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RESUME

Dans le but de comprendre les mécanismes d’infiltration intervenant dans la mise en forme des
CMC par un procédé de filtration sur membrane, une étude phénoménologique de I’infiltration de
particules céramiques dans une texture fibreuse céramique a été réalisée. Quelques étapes
séquentielles de fabrication, de caractérisation puis d’analyse ont ét€¢ opérées afin d’atteindre cet

objectif.

Tout d’abord, la cinétique de croissance des crus a été vérifiée expérimentalement a 1’aide d’un
outillage concu spécifiqguement pour ce type d’essai, la colonne de Darcy. Tous les parametres
reliés aux crus de particules et aux suspensions qui sont nécessaires pour modéliser
macroscopiquement la cinétique de croissance ont été mesurés. Le modéle a été validé selon des

filtrations a pression constante puis a débit constant.

La validation de la cinétique de croissance a permis, par la suite, de lancer les essais de fabrication
de composites ayant une forme simple (plaque) avec un renfort fibreux. La fabrication des
composites SiC/SiC et Al,O3/Al,0O3 a été menée selon des plans d’expériences dans le but de
vérifier I’influence de certains parametres textiles, procédés et suspensions sur les empilements de
particules et la formation de défauts. Il a été soulevé que les mécanismes principaux qui les
gouvernent sont une rétention mécanique des particules par les fibres et les effets visqueux. La
rétention se produit lorsque la distance entre les fibres ou les torons est trop faible pour que les
particules puissent les traverser. L’étude n’a pas permis de caractériser précisément les facteurs
intervenant dans la rétention au niveau quantitatif, mais le ratio de taille entre les interstices entre
les fibres et les particules sous les 10 : 1 semble provoquer une rétention accentuée. Les effets
visqueux sont reliés au taux de charge de la suspension. Les suspensions céramiques sont
visqueuses et rhéofluidifiantes. Ces caractéristiques augmentent avec son taux de charge. La
rhéofluidifiance de la suspension occasionne des changements brusques de sa viscosité lors de la
filtration. Cela pourrait provoquer un désordre dans la diffusion des particules. Elles se
déposeraient alors trop rapidement pour remplir les espaces entre les fibres ou les torons, causant
ainsi la formation d’un macropore. Il a été montré qu’une architecture de tissage plus lache de la

préforme ou la diminution du taux volumique de fibres limitaient la formation de défauts.

Les données de la mise en ceuvre des CMC ont également permis de verifier la cinétique de

croissance d’un cru a l’intérieur de la préforme céramique et d’établir un premier modeéle
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macroscopique de cinétique de croissance 1D pour les composites. D0 a la variabilité dans les
essais SiC/SiC et a un écart considérable entre les courbes de filtration théoriques et
expérimentales, les parameétres nécessaires pour établir le mod¢le n’ont pas pu étre mesurés pour
ce type de materiau. Pour les essais Al.03/Al,Os, les paramétres puis le modéle ont été valides. Le
modele tend toutefois a surestimer la cinétique de croissance du cru dans une préforme fibreuse

avec une erreur allant jusqu’a 15% dans certains cas.

Les données de la modélisation ont ensuite servi a alimenter la conception d’un script de simulation
de la croissance de la matrice en 2D au sein de la préforme fibreuse. Ce script a par ailleurs servi a
choisir des stratégies d’injection pour des pieces de géométries plus complexes (un demi-pi et un
pied d’aube en SiC/SiC puis une corniére en « L » et une plaque avec une dégressivité en épaisseur
en Al>Os/Al;03), mais les comparaisons entre les résultats de simulation et les résultats
expérimentaux sont mitigées. Dans le cas des piéces SiC/SiC, la vitesse a laquelle le cru se construit
ne peut pas étre prédite, mais la prédiction de 1’allure du front de croissance du cru est
qualitativement similaire a ce que I’on retrouve expérimentalement. Dans le cas des CMC
Al,03/Alx03, la vitesse de croissance du cru de la simulation est comparable a celle des essais
expérimentaux pour la corniere, mais pas pour la piéce dégressive. Les simulations prédisent bien

I’allure du front de croissance pour les deux pieces Al20z/Al>Os.

Mots-clés : Composites a matrice céramique, Infiltration de suspension, Plan d’expériences,

Modélisation, Simulation numérique
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ABSTRACT

To understand the infiltration mechanisms involved in CMC manufacturing by a cake filtration
process, a phenomenological study of the infiltration of ceramic particles in a ceramic fibrous fabric
has been performed. Some sequential steps of manufacturing, characterization and then analysis

were done to achieve this objective.

First, the growth Kinetics of the cakes were experimentally verified using a setup designed for this
type of testing, the Darcy's column. All the parameters associated with the particle cakes and the
slurries (suspensions) that are necessary to model the growth kinetics macroscopically were
measured. The model was validated for constant pressure and constant flow filtrations.

The validation of the growth kinetics then allowed the start of the simple shaped (plate) composite
samples manufacturing with a fibrous reinforcement. The manufacturing of SiC/SiC and
Al>03/Al>03 composites was conducted according to some experimental designs (DOE) to verify
the influence of some textile, processing and slurry parameters on particle build-up and defect
formation. It was raised that the main mechanisms that control them are the mechanical retention
of the particles by the fibers and viscous effects. Retention occurs when the distance between the
fibers or the strands is too small for the particles to pass through them. The study was unable to
characterize precisely the factors involved in retention quantitatively, but the size ratio between the
small spaces between the fibers and particles below 10 : 1 appears to cause enhanced retention.
Viscous effects are related to the concentration of the slurry. Ceramic slurries are shear thinning
and this characteristic increases with the concentration. The shear thinning behavior of the slurry
could cause sudden changes in its viscosity during the filtration. This could cause a disruption in
the particle diffusion. The particles would then settle too quickly to fill the spaces between the
fibers or strands, causing the formation of a macropore. It has been shown that a looser weave of

the preform or the reduction of the fiber volume ratio limits the formation of defects.

The CMC filtration data also allowed verification of the growth kinetics of a cake within the
ceramic preform and the establishment of a first macroscopic model of 1D growth kinetics for the
composites. Due to the variability in the SiC/SiC samples and a considerable discrepancy between
the theoretical and experimental filtration curves, the parameters necessary to establish the model
could not be measured. For the Al2O3/AlO3 samples, the parameters and then the model were
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validated. However, the model tends to overestimate the growth kinetics of the cake in a fibrous

preform with an error of up to 15% in some cases.

The modeling data were then used to develop a simulation script for the 2D matrix growth within
the fibrous preform. This script was also used to evaluate injection strategies for parts with more
complex shapes (a half-pi and a blade root in SiC/SiC, as well as an "L" angle and a plate with a
decreasing thickness in Al.O3/Al,Oz), but the comparisons between the simulation and
experimental results are mixed. In the case of SiC/SiC parts, the rate at which the cake builds cannot
be predicted, but the prediction of the cake growth front is qualitatively similar to what is found
experimentally. In the case of Al,O3/Al>Os parts, the cake growth rate from the simulation is
comparable to the parts made experimentally for the angle, but not for the tapered part. The
simulations predict the growth front shape well for both Al,O3/Al>Os parts.

Keywords : Ceramic matrix composites, Slurry infiltration, Design of experiments, Modeling,

Numerical simulation
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CHAPITRE1 INTRODUCTION

Dans le secteur de 1’aéronautique et 1’aérospatiale, les normes environnementales sont de plus en
plus restrictives, ce qui motive les compagnies d’aviation a réduire leurs émissions polluantes. Une
des meilleures fagons de réduire les émissions polluantes causée par les avions est de réduire leur
masse afin de réduire leur consommation en carburant. Actuellement, certaines pi¢ces d’avion,
comme celles qui composent les turbines a gaz dans les moteurs, sont composées de superalliages
de nickel, car ces matériaux conservent de bonnes propriétés mécaniques lorsqu’ils sont utilisés a
de hautes températures allant jusqu’a 1100°C (Reed, 2008). Cela dit, la limite pratique de ces
matériaux est presque atteinte a ce jour (Bornemisza & Napier, 1988). Le Groupe Safran est I’'un
des meneurs dans 1I’approvisionnement de composantes pour 1’industrie aéronautique. En 2008,
Safran et General Electric (GE) ont décidé de renouveler leur partenariat (CFM International) afin
de concevoir une nouvelle génération de moteurs d’avion, le LEAP (Leading Edge Aviation
Propulsion) qui est montré sur la Figure 1-1. De son nom «saut » en anglais, on envisage
d’effectuer un bond considérable en mati¢re technologique. Successeur du CFM56 grandement
utilisé dans 1’industrie aéronautique, ce nouveau moteur vise une performance améliorée tant au
niveau de son efficacité, de la réduction de sa masse, mais aussi en matiére de réduction de
I’empreinte sonore. L’intérét pour une progression vers des matériaux novateurs est donc palpable
et le temps est venu de poursuivre les recherches afin de repousser les limites des turbines a gaz

dans les moteurs d’avion.

