour les trois poudres, environ 0,44.

La carte de densité après charge est illustrée à la figure 4.17 pour les trois poudres

(UO2, MOX et TUCHAM50). Les coefficients de frottement (en particulier le frotte-

ment poudre/matrice) ont les mêmes valeurs pour les trois poudres. La carte de den-

sité dépend essentiellement de ces frottements. Il est donc logique que les cartes de

densité soient similaires. On note cependant des différences. Les gradients de den-

sité pour la poudre TUCHAM50 sont plus prononcés, ce qui est attribuable à sa plus

grande densification, comme le montre la figure 4.16. Pour une contrainte de com-

paction donnée, la poudre TUCHAM50 a subi une déformation axiale plus grande.
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Les particules qui sont proches de la matrice et des poinçons et qui subissent un frot-

tement avec ces objets ont stocké une énergie élastique supérieure aux deux autres

poudres (l’énergie élastique par unité de volume est proportionnelle à la déforma-

tion élastique subie). Cette densification supplémentaire entraîne donc un gradient de

densité plus marqué. Les densités plus faibles observées au niveau du "dishing" sont

en bon accord avec les résultats des simulations éléments finis [43].

Figure 4.17 – Carte de densité après charge des poudres d’UO2, MOX (à 70% d’UO2) et
MP (TUCHAM50). Le trait noir sur la barre de couleur correspond à la valeur moyenne
de la densité de la pastille.

Il n’y a pas de différence notable entre les trois poudres lors de la décharge. Ceci

est essentiellement lié au fait que le même module d’Young a été utilisé. En analysant

la carte de densité après décharge (figure 4.18), on constate une asymétrie entre le bas

et le haut de la pastille. Dans la partie supérieure (en particulier près du dishing), la

densité a encore diminué par rapport à celle observée à la figure 4.17. C’est la consé-

quence de la décharge du poinçon supérieur. Dans la partie inférieure (dont le poinçon

est fixe), la densité à l’issue de la décharge est très proche de celle obtenue en fin de
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charge (Fig. 4.17). Cette asymétrie résulte du frottement entre la poudre et la paroi de

la matrice. Une diminution du coefficient de frottement poudre-matrice conduirait à

une densité plus homogène.

Figure 4.18 – Carte de densité à l’issue de la décharge des poudres. Le trait noir sur la
barre de couleur correspond à la valeur moyenne de la densité de la pastille.

En ce qui concerne l’étape d’éjection, les trois poudres affichent des comportements

similaires en raison d’un module d’Young identique. L’outil développé pour générer

la carte de densité ne permet pas de produire une telle carte pendant la phase d’éjec-

tion. Cet outil, basé sur les cellules de Voronoï pour déterminer la densité locale (cf.

Fig. 2.11), devient imprécis lorsque la matrice est retirée pendant l’éjection, faussant

ainsi les valeurs de densité locale. Ceci est lié à l’utilisation par le package Voro++

des objets (sphères, plans, cônes) pour évaluer correctement les densités locales des

particules en surface de la pastille. Une fois les objets retirés, la densité Voronoï à l’in-

térieur de la pastille reste correcte, mais la densité Voronoï en surface (celle qui nous

intéresse le plus) ne l’est pas. Les déformations les plus significatives sont pendant les

phases de charge et décharge. On peut donc se baser sur la figure 4.18 pour évaluer la
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carte de densité de la pastille éjectée.

La figure 4.19 montre la géométrie des pastilles après éjection.

Figure 4.19 – Géométrie des pastilles d’UO2, MOX et TUCHAM50 après éjection. Pour
chaque poudre, deux vues sont présentées : une vue globale (a) et un zoom sur la partie
radiale (b).

Celle-ci est très similaire à celles déjà montrées à la figure 4.13 pour les poudres

TUCHAM. On y retrouve en particulier, le plus faible rayon de la pastille aux deux

extrémités (haute et basse). On observe aussi la légère dissymétrie de la géométrie

entre le haut et le bas de la pastille. On remarque aussi que la présence de l’UO2

diminue le diamètre de la pastille, ce qui est cohérent compte tenu de la moindre

énergie élastique emmagasinée (densification moindre, Fig. 4.16). Comme attendu, la

géométrie radiale des pastilles de MOX est intermédiaire entre celle de l’UO2 et de la

TUCHAM50. Ceci est lié à la courbe de compaction de la poudre MOX (Fig. 4.16 qui

est intermédiaire entre l’UO2 et la TUCHAM50.
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4.4 Conclusion

Avec l’obtention du modèle numérique des agglomérats de MP à différents taux

de chamotte, il est désormais possible de simuler la compaction de la poudre MOX

avec la DEM. Contrairement aux simulations par éléments finis, notre simulation DEM

permet de modifier la composition de la poudre MOX sans nécessiter de nouvelles

caractérisations. Cette versatilité découle de l’approche discrète de la DEM, qui permet

d’introduire naturellement des particules de propriétés différentes.

Les développements sur le code dp3D ont permis par ailleurs de reproduire la

géométrie des poinçons et les conditions de pastillage. De même, il sera possible de

modifier la géométrie et la cinématique pour étudier les effets sur la qualité finale de

la pastille.

Il convient toutefois de revenir sur les hypothèses simplificatrices adoptées par

manque de données. Nous avons supposé un rapport de rebonds élastiques constant

entre les différentes poudres. Cette hypothèse est raisonnable et facilite la détermina-

tion de la hauteur minimale en fin de charge. Mais elle reste à confirmer, en particulier

pour les agglomérats de MP.

Nous avons, par ailleurs, supposé que le comportement de la poudre de PuO2 est le

même que celui d’UO2 dans le mélange primaire. Cette hypothèse facilite l’ajustement

des paramètres matériau des poudres, mais elle introduit très certainement une erreur

sur le modèle numérique. En particulier, les propriétés élastiques du PuO2 dense sont

différentes (le module d’Young du PuO2 est approximativement 14% supérieur à celui

de l’UO2 [132] (tableau 4.1)). Avec cette hypothèse, nous avons donc sous-évalué les

différences élastiques entre les poudres TUCHAM.

L’hypothèse la plus forte, et qui a des conséquences importantes sur l’ensemble du

calcul, est que à l’exception de σ ∗, tous les paramètres matériau restent inchangés entre

la poudre d’UO2 et les poudres TUCHAMXX. Cette hypothèse permet de simplifier

grandement la phase de calibration pour les mélanges. Mais elle contraint la réponse

des poudres lors de la compaction : l’allure de la courbe contrainte-densité, l’indice de
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fluidité, la carte de densité, et le comportement lors de la décharge et l’éjection restent

très proches quelle que soit la poudre (qu’il s’agisse d’UO2 ou de TUCHAMXX).

Pour les perspectives futures, l’acquisition de données expérimentales supplémen-

taires sur la compaction serait très utile. Intégrer des capteurs radiaux et de hauteur

à la presse s’avère être une étape nécessaire. Ces instruments permettraient de mesu-

rer respectivement la contrainte radiale et la densité relative en cours de compaction.

En se rapprochant davantage des conditions expérimentales, nous pourrons réduire

le nombre d’hypothèses, affiner la simulation du processus industriel et obtenir une

caractérisation plus précise d’une poudre UO2 d’origine industrielle, plutôt que de se

baser sur l’étude de P. Pizette.

Concernant la poudre de PuO2, malgré les défis associés à sa manipulation, il serait

judicieux de confirmer notre hypothèse sur son comportement similaire à celui d’UO2.

Enfin, les simulations actuelles ouvrent la porte à des études sur l’influence de

la géométrie industrielle sur la carte de densité, offrant un potentiel outil pour les

industriels.
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Chapitre 5

Frittage des pastilles nucléaires

Dans les chapitres précédents, l’attention a été principalement portée sur la si-

mulation des pastilles nucléaires sous l’angle de la compaction en matrice. Dans un

premier temps, un modèle numérique des agglomérats d’UO2 a été élaboré en uti-

lisant l’apprentissage machine (chapitre 3). Par la suite, un modèle numérique des

agglomérats de MP a été créé (chapitre 4). La cinématique industrielle et la géométrie

spécifique des poinçons, avec les chanfreins et le "dishing", ont été utilisées pour ce

modèle numérique. Cela nous a permis de procéder à la compaction numérique du

composite MOX, constitué d’agglomérats d’UO2 et de MP (section 4.3 du chapitre 4).

