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1 Introduction

Le phénomene de croissance de grains peut étre vu comme une migration des interfaces entre grains pilotée par
la minimisation de 1’énergie surfacique du réseau de joints de grains. Ces interfaces séparent deux domaines
d’orientations cristallographiques différentes et posseédent une énergie par unité de surface dépendant du matériau
considéré, des directions cristallographiques des grains voisins a 1’interface considérée et de sa normale. On
parle d’énergie interfaciale . En général, lorsque la mesure de la désorientation entre deux grains voisins est
faible, le joint de grains peut étre décrit comme une succession de dislocations et son énergie peut étre calculée
a partir de 1’énergie des dislocations. En étudiant les angles diedres formés par les joints a I’équilibre, il est
possible d’établir des relations entre les énergies interfaciales. Le déplacement de ces interfaces met en jeu
des déplacements atomiques (diffusion) et est largement favorisé par 1’agitation thermique. L’étude de ces
déplacements en fonction la température permet de quantifier, a travers un parametre M appelé la mobilité, la «
facilité » qu’a un joint de grains a se mouvoir dans la microstructure.

Ces deux parametres, v et M, sont nécessaires a la description de la croissance de grains par capillarité. Ce
sont des parametres anisotropes mais qui peuvent &tre approchés par des constantes (fonction de la température
pour la mobilité) lorsque le matériau considéré est peu texturé et contient peu de joints de grains spéciaux.
Cette hypothese a pour effet de simplifier la détermination expérimentale de ces quantités et les simulations
numériques. Cette hypothese, réaliste dans le cas de 1’olivine pure considérée dans ce travail, sera utilisée dans
la suite.

Le but principal de ce travail est de tester en 2D I’adaptabilité du code de simulation en champ complet DIGIMU
[1] développé par le CEMEF (Mines-ParisTech), pour un matériau non-métallique tel que I’olivine, dans le
cadre d’un cas de croissance de grains par capillarité. La discussion des résultats pourra également permettre
d’aiguiller un futur travail dont le but sera de modéliser les évolutions microstructurales des péridotites, roches
du manteau terrestre, composées majoritairement d’olivine. La modélisation de ces évolutions pourra s’inscrire,
a plus long terme, dans des problématiques géologiques diverses, telle que la localisation de la déformation a
I’échelle des plaques tectoniques par des structures héritées [2].

2 Valeurs des parametres M et v pour I’olivine

La mobilité et I’énergie interfaciale des joints de grains sont cruciaux pour décrire la croissance de grains, en
effet on décrit généralement la vitesse (¢) d’une interface pour un cas de croissance de grain par capillarité par la
loi [3] :

0= —M~kil (D)

ol k est la courbure moyenne du joint (sommes des courbures principales) et 77 est la normale sortante unitaire
au joint.

2.1 Energie interfaciale des joints de grains

L’énergie interfaciale des joints de grains utilisée ici a été déterminée par Duyster et Stockhert [4] sur un
échantillon d’olivine naturelle. La méthodologie employée pour déterminer ce parametre est la méme que celle
mise en place par Cooper et Kohlstedt [5] 20 ans plus tot sur un échantillon d’olivine synthétique. Cette méthode
consiste a repérer dans la microstructure des sites ou un joint de grains faiblement désorienté (LAGB) rencontre
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deux joints de grains fortement désorientés (HAGB). Lorsque le systeme est a 1’équilibre, les angles diedres
entre ces différents joints (voir fig. 1) sont alors reliés aux énergies interfaciales de ceux-ci par la relation (2)
issue de I’équation d’Herring. Le calcul de I’énergie interfaciale du LAGB et la mesure des angles permet de
remonter a I’énergie interfaciale des joints de grains (HAGB).

YHAGB _ YHAGB _ YLAGB
sin(at)  sin(a)  sin(f)

2)

fov1

FIGURE 1 — Représentation des angles diedres entre les joints de grains

Le calcul de I’énergie des LAGB est réalisé en utilisant le modele de Read et Shockley [6] considérant le joint
comme un empilement de dislocations dépendant de la désorientation entre les sous-grains. Cette désorientation
est mesurée expérimentalement grace a la technique EBSD (Electron Back Scatter Electron) qui permet de
dresser la cartographie des orientations cristallographiques d’un polycristal.