Figure 1-1 Moteur LEAP de Safran (Safran, 2015)



Les céramiques sont des matériaux qui présentent de bonnes propriétés mécaniques a haute
température en plus d’étre beaucoup moins denses que les métaux, mais leur comportement fragile
les rend inadéquates pour le milieu de 1’aéronautique (Bornemisza & Napier, 1988; Ohnabe et al.,
1999). Les composites a matrice céramique (CMC) sont toutefois des matériaux composés d’un
renfort fibreux (qui est généralement en céramique) dans lequel on insére des particules de
céramique qui composent une matrice. Dans un tel composite, le renfort prend les charges
mécaniques et la matrice permet d’assurer sa cohésion. La particularit¢ des CMC est que
I’arrangement entre le renfort et la matrice au niveau microstructural permet de ralentir la
propagation de fissures dans le matériau (Park & Seo, 2011; Warren, 1992). La Figure 1-2 montre
une comparaison de I’allure typique de courbes mécaniques de contrainte en fonction de la
déformation que I’on obtient avec une céramique monolithique (courbe rouge) et un CMC (courbe
noire). Les céramiques monolithiques sont rigides (représentée par la pente de montée en
contrainte), mais fragiles. En contrepartie, les CMC échangent cette haute rigidité pour une
augmentation de 1’énergie (représentée par I’aire sous la courbe) nécessaire pour causer sa rupture.
Possedant un comportement plus résistant et tenace que les céramiques monolithiques, les CMC
deviennent alors les matériaux de choix pour les nouvelles technologies aéronautiques (Wood,
2013).
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Figure 1-2 Comparaison du comportement mécanique contrainte-déformation entre les céramiques

monolithiques et les composites a matrice céramique (Kim, 2019)



Il existe plusieurs méthodes de fabrication des CMC dont les méthodes d’infiltration de vapeur
chimique (Chemical Vapour Infiltration ou CVI) ou la matrice est infiltrée dans le renfort par un
procédé de déposition de gaz, les méthodes d’infiltration de suspension (Slurry Cast ou SC) ou la
matrice est introduite par voie liquide et les méthodes d’infiltration de polymeére et pyrolyse
(Polymer Infiltration and Pyrolysis ou PIP) ou I’on imprégne le renfort par une matrice polymére

qui est ensuite décomposée en céramique par pyrolyse dans un environnement sans oxygene.

La méthode d’infiltration de suspension est couramment utilisée pour les bonnes propriétes
mécaniques des piéces issues de ce procédé et pour son colt de production assez faible dans
certains cas. Le procédeé est schématisé sur la Figure 1-3. Préalablement au moulage, un renfort est
placé fermement dans un moule de facon a le confiner a la forme voulue de la piece (2). En
parallele, on incorpore des particules céramiques dans un médium liquide afin de créer une
suspension chargée en particules (3). Cette suspension est ensuite coulée dans le moule (4) avant
la fermeture des points d’injection puis le moule est pressurisé (5) afin que le liquide soit filtré et
que les particules puissent se loger entre les fibres du renfort (6). C’est I’étape d’infiltration. Dans
certains cas, la cavité de moulage est poreuse afin de pouvoir évacuer le liquide et retenir les
particules. Dans ce cas-ci, elle joue également le r6le de filtre. Lorsque I’infiltration des particules
est terminée, la piéce est gorgée d’eau et un séchage a I’aide d’un gaz ou d’un environnement a
température moyennement élevée est requis pour éliminer le liquide résiduel et obtenir un produit
sec (7). La piece peut ensuite étre démoulée (8) afin d’obtenir ce qu’on appelle une piéce a 1’état
vert (green body). Une étape subséquente de consolidation de la matrice granulaire par un
traitement thermique (principe de frittage) est finalement essentielle afin de créer des liens
mécaniques entre les particules de la matrice et parfois, le renfort, conférant ainsi une certaine tenue

pour la piece (9).
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Figure 1-3 Schéma de principe du procedé d'infiltration de suspension

Depuis quelques années, une équipe de recherche de I’Ecole Polytechnique de Montréal travaille
en collaboration avec Safran Ceramics dans le but d’améliorer la fabrication de CMC par un
procédé d’infiltration de suspension. Un premier projet avait été lancé en 2015 par les travaux de
doctorat de Scola (Scola, 2018). Ce projet portait sur I’adaptation d’un procédé d’injection flexible
utilisé dans la fabrication de composites a matrice polymere pour les composites a matrice
céramique. La cinétique de filtration de particules d’alumine dans des renforts en 1D a été étudiée.
Il a par ailleurs été démontré qu’il était possible de fabriquer des pieces Al203/Al.03 de géométrie
simple (plaques) par le procédé SC. Pour ce type d’infiltration de suspension, le renfort céramique
est déposé sur une membrane poreuse qui permet la rétention des particules céramiques au passage
de la suspension afin qu’un cru se construise progressivement a I’intérieur de la préforme. Les
résultats montrent un assez bon controle du taux de porosité en ne faisant qu’une seule passe
d’infiltration qui est de courte durée. De plus, le colit de I’équipement est relativement faible. Cela
dit, on ne sait pas encore s’il pourrait étre utilis€ pour la fabrication de pieces réelles car leurs
géomeétries un peu plus complexes présentent des zones singulieres ou il est difficile d’y introduire

les particules. Des défauts peuvent donc apparaitre a plusieurs endroits.

Dans le cadre des travaux d’un second projet de recherche, deux types de CMC intéressants sont a
I’étude : ceux a base de carbure de silicium (SiC/SiC) et ceux tout en alumine (Al.O3/Al>03). Les
CMC SIiC/SiC possédent une excellente tenue a haute température. Ils conservent de bonnes

propriétés mécaniques a des températures allant jusqu’a 1400°C, mais leur grande sensibilité aux



phénomeénes d’oxydation qui interviennent dans 1’environnement des moteurs d’avion limite leur
domaine d’utilisation. Ceci implique qu’il faut que les picces issues de ce matériau soient protégées
en utilisant un revétement afin d’empécher 1’oxygene de pénétrer dans les pores (Eaton & Linsey,
2002; Parlier & Ritti, 2003; Roy et al., 2014). Les perspectives des CMC SiC/SiC se trouvent dans
la fabrication de composantes des chambres de combustion des turbines a gaz. De leur coté, les
CMC Al203/Al203 conservent de bonnes propriétés mécaniques a des températures allant jusqu’a
1100°C tout en étant beaucoup plus légers que les alliages métalliques en plus du fait qu’ils sont
naturellement résistants a 1’oxydation (Parlier & Ritti, 2003; Schmuicker & Mechnich, 2008). Ils
sont également beaucoup moins colteux a produire que les CMC SiC/SiC avec en contrepartie des
propriétés mécaniques un peu plus modestes. Les perspectives des CMC Al>O3/Al>Os se situent

dans le moulage des tuyeres d’échappement des turbines a gaz.

Ce second projet a pour objectif de fabriquer deux piéces réelles que I’on peut retrouver dans les
moteurs d’avion selon un procédé d’infiltration de suspensions. La premicre piece est une aube de
turbine SiC/SiC qui se retrouverait en sortie des chambres de combustion. La deuxieme est une
tuyere d’échappement cylindro-cénique Al203/Al203 en sortie d’une turbine a gaz. Pour y parvenir,
il faut toutefois étre en mesure de fabriquer des piéces dont la santé matiére est adéquate pour ce
type d’application. I faut donc qu’elles soient presque completement dépourvues de défauts
puisque ces derniers affecteraient les propriétés mécaniques des piéces. Le projet a été segmenté
en plusieurs étapes. La premiére portait sur la compréhension des meécanismes physiques
d’infiltration des particules lorsqu’elles s’empilent entre les fibres d’un renfort fibreux de
géométrie simple. La seconde étape, étudiée en partie dans les maitrises de Saada (Saada, 2022) et
de Leleu (Leleu, 2022), portait sur I’étude des effets géométriques de piéces ainsi que la conception
de moules modulaires servant a leur mise en ceuvre. Finalement, durant la troisiéme étape, les
travaux des étapes précédentes ont été combinés afin de fabriquer les deux pieces. Cette these
s’intéresse principalement a la premiere étape de ce second projet. Elle a pour objectif de mieux
comprendre les mécanismes d’infiltration des particules dans un renfort fibreux lors de la
fabrication d’une piéce par voie liquide tel que décrit ci-dessus. Pour y parvenir, elle se concentre
sur la formation des défauts, c’est-a-dire la mésoporosité (a 1’échelle des fibres du renfort) ainsi

que la macroporosité (a I’échelle des torons du renfort).

Le Chapitre 2 correspond a une revue de littérature sur les CMC et leurs moyens de fabrication par

voie liquide. En premier lieu, les généralités des CMC seront présentées sommairement avec un



accent sur les composites SiC/SiC et Al.Os/Al2Os. Ensuite, des principes de filtration, incluant
quelques modeles mathématiques déja établis, seront expliqués avec quelques parameétres qui

peuvent influencer I’infiltration de particules.

La problématique et les objectifs de recherche de cette thése sont décrits dans le Chapitre 3. Pour
répondre a ces objectifs, le Chapitre 4 concernera la méthodologie expérimentale. La dynamique
du projet impliquant la relation de cette these et de deux maitrises sera tout d’abord présentée,
suivie des équipements de fabrication et de tous les matériaux qui ont été utilisés pour les travaux
expérimentaux de cette these. Ce chapitre se terminera par un résumé de la méthodologie de mise
en ceuvre des CMC puis des moyens de caractérisation qui ont permis de conduire les analyses

nécessaires pour répondre aux objectifs de recherche.

Le Chapitre 5 est consacreé a la présentation de résultats préliminaires permettant la validation des
matériaux et techniques utilisées pour les travaux expérimentaux discutés dans le Chapitre 6. Ce
dernier est une étude phénoménologique de Dinfiltration de particules dans des renforts
céramiques. Quelques facteurs principaux que 1’on peut contrdler lors de 1’élaboration d’un CMC

sont testés par la réalisation de quelques plans d’expériences.

Les données de filtrations des composites discutés dans le Chapitre 6 ont ensuite été analysées dans
le 0. On a tenté d’établir des modéles 1D macroscopique de la cinétique de filtration du procédé de
fabrication pour les deux matériaux a 1I’étude. Ces données ont ensuite été amenées a alimenter le
Chapitre 8 qui concerne la conception d’un script de simulation de filtration en 2D. Les simulations
ont également été comparées a des résultats expérimentaux de fabrication de pieces de géométrie
2D.