Ce dernier chapitre se focalise sur la simulation du frittage des pastilles, le deuxième

volet de cette thèse. Il servira de preuve de concept, et aura pour objectif d’étudier

l’impact du gradient de densité (généré lors de la compaction) sur la géométrie finale

de la pastille.

5.1 Lois de frittage

Ce chapitre explore deux approches distinctes pour aborder le frittage des pastilles

éjectées. La première est une approche empirique, où une loi de densification est éta-

blie uniquement à partir de la carte de densité des pastilles après éjection. La seconde

est une approche plus proche de la physique du frittage et faisant appel à une loi de

contact spécifique pour la DEM.
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5.1.1 Modèle affine

Dans la section 1.2.1 du chapitre 1, nous avons présenté le modèle empirique pro-

posé par Fourcade [23], qui exprime, pour une hauteur donnée, le diamètre d’une pas-

tille frittée en fonction de sa densité et de son diamètre avant frittage (équation (1.4)).

En essence, cette équation linéaire (1.4) montre que pendant le frittage, les parties

moins denses de la pastille ont tendance à se densifier davantage que les parties plus

denses.

Dans le cadre de ce chapitre, un modèle empirique alternatif plus adapté à la DEM

est proposé. Il doit être capable de déterminer non seulement le diamètre mais aussi

la hauteur de la pastille durant et après le frittage. Cette approche s’appuie sur la no-

tion de déplacement affine, traitée dans la section 2.1.5 du chapitre 2, où, à chaque

pas de temps, chaque particule subit un déplacement qui conduit à un champ de dé-

placement homogène. L’équation proposée induit une densification locale, désignée

"frittage affine", similaire à celle du déplacement affine (équation (2.1)). La déforma-

tion imposée à la particule i, εi , est considérée hydrostatique. Elle est fonction de la

densité locale avant frittage ρ̃init,i pour la particule i, calculée à partir des cellules de

Voronoï, et de la densité finale à atteindre ρ̃f inale :

εi = −
(ρ̃f inale − ρ̃init,i)α

3
(5.1)

La densité ρ̃f inale est la densité macroscopique de la pastille tandis que ρ̃init,i est la

densité locale qui varie d’un point à un autre de la pastille. L’équation (5.1) montre

que c’est l’écart à la densité finale qui régit la densification locale de la pastille.

Comme expliqué précédemment dans la section 4.3 du chapitre 4, la densité re-

lative après éjection (notée ρ̃init,i) est sous-évaluée en surface. Ce problème est lié à

l’absence des objets servant au calcul de la densité Voronoï qui ne sont plus en contact

avec la surface de la pastille, et au fait que cette surface n’est plus cylindrique après

le retrait de la matrice et des poinçons (voir Fig. 4.19 du chapitre 4 pour illustration).

Néanmoins, c’est l’hétérogénéité de densité relative sur la hauteur de la surface qui
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va générer avec ce modèle une déformation hétérogène (le diabolo). La densité des

particules à mi-hauteur sera légèrement sous-évaluée par rapport à celle sous le chan-

frein. Grâce au paramètre empirique α, il est possible de compenser cette inexactitude

et d’ajuster la densification en fonction de l’écart entre la densité locale et la densité

finale.

Cette approche présente l’avantage de pouvoir simuler le frittage d’une pastille

crue très rapidement. Elle permet aussi de prendre en compte de manière très simple

la principale force motrice pour la densification locale : la diminution de la porosité

locale. Toutefois, le paramètre α nécessite d’être ajusté. En particulier, la composition

de la poudre utilisée (taux de chamotte par exemple) et les conditions de pastillage

peuvent avoir une influence sur le retrait local au frittage. Ces aspects ne sont pas pris

en compte par cette approche.

5.1.2 Modèle discret

Pour l’approche discrète qui prend mieux en compte les phénomènes physiques

de diffusion à l’échelle des particules, quatre modèles sont disponibles dans le code

dp3D :

— Le modèle de Jagota [133] : un modèle de type frittage visqueux, il s’applique

particulièrement aux matériaux de type verre [134]. Ce modèle a été utilisé

précédemment pour étudier les viscosités et les taux de frittage effectifs d’un

composite, composé de sphères dures et molles [135].

— Les modèles de Parhami et de Bouvard [136, 137] : ces deux modèles, simi-

laires dans leur conception, sont appliqués au frittage de poudres métalliques

et céramiques. Ils prennent en compte la diffusion aux joints de grains et en

surface.

— Le modèle de Paredes-Goyes [61] : un modèle dérivé du modèle de Bouvard et

qui intègre cette fois-ci le mécanisme de grossissement des grains.

Pour cette étude, le modèle de Bouvard a été choisi car il répond suffisamment

bien à notre objectif principal : simuler l’effet diabolo à l’issue du frittage. Le mo-
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dèle de Paredes-Goyes, bien qu’étant une version améliorée du modèle de Bouvard,

introduit une augmentation significative du temps de calcul lors des simulations. Le

grossissement de grain n’est sans doute pas le facteur le plus important à prendre en

compte pour décrire la déformation de la pastille lors du frittage. Comme pour les

autres étapes de la simulation, le module de frittage résout de manière explicite la se-

conde loi de Newton pour chacune des particules. Les particules sont déplacées dans

le premier 1/2 pas de temps en utilisant la solution affine (déformation homogène).

Le modèle de Bouvard introduit deux types de forces : une force normale, notée

Ns ; et une force de cisaillement au contact, notée Ts. La figure 5.1 illustre ces forces

sur un contact entre les particules i et j.

Figure 5.1 – Schéma représentant deux particules i et j en contact. N(ij) est la force
normale, T(ij) la force tangentielle, δn l’indentation normale du contact, et ψ l’angle
dièdre au contact.

La force normale Ns qui agit sur un contact entre deux particules peut être expri-

mée comme suit :

Ns =
πa4

s

2β∆b

dδn
dt
− 2α
β
πR∗γs (5.2)

où as est le rayon de contact (calculée en utilisant le modèle géométrique de Coble [138]),

∆b est un paramètre de diffusion (qui prend en compte la diffusion aux joints de

grains), δn est l’indentation normale du contact et γs est l’énergie de surface.
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Les paramètres α et β dépendent du rapport entre la diffusion aux joints de grains

et la diffusion en surface [137, 139]. Selon Bouvard et al., les simulations numériques

sur des paires de particules montrent une adéquation avec des valeurs de α = 9
2 et β =

4 [137]. Le rayon équivalent R∗ permet de généraliser l’interaction pour des contacts

entre particules de tailles différentes, comme déjà utilisé pour l’élasticité (Eq. (2.17))

et la plasticité (Eq. (2.24)). Ceci est en bon accord quantitatif avec les simulations

numériques effectuées par Pan et al [139].

Le premier terme de l’équation (5.2) représente la réponse visqueuse du contact,

tandis que le second terme, toujours en tension, est responsable du retrait durant le

frittage. Il est lié à l’énergie de surface du matériau, ce qui traduit que la force mo-

trice pour la densification (sans grossissement de grain) est la diminution de l’énergie

d’interface du système.

Le paramètre de diffusion ∆b est défini par :

∆b =
Ω

kT
δbDb (5.3)

où Ω est le volume atomique, k est la constante de Boltzmann, T la température, δb

l’épaisseur du joint de grains, et Db le coefficient de diffusion, défini comme suit :

Db =D0b exp
(
−Qb
RT

)
(5.4)

Ici,D0b est le facteur pré-exponentiel,Qb est l’énergie d’activation, et R est la constante

des gaz parfaits.

La taille d’équilibre du contact de frittage, notée aeq, est déterminé à l’aide de

l’angle dièdre (figure 5.1), tel que :

aeq = R∗ sin
(
ψeq
2

)
(5.5)

Lorsque as atteint aeq, le second terme de l’équation (5.2) devient nul et toute augmen-

tation supplémentaire de la taille de contact nécessite une force compressive.
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La seconde force considérée par le modèle de Bouvard, la force de cisaillement

au contact, notée Ts, s’oppose à la composante tangentielle de la vitesse relative au

contact, dδt/dt :

Ts = −µπa
2
s (R∗)2

8∆b

dδt
dt

(5.6)

où µ est un paramètre visqueux sans dimension [59].

Ce modèle discret introduit de nombreux paramètres matériau liés au frittage des

poudres. Il nécessite, comme pour la compaction en matrice, une discrétisation en

temps, et une résolution explicite de la deuxième loi de Newton. Il est donc beaucoup

plus lourd en temps CPU.