La valeur finale est obtenue en moyennant les valeurs obtenues sur 25 sites de I’échantillon jugés adéquats pour
cette étude et vaut 1.4 +0,4J.m 2.

2.2 Mobilité des joints de grains

La mobilité d’un joint de grains peut €tre exprimée (dans une certaine gamme de température) comme une loi
d’Arrhenius [7] :

M = Moe Q/RET 3)

avec My la mobilité de référence, () I’énergie d’activation, R la constante des gaz parfaits et 1" la température
en Kelvin. Cette loi traduit le fait que la diffusion atomique et donc le transport d’un joint de grains est un
mécanisme thermiquement activé, I’augmentation de la température entraine une augmentation de la mobilité
et une croissance de grains plus rapide. Cette équation peut étre enrichie, en général pour étendre sa plage de
validité en température, en considérant la mobilité comme une fonction linéaire de 1/7".

La mobilité et I’énergie d’activation utilisées ici ont été déterminées par Karato [7] dont I’expérience servira
également d’élément de comparaison avec les simulations réalisées. Il s’agit d’une expérience de recuit d’une
poudre d’olivine préparée a partir de grains d’olivine naturelle. La taille des grains de cette poudre est volontaire-
ment prise tres fine (taille moyenne de 1’ordre du ppm) pour permettre d’observer la croissance des grains dans
un temps raisonnable. Cette poudre subit un traitement thermique particulier et une étape de compactage a chaud
élaborés par Karato [8]. Les échantillons ainsi obtenus sont alors recuits a température et pression constantes.
Apres un certain temps de traitement thermique, une lame mince est découpée au centre de 1’échantillon et
la microstructure est observée pour déterminer la taille de grains moyenne. Cette procédure permet alors de
déterminer I’évolution de la taille moyenne des grains dans le temps au cours du recuit.

Cette évolution est généralement décrite par une loi du type Burke et Turnbull [9, 1] :

< R>%— < Ry >%= aM~t" ()

avec < R > (m) la taille moyenne de grain a I’instant t (s), < Ry > (m) la taille moyenne de grain a I’instant
initial. L’utilisation de ce modele sous entend que seule la force motrice de croissance par capillarité est
considérée. Dans cette étude, les parametres n et o ont été respectivement choisis a 1 et 0.5. En réalité n et «
peuvent étre fortement dépendants de la distribution initiale de taille de grains et du temps de maintien considéré
[1, 12]. L’exposant portant sur la taille de grains moyenne, ici défini comme égal a 2 en régime de croissance de
grains, varie en fait entre 2 et 5 dans la littérature pour permettre de rendre compte de la présence de secondes
phases ou d’eau dans I’échantillon, ou encore de la forme irréguliere des grains [10]. On considere la mobilité
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et I’énergie interfaciale comme isotropes et le traitement thermique comme isotherme. L’évolution mesurée
de la taille moyenne des grains en fonction du temps, connaissant 1’énergie interfaciale, permet de déduire la
mobilité a la température du recuit considérée. L’ obtention de la mobilité pour différentes températures permet
quant a elle de déterminer la mobilité de référence (M) et I’énergie d’activation (@, voir eq. (3)). Les valeurs
obtenues par Karato [7] sont celles utilisées dans la suite, c’est a dire My = 4.10~8m*.J~1.s~! et une énergie
d’activation entre 160 et 200kJ/mol (en fonction des conditions expérimentales).

3 La simulation de croissance de grain

Pour décrire la microstructure dans la simulation, le code éléments finis (EF) utilisé s’appuie sur le formalisme
level-set (LS) [1, 11, 12]. Dans le cas d’une croissance sans énergie stockée, le probleme a résoudre peut
s’écrire sous la forme d’un probléme de diffusion pure avec un coefficient de diffusion égal au produit M. La
microstructure évolue par I’intermédiaire de I’évolution des fonctions level-set qui représentent les grains du
polycristal. La mobilité est calculée par le code comme une loi d’ Arrhenius (1) a partir de la donnée de M,
d’une énergie d’activation et de la température du systeéme. L’énergie interfaciale -y est considérée isotrope, non
dépendante de la température et sa valeur est ici fixée 2 1.4 J.m 2. Le domaine de calcul est un domaine de
forme carré dont nous avons fait varier les dimensions. La microstructure initiale est générée par un algorithme
de Laguerre-Voronoi qui est capable de générer des cellules polyédriques respectant une distribution de taille de
grains donnée [13]. Les conditions aux limites utilisées sont des conditions aux limites libres ce qui sous entend,
en formalisme LS, I’ orthogonalité des joints de grains aux bords du domaine de calcul au cours de I’évolution
dans le temps.