Finalement, le Chapitre 9 est la conclusion genérale des travaux de cette these. Un sommaire des
résultats principaux y est présenté, suivi de quelques recommandations pour la mise en ceuvre de

CMC par voie liquide et des perspectives de travaux futurs.



CHAPITRE 2 ETAT DE L’ART SCIENTIFIQUE

La définition générale d’un matériau composite (forme abrégée : « composite ») peut étre résumée
par un mélange ou un assemblage d’au moins deux matériaux afin de produire un nouveau matériau
ou de profiter de leurs caractéristiques lorsqu’un matériau Seul ne les possede pas toutes. Le grand
avantage de I’utilisation de matériaux composites réside dans la vaste possibilité de créer des
matériaux avec des propriétés adaptées spécifiguement pour une utilisation particuliere. De
maniére industrielle, on congoit typiquement des composites a 1’aide d’un renfort fibreux (aussi
appelé « texture fibreuse » ou « préforme fibreuse ») et d’une matrice. Le renfort supporte les
charges mécaniques alors que la matrice permet d’assurer la cohésion du composite, de répartir les
efforts mécaniques dans les fibres du renfort et potentiellement de les protéger contre des

substances ou des environnements potentiellement corrosifs.

Le renfort peut étre composé de fibres coupées ou d’un tapis de fibres entremélées, mais pour
obtenir des matériaux dits de « haute performance » ayant de trés bonnes propriétés mécaniques, il
est couramment tissé. Dans un tel renfort, plusieurs fibres regroupées entre elles dans un toron
(aussi appelé « meéche ») peuvent étre tissees comme le montre la Figure 2-1. La taille et la forme

des torons ainsi que le nombre de fils par toron sont variables selon les tissus.

Les tissus les plus couramment utilisés sont ceux en 2D et 3D dont des exemples sont présentés sur
la Figure 2-2. Lorsqu’un renfort 2D est utilisé, plusieurs plis peuvent étre empilés les uns par-
dessus les autres afin d’obtenir 1’épaisseur et la proportion de fibres (aussi appelée le taux
volumique de fibres) voulues. Dépendamment du tissage, les renforts 2D possédent des propriétés
variant selon la direction des torons du sens chaine (dans la longueur du tissu) et des torons du sens
trame (dans la largeur du tissu). Pour cette raison, il est courant d’empiler des plis dans plusieurs
directions pour avoir un laminé dont les propriétés sont quasi-isotropes, ¢’est-a-dire homogéne
dans le plan du composite. Les tissus 3D ont des torons traversant les couches dans le sens de
1’épaisseur pour les maintenir ensemble. IS peuvent ressembler a un empilement de tissus 2D, mais
ce n’est pas toujours le cas. Les architectures 3D sont trés vastes et certaines d’entre elles peuvent
étre complexes. En plus des renforts 2D et 3D, il existe également des renforts unidirectionnels

(UD) ou les torons d’un pli sont dans une direction et ne sont pas entrelacees entre elles.



Figure 2-1 Exemple de tissage de fibre au MEB (adapté de (Wu et al., 2020))

Toron Z
Toron trame

Toron chaine

Figure 2-2 Exemples de tissages en 2D et en 3D (adapté de (Hart et al., 2017))

Tout comme pour les types de tissus applicables aux composites industriels, les matrices sont trés
diverses et elles influencent significativement les propriétés du composite. 1l y a trois grandes
familles de composites qui sont identifiées par leur type de matrice : les composites a matrice
organique (CMOQO), les composites a matrice métalligue (CMM) et les composites a matrice
céramique (CMC). Le type de matrice des CMM et des CMC est plutbt explicite. En ce qui
concerne les CMO, des résines thermoplastiques ou thermodurcissables sont utilisées. Afin de
remplir son réle cohésif et pour assurer la répartition des charges mécaniques, la matrice doit étre
dépourvue de défauts qui sont normalement générés durant le procédé de mise en forme du
composite lorsqu’elle est introduite dans le renfort. Cette étape cruciale constitue la substance de
cette thése dans le cadre d’un procédé de densification de renforts par filtration de particules pour
la mise en forme de CMC. Le type de matrice, la fagon de I’introduire dans le renfort et le renfort
lui-méme sont tous des facteurs qui influencent la densification du composite. Dans les sections de



ce chapitre, les différents aspects de CMC, de leurs procédés de fabrication ainsi que des méthodes
de modélisation de ces procédes seront briévement présentes.

2.1 Les composites a matrice céramique

Contrairement aux ceéramiques monolithiques, les composites a matrice céramique sont des
matériaux non fragiles et tres convoités pour des applications dans des conditions extrémes
(excellentes propriétés mécaniques et tenue thermique). Ce sont des matériaux relativement récents
et encore en phase de développement depuis le milieu des années 1970 (Ding, 2014; Lamon, 2005).
lls se divisent en deux grandes familles: les oxydes et les non-oxydes. Les non-oxydes,
principalement en carbone (C) ou en carbure de silicium (SiC), ont été étudiés en premier pour
leurs propriétés mécaniques (excellente résistance au fluage) a des températures excédant les
1400°C (Krenkel, 2008). En plus de leur bonne tenue en température, les CMC en carbure de
silicium présentent de bonnes propriétés en fatigue, une bonne résistance a [’usure et méme une
capacité a bloquer les radiations (Ivekovi¢ et al., 2013; Katoh et al., 2014). Cependant, leur
détérioration prématurée en milieu fortement oxydant a poussé les chercheurs a étudier ’autre
famille des CMC, les oxydes. Contrairement aux non-oxydes, les oxydes ne se dégradent pas en
milieu oxydant par leur nature chimique (Kaya, 1999; Lewis Ill, 2000; Liang & Dutta, 2001;
Ohnabe et al., 1999). On y retrouve principalement 1’alumine (Al203), la silice (SiO>), la zircone
(ZrO2) et la mullite (3Al203-2Si02) (Schmicker & Mechnich, 2008). De plus, les matiéres
premieres et les procédés de fabrication des oxydes sont beaucoup moins dispendieux que ceux de
non-oxydes. Néanmoins, méme si leurs propriétés mécaniques sont adéquates a température
ambiante, des comportements de fluage deviennent observables a des températures plus modestes
que les non-oxydes (1000-1100°C) en raison des fibres qui ne sont pas thermiquement stables a
plus de 1000°C (Jurf & Butner, 2000; Parlier & Ritti, 2003).

La Figure 2-3 présente les principaux matériaux structuraux utilisés dans le domaine de
I’aéronautique selon leur résistance specifique (résistance divisee par la masse volumique) en
fonction de leur température d’utilisation. A ’heure actuelle, les CMC représentent tout de méme
le meilleur espoir de réduction de masse pour certaines composantes des moteurs d’avion qui sont
fabriquées avec des superalliages de nickel. Comme autre point de comparaison, la densité des
CMC se trouve entre 2 et 3 g/cm? alors que 1’on parle d’une densité qui se situe entre 7 et 9 g/cm®

pour les superalliages de nickel. Comme mentionné dans I’ Introduction, les perspectives des CMC
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sont principalement dans le domaine de 1’aéronautique et de 1’aérospatial. Pour les oxydes, leur
température d’utilisation maximale est similaire aux superalliages de nickel ce qui peut les rendre
adéquats dans les chambres de combustion des moteurs d’avion. Avec la faible conduction
thermique des CMC Oxyde/Oxyde poreux, on pense également qu’il serviront a produire des
boucliers thermiques pour les engins spatiaux (Schmiicker & Mechnich, 2008). Les températures
d’utilisation plus ¢élevées des non-oxydes leur permettent d’étre utilisés pour d’autres applications.
Les CMC C/C servent d’une part dans la fabrication de disques de frein. Avec leur sensibilité a
I’oxydation particuliérement élevée, ils sont souvent a usage unique pour des courses automobiles,
mais ils ont également servi dans des applications aéronautiques, militaires et commerciales (Weil3,
2008). lIs peuvent également servir pour la conception de chambres de combustion ou de fournaises
a haute température ou I’environnement est inerte ou sous vide. La particularité des CMC C/C est
que leur résistance et leur rigidité augmente avec une température croissante, ce qui leur donne un
facteur de sécurité additionnel pour des applications dépassant les 2000°C. IlIs ont d’ailleurs déja
servi pour la fabrication de cous de tuyeres ou ’air est accéléré a Mach 1. Ces zones sont portées
a des temperatures excédant les 2500°C ou les gradients de température et les flux de chaleur sont
extrémes (Christin, 2008). Il faut donc un matériau capable de résister a ces conditions et posséder
une conduction thermique élevée. Les CMC SiC/SiC possedent des propriétés mécaniques et
thermiques un peu plus faibles que les CMC C/C, mais leur résistance a I’oxydation est meilleure.
Ils sont donc des candidats pour la fabrication de certaines composantes se situant dans les zones
chaudes des moteurs d’avion comme les chambres de combustion en addition aux applications

similaires a celles des CMC C/C.
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Figure 2-3 Résistance spécifique de matériaux structuraux en fonction de la température

d'application (Heidenreich et al., 2009)



11

Dans cette section, les aspects généraux des CMC seront présentés. On expliquera d’abord les
mécanismes de rupture qui leur conférent leurs propriétés non fragiles. Ensuite, on brossera un
portrait des principaux procédes de fabrication en commencant par les fibres puis par
I’incorporation de la matrice. Finalement, les CMC SiC/SiC et Al,03/Al,03 a I’étude dans cette
these seront présentes de fagon plus détaillée.