5.1.3 Densification des agglomérats

Les résultats du chapitre 4 révèlent que la densité relative après éjection ρ̃ est d’en-

viron 0,6 (voir Fig. 4.9). Cette densité tient compte de la densité obtenue via les simu-

lations DEM et de la densité des agglomérats (ρ̃ = ρ̃DEM × ρ̃aggl).

Dans le contexte des lois de frittage, c’est la densité géométrique relative ρ̃DEM ,

obtenue par la DEM, qui est prise en compte (indirectement, par l’intermédiaire de

la taille de contact as, Eq. (5.2)). Cette dernière est bien supérieure à ρ̃. Pour illustrer

ce point, prenons l’exemple de la poudre d’UO2 : ρ̃DEM = 0,57/0,41 = 1,39. Bien que

l’approche consistant à prendre en compte la densité des agglomérats, ρ̃aggl , soit cohé-

rente pour l’étape de compaction (comme discuté dans la section 2.2.3), cette méthode

pose un problème pour la densification via les lois de frittage, car le compact obtenu

est déjà à haute densité (ρ̃DEM > 1, et as > aeq, Eq. (5.5)).

Ainsi, la démarche adoptée dans ce chapitre consiste à densifier les agglomérats

jusqu’à une densité ρ̃aggl = 1. De ce fait, on a : ρ̃DEM = ρ̃ ≈ 0,6 et as dans des plages

réalistes pour le frittage. Cette approche peut être interprétée comme si le frittage

s’opérait en deux phases : premièrement, la densification intrinsèque des agglomé-

rats en diminuant leur taille, et ensuite, via une loi de frittage, la densification inter-

agglomérats. Cette stratégie est schématisée dans la figure 5.2. Elle consiste donc à

diminuer de manière homothétique la taille de toutes les particules pour obtenir une
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pastille de densité ≈ 0,6.

Figure 5.2 – Schéma d’une microstructure avant et après la densification des agglo-
mérats.

Après cette étape de densification, le rayon moyen de contact as, normalisé par

rapport au rayon de la particule, atteint environ 0,64, tandis que le nombre de co-

ordination moyen s’élève à environ 2,9. Cette configuration indique un échantillon

présentant un nombre de contacts relativement faible (inférieur à 3), ce qui peut in-

fluencer le processus de frittage. De plus, les contacts entre agglomérats dont la nor-

male est proche de la direction axiale présentent des rayons plus grands que ceux dont

la normale est proche de la direction radiale. Ceci est lié à l’historique de compaction

uni-axiale, qui favorise la déformation suivant l’axe de compaction. Notre échantillon

simulé présente donc une forte anisotropie à la sortie de la phase de compaction. Cette

caractéristique se traduira par une densification plus grande dans la direction radiale

que dans la direction axiale lors du frittage. Cette anisotropie est sans doute réaliste

à l’échelle des agglomérats, mais le frittage entre deux cristallites, à une échelle beau-

coup plus petite, devrait être quasi-isotrope.
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5.1.4 Paramètres matériau

Pour le modèle discret, il est nécessaire de spécifier plusieurs paramètres matériau

dans le code dp3D afin de simuler le frittage. Cette étape est moins critique dans

notre contexte : étant donné que le frittage est modélisé à l’échelle des agglomérats,

beaucoup plus grands que les grains réels de cristallites, une représentation exacte de

la cinétique de frittage ne peut être atteinte.

Il est cependant important de préciser que, bien que la cinétique de frittage ne soit

pas la bonne, en raison de la modélisation à l’échelle des agglomérats, la cinétique

de densification est correctement représentée. Ainsi, les régions de grande densité re-

lative frittent plus lentement que les régions de faible densité relative, assurant une

représentation correcte de la géométrie finale du compact fritté.

Pour le frittage du composite MOX, nous faisons l’hypothèse simplificatrice que

le comportement pendant le frittage des deux types d’agglomérats (UO2 et MP) est

identique. Cette supposition n’est pas irréaliste car si les agglomérats de UO2 et de MP

sont distribués de manière homogène dans le compact, la différence de retrait pendant

le frittage entre les deux ne devrait pas affecter significativement le retrait global de

la pastille, à condition que la densité finale cible soit la même. Bien que cette diffé-

rence de retrait puisse modifier la cinématique du frittage et donc le temps nécessaire

pour atteindre cette densité finale, elle ne devrait pas impacter significativement la

cinématique de densification.

De même, nous négligeons l’effet du PuO2 sur le processus de frittage. Des obser-

vations expérimentales ont révélé que le PuO2 accélère la densification au début du

frittage [140], mais qu’il peut également réduire la densité finale de la pastille après

le traitement thermique [141].

Nous utiliserons les données de la poudre de UO2.00 (’2.00’ indique la stœchiomé-

trie exacte) pour modéliser à la fois le frittage des agglomérats d’UO2 et de MP. Les

paramètres utilisés sont résumés dans le tableau 5.1 :
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γs (J.m−2) δbD0b (m3.s−1) Qb (kJ.mol−1) µ ψeq (◦) Ω (m3)

0,61 [142] 2× 10−15 [143] 293 [143] 0,01 155 [142] 4,09× 10−29 [144]

Table 5.1 – Valeurs des paramètres matériau pour le frittage.

La valeur de µ pour la composante tangentielle de la force de contact a été prise

identique à celle qui a été utilisée pour le frittage de l’alumine (µ = 0,01) [81].
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5.2 Simulation du Frittage de la Pastille TUCHAM0

Parmi les poudres étudiées, seule la poudre TUCHAM0 a été frittée après le pas-

tillage. L’objectif de cette section est de simuler numériquement le frittage de la pas-

tille TUCHAM0, dont les résultats de compactage ont été présentés au chapitre 4, et

de comparer les résultats numériques aux données expérimentales.

Les conditions de pressage ainsi que les dimensions après éjection ont été précé-

demment détaillées respectivement dans les tableaux 4.2 et 4.3 du chapitre antérieur.

Ces données sont synthétisées ci-dessous, complétées par les mesures de la pastille

après frittage :

Conditions de pressage

Pmax(MPa) 4,83×

Pacc(MPa) 55y

hchambre(mm) 42,2

Dmatrice(mm) 9,83

Table 5.2 – Conditions de pressage de la poudre TUCHAM0.

Avant frittage Après frittage

Diamètre bas(mm) 9,93±0,01 8,27±0,02

Diamètre milieu(mm) 9,93±0,01 8,24±0,02

Diamètre haut(mm) 9,92±0,01 8,26±0,01

Hauteur(mm) 13,27±0,06 11,23±0,14

ρ̃ 0,57±0,01 0,97±0,15

Table 5.3 – Densité relative ρ̃ et géométries avant et après frittage de la TUCHAM0.
Mesures expérimentales.

En l’absence de la matrice et des poinçons, une sphère de référence est utilisée pour

estimer la densité globale de l’échantillon (Fig. 5.3). Le volume de cette sphère étant

connu, ainsi que celui des agglomérats qu’elle contient, il est possible de calculer la
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densité relative pour cette sphère. Cette sphère de référence est aussi utilisée pour cal-

culer la contrainte macroscopique pendant le frittage via l’équation de Love (équation

Eq. (2.7)) avec, comme volume V , celui de la sphère de référence.

Figure 5.3 – Illustration de la sphère de référence (en marron) à l’intérieur de l’échan-
tillon avant et après frittage affine. Le rayon de la sphère de référence est défini par la
distance entre la particule en blanc et le centre de la sphère de référence. La sphère de
référence contient environ 16 000 particules.

La simulation numérique de l’échantillon TUCHAM0 a été réalisée en appliquant

les deux modèles de frittage décrits précédemment.

5.2.1 Simulation du frittage de la pastille TUCHAM0 par le modèle

discret

Dans cette simulation, l’objectif n’étant pas de reproduire la cinétique de frittage

exacte, la rampe de montée en température n’a pas été modélisée. Le processus de

frittage numérique s’est donc déroulé à une température constante de 1700°C, et la si-

mulation s’est poursuivie jusqu’à atteindre une densité finale de 0,97 pour le compact.

La figure 5.4 présente la géométrie en deux dimensions 1 de la pastille après frit-

1. L’outil utilisé pour déterminer la géométrie des pastilles après frittage est simplifié par rapport
à celui utilisé pour l’éjection, en raison de la densification des agglomérats. L’historique de contact
n’est donc plus nécessaire, et seul le rayon des particules en surface est pris en compte pour définir la
géométrie de la pastille.