3.1 Distribution initiale de taille de grain et taille du domaine de calcul

Afin de pouvoir comparer la simulation avec des résultats expérimentaux, nous avons utilisé une distribution
initiale de taille de grains se rapprochant d’une des poudres d’olivine de I’expérience de Karato [7] (fig. 2). La
distribution utilisée peut étre approximée par une loi log-normale dont la moyenne vaut 1.72, I’écart-type 0.84 et
donc le rapport o /1 0.49.

Initial grain size distribution
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FIGURE 2 — A gauche, distribution de taille de grains d’une des poudres de I’expérience de Karato [7], a droite,
distribution initiale de taille de grains utilisée dans la simulation.

Pour les valeurs de température des recuits expérimentaux, soit 1473K et 1573K, 3 énergies d’activations
différentes, 160, 185 et 200kJ/mol ont été testées. Les courbes d’évolution de la taille moyenne des grains au
cours des recuits étant présentées (sur une durée de 10h) dans I’article de référence de Karato [7], elles serviront
d’éléments de comparaison avec les résultats de nos simulations. Cette comparaison permettra de sélectionner
une énergie d’activation optimale qui reproduit au mieux les résultats expérimentaux. Une autre méthode aurait
pu étre d’évaluer I’écart entre les résultats d’une premiere simulation et les résultats expérimentaux et d’en
déduire une nouvelle énergie d’activation pour laquelle les résultats expérimentaux seraient mieux reproduits.
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3.1.1 Influence de la taille du domaine de simulation

Pour le systeme considéré ici, 1I’évolution de la taille moyenne des grains en fonction du temps peut étre décrite
par une loi de Burke et Turnbull (4). Ce modele possede une solution analytique auto- similaire, quelque soit
I’échelle a laquelle on se place, si on normalise les distances, I’évolution de la taille moyenne des grains peut
&tre décrite par une seule et méme fonction monotone.

Lors de la simulation, le nombre de grains dans le domaine diminue petit a petit et la proportion de joints de
grains en contact avec les bords augmente. L’évolution de ces joints de grains est dictée par les conditions aux
limites que 1’on impose mais n’est pas représentative d’un mécanisme physique en particulier. Lorsque le nombre
de grains dans le domaine de calcul n’est plus suffisant, le mécanisme de croissance de grains n’est plus bien
représenté et I’évolution de la taille moyenne des grains s’écarte du modele de Burke et Turnbull. Pour que le
nombre de grains reste significatif plus longtemps, un domaine plus grand doit alors étre considéré.

Des domaines de calcul 2D (carrés) de tailles croissantes ont été testés afin de déterminer jusqu’a quand le
systeme présentait une évolution de taille de grains monotone modélisable par une loi de Burke et Turnbull. La
figure 3 présente les résultats obtenus pour 3 tailles de domaines différents au cours d’un recuit & 1573K pour
une énergie d’activation de 200k]J.

Mean grain size evolution
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FIGURE 3 — évolution de la taille moyenne de grains au cours du recuit a 1573K, pour une énergie d’activation
de 200kJ et pour des domaines carrés de dimensions 0,2x0,2, 0,1x0,1 et 0,03x0,03mm contenant initialement
3700, 960 et 110 grains.

La difficulté, dans le cas d’une distribution initiale aussi fine, est que 1’évolution de la taille de grains est tres
rapide. Au bout de quelques heures, un domaine contenant initialement pres de 1000 grains n’en contient plus
qu’une dizaine et les effets de bords jouent alors un réle important. La courbe d’évolution de la taille moyenne
des grains ne suit plus une croissance monotone, on observe des paliers (fig. 3) et I’évolution ne peut plus étre
décrite par une loi de Burke et Turnbull. Il faut donc faire un compromis entre limiter le colit numérique et avoir
des résultats que I’on peut décrire sur une durée comparable a celle de I’expérience. On considere que lorsque
I’on commence a observer des paliers sur la courbe d’évolution (on parlera de temps critique dans la suite), les
résultats de la simulations sont affectés par les effets de bords et ne peuvent plus étre considérés pour le reste de
I’analyse. Comme la vitesse de croissance est fortement dépendante de la température et de I’énergie d’activation,
le temps critique est également dépendant de ces deux parametres. Le tableau 4 résume ces différents temps
critiques pour la taille de domaine choisi (0,2x0,2mm) et pour les différentes valeurs de température et énergies
d’activation utilisées.