2.1.1 Mécanismes de rupture des CMC

La particularité principale des CMC est que méme en étant composés de deux matériaux fragiles,
une piece peut présenter un comportement plus tenace et résistant que les céramiques
monolithiques (parfois le méme matériau est utilisé a la fois pour la matrice et pour le renfort).
Dans un composite, le renfort reprend généralement les charges mécaniques alors que la matrice
sert a distribuer ces charges. Pour assurer le comportement non fragile, on peut alors énumerer

quelques exigences (Lamon, 2014) :

1) Les fibres doivent étre liées a la matrice pour assurer que le matériau est continu.

2) Il faut préserver les fibres lorsqu’une fissure s’amorce dans la matrice.

3) Lorsque les fissures se propagent dans la matrice, il faut que la répartition des charges
mécaniques reste en bonne proportion entre les fibres et la matrice.

4) En environnement agressif, il ne faut pas que les fissures induisent un chemin facile pour

qu’une substance corrosive puisse attaquer les fibres.

2.1.1.1 Principes de base de rupture

Les principes de base de la rupture d’un CMC reprennent les deuxieéme et troisieme points
énumérés ci-dessus. Pour préserver les fibres d’'un CMC, les fissures sont déviées au travers de la
matrice. C’est ce qu’on appelle la déviation de fissures. Elle est causée par les liaisons plus faibles
mécaniquement entre la matrice et les fibres que les fibres elles-mémes. Une fissure se propage
toujours dans les directions ou 1’énergie de rupture est la plus faible (dans les « chemins les plus
faciles »).

La Figure 2-4 représente le fonctionnement de la dissipation de I’énergie pour un CMC. La matrice
est tout d’abord fissurée (microfissures) due aux charges mécaniques dans des zones ou les
concentrations de contrainte sont les plus fortes (5). Durant une fissuration, la fissure se propage

dans la matrice et atteint tout d’abord I’interface entre la fibre et la matrice. Ensuite, elle contourne
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la fibre, car les propriétés mécaniques a I’interface sont beaucoup plus faibles que celles de la fibre.
Cela provoquera le décollement de la fibre et de la matrice (4). Progressivement, une ouverture se
crée de sorte que la fibre soit le seul élément liant les deux cotés de la matrice fissurée. C’est ce
qu’on appelle le pontage des fibres (3). Lorsque 1’énergie emmagasinée dans une fibre étirée est
trop élevée, la fibre va ultimement céder & un point parfois plus éloigné du plan d’avance de la
fissure pour ensuite glisser dans la matrice (2). Autrement, la fibre peut également céder sur le plan

d’avance de la fissure (1). Dans ce cas-ci, il n’y aurait pas d’arrachement des fibres.

— Rupture de la fibre
Arrachement de la fibre
Pontage de la fibre
Décollement de la matrice / fibre

— Fissuration de la matrice
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Figure 2-4 Schéma de dissipation de I'énergie lors de la rupture d'un CMC (adapté de (Nadolski et
al., 2008))

Une certaine portion de I’énergie est dissipée par friction durant I’arrachement des fibres. Ces
dernieres peuvent supporter des charges assez importantes en mécanisme d’arrachement et c’est
cela qui confére au matériau un comportement pseudo-ductile (Keller et al., 2005). La surface de
rupture d’un CMC montrée sur la Figure 2-5 montre 1’arrachement des fibres de la matrice.
L’énergie emmagasinée dans une fibre qui a céd¢ est moins importante que 1’énergie dans une fibre
intacte. Toutefois, elle est tout de méme essentielle pour conserver une bonne répartition des
charges dans le composite et éviter de surcharger les fibres qui ne sont pas rompues (Dassios,
2007). Puisque des milliers de fibres sont présentes dans un composite, 1’addition de la friction

devient conséquente.
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40HM

Figure 2-5 Surface de rupture d'un CMC SiC/SiC montrant le mécanisme d'arrachement (AG,
2006)

On distingue d’ailleurs deux types de CMC qui mettent en ceuvre les principes de déviation de
fissures, ceux a interface faible et ceux a matrice faible. Ces derniers permettent des mécanismes

de ruptures similaires, mais les moyens pour y parvenir sont différents.

2.1.1.2 Les CMC a interface faible

Une des méthodes les plus utilisées pour provoquer la déviation de fissures est de placer une
interphase comme revétement sacrificiel sur les fibres du renfort afin qu’elle se brise pour laisser
les fissures contourner les fibres. On distingue d’ailleurs 1’interphase de I’interface, cette dernicre
étant une surface entre deux matériaux ou une discontinuité (par exemple, une fissure) peut se
produire. Le mécanisme de déviation de fissure est expliqué par le fait que I’interface entre la
matrice et la texture fibreuse est plus faible mécaniquement que ces derniers. En effet, le modéle
de He et Hutchinson (He & Hutchinson, 1989) montre que si I’énergie de rupture de I’interface est
significativement plus petite que 1’énergie de rupture des fibres (I'/I'r < 0.25), alors les fissures ne
se propageront pas dans les fibres, mais plutdt dans 1’interface. On appelle ce type de matériau un
Weak Interface Composite (WIC). La conception des CMC SiC/SiC actuels sont un bon exemple
de ce cas. La matrice et le renfort possédent des modules d’¢lasticité similaires, mais une interphase
est déposée par exemple par infiltration de vapeur chimique (CVI) sur les fibres avant de les

densifier avec la matrice.

Comme mentionné dans la section 2.1.1.1, une des étapes de I’endommagement du matériau est le

décollement des fibres de la matrice. Pour un WIC, trois comportements peuvent se produire et ils
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représentés schématiquement sur la Figure 2-6 : la fissure est déviee a I’interface entre I’interphase
et la matrice, la fissure est déviée dans I’interphase elle-méme ou la fissure traverse I’interphase
pour atteindre I’interface entre 1’interphase et la fibre (Keller et al., 2005; Ramdane, 2014).
L’interphase est d’ailleurs également choisie en fonction de la compatibilité chimique entre les
matériaux (Lamon, 2014; Li & Xia, 2018) et elle doit permettre que les fibres puissent s’arracher

pour bien répartir les contraintes.

matrice

fibre

Figure 2-6 Schéma de principe de la déviation de fissures par une interphase (Ramdane, 2014)

2.1.1.3 Les CMC a matrice faible

Ce n’est toutefois pas la seule fagon d’assurer des mécanismes de dissipation d’énergie pour
protéger les fibres. Plusieurs autres procédes de fabrication des CMC produisent une matrice qui
est mécaniquement beaucoup plus faible que le renfort. Ce type de matériau est un Weak Matrix
Composite (WMC). Dans ce cas-ci, la matrice est solidement liée aux fibres, mais elle est affaiblie
par la fine porosité contenue dans celle-ci. Les mécanismes de rupture sont trés similaires a ceux
des WIC. Des microfissures s’amorcent dans les pores un peu plus gros ou les concentrateurs de
contrainte sont plus importants. Elles se propagent ensuite de maniére diffuse dans la matrice
jusqu’a Datteinte des fibres. A 1’interface, 1’énergie de rupture des fibres est beaucoup plus grande
que celle de rupture de la matrice et les fissures contourneront les fibres (Keller et al., 2005) comme
le montre la Figure 2-7. La matrice est a ce point faible qu’elle ne permet pas de transférer des
contraintes trop importantes aux fibres (Schmicker & Mechnich, 2008). La rupture finale du
composite se produit lorsque plusieurs plans de rupture se rejoignent pour créer un plan dans toute
la section de I’échantillon. Les CMC Oxyde/Oxyde tels que ceux tout en alumine produits
aujourd’hui en sont un bon exemple. Il faut toutefois bien contréler le taux de porosité dans ce type
de CMC. S’il est trop ¢€levé, cela est un indicateur de la présence de plusieurs défauts dans le

matériau. Plusieurs concentrateurs de contraintes sont donc présents et il sera plus simple pour les



15

fissures de traverser la piéce, conduisant ainsi a de plus faibles résistances mécaniques. Certaines
références indiquent qu’un compromis optimal du taux de porosité de la matrice pour assurer la
déviation de fissures se situent autour de 30-40% (Evans et al., 1991; Heathcote et al., 1999; Levi
et al., 1999; Mattoni et al., 2001).

matrice faible

fibre

Figure 2-7 Schéma de principe de la déviation de fissures par une matrice poreuse (Ramdane, 2014)

2.1.1.4 Sommaire des mécanismes de rupture des CMC

Dans les deux types de CMC, que 1’on parle des WIC ou des WMC, les mécanismes de déviation
et de diffusion de fissures permettent a des matériaux fragiles de présenter un comportement
mécanique pseudo-ductile. Ils conservent d’autant plus leurs bonnes propriétés de résistance et leur

bonne tenue a haute température tout en présentant la faible densité caractéristique des céramiques.

Dans la Figure 2-8, on montre les modes de rupture en relation avec les modules de Young relatifs
(entre les fibres et la matrice) et les énergies de rupture relatives (entre les fibres et 1’interface).
Bien que plusieurs propriétés mécaniques soient en jeu, on peut convenir que généralement, dans
le cas ou la matrice et les fibres ont une rigidité similaire, il faut que 1’interface soit beaucoup plus
faible que les fibres pour qu’il y ait une rupture non fragile. Dans le cas ou la matrice est beaucoup
plus faible que le renfort, il n’est pas nécessaire que le composite ait une interface faible puisque

c’est la matrice qui se fissurera.
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Figure 2-8 Modes de rupture des composites a matrice céramique (Koch, 2008)

2.1.2 Procédés de fabrication des CMC

Il 'y a plusieurs étapes concretes pour fabriquer un CMC tel que la fabrication des fibres (1),
I’ensimage pour leur manipulation comme leur transport et leur tissage (2), le désensimage de
celles-ci une fois drapées en moule (3), la déposition d’une interface sur le renfort (4), la
densification de ce dernier par I’incorporation d’une matrice (5), le traitement thermique de
consolidation ou frittage (6) et finalement, la montée capillaire servant a boucher les pores résiduels

(7). Dans cette sous-section, seule 1’étape de densification (5) sera approfondie.