181



tage obtenue en utilisant le modèle discret. La simulation a généré également un temps

physique. Bien que l’objectif ne soit pas de reproduire la même cinématique de frit-

tage, ce temps peut être normalisé pour correspondre à la taille réelle des particules.

Cette normalisation nous donne un temps physique d’environ 3 heures, ce qui est de

même ordre de grandeur que le palier à 1700°C en expérimental, qui dure environ 4

heures.

Figure 5.4 – Géométrie de la pastille après frittage selon le modèle discret. Deux pers-
pectives sont présentées : une vue globale (a) et un zoom sur la section radiale (b). Les
points avec les barres d’erreur représentent les mesures expérimentales à trois hau-
teurs différentes : en haut, au milieu et en bas.

La géométrie résultante de la simulation révèle une forme irrégulière de la pastille.

Cette irrégularité est attribuée au nombre de contacts entre les agglomérats en sur-

face. Les agglomérats en surface, ayant moins de contacts, ne frittent pas de manière

optimale, tandis que ceux en surface mais légèrement plus enfoncés dans le compact

frittent mieux, même si leur densité locale est plus élevée. En d’autres termes, un

contact unique dans une région peu dense frittera moins qu’une région dense avec

plusieurs contacts, en raison de la somme cumulée des forces de frittage.

Une approche possible pour pallier ce problème consisterait à moduler la densité

des agglomérats durant l’étape de densification (section 5.1.3), en les densifiant par-
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tiellement, par exemple à ρ̃aggl = 0,9, plutôt qu’à l’unité. Cela garantirait un nombre

de contacts suffisant pour le frittage ultérieur. Cependant une porosité résiduelle se-

rait préservée au sein des agglomérats, qui ne changerait pas lors de la simulation du

frittage en raison de la constance de la taille des agglomérats.

Une autre stratégie consiste à éliminer, durant le post-traitement, les particules

ayant le moins de contacts en surface. Ces particules, se densifiant moins en raison

de leur nombre réduit de contacts, ont tendance à moins se déplacer que les autres

particules. Par conséquent, le diamètre de la pastille est plus large au niveau de ces

particules, ce qui pourrait contribuer à la forme irrégulière observée dans les pastilles

après le frittage (cf. figure C.1, présentée en annexe C, qui illustre la mise en œuvre

de cette stratégie).

La figure 5.4 montre que la géométrie simulée, tant en axe radial qu’axial, ne cor-

respond pas à l’expérimental. Notamment, le modèle discret induit une densification

plus prononcée en radial qu’en axial. Des simulations complémentaires ont mis en

évidence que cette anisotropie de frittage est due à l’anisotropie de la compaction.

Le tableau 5.4 ci-dessous synthétise les dimensions expérimentales et simulées

pour la figure 5.4. Les diamètres ont été mesurés en repérant les dimensions maxi-

males dans les zones respectives.

Simulation Expérimental

Diamètre bas(mm) 8,22 8,27±0,02

Diamètre milieu(mm) 8,19 8,24±0,02

Diamètre haut(mm) 8,22 8,26±0,01

Hauteur(mm) 12,81 11,23±0,14

Table 5.4 – Comparaison des dimensions de la pastille TUCHAM0 après frittage ob-
tenues expérimentalement et numériquement.

Bien que l’amplitude de l’effet diabolo observée en haut et en bas de la pastille

correspond aux mesures expérimentales, les dimensions globales de la pastille obte-

nues par le modèle discret ne coïncident pas avec les données expérimentales. Cette

divergence est particulièrement notable concernant la hauteur de la pastille, où l’écart
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atteint plus de 1,5 mm.

5.2.2 Simulation du frittage de la pastille TUCHAM0 par le modèle

affine

Afin d’évaluer l’influence du paramètre α sur la géométrie finale de la pastille frit-

tée, deux simulations avec des valeurs de α égales à 0,1 et 0,2 ont été menées. Dans

l’équation (5.1), ρ̃f inale est fixé à 0,97, comme indiqué dans le tableau 5.3, et ρ̃init,i est

calculé à l’aide du package Voro++ [94] pour chaque particule i.

La figure 5.5 présente la géométrie de la pastille après frittage pour ces deux va-

leurs de α.

Figure 5.5 – Géométrie de la pastille après frittage affine pour α = 0,1 et α = 0,2.
Deux vues sont présentées : une vue globale (a) et un zoom sur la partie radiale (b).
Les points avec les barres d’erreur représentent les mesures expérimentales à trois
hauteurs différentes : en haut, au milieu et en bas.

Les simulations montrent un effet diabolo, caractérisé par un diamètre de la pas-

tille plus grand en haut et en bas par rapport au milieu. L’augmentation du para-

mètre α entraîne une amplification de cet effet diabolo, ce qui est cohérent avec l’équa-

tion (5.1) indiquant que la déformation augmente dans les zones de moindre densité
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avec une valeur de α plus élevée.

Il est également constaté que les dimensions simulées surestiment celles observées

expérimentalement, tant pour les diamètres que pour la hauteur. Théoriquement, le

volume devrait rester constant entre les simulations et l’expérimental, puisque la den-

sité finale du frittage est identique.

Cette divergence pourrait résulter de la méthode utilisée pour mesurer la densité

dans les simulations (Fig. 5.3). Cette méthode de calcul de la densité relative ne tient

pas compte des agglomérats situés en dehors de la sphère de référence (les particules

colorées en orange sur la Fig. 5.3), en particulier ceux situés dans les coins et à la

surface, dont les densités relatives varient le plus. Cela peut induire des inexactitudes

dans le calcul de la densité globale. Pour pallier cette limitation, la valeur de ρ̃f inale

peut être ajustée de manière artificielle afin que les dimensions des pastilles simulées

concordent avec les mesures expérimentales.

La figure 5.6 montre la géométrie en 2D de la pastille après frittage pour une valeur

ajustée de ρ̃f inale = 1,08 avec α = 0,2. Cette valeur de ρ̃f inale correspond à la densité

que la sphère de référence (cf. sphère en marron sur la Fig. 5.3) doit atteindre pour

que la densité totale de la pastille soit égale à la valeur de 0,97.

Figure 5.6 – Géométrie de la pastille après frittage affine pour α = 0,2 et ρ̃f inale = 1,08.
Deux vues sont représentées : une vue globale (a) et un zoom sur la partie radiale (b).
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Il apparaît qu’en ajustant artificiellement la densité finale de frittage, les dimen-

sions de la pastille obtenues par le frittage affine sont en adéquation correcte avec

celles mesurées expérimentalement. Le tableau 5.5 synthétise les mesures expérimen-

tales et les résultats de simulation.

Simulation Expérimental

Diamètre bas(mm) 8,27 8,27±0,02

Diamètre milieu(mm) 8,24 8,24±0,02

Diamètre haut(mm) 8,27 8,26±0,01

Hauteur(mm) 11,11 11,23±0,14

Table 5.5 – Dimensions de la pastille TUCHAM0 après frittage pour les cas expéri-
mental et simulé.

Le tableau 5.5 montre que les dimensions après frittage sont en bon accord entre

la simulation et l’expérimentation.

La visualisation tridimensionnelle de la pastille TUCHAM0 simulée est représen-

tée sur la figure 5.7 avant et après le processus de frittage affine.

Figure 5.7 – Visualisation tridimensionnelle de la pastille TUCHAM0 avant et après
le frittage affine. Les sphères orange représentent les agglomérats d’UO2.
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Bien que le modèle affine soit nettement plus simple que le modèle discret, il s’est

avéré être plus efficace pour reproduire les dimensions de la pastille après frittage.

En particulier, il permet d’obtenir correctement l’effet diabolo. L’efficacité du modèle

affine est liée au fait que le seul ingrédient du modèle pour générer une déformation

hétérogène de la pastille (l’effet diabolo) est le champ de densité. Cependant, en raison

de son caractère empirique, il offre peu d’informations sur le rôle de la carte de densité

dans l’apparition de l’effet diabolo.
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5.3 Simulation du Frittage de la Pastille MOX

Les pastilles de UO2, MOX et TUCHAM50, préalablement éjectées, ont ensuite été

frittées numériquement. Comme il a été stipulé en début de ce chapitre, le compor-

tement pendant le frittage est considéré identique pour les deux types d’agglomérats,

à savoir UO2 et MP. Ainsi, les variations observées dans les résultats de frittage sont

attribuables exclusivement aux cartes de densité obtenues lors du pastillage.