3.2 Résultats

Les courbes d’évolution de la taille moyenne des grains dans le temps sont présentées en figure 5 sous la forme
log(< R >% — < Ry >?) = f(log(t)). La pente de cette courbe représente ainsi le paramétre n du modele de
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Temperature (K) 1473 | 1573
Energie d*activation (kJ/mol) 160 185 200 160 185 200
Temps critique (s) 4300 10400 14500 2300 5400 11000

FIGURE 4 — Récapitulatif des temps critiques pour un domaine de 0,2x0,2mm pour les différentes valeurs de
température et énergies d’activation utilisées.

Burke et Turnbull. L’ordonnée a I’origine permet d’évaluer le paramétre o du méme modele a partir du produit
M~ considéré ici comme connu.

Grain size evolution
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FIGURE 5 — courbes expérimentales et simulées, de log(< R >? — < Ry >2) = f(log(t)), a gauche a 1473K
et a droite a 1573K.

Les simulations pour les énergies d’activations de 160 et 200kJ/mol sont éloignés des résultats expérimentaux
d’au moins un demi ordre de grandeur ce qui n’est pas négligeable. Pour une énergie d’activation de 185kJ/mol, la
simulation reproduit bien 1’évolution de la taille moyenne des grains obtenue pendant les recuits expérimentaux.
Cette évolution peut etre modélisée par une loi du type Burke et Turnbull avec o« = 0.29 et n = 1.18 2 1473K et
a = 0.4 etn=1.15 a 1573K. Karato [7] avait considéré a = 0.5 et n=1 ce qui semble en premiere approximation
cohérent avec les résultats de la simulation et la distribution de taille de grains utilisée.

On peut observer sur la figure 6 que la microstructure expérimentale est similaire & la microstructure simulée
apreés deux heures de recuits. La taille de grain et les angles formés par les joints ( 120°) sont globalement
identiques. La valeur de ces angles sur la microstructure expérimentale permet en premiere approximation de
valider I’hypothese d’isotropie de la mobilité et de I’énergie interfaciale.

4 Conclusion

La comparaison des évolutions de taille de grains expérimentales et simulées a permis de cibler une énergie
d’activation pour laquelle le modele est au plus proche de I’expérience. Cette énergie d’activation pourra
étre utilisée dans des prochains modeles plus complexes. La confrontation des résultats de la simulation avec
I’expérience a en tout cas permis de valider le modele de croissance de grains de 1’olivine pure par capillarité
lors d’un recuit isotherme.

Dans les deux cas (simulation et expérience) la vitesse de croissance de grain est relativement élevée, et les
grains d’olivine peuvent croitre de quelques micrometres jusqu’a une centaine de micrometres en une dizaine
d’heures. Une des raisons de cette croissance rapide est la pureté des échantillons considérés. Les joints de
grains ne rencontrent aucun obstacle a leur migration de méme qu’aucune réaction chimique n’est susceptible
de limiter la croissance des grains. Un échantillon naturel de péridotite contient en fait d’autres minéraux qui
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FIGURE 6 — A gauche, microstructure expérimentale [7] et a droite, microstructure simulée apres deux heures de
recuit 2 1573K pour une énergie d’activation de 185kJ/mol.

interagissent avec la croissance des grains d’olivine. Bercovici et Ricard [14] ont montré que les secondes phases
agissaient fortement sur la vitesse de croissance et que leur présence pouvait limiter la taille maximale des
grains dans un échantillon. Cette limitation pourrait étre modélisée par un mécanisme de pinning de Smith-Zener
dont I’'implémentation dans notre code EF est déja effective [15]. La prise en compte du pinning serait dans un
premier temps une maniere de modéliser I'influence des particules de secondes phases et ainsi de se rapprocher
des conditions naturelles. Dans un second temps, il serait intéressant de considérer des particules de secondes
phases possédant leurs propres mobilités, énergies interfaciales, et pouvant elles aussi évoluer.
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