2.1.2.1 Densification du renfort par incorporation de la matrice

Une des étapes les plus importantes du procédé de fabrication des CMC est I’incorporation de la
matrice au sein du renfort. En effet, la fabrication des fibres ainsi que des composants primaires
qui constitueront la matrice sont des étapes qui sont bien maitrisées a priori. Les entités qui
fabriquent des CMC se les procurent d’un fabricant commercial. Cela dit, un volume important des
défauts présents dans les CMC provient de 1’étape ou le renfort est densifi¢ par la déposition de la
matrice puisque les mécanismes physiques en jeu sont encore mal compris a ce jour. Le choix du

procédé de densification est donc conséquent.
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2.1.2.1.1 L’infiltration de polymere et pyrolyse

L’infiltration de polymére et pyrolyse (PIP) consiste a infiltrer un polymere dans un renfort fibreux
en céramique puis de décomposer le polymere en céramique par une pyrolyse. Le polymere est un
précurseur puisque sa structure moléculaire n’est pas encore sous forme de céramique, mais il
contient les bons éléments pour le devenir. Les étapes principales de ce procédé sont schématisées
sur la Figure 2-9. On impregne donc le renfort de ce polymére par les moyens conventionnels
d’imprégnation des composites a matrice polymere comme le moulage par transfert de résine
(Resin Transfer Molding ou RTM) ou la préparation de pré-imprégnés. L’étape suivante consiste
a polymériser le polymeére par un traitement thermique a basse température (autour de 200°C) pour
qu’un réseau tridimensionnel se crée entre les molécules. Dans cet état réticulé, la réaction est
irréversible (le polymere est thermodurcissable). L’étape suivante de pyrolyse a haute température
(typiguement a plus de 1000°C) transformera tous les groupes organiques de la matrice pour ne

laisser que les composants céramiques sous une forme cristalline ou amorphe.

L’enjeu principal du procédé PIP survient lors de 1’étape de pyrolyse. Due au réarrangement
tridimensionnel des composants sous les traitements thermiques de plusieurs composants, la
matrice subit un retrait volumique considérable allant jusqu’a 40% dans certains cas (Motz et al.,
2008) et méme a plus de 55% dans d’autres (Moraes et al., 2000). Les conséquences se résument
surtout a la création de multiples porosités et fissures de retrait réparties dans la piece. Cela a des
effets négatifs importants sur leurs propriétés mécaniques. C’est pourquoi plusieurs ré-infiltrations
de polymere puis pyrolyses sont requises pour fermer une partie de la porosité a chaque itération.
Il est également possible d’incorporer des particules céramiques dans le polymere afin de réduire

le retrait volumique.
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Figure 2-9 Schéma de principe de l'infiltration de polymeére et pyrolyse (adapté de (Schmidt-
Wimmer et al., 2012))

2.1.2.1.2 L’infiltration de vapeur chimique

L’infiltration de vapeur chimique est un procédé de fabrication par voie gazeuse. Les composants
céramiques sont tout d’abord sous la forme d’un précurseur gazeux. Le renfort a été préalablement
formé dans sa géomeétrie puis placé dans un four a plus de 800°C. Le précurseur est ensuite injecté
dans le four avec un autre composant gazeux qui servira de catalyseur afin de transformer
chimiquement le précurseur en composant céramique voulu. Les particules entrent dans la
préforme fibreuse par diffusion ou par convection pour étre déposées chimiquement (craquage) sur
les fibres. Finalement, les rejets gazeux sont évacués et traités. On distingue deux modes principaux

de procédé par CVI : le type isotherme-isobare et le type a gradient (Leuchs, 2008).

Comme son nom I’indique, la température et la pression interne du four sont constantes pour le
type isotherme-isobare. Les mécanismes d’infiltration des particules sont donc pilotés par la
diffusion. Puisque cette derniére est tres lente, il faut également bien contréler la température et la
pression pour s’assurer qu’elles ne soient pas trop élevées. Dans le cas échéant, la vitesse

d’infiltration serait trop grande et la surface de la préforme se boucherait avant que le coeur ne
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puisse se densifier completement. Par conséquent, les temps de fabrication sont typiquement de

plusieurs semaines et 1I’épaisseur des picces est limitée a quelques millimétres (Leuchs, 2008).

Pour le type a gradient un schéma est présenté sur la Figure 2-10. On impose un gradient de pression
et de température pour accélérer I’infiltration. Le gradient de pression est imposé pour augmenter
le débit de gaz. La pression a I’entrée du four est donc plus élevée qu’a sa sortie. Pour
contrebalancer le fait que la déposition de particules serait plus élevée sur la face de la préforme
qui se trouve vers 1’entrée du four, on la refroidit, ce qui a pour effet d’équilibrer la déposition. Les
temps de fabrication sont donc réduits considérablement, mais 1’instrumentation est beaucoup plus
complexe. Il est également plus difficile d’infiltrer des piéces de géométrie complexe 3D, car il

faut bien choisir les zones de refroidissement pour que I’infiltration reste homogene.
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Figure 2-10 Schéma de principe de l'infiltration de vapeur chimique a gradient (Sjlande, 2014)

Le grand avantage du procédé CVI est qu’il produit des pieéces avec d’excellentes propriétés
mécaniques en plus d’une certaine résistance a la corrosion (tout en ayant la possibilité d’appliquer
des barrieres environnementales), ce qui est trés souhaitée pour les CMC non-oxydes. En revanche,
1I’équipement pour les produire est trés complexe et dispendieux. De plus, les temps de fabrication
longs ont pour conséquence de rendre les colts de production tres élevés.

2.1.2.1.3 L’injection flexible Polyflex

Il existe plusieurs procédés qui se trouvent dans la catégorie de I’infiltration de suspension.

L’injection flexible Polyflex, développée & 1’Ecole Polytechnique de Montréal dans la Chaire des
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Composites a Haute Performance (CCHP), est un procédé d’injection des composites a haute

performance et a haute cadence. Breveté initialement pour les composites a matrice organique

(CMO) (Ruiz & Trochu, 2011), ce procédé utilise une membrane flexible pour imprégner un renfort

et le mettre en forme. En collaboration avec Safran, le procédé a été adapté pour la fabrication de

CMC (Podgorski et al., 2016) en filtrant une suspension chargée en particules. 1l permet de mouler

des pieces céramiques en une seule passe tout en contrélant le taux de porosité. Son fonctionnement

se divise en six étapes dont les principales sont schématisees sur la Figure 2-11 :

1.

Drapage : la préforme est déposée sur une matiere filtrante dans la cavité inférieure du
moule. L’air est retiré des deux cavités de moule a 1’aide d’une pompe a vide (Figure
2-11 a).

Injection : une suspension chargée en particules est injectée dans la cavité inférieure du
moule de facon a remplir la cavité (Figure 2-11 b).

Compaction : le port d’injection de la suspension est fermé lorsque le volume voulu de
suspension a été introduit et le fluide de compaction est introduit dans la cavité supérieure
a pression voulue. La pression du fluide déforme la membrane permettant ainsi la filtration
dans le sens transversal de la préforme. Les particules contenues dans la suspension se
déposent sur le filtre entre les fibres du renfort et le filtrat est évacué par la cavité inférieure
(Figure 2-11 c).

Séchage : tous les évents sont fermés et la pression de compaction est maintenue durant
I’évacuation du filtrat.

Démoulage : la piece est démoulée lorsque le cycle de séchage est terminé et lorsque le
fluide de compaction a été retiré.

Frittage (ou autre traitement thermique permettant de consolider la matrice) : la piece est
placée dans un four puis portée a trés haute température pour créer les liens mécaniques

requis entre les constituants.
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Figure 2-11 Etapes principales de l'injection flexible Polyflex pour les CMC. (a) Drapage de la
préforme et ouverture de la cavité, (b) injection de la suspension dans la cavité et (c) application
de la pression dans la cavité de compaction pour amorcer la filtration (adapté de (Scola, Eberling-
Fux, et al., 2019))

Ce procédé présente quelques avantages comparativement aux procédés d’injection standards dont
celui par RTM. Tout d’abord, au lieu d’utiliser des points d’injection, une membrane flexible est
utilisée pour appliquer une pression constante sur toute la surface de la piece. Puisque 1’injection
se fait dans la direction de ’épaisseur de la piéce, la vitesse d’imprégnation du renfort est beaucoup
plus grande que celle d’une imprégnation dans le sens de la longueur. Etant flexible, la membrane
peut facilement prendre la forme de géométries complexes et favorise toujours 1I’imprégnation dans
le sens de 1’épaisseur, quelle que soit la forme de la piéce. Cela limite le phénoméne de rétention
des particules qui est particulierement présent lors d’imprégnations dans le sens longitudinal des
piéces. Finalement, il présente également un avantage par rapport aux procédes APS (aspiration de
poudre submicronique), car ces derniers ne permettent pas de contréler le taux de matrice injectée
dans la texture fibreuse contrairement a Polyflex. Cependant, il faut impérativement étre en mesure
de préformer le renfort a la bonne géométrie et au bon taux de fibre avant I’injection de la

suspension (en utilisant des grilles rigides par exemple).