Les paramètres de pastillages des trois types de pastilles sont identiques à ceux em-

ployés pour la TUCHAM50, et sont détaillés dans le tableau 4.2. La figure 5.8 illustre

la géométrie en 2D des pastilles après frittage en utilisant le modèle discret.

Figure 5.8 – Géométrie des pastilles de UO2 VH1, MOX et TUCHAM50 après frittage
selon le modèle discret. Deux perspectives sont présentées : une vue globale (a) et un
zoom sur la section radiale (b).

La présence de fluctuations dans les résultats de diamètres rend difficile la caracté-

risation précise de l’amplitude de l’effet diabolo. Pour la pastille UO2, cet effet semble
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même inexistant.

Cela pourrait être dû à une densification plus marquée des agglomérats (section 5.1.3)

par rapport aux deux autres pastilles, car la densité relative des agglomérats ρ̃aggl pour

la poudre UO2 est la plus faible (voir tableau 4.4), ce qui induit un nombre réduit de

contacts entre les agglomérats.

La pastille de UO2 affiche les dimensions les plus réduites, suivie par celle de MOX

et enfin par la TUCHAM50. Cela est cohérent avec les densités relatives observées

après le compactage (voir figure 4.16) : la pastille de UO2 ayant la densité relative la

plus faible initialement, elle s’est le plus densifiée au cours du frittage pour atteindre

la densité finale visée.

La pastille frittée de UO2 est typiquement un cas où l’application de la stratégie

de post-traitement (voir l’annexe C), consistant à enlever les particules avec peu de

contacts, semble très bénéfique (figure 5.9) :

Figure 5.9 – Géométrie radiale de la pastille après frittage selon le modèle discret.
Deux configurations sont comparées : la pastille sans suppression de particules, et la
pastille avec suppression des particules ayant moins de 3 contacts.

Les trois pastilles ont également été frittées en utilisant le modèle affine, qui s’avère

189



être plus précis concernant la prédiction de la géométrie finale des pastilles frittées.

La figure 5.10 présente la géométrie en 2D des pastilles après frittage pour une

valeur de ρ̃f inale = 1,08 avec α = 0,2. Ces valeurs n’ont pas été ajustées spécifiquement

pour ces trois pastilles, en raison du manque de données expérimentales, et sont issues

de l’ajustement réalisé pour la TUCHAM0.

Figure 5.10 – Géométrie des pastilles de UO2, MOX et TUCHAM50 après frittage
selon le modèle affine. Deux perspectives sont présentées : une vue globale (a) et un
zoom sur la section radiale (b).

On observe les mêmes tendances qu’avec le modèle discret : la pastille de UO2 pré-

sente les dimensions les plus réduites, suivie par celle de MOX, puis la TUCHAM50.

Cependant, on note la présence d’un effet diabolo plus marqué, avec une tendance

bien définie par rapport au modèle discret.
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5.4 Conclusion

Le travail présenté dans ce chapitre a permis de comparer deux approches diffé-

rentes pour simuler le frittage des pastilles : un modèle empirique basé sur la solution

affine et un modèle discret plus élaboré. Le modèle empirique, bien que rapide (re-

quérant seulement quelques minutes de temps de calcul) et précis pour prédire la

géométrie finale des pastilles, requiert des ajustements de paramètres qui peuvent ne

pas capturer toutes les subtilités du processus de frittage.

En revanche, le modèle discret, bien que plus exigeant en termes de temps de calcul

(environ 6 heures), offre une représentation plus fidèle de la dynamique du frittage,

sans nécessiter d’ajustement des paramètres. Cependant, il s’avère moins précis dans

la prédiction des dimensions finales des pastilles. Ceci est essentiellement lié à l’ani-

sotropie générée par l’étape de compaction qui entraîne une anisotropie de frittage

surévaluée.

Le modèle affine, malgré sa simplicité, s’avère être relativement efficace. Il repose

sur l’hypothèse que seule l’hétérogénéité de densité dans la pastille compactée est

responsable de l’effet diabolo.

En partant de la géométrie de la pastille après éjection (qui elle-même n’est pas

homothétique de la géométrie de la matrice), nous pouvons, via l’ajustement du pa-

ramètre α, obtenir un diabolo sur les pastilles d’UO2 en accord raisonnable avec les

données expérimentales. Ceci conforte l’hypothèse de l’impact majeur du champ de

densité pour prédire l’effet diabolo.

Parmi les perspectives d’avenir, plusieurs axes de recherche peuvent être envisagés

pour affiner la compréhension et la prédiction du frittage des pastilles nucléaires :

— Étudier l’influence de la géométrie des poinçons lors de l’étape de pastillage

sur la géométrie finale après frittage. Cette étude pourrait mener à optimiser

les formes des poinçons pour contrôler l’effet diabolo et améliorer la qualité des

pastilles.

— Intégrer l’effet de l’oxyde de plutonium sur le frittage, ce qui est important pour
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la simulation de pastilles MOX, où le PuO2 joue un rôle dans les propriétés de

frittage.

— Reproduire la cinématique de frittage en modélisant la montée en température,

les paliers de température et le temps total de frittage.

— Dans le cadre du modèle discret, ajuster la procédure de densification des ag-

glomérats pour assurer un compact avec un nombre de contacts suffisamment

élevé et une isotropie plus réaliste.

En ce qui concerne le frittage des pastilles MOX, on a supposé que seule la carte

de densité avant le frittage influence la géométrie finale de la pastille frittée. Cela sou-

ligne l’importance de l’étape de compaction et la nécessité d’une répartition homogène

de la densité pour obtenir une pastille de qualité après frittage.

En somme, ce chapitre met en évidence le potentiel et les limites des modèles ac-

tuels, tout en ouvrant la voie à de futurs travaux qui pourraient considérablement

améliorer la prédiction et le contrôle du frittage des pastilles nucléaires.
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Conclusion générale

Cette thèse avait pour but de développer un outil numérique capable de simuler

les processus de compaction et de frittage des poudres nucléaires, notamment UOX et

MOX, à l’échelle d’un comprimé entier.

Dans le chapitre 1, une étude bibliographique a été menée pour explorer les mo-

dèles empiriques, semi-empiriques et continus existants dans la littérature. Cette étude

a montré qu’il y avait intérêt à incorporer de manière explicite la nature granulaire

des poudres et les divers composants du mélange. La méthode des éléments discrets

(DEM) a été privilégiée parce que son formalisme est très bien adapté à cette tâche.

Cette approche se distingue des modèles continus parce qu’elle permet de représenter

chaque particule de manière individuelle, ce qui permet une modélisation plus fine au

niveau de la microstructure. Par ailleurs, dans le cadre d’une application industrielle

avec des poudres complexes (mélanges avec des compositions variables), elle permet

de représenter simplement l’interaction entre des particules de propriétés différentes.

Le chapitre 2 se concentre sur l’application de la DEM à notre problématique. Ce

chapitre présente un aperçu général de la DEM et explore en détail les lois consti-

tutives adaptées à la compaction. Pour notre application spécifique, le modèle de B.

Harthong [79] a été choisi car il n’est pas limité en densité relative, contrairement à

d’autres modèles. Ce modèle se distingue par sa prise en compte de l’effet de la den-

sité locale sur l’écrouissage de la poudre, permettant ainsi de modéliser efficacement

la densification à haute densité. Cependant, ce modèle dans sa forme actuelle présente

une limitation : il dépend de la présence de la matrice et des poinçons, sans lesquels le
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calcul de la densité des particules en surface devient inexact. L’utilisation de cellules

de Voronoi pour calculer les densités locales, nécessaires au modèle de B. Harthong,

a donc été limitée aux phases de compaction et d’éjection. Cependant, la question du

calcul d’une densité locale pour une géométrie quelconque reste ouverte.

La DEM est une méthode exigeante en termes de temps de calcul, rendant difficile

la simulation d’un comprimé entier à l’échelle des cristallites. Pour surmonter cette

contrainte, nous avons choisi de modéliser la poudre à l’échelle des agglomérats. La

poudre MOX est donc représentée par deux types d’agglomérats poreux : les agglomé-

rats d’UO2 et les agglomérats de mélange primaire (MP). Cette approche représente

correctement la déformation et le réarrangement des agglomérats, mais ne peut pas

modéliser explicitement leur rupture. Bien que cette méthode soit nécessaire pour

simuler un comprimé entier, elle impose des limitations lors du frittage de la poudre

compactée, car elle ne permet pas de représenter avec précision la cinématique du frit-

tage (cf. section 5.1.4). Cette méthode impose également une limitation au niveau de

la finesse des grains dans la pastille (voir la figure 4.15 par exemple). Pour les cartes

de densité, cette approche peut entraîner l’apparition d’artefacts dus aux variations

abruptes de la densité locale, comme illustré par la TUCHAM50 dans la figure 4.17.

Le chapitre 3 est consacré à la modélisation numérique de la compaction en matrice

(à simple-effet) des agglomérats d’UO2. Ce chapitre, qui constitue le cœur des résul-

tats de cette thèse, examine en détail les données expérimentales de la poudre d’UO2,

décrit la création d’un modèle numérique des agglomérats d’UO2, et présente les ré-

sultats obtenus après ajustement des paramètres matériau par apprentissage machine.

L’apprentissage machine s’est révélé être une méthode particulièrement flexible : une

fois la base de données établie, il est possible d’ajuster les paramètres matériau pour

diverses poudres, telles que UO2 ou MOX, sans nécessiter de nouvelles simulations

coûteuses. Bien que certains ajustements restent nécessaires (cf. section 3.3.4), les

résultats obtenus montrent une bonne adéquation entre les simulations DEM et les

données expérimentales, validant ainsi la loi constitutive proposée dans le chapitre 2.

Cette méthode est puissante car elle permet d’ajuster les paramètres du modèle à par-
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tir d’un ensemble hétéroclite de données (expérimentales et simulées) et nécessaire-

ment parcellaire. Elle pose cependant le problème de l’interprétation des paramètres

matériau du modèle. Dans notre cas, et dans le contexte d’une application indus-

trielle des simulations DEM, nous avons privilégié la meilleure adéquation possible

aux courbes expérimentales ou aux cartes de densité obtenues par la FEM. Au final, ce

chapitre montre qu’il est possible avec la DEM de simuler les différentes phases de la

compaction, en représentant relativement fidèlement les aspects les plus importants :

l’effet du frottement de la matrice sur le champ de densité, l’indice de fluidité, et le

gonflement élastique du comprimé à l’éjection.

Le chapitre 4 aborde la caractérisation des agglomérats de mélange primaire ainsi

que la compaction des poudres UOX et MOX. Il se rapproche encore davantage du

processus industriel, en simulant la compaction à double-effet et la géométrie des

poinçons, avec le "dishing" et les chanfreins. En raison du manque de données expéri-

mentales sur le MOX, l’ajustement des paramètres matériau a été effectué de manière

plus sommaire par rapport au chapitre 3. Cette démarche implique plusieurs hypo-

thèses simplificatrices, telles que la conservation de plusieurs paramètres matériau

de la poudre d’UO2 ou la supposition d’une similitude de comportement entre les

poudres de PuO2 et d’UO2. Ces hypothèses, bien qu’elles constituent un point faible

de l’étude, étaient nécessaires pour permettre la simulation de la compaction de la

poudre MOX avec différentes compositions. Elles nous semblent raisonnables pour

une première approche de simulation du procédé. Nous avons pu montrer dans ce

chapitre que la DEM est bien adaptée pour représenter un mélange de poudres. En

particulier, les simulations DEM permettent d’étudier l’effet du taux de chamotte sur

la géométrie de la pastille après éjection. Il reste bien sûr à améliorer l’adéquation

entre les données expérimentales et les résultats de simulation, en particulier en ce

qui concerne la forme de la pastille après éjection.

Enfin, le chapitre 5 propose d’ajouter, en partant des simulations de compactage

issues du chapitre 4, l’étape de frittage des pastilles. Ce chapitre peut être vu comme

étant une preuve de concept permettant la simulation de l’ensemble du processus de
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fabrication des pastilles nucléaires, depuis la compaction de la poudre (hors remplis-

sage des matrices) jusqu’au frittage de la pastille crue, pour laquelle la géométrie fi-

nale de la pastille est simulée. L’objectif était d’examiner, en particulier, comment la

carte de densité, issue de la compaction, affecte la géométrie finale des pastilles frit-

tées. Deux approches ont été explorées : une simulation du frittage basée sur une loi

constitutive DEM, et une autre méthode, empirique, se concentrant uniquement sur

la carte de densité dans la pastille compactée. L’approche empirique, malgré sa sim-

plicité, s’est avérée très efficace, comme le montrent les résultats comparés aux don-

nées expérimentales. Le principal problème rencontré avec l’approche discrète est que

l’anisotropie observée lors de la compaction entraîne également une anisotropie arti-

ficielle pendant le frittage. Cette anisotropie au frittage ne permet pas de reproduire

fidèlement les dimensions de la pastille mesurées expérimentalement. Malgré cela, ce

modèle réussit à reproduire l’effet diabolo caractéristique du frittage d’une pastille

dont les extrémités basses et hautes sont plus denses qu’à mi-hauteur. Même si pour

le moment l’approche discrète n’est pas satisfaisante, elle ouvre la voie à une modé-

lisation plus proche de la physique du frittage en prenant en compte les paramètres

matériau du frittage (coefficients de diffusion, énergie de surface, grossissement des

grains, ...).

A l’issue de ce chapitre, une interface graphique a été développée, intégrant les

avancées réalisées tout au long de cette thèse, pour tendre vers l’objectif initial énoncé

à la fin du chapitre 2 : développer un outil numérique dédié au processus industriel de

Orano pour simuler les étapes de compaction et de frittage des mélanges de poudres à

l’échelle d’un comprimé entier. Le temps typique requis pour simuler ces deux étapes

est d’environ une journée.

La figure 6.1 présente la page d’accueil de cet outil. Pour plus de détails sur son

fonctionnement, on se reportera à l’annexe D. Il permet globalement à un ingénieur

de tester plusieurs configurations, aussi bien pour la composition de la poudre (du

mélange primaire et du mélange secondaire), la géométrie des poinçons et le mode de

compaction. Bien que nos simulations soient globalement en accord avec les résultats
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expérimentaux, il est important de garder à l’esprit que nous cumulons les erreurs et

simplifications inhérentes à chaque simulation. En tentant de reproduire un processus

industriel complexe, il est essentiel de comprendre et de contextualiser les erreurs

associées à chaque étape.

Figure 6.1 – Interface graphique de l’outil DEM, intégrant la compaction et le frittage
des poudres MOX/UOX.

Les perspectives de ce travail sont nombreuses et concernent aussi bien l’aspect

développement numérique que l’aspect expérimental. Le résultat qui intéresse le plus

le partenaire industriel est la géométrie finale de la pastille. Cette géométrie est la

conséquence d’un ensemble de processus. La simulation de chacun de ces processus

apporte des erreurs qui sont transmises à l’étape suivante. Les travaux futurs devront

s’attacher à améliorer chacune de ces étapes de calcul.

En termes de perspectives à court terme (3-6 mois), il serait donc judicieux d’appor-

ter des modifications spécifiques au modèle pour améliorer la fidélité de la géométrie

finale des pastilles frittées par rapport aux données expérimentales. Voici quelques
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pistes d’amélioration envisageables :

— Améliorer le calcul de la densité locale : la densité locale joue un rôle impor-

tant dans le calcul du champ de densité, qui à son tour influe fortement sur la

géométrie finale. L’objectif est de rendre ce calcul moins dépendant de la pré-

sence de la matrice et des poinçons. Bien que Voro++ (le package utilisé pour

calculer les cellules de Voronoi) soit déjà implémenté dans le code dp3D, ex-

plorer d’autres méthodes pourrait offrir des avantages concernant le calcul de

la densité locale.

— Comprendre les facteurs influant sur la forme des pastilles après compaction-

éjection : une étude approfondie visant à identifier les facteurs conduisant à

l’apparition de formes telles que le diabolo ou le tonneau après compaction

serait bénéfique. Cela permettrait non seulement d’améliorer la précision des

simulations, mais aussi de mieux comprendre les paramètres critiques du pro-

cessus industriel qui contrôlent ces écarts de cylindricité.

— Revisiter l’effet du taux de chamotte sur les rebonds axiaux et radiaux : jusqu’à

présent, seul le paramètre matériau σ ∗ a été ajusté pour simuler l’effet de la

chamotte. Une révision plus globale, intégrant d’autres paramètres matériau,

pourrait conduire à une simulation plus représentative des impacts réels de la

chamotte. Cela pourrait contribuer à une meilleure compréhension et prédic-

tion des comportements de compaction et d’éjection.