Un modele mathématique de filtration de particules a été développé dans le but de prédire la
croissance de la matrice durant I’injection flexible pour les CMC (Scola, Eberling-Fux, et al.,
2019). Dans le cadre d’une étude expérimentale, ce modele a été appliqué a la mise en ceuvre de
CMC Oxyde/Oxyde. Les résultats ont montré qu’il permettait de bien prédire la cinétique de
croissance du cru lors de la fabrication de piéces de géométrie simple (plaques). Sa précision était
remarquable comparativement aux procédes de fabrication conventionnels (Scola, Eberling-Fux,

et al., 2019; Scola, Podgorski, et al., 2019). Les résultats ont d’ailleurs montré que 1’injection
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flexible était un peu plus rapide qu’un moulage de type RTM pour la mise en ceuvre de CMC
Oxyde/Oxyde dans une configuration ou la filtration dans le sens transverse serait maximisée. En
ce qui concerne les comportements mecaniques des composites qui en résultent, des résultats

identiques ont été observés pour ces deux procédes.

2.1.2.1.4 Les pré-imprégnés

La fabrication de CMC par pré-imprégnés est le procédé par voie liquide le plus répandu dans le
secteur industriel en raison de sa simplicité et de son codt relativement faible. La Figure 2-12 est
un schéma des étapes principales de fabrication. Elle consiste a submerger préalablement un tissu
de fibres dans une suspension aqueuse chargée en particules céramique (la matrice) ou un
précurseur céramique. Le tissu peut ensuite étre enroulé pour étre conservé et stocké. Afin de
I’utiliser pour produire des piéces, le tissu pré-imprégné doit étre bien sar découpé en plusieurs plis
afin de les empiler dans les directions voulues. L’empilement est ensuite placé dans un moule ou
il sera mis en forme a la géométrie presque finale. Des étapes de pressage a chaud peuvent étre
appliquées pour que la densification soit adéquate. Il faut toutefois s’assurer que le pressage ne soit

pas trop important pour ne pas endommager les fibres (Radhika & Sathish, 2022).

Désensimage

e

Pré-séchage ‘.\‘

\@7 Pré-imprégné

Réservoir de O
Bobine de fibres suspension

Pressage a chaud

Composite Empilement de plis pré-
imprégnés de matrice

Figure 2-12 Exemple de fabrication de CMC par l'utilisation de pré-imprégnés (adapté de (Chawla,
2012))
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La fabrication par pré-imprégnés est généralement une sous-étape d’un procédé conventionnel.
Comme mentionné dans la section 2.1.2.1.1, les pré-imprégnés peuvent bien sdr servir comme
¢tape d’infiltration du précurseur dans le procédé PIP. Ils peuvent également servir dans la
fabrication par infiltration de suspension. L’enjeu principal de ce procédé est qu’il permet
difficilement de produire des piéces de geométrie trés complexe. De plus, le taux de porosité est
généralement plus difficile a contrdler.

2.1.3 Les CMC a I’étude dans cette these

Plusieurs types de CMC sont présentement étudiés dans les quatre coins du globe. Ceux tout en
carbure de silicium et ceux tout en alumine sont parmi les plus répandus. Il existe d’ailleurs
plusieurs variations de ces matériaux et divers moyens de les fabriquer. Cette section brossera un
tableau sommaire de la fabrication des CMC a I’étude de cette thése suivant I’obtention des
matiéres premicres, ¢’est-a-dire la fabrication des fibres céramiques, de la poudre constituant la

matrice, etc.

2.1.3.1 Composites SiC/SiC avec montée capillaire au silicium liquide

Les composites SiC/SiC sont constitués d’une matrice et d’un renfort en SiC et ils font partie de la
catégorie des non-oxyde/non-oxyde. lls sont composés d’une matrice et d’un renfort rigide liés par
une interphase. lls se trouvent donc dans la catégorie des WIC. Les perspectives de leur utilisation
sont surtout dans les aubes de turbine qui se trouvent dans les chambres de combustion des moteurs

d’avion.

Durant leur fabrication, I’interphase est d’abord appliquée sur des fibres Hi-Nicalon par CVI, car
ce procédé permet de bien controler 1’épaisseur des interphases en plus de pouvoir le faire sur des
pieces de géométrie complexe. Elle a une fonction principale qui est d’assurer le mécanisme de
déviation des fissures. Les interphases les plus utilisées sur le marché sont celles en nitrure de bore
(BN) et celles en pyrocarbone (PyC). Ensuite, une premiere mince couche de carbure de silicium
est déposée par CVI sur les torons du renfort. Cette couche a pour but de protéger les fibres du
silicium liquide qui sera infiltré dans une étape subséquente. Elle ferme d’ailleurs complétement

I’intra-toron, les rendant ainsi imperméables.

Lorsque I’ébauche fibreuse est préte, la matrice est ensuite introduite entre les fibres. La méthode

utilisée est une injection de suspension par filtration et la caractéristique principale recherchee est
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une bonne densification des fibres par la matrice (donc un faible taux de porosité). Une bonne
densification permet, d’une part, de rendre la matrice plus rigide et donc d’améliorer les propriétés
mécaniques du composite, mais elle permet également de réduire I’accés a I’oxygene jusqu’aux
fibres dans les milieux oxydants. En effet, au contact de I’oxygene présent dans les vapeurs d’eau,
ils se forment des SiO avec les fibres SiC renforcant ainsi leur lien avec la matrice (Koch, 2008;
Koch et al., 2006). Dans une telle situation, le composite tend donc a perdre ses propriétés qui lui

conferent un comportement pseudo-ductile par la déviation de fissures.

Apres I’étape de densification matricielle par filtration, un traitement thermique est nécessaire afin
de consolider la matrice (créer des liens entre les particules) pour qu’elle posséde une meilleure
tenue mécanique. Une étape d’infiltration liquide (Melt Infiltration ou MI) est appliquée dans le
but de fermer la majorité de la porosité résiduelle dans la matrice. Cette étape consiste
traditionnellement a infiltrer du silicium liquide par capillarité dans la piéce densifiée, mais
contenant tout de méme une porosité ouverte. Le silicium réagit chimiquement avec le carbone
présent dans le renfort pour former des carbures de silicium. Un volume résiduel de silicium liquide
se situant entre 10% et 30% est souvent encore présent dans la piece apres cette étape de fabrication.
S’il est porté a plus de 1400°C, il peut se liquéfier et s’évacuer de la picce CMC, endommageant
les composantes voisines. Le silicium pourrait également se diffuser dans la piece CMC si elle est
exposée a des températures élevées pour une longue durée, dégradant ainsi ses propriétés
mécaniques (Bhatt et al., 2000). De plus, on observe une chute des propriétés mécaniques des fibres
Hi-Nicalon a des températures dépassant les 1300°C da a des comportements de fluage (Yun &
Dicarlo, 1999). Ce sont donc plut6t les fibres qui limitent I’utilisation a haute température de ces
composites.

Finalement, un revétement de barriere environnementale doit étre appliqué sur ce type de piece
pour sceller ses faces externes, étape primordiale lors d’une utilisation en environnement oxydant.
La plupart de ces revétements sont des alliages a base de silicium, des composants a base d’oxydes
ou des silicates de terres rares. Leur role est bien sir de protéger une pieéce de la vapeur d’eau
présente dans 1’air ou d’autres gaz corrosifs afin d’augmenter drastiquement leur durée de vie. Les
méthodes d’application des revétements sont diverses, allant d’une trempe dans un bain de liquide
a un jet de plasma. Il est d’ailleurs possible d’appliquer plusieurs couches de revétements par

différents procédés pour des performances optimales.
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2.1.3.2 Composites Al203/Al203

Les composites Al2Os/Al>03 sont constitués d’une matrice et d’un renfort en Al2Oz (alumine) et ils
sont de la catégorie des CMC Oxyde/Oxyde. IIs peuvent étre fabriqués sous la forme d’un WIC ou
d’un WMC, mais le second est présentement plus intéressant pour des questions de cofts de
fabrication qui se rapprochent de celui des superalliages de nickel. Comme il a été décrit
précédemment, la famille des oxydes est résistante a I’oxydation, mais leurs propriétés mécaniques
ainsi que leur température maximale d’utilisation sont plus faibles que celles de la famille des non-
oxydes. Ceci peut s’expliquer par le fait que les liaisons atomiques des oxydes ont un caractére
ionique plus important comparativement aux liaisons covalentes des SiC. La diffusion atomique
est donc plus facile dans les CMC Oxyde/Oxyde et leur dégradation démarre a plus faible
température dd au phénomeéne de croissance des grains dans les fibres (Parlier & Ritti, 2003).
Néanmoins, a des températures d’opération avoisinant les 1000°C, ils possédent de bonnes
propriétés en fatigue, en déformation et une bonne résistance au vieillissement (Jurf & Butner,
2000).

Le procéde global de fabrication de ce type de composite est beaucoup plus simple que celui des
CMC SIiC/SiC. La méthode la plus répandue de densification du renfort par la matrice pour les
CMC Al203/Al>03 est par voie de pré-imprégnés qui se trouve dans la famille d’infiltration de
suspension. Pour cette these, la méthode de densification utilisée est la méme que celle mentionnée
pour les CMC SiC/SiC ci-dessus, c¢’est-a-dire par infiltration de suspension a I’aide d’une filtration.
Une derniére étape de frittage a plus de 1000°C a pression normale est appliquée afin de conférer

des liens mécaniques rigides entre les particules et les fibres.