À moyen terme (6-12 mois), il serait bénéfique de proposer des simulations pour

tester la tenue à la rupture des pastilles crues. On peut penser à des essais de compres-

sion simple ou à des essais de type compression diamétrale (essai brésilien). Dans tous

les cas, il faudra soit revisiter le modèle élasto-plastique utilisé dans ce travail afin de

le rendre compatible avec ces essais centrés sur la rupture soit passer à un modèle plus

classique de type liens élastiques entre particules (bonds) avec un critère de rupture.

Si on opte pour le modèle élasto-plastique cela nécessitera de résoudre le problème du

calcul de la densité locale en surface de la pastille en l’absence de la matrice, comme

évoqué plus haut. En ce qui concerne le frittage, pour se rapprocher davantage du pro-
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cessus physique et obtenir des informations plus détaillées, nous pourrions envisager

d’augmenter le nombre de particules simulées ou de manière plus réaliste réaliser la

simulation à l’échelle des cristallites avec un volume représentatif dans ce cas beau-

coup plus petit. Cela permettrait également d’intégrer l’effet du PuO2 sur le frittage.

Néanmoins, cette approche ne permettrait pas d’obtenir la géométrie finale de la pas-

tille. Elle serait plutôt centrée sur l’évolution microstucturale (évolution des porosités,

grossissement des grains, cinétique de frittage).

A moyen terme aussi, l’outil de simulation discrète proposé dans ce travail a clai-

rement une finalité applicative. Deux types de simulation peuvent être imaginés. On

peut utiliser ces simulations pour tout d’abord améliorer la compréhension du proces-

sus et des mécanismes qui conduisent à la distorsion de la pastille. Ces simulations de-

vraient, de manière plutôt qualitative et pédagogique, proposer un outil pour appré-

hender visuellement les grandes tendances lors du procédé de compaction-éjection-

frittage.

A plus long terme, et une fois que la qualité des simulations sera plus robuste,

on peut imaginer utiliser l’outil DEM comme un outil d’optimisation du processus.

Quelques propositions envisageables :

— Modifier la géométrie des poinçons pour étudier l’impact du "dishing" et des

chanfreins sur la carte de densité et, par conséquent, sur la géométrie finale de

la pastille.

— Tester le frottement entre la paroi et la poudre lors de la compaction pour ho-

mogénéiser davantage la carte de densité.

— Identifier la pression d’accompagnement qui permet le meilleur contrôle des

défauts d’éjection et potentiellement des rebonds.

— Optimiser le processus d’éjection des pastilles, par exemple en utilisant une

matrice tricoquille, pour une éjection plus délicate.

Tout au long de cette thèse, nous avons utilisé des hypothèses simplificatrices parce

que nous manquions de données expérimentales sur la compaction des poudres. À

plus long terme donc, il serait aussi important de constituer une base de données ex-
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périmentales pour l’UOX mais surtout sur le MOX. Cela permettrait un ajustement

plus précis des paramètres matériau pour les agglomérats d’UO2 et de MP, conduisant

à un outil DEM plus efficace et utile pour les applications industrielles. Cela implique-

rait de réaliser la compaction des poudres nucléaires de différentes compositions dans

une presse instrumentée, où les contraintes radiales et axiales seraient mesurées tout

au long du processus de compaction. Pour affiner davantage les simulations, le gra-

dient de densité des pastilles compactées pourrait être mesuré par nanotomographie

ou spectroscopie de rayons X à dispersion d’énergie (EDX), ce qui nous dispenserait de

nous appuyer exclusivement sur les résultats des simulations par éléments finis pour

ajuster la carte de densité. Enfin, une étude sur les critères d’endommagement des

pastilles après compaction et frittage pourrait être envisagée, car bien que peu abordé

dans cette thèse, il s’agit d’une étape importante pour le processus industriel.
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Annexe - Fonction objectif

La fonction objectif est une métrique essentielle en apprentissage machine et en

optimisation. Elle permet d’évaluer la performance d’un modèle ou la qualité d’une

solution par rapport à un idéal ou à des données de référence. Dans le contexte de

notre étude, la fonction objectif sert à quantifier la proximité entre les résultats simulés

et les données expérimentales. Deux des mesures couramment utilisées pour évaluer

cette proximité sont le R-carré et le RMSE.

A.1 R-carré

Le coefficient de détermination, plus couramment appelé R-carré, est une mesure

statistique utilisée pour évaluer la qualité d’ajustement d’un modèle de régression à

des données observées. En d’autres termes, il quantifie la capacité du modèle à expli-

quer la variation observée dans les données.

La notion de "variance" est centrale pour comprendre le R-carré. La variance me-

sure à quel point les valeurs d’un ensemble de données diffèrent de la moyenne de cet

ensemble. Dans le contexte du R-carré, nous nous intéressons à la proportion de cette

variance que notre modèle est capable d’expliquer. Mathématiquement, le R-carré est

défini en termes de variance comme :

R2 = 1− Variance résiduelle
Variance totale

(A.1)

Variance résiduelle =
n∑
i=1

(yi − ŷi)2 (A.2)
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Variance totale =
n∑
i=1

(yi − ȳ)2 (A.3)

où yi est la valeur observée, ŷi est la valeur prédite et ȳ est la moyenne des valeurs

observées. Ainsi, en remplaçant dans la formule initiale, nous obtenons :

R2 = 1−
∑n
i=1(yi − ŷi)2∑n
i=1(yi − ȳ)2 (A.4)

Pour mieux comprendre, considérons un ensemble de données et un modèle qui

tente de prédire ces données. Si toutes les prédictions du modèle correspondent par-

faitement aux données observées, le R-carré serait de 1, indiquant un ajustement par-

fait. Si le modèle ne fait pas mieux que de simplement prédire la moyenne des données

observées, sans tenir compte des autres facteurs, le R-carré serait de 0. le R-carré peut

être aussi négatif. Cela signifie que le modèle est tellement inadapté qu’une simple

moyenne des données observées serait une meilleure prédiction.

A.2 RMSE (Erreur Quadratique Moyenne)

L’Erreur Quadratique Moyenne (RMSE pour Root Mean Square Error en anglais)

est une mesure couramment utilisée pour quantifier l’erreur entre les valeurs prédites

et les valeurs observées. Elle donne une idée de la magnitude de l’erreur, mais pas

de sa direction. Elle est définie comme la racine carrée de la moyenne des carrés des

erreurs :

RMSE =

√√
1
n

n∑
i=1

(yi − ŷi)2 (A.5)

Contrairement au R-carré, le RMSE n’a pas de valeur maximale et peut varier de 0

à l’infini. Un RMSE de 0 indiquerait des prédictions parfaites.

Bien que le R-carré et le RMSE soient tous deux des mesures de la performance d’un

modèle, ils ont des interprétations différentes. Le R-carré donne une idée de la "bonne

forme" du modèle, c’est-à-dire à quel point les prédictions du modèle correspondent
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aux données réelles en termes de variance. Le RMSE, en revanche, donne une idée de

la "taille" de l’erreur, sans se soucier de la direction.

Dans certains contextes, comme lorsque l’on veut comprendre la capacité d’un mo-

dèle à capturer la structure sous-jacente des données, le R-carré peut être plus perti-

nent. Dans d’autres situations, en particulier lorsque la précision des prédictions est

primordiale, le RMSE peut être plus approprié car il donne une mesure directe de

l’erreur en unités observées.

En général, il est conseillé d’utiliser à la fois le R-carré et le RMSE pour obtenir

une vue complète de la performance d’un modèle. Cependant, si l’on devait choisir

une seule métrique, le RMSE est souvent privilégié car il fournit une mesure directe et

interprétable de l’erreur. De plus, contrairement au R-carré, le RMSE est toujours en

unités observées, ce qui peut faciliter son interprétation.
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Annexe - Pair plots et Box plots

B.1 Exemple fictif

Figure B.1 – Exemple fictif illustrant une corrélation forte entre quatre paramètres A,
B, C et D [145].
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B.2 Box Plots

Les box plots, également appelés boîtes à moustaches, sont des graphiques qui

fournissent une représentation visuelle de la distribution statistique des données. Ils

mettent en évidence plusieurs caractéristiques clés de la distribution [146] :

— Médiane : La ligne centrale de la boîte représente la médiane des données, c’est-

à-dire la valeur qui sépare la moitié supérieure de la moitié inférieure des don-

nées.

— Quartiles : Les bords supérieur et inférieur de la boîte représentent respective-

ment le troisième (Q3) et le premier quartile (Q1). Le premier quartile est la

médiane de la moitié inférieure des données, tandis que le troisième quartile

est la médiane de la moitié supérieure des données.