Il est souvent évoqué que les CMC Al>0s/Al>0O3 sont moins colteux a produire que les CMC
SiC/SiC puisqu’il n’est généralement pas nécessaire de déposer une interphase sur les fibres avant
la densification et que la porosité n’est pas remplie par une étape de MI, mais il peut étre tout de
méme assez dispendieux de les mettre en forme. En effet, bien que la porosité confére au matériau
ses propriétés de déviation de fissure, les pieces en alumine sont souvent trop poreuses aprés une
seule étape de densification. Plusieurs infiltrations peuvent donc étre nécessaires afin d’obtenir un
taux de porosité acceptable faisant rapidement grimper les cofits de fabrication. Cependant, 1’étape

de filtration permet en théorie de bien densifier le composite en une seule passe.
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2.2 Principes de filtration

La filtration est un procédé utilisé dans plusieurs domaines tels que ’industrie pharmaceutique,
I’industrie pétroliere, le traitement des eaux et bien d’autres. Elle intervient également dans la
fabrication des céramiques pour les procédés de mise en forme par infiltration de suspension
puisque les particules incorporées dans les suspensions sont ensuite filtrées sur une membrane

poreuse.

Dans cette section, les généralités des mécanismes d’écoulement en milieux poreux seront tout
d’abord présentées sommairement pour ensuite basculer sur la dynamique de filtration de particules
en suspension. Finalement, les facteurs influencant les mécanismes d’infiltration les plus connus

seront décrits.

2.2.1 Genéralités des milieux poreux

Un milieu poreux est un espace vide contenu dans un milieu solide. La notion de porosité est
attribuée a I’espace vide de sorte que le taux de porosité corresponde a la proportion de vide contenu
dans un milieu poreux a volume défini. La valeur du taux de porosité se situe donc toujours entre
0 et 1 quelle que soit la nature du milieu. On peut distinguer deux types de porosité, la porosité
fermée et la porosité ouverte. On parle de porosité fermée lorsque le vide est inaccessible par un
fluide tentant de traverser le milieu poreux. Elle est représentée par les pores non connectés sur la
Figure 2-13. Le terme communément utilisé pour la décrire est la « porosité ineffective »
puisqu’elle entrave justement 1’écoulement d’un fluide. On parle de porosité ouverte lorsque le

réseau de pores est interconnecté de fagon a ce qu’un fluide puisse traverser le milieu.
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Figure 2-13 Représentation en 2D des types de porosité

L’écoulement d’un fluide traversant un milieu poreux fait intervenir la notion de perméabilité. Elle
est une caractéristique d’un milieu qui représente la capacité de celui-ci a laisser s’écouler un fluide
par sa porosité. L’écoulement du fluide passant dans la porosité peut étre comparé a un régime de
Stokes ou le fluide s’écoule dans une conduite trés étroite. Cependant, la distinction entre les
régimes d’écoulement en milieu poreux par le nombre de Reynolds n’est pas la méme que pour
une conduite. Dans une conduite circulaire, il est accepté que 1’écoulement est laminaire lorsque le
nombre de Reynolds est plus faible que 2000 et que 1’écoulement devient pleinement turbulent a
une valeur plus élevée que 3000. Pour les milieux poreux, cette transition dépend plutét de certaines
caractéristiques du milieu (Venkataraman & Rao, 1998). 1l a d’ailleurs déja été démontré que la
valeur de la limite supérieure pour le nombre de Reynolds d’un écoulement laminaire pouvait se

trouver en dessous de 1 pour des milieux poreux sédimentaires (Arora, 1989).

I faut d’ailleurs noter que la perméabilité est une caractéristique qui est trés difficile a évaluer.
Selon les montages en laboratoire, les matiéres utilisées, les erreurs et biais possibles ainsi que les
opérateurs, les valeurs mesurées de perméabilité peuvent changer grandement d’une étude a une
autre (Karaki et al., 2019). C’est la raison pour laquelle 12 laboratoires répandus dans le monde
ont travaillé ensemble afin de produire la référence en matiére de mesure de perméabilité (Vernet
et al., 2014). Méme en suivant la procédure quasi identique, ces 12 laboratoires obtiennent des

valeurs de perméabilité dont I’écart maximal est de 25%, ce qui peut sembler assez €levé malgré
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tout. En tenant compte de ces écarts, c’est généralement ’ordre de grandeur dans la mesure de

perméabilité qui est important.

2.2.2 Loide Darcy

La loi de Darcy (Darcy, 1856) a été développée par Henry Darcy qui cherchait a concevoir un
réseau d’aqueduc pour la ville de Dijon en France dans le milieu du 19° siecle. Cette loi met en
relation la perméabilité du milieu (K), la viscosité (u) et le débit (Q) du fluide, I’épaisseur (L) et

I’aire (A) du filtre et finalement, la différence de pression (AP):

_ HLQ 21

AP =
KA

Pour que cette équation soit valide, certaines hypothéses doivent étre veérifiées :

1) Le milieu poreux est saturé par le fluide

2) Le fluide est newtonien et incompressible (le fluide conserve ses propriétés physiques
constantes tout au long de I’écoulement)

3) L’écoulement est linéaire et laminaire (dans le « domaine de Darcy »)

4) La perméabilité du milieu est homogéne

La Figure 2-14 présente les différents modes d’écoulement dans les milieux poreux. La zone de
Darcy correspond a une gamme du nombre de Reynolds ou la loi de Darcy est valide. Bien sdr, a
Reynolds ¢élevé, I’écoulement est turbulent, mais avant que la transition de laminaire a turbulent ne
se produise, il existe un domaine ou I’écoulement est laminaire sans que le gradient de pression ne
soit linéaire (Chauveteau & Thirriot, 1967). Ceci désigne la limite supérieure de la zone de Darcy.
Pour le mod¢éliser, on peut ajouter un terme inertiel a 1’équation de Darcy que 1’on appelle le terme
de Forchheimer. Il existe également une limite inférieure ou la vitesse du fluide est tellement faible

que le gradient de pression est également non-linéaire.
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Figure 2-14 Visualisation du domaine linéaire de Darcy (adapté de (Bloshanskaya et al., 2017))

Cela dit, un écoulement en milieu poreux de tres fine porosité est toujours (ou presque) dans le
domaine de Darcy. En effet, d’une part, la vitesse de I’écoulement est suffisamment faible en raison
de la faible perméabilité¢ du milieu. D’autre part, si le gradient de pression n’est pas assez €levée, le
fluide ne pourra pas se déplacer dans le milieu poreux en raison des forces d’adsorption qui

contraignent les atomes ou molécules de liquide a se fixer sur le filtre.

Il est également important de mentionner que la perméabilité est un coefficient déterminé
expérimentalement. A ce jour, il n’existe toujours pas de méthode robuste pour la calculer avec
une grande précision. Néanmoins, ¢’est plutot I’ordre de grandeur de la valeur de perméabilité qui
est généralement suffisant. Le modele de prédiction de perméabilité de lits de poudre le plus connu

est sans doute celui de Kozeny-Carman (Kozeny, 1927) :

83

K =
koT252(1 — £)2

2.2

ou ¢ est la porosité du milieu, k est le facteur de forme du milieu, T est sa tortuosité et S,, concerne

la surface interne spécifique du milieu.
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Dans le cas de particules sphériques, k,T? vaut environ 5 et S, vaut 6/d, ol d, est le diamétre

moyen d’une distribution de particules. L’Equation 2.2 devient alors :

g3d?

NS 2.3
180(1 — €)2

K

2.2.3 Catégories de filtration

Les procédés de mise en forme des céramiques par voie liquide passent par une étape de filtration.
Il existe plusieurs principes de filtration, dont la filtration sur membrane ou les particules sont
déposeées sur une membrane pour former un cru (aussi appelé gateau), la filtration en profondeur
ou les particules se logent dans la porosité d’un filtre et la filtration a écoulement transversal ou le
sens de filtration est perpendiculaire au sens d’injection d’un fluide. Lors de la densification d’un
CMC, les deux premiers cas peuvent se produire simultanément, mais la filtration a écoulement
transversal n’est pas trés répandue dans ce secteur. Dans cette sous-section, la filtration sur

membrane puis la filtration en profondeur seront couvertes.

2.2.3.1 Filtration sur membrane

La filtration sur membrane, représentée schématiquement sur la Figure 2-15, a été longuement
étudiée en raison de son utilisation importante dans plusieurs secteurs industriels. Elle représente
le cas ou les particules d’une suspension aqueuse sont déposées sur une membrane filtrante afin de
construire progressivement un cru. Pour que ce phénomeéne ait lieu, il faut utiliser un support (filtre)
dont les pores sont, de maniere générale, légérement plus grands que les particules filtrées afin
d’éviter qu’elles ne puissent bloquer les pores du filtre. Les pores du filtre sont également
suffisamment étroits pour que les particules puissent former un réseau de pont pour laisser s’écouler
le fluide. L’équation d’Hermans et Bredée (Hermans & Berdée, 1936; Hermans & Bredée, 1935)
permet de distinguer les difféerents types de blocage possible pour le cas d’une filtration a pression

constante :

2 n
ﬂ =k (E) 2.4
av? av

ou k est une constante, V est le volume de filtrat et n est une autre constante dont la valeur est de
0,1,150u?2.
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Pour vérifier une filtration sur membrane, il faut en principe que 1’exposant n soit nul. Ceci
correspond au cas ou la taille des particules est plus petite que celle des pores du filtre, mais elle
est suffisamment élevée pour que quelques particules puissent créer des ponts et bloquer le passage

des autres.