— Intervalle interquartile (IIQ) : C’est la distance entre le premier et le troisième

quartile. Il donne une idée de la dispersion des valeurs centrales des données.

— Moustaches : Les lignes qui s’étendent à partir des bords de la boîte repré-

sentent la variabilité des données en dehors des quartiles, et peuvent également

indiquer la présence d’outliers.

— Outliers : Ce sont des points de données qui tombent en dehors des moustaches.

Ils peuvent indiquer des valeurs anormales ou des erreurs dans les données.

Dans notre contexte, les box plots permettent aussi de visualiser les plages de

chaque paramètre matériau.

La figure B.2 montre que les données pour chaque paramètre sont bien distribuées,

comme en témoignent les médianes centrées et les boîtes symétriques.

Cette symétrie indique une distribution homogène des données sans biais appa-

rent. De plus, l’absence de points en dehors des moustaches suggère qu’il n’y a pas

d’outliers, ce qui est cohérent avec notre méthode de génération de données. Ces ob-

servations confirment la qualité de notre ensemble de données.
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Figure B.2 – Box Plots des 6 paramètres matériaux, illustrant la distribution, la mé-
diane, les quartiles et la variabilité des données.
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Annexe - Post-traitement de la simula-

tion du frittage par le modèle discret

La figure C.1 illustre les résultats de la mise en œuvre d’une stratégie de post-

traitement pour le modèle discret. La géométrie a été déterminée après avoir retiré les

particules ayant un nombre de contacts inférieur à un seuil spécifié :

Figure C.1 – Géométrie radiale de la pastille TUCHAM0 après frittage selon le modèle
discret. Quatre configurations sont comparées : la pastille sans suppression de parti-
cules, et les pastilles avec suppression des particules ayant moins de 2, 3 et 4 contacts,
respectivement. Les points avec les barres d’erreur représentent les mesures expéri-
mentales.
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Dans cette illustration, quatre cas sont présentés pour comparaison : la pastille sans

suppression de particules, et les pastilles avec suppression des particules ayant moins

de 2, 3 et 4 contacts respectivement.

On observe que dans le cas où les particules ayant moins de 2 contacts sont suppri-

mées, le bruit diminue et la géométrie de la pastille est mieux préservée. Avec la sup-

pression des particules ayant moins de 3 contacts, la géométrie change drastiquement,

avec une tendance claire observée entre le haut et le bas de la pastille. Cependant, la

partie inférieure semble présenter plus de bruit. Dans le cas avec moins de 4 contacts,

on atteint la limite de ce "filtre", avec beaucoup de bruit et sans tendance claire.

Cette stratégie semble contribuer à améliorer la forme de la géométrie finale, mais

elle comporte un aspect arbitraire, car le choix du nombre de contacts à utiliser (1 ou 2,

par exemple) n’est pas évident. De plus, étant donné qu’il s’agit d’une stratégie de post-

traitement, l’idéal serait d’ajuster la simulation elle-même pour obtenir directement la

géométrie souhaitée.
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Annexe - Outil DEM

L’interface graphique de l’outil DEM a été développée en Python et sert de sur-

couche au code dp3D. En raison de la présence de code Bash dans dp3D, cet outil

numérique est uniquement compatible avec les systèmes d’exploitation Linux. Ac-

tuellement, l’accès à distance à l’application n’est pas disponible pour des raisons de

sécurité, mais cette fonctionnalité pourrait être implémentée à l’avenir.

L’objectif de l’interface graphique de l’outil DEM est de maximiser l’intuitivité

pour l’utilisateur. Ainsi, les simulations présentées dans cette thèse peuvent être réa-

lisées en quelques clics seulement. La figure 6.1 offre un aperçu de l’interface de cet

outil.

Dans cette interface, trois onglets sont présentés : "Simuler", "Prédire" et "Output".

L’onglet Simuler, qui constitue la page d’accueil, offre tous les champs nécessaires pour

lancer les simulations. Chaque champ est accompagné d’une plage de valeurs accep-

tables, et une erreur est signalée si une valeur saisie ne respecte pas ces limites. Des

abréviations sont utilisées pour une présentation épurée, et des informations détaillées

sont disponibles via une infobulle lorsqu’on survole chaque champ avec le curseur.

Parmi les options disponibles, l’utilisateur peut choisir une cinématique à simple ou

double effet, avec ou sans décharge, et inclure également l’étape de frittage.

L’onglet "Prédire" n’est pas encore fonctionnel. L’idée est d’y intégrer des fonction-

nalités d’apprentissage machine pour réduire le temps de calcul des simulations. Il

représente donc une perspective d’évolution future de l’outil.

L’onglet "Output" affiche les résultats des simulations récentes et en cours. L’utilisa-
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teur peut sélectionner, dans une base de données, les simulations pour ensuite accéder

aux résultats correspondants (charge, décharge, éjection et frittage).
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Simulation discrète de la compaction et du frittage des
poudres d’UOX et de MOX.

RÉSUMÉ

Ce travail, réalisé en collaboration avec l’usine de recyclage Orano Melox, s’inscrit dans le
contexte de l’industrie nucléaire française, qui joue un rôle central dans la production d’élec-
tricité du pays. La thèse est centrée sur la fabrication du combustible nucléaire à travers les
étapes de compaction et de frittage des poudres nucléaires : les combustibles UOX (Uranium
OXide) et MOX (Mixed OXide). La compaction uni-axiale induit un champ de densité hétéro-
gène dans la pastille. Cette hétérogénéité est responsable d’une déformation radiale lors des
étapes d’éjection et de frittage (effet diabolo), qui impose au fabricant une étape de rectification
de la surface latérale. Le but de la thèse est de développer un outil numérique dédié pour si-
muler la géométrie des pastilles après compaction et frittage. Il s’agit en particulier d’anticiper
l’effet de la composition du MOX.

L’outil numérique doit prendre en compte le caractère granulaire des poudres, la com-
position du mélange, et les conditions industrielles du processus. Pour cela, la méthode des
éléments discrets (DEM) est utilisée. Cette méthode de simulation, qui prend explicitement en
compte la microstructure granulaire des poudres en modélisant chaque particule individuel-
lement, est explorée en détail dans ce manuscrit. Les lois constitutives pour la compaction et le
frittage sont abordées, ainsi que leur application dans le contexte des poudres nucléaires. Nous
adaptons un modèle qui permet d’aborder les hautes densités relatives en tenant compte de
l’effet de la densité locale (calculée via des cellules de Voronoi) sur l’écrouissage de la poudre.

L’approche choisie pour simuler la poudre à l’échelle d’un comprimé entier consiste à re-
présenter la poudre MOX comme étant composée de deux types d’agglomérats poreux : les
agglomérats d’UO2 et les agglomérats de mélange primaire (MP, un mélange à haute teneur en
plutonium). Cela permet d’optimiser le temps de calcul des simulations, et de rendre compte
de la composition des différents mélanges utilisées par l’industriel.

Dans un premier temps, l’agglomérat d’UO2 est modélisé. Pour ce faire, une base de don-
nées a été générée, comprenant des milliers de simulations dans lesquelles six paramètres
matériau ont été variés. Un modèle d’apprentissage machine a été développé et entraîné par
apprentissage supervisé, afin de déterminer l’ensemble des paramètres matériau qui corres-
pondent le mieux aux données expérimentales disponibles sur l’UO2.

L’agglomérat de MP est modélisé via des hypothèses simplificatrices. Une fois les agglomé-
rats d’UO2 et de MP modélisés, la simulation de la compaction à simple et à double effet sur
le UOX et MOX a été réalisée. La cinématique et la géométrie industrielle des pastilles sont
prises en compte. En particulier, les phases de décharge élastique et d’éjection sous pression
d’accompagnement sont modélisées. A l’issue de l’étape de compaction, un gradient de densité
est observé, résultant des mouvements relatifs des parois et du frottement entre les parois et
la poudre. Nous obtenons dès cette étape une déformation radiale de la pastille.

En fin de manuscrit, le frittage est abordé. Cette partie, servant de preuve de concept,
n’aborde pas toute la complexité du frittage, mais permet d’étudier l’influence du gradient de
densité sur la géométrie finale du comprimé. Deux modèles sont proposés. Le premier consiste
à simuler le frittage via la simulation discrète en prenant en compte les phénomènes de diffu-
sion à l’échelle des contacts. Le second, beaucoup plus simple, prend uniquement en compte
la carte de densité dans la pastille compactée.
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