/ Particules

<— Filtre

Figure 2-15 Principe de la filtration sur membrane (adapté de (Iritani & Katagiri, 2016))

Les travaux de plusieurs chercheurs au début du 20° siécle, dont ceux de Sperry (Sperry, 1916) et
Ruth (Ruth, 1935a, 1935b; Ruth et al., 1933a, 1933b) ont permis de définir I’équation classique de
filtration en modifiant I’équation de la loi de Darcy et de comprendre la cinétique de croissance du
cru. Il existe plusieurs cas de filtration sur membrane et méme parfois plusieurs modéles
mathématiques pour un seul cas. Celui qui représente le mieux la filtration de particules céramiques
dans le cadre de cette thése est le modéle classique du cas incompressible a pression constante et a
débit constant. Dans le cas incompressible, on considére que les propriétés de résistance spécifique
et de compaction du cru ne dépendent pas de la pression d’injection. Or, méme en considérant des
particules infiniment rigides, il y a toujours une possibilité pour ces derniéres de se réarranger sous
une forme plus compacte dépendamment de la pression. Néanmoins, les travaux de Scola (Scola,
2018) montrent qu’il est viable de considérer qu’un cru de particules d’alumine est incompressible
sur une gamme de pression typique des procédés de mise en forme des CMC par infiltration de
suspension. I1 en est d’ailleurs de méme pour les crus de carbure de silicium qui seront produits

dans les travaux de cette thése.
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Pour comprendre 1’équation de la filtration, la premiére étape consiste a ajouter un deuxieme média
poreux en série dans 1’équation de Darcy. Ce dernier représente le cru dont 1’épaisseur et, par

conséquent, la résistance, augmentent dans le temps :

_ ulAzdv 1dV

== —__ 2.5
KA dt +“RmA dt

ou AP (Pa) est la perte de charge, dV /dt (m3/s) est le débit de filtration, u (Pa-s) est la viscosité du
filtrat, Az (m) est I’épaisseur du cru, K (m?) est sa perméabilité, A (m?) est Iaire de filtration et R,,

(m™) est la résistance de la membrane filtrante (inverse de la perméabilité).

La problématique de 1’Equation 2.5 est qu’elle est composée de deux variables dépendantes du

temps, V et Az, et la perméabilité du cru est inconnue. En réarrangeant 1I’équation et en substituant

les termes de perméabilité et d’épaisseur par des propriétés du cru qui sont mesurables, on ne garde

que le terme V comme variable dépendante. L’équation classique de filtration peut étre obtenue:
dt  uaW URpy,

at _ 26
av —npaz’ * apa

ou a (m/kg) est la résistance spécifique a I’écoulement de la couche de cru et V (m?®) est le volume

de suspension chargée déplace.

Le paramétre W (kg/m?®) représente la masse de cru sec (particules déposées) par unité de volume
de filtrat :

sp

W =
1—sm

2.7

ou s (-) est la fraction massique des particules contenues dans la suspension aqueuse et p (kg/m®)

est la masse volumique du filtrat.

Le parametre m (-) est le coefficient d’humidité du cru. Supposons que I’empilement de particules
se fait de maniere completement désordonnée. Certaines particules se déposeront de sorte que la
porosité sera fermée et le fluide qui y circulait restera emprisonné dans cette porosité. Le liquide
peut entrer initialement dans le pore, mais restera immobile une fois fermé. Or, il faut connaitre la
fraction massique ou circule le liquide durant la filtration. Le coefficient d’humidité représente

donc la proportion massique de cru humide (masse de cru sec + masse de fluide qui circule dans
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les interstices ouverts du cru durant la filtration) par rapport a la masse totale du cru sec. Il est

calculé par la formule suivante :

Masse de fluide interstitiel ep 28

Masse de gateau sec =i (1—¢)ps

ou € (-) est la porosité du cru et p, (kg/m?) est la masse volumique du solide.

Dans le cas ou le cru est compressible, les parametres a et W seraient dépendants de la pression,
mais lorsque celle-ci est constante, on peut facilement intégrer I’Equation 2.6 de I’instant initial

(t =0,V = 0) al’instant final (t, V), et on obtient I’équation quadratique suivante :

w R

t =
2APA? APA

On peut la mettre sous sa forme linéaire en divisant par V' :

t uaW URp,
— = 2.10
V. 2APA2 v+ APA

Cette forme permet de trouver le parametre a a 1’aide de la pente du graphique t/V vs V durant une

filtration.

Il est ensuite possible de résoudre I’Equation 2.9 pour V afin d’obtenir 1’équation du volume de

filtrat produit par rapport au temps :

Rn\> 2AP R
V() = A (m)+ t—— 2.11
(©) \/ aW uaW aW
Il est également connu que la masse du cru peut étre calculée de deux fagons :

M =WV 2.12

M = AAz(1 — €)ps 2.13
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En joignant les Equations 2.12 et 2.13 et en isolant Az, il est finalement possible de déduire

I’équation de la cinétique de croissance du Cru :

WV (¢)

=— 2.14
A(1 = &)ps

Az
A débit constant, I’Equation 2.6 peut étre résolue directement en sachant que le débit (q) en m®/s
estégaladlV/dtetaV/t:
t  ualW URy,

t_ 2.15
v=araz’ tapa

Pour calculer le terme a, on doit plutét se servir de la pente correspondante de la courbe de la
pression en fonction du temps en réorganisant les termes de I’Equation 2.15 :
paWaq?  pRnq 516

AP(t) = —5—t+—

Selon le méme principe que pour le cas & pression constante, il est possible de reprendre I’Equation

2.15 puis d’isoler V afin d’obtenir 1’équation du volume de filtrat produit par rapport au temps :

Ry \* AP(t) R,
=A - 2.17
e j(ZaW) * uaW ‘ 2aW

Il est important de noter que ces équations ne tiennent pas compte du fait que des particules puissent
se loger dans la membrane filtrante, surtout au début de la filtration. Néanmoins, apres seulement
un court moment, la résistance a I’écoulement de la membrane devient négligeable vis-a-vis celle

du cru. L’approche est donc valable.

Wakeman (Wakeman, R., 2007) a étudié les effets des propriétés des particules sur la filtration sur
membrane. Il a déterminé que leur taille, leur distribution de taille, leur forme ainsi que leur
interaction avec le fluide dans lequel elles y sont incorporées avaient des impacts importants sur la
filtration. La littérature montre clairement que la taille des particules influence grandement la
résistance spécifique du cru, qui est considérée comme sa propriété constitutive. En effet, la taille

de la porosité est de maniere générale proportionnelle a la taille des particules et la résistance a
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I’écoulement augmente lorsque la taille de la porosité diminue. Il est toutefois pratiquement
impossible d’avoir une suspension contenant des particules de tailles identiques. Elles présentent
toujours une distribution de tailles plus ou moins grande. Dans le cas ou la distribution est grande,
les particules fines ont tendance a se loger dans le fond du cru ou se trouve le filtre lorsqu’elles
sont plus petites que les pores formés par les particules de plus grande taille (Hampton, J. H. D. et
al., 1992). Cela a pour effet de rendre la permeabilité dans le cru non uniforme. La forme des
particules influence surtout leur compaction. Généralement, les particules ayant un facteur de
forme élevé (comme une épingle par exemple) ne se compactent pas aussi efficacement que des
sphéres qui posseédent une surface spécifique faible. Par conséquent, ces derniéres peuvent former
des crus ayant des taux de porosité plus faibles, ce qui leur confére une résistance a 1’écoulement
plus élevée. Les particules en forme de plaque ou de flocon peuvent constituer une exception a
cette regle expérimentalement (Bourcier et al., 2016; Haramkar et al., 2021). Ceci est probablement
dd a un arrangement horizontal de ces particules qui causerait une résistance plus élevée.
Finalement, les forces de répulsions entre le média liquide d’une suspension et de ses particules
influencent généralement la dispersion de ces derniéres. Pilotées par les ions autour de la surface
chargée d’une particule, le potentiel électrostatique de répulsion amene les particules a se disperser.
Dans le cas contraire, les particules auront tendance a s’agglomérer, ce qui accélérera la filtration.

Dans la littérature, on utilise surtout le potentiel z&ta pour mesurer ces forces de répulsions.

2.2.3.2 Filtration en profondeur

La filtration en profondeur est un procédé trés répandu dans le domaine de la filtration. On utilise
des filtres poreux pour capturer des particules a I’intérieur de leur porosité au licu de les laisser
s’accumuler sur sa surface. Contrairement a la filtration sur membrane qui peut servir a retirer I’eau
pour conserver la phase solide, la filtration en profondeur a souvent pour but d’effectuer I’inverse,
c’est-a-dire retirer la phase solide d’une suspension pour ne conserver que le fluide. L’avantage
principal des types de filtres utilisés dans les procédés de filtration en profondeur est qu’ils
permettent de capturer une grande quantité de particules avant qu’ils ne se bouchent. Ils peuvent

donc filtrer une grande quantité de fluide a des debits relativement élevés.

La filtration en profondeur est caractérisée par des mécanismes physiques de rétention des
particules de la suspension a l’intérieur de la porosité d’un filtre. On peut identifier trois

mécanismes de rétention principaux qui sont repreésentés schematiquement sur la Figure 2-16. Le
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premier (a) est un blocage mécanique dd a une particule dont la taille est trop grande pour traverser
les pores du filtre. Généralement, ce principe s’applique aux plus grosses particules d’une
suspension. Le deuxiéme (b) s’applique plutdt aux particules de taille moyenne qui sont sujettes a
se déposer par inertie et adhésion. Finalement, le troisieme mécanisme (c) concerne les plus petites

particules qui suivent les effets de diffusion brownienne.

Figure 2-16 Mécanismes de rétention des particules dans un filtre pour une filtration en profondeur
ou (a) est un blocage mécanique, (b) est un dépbt par inertie et adhésion et (c) est un dépot par

diffusion brownienne (Ripperger et al., 2013)

Certains modeles d’efficacité de filtre sont proposés dans la littérature, mais les phénomenes sont
encore mal compris. Contrairement a la filtration sur membrane qui suit une loi physique, la
filtration en profondeur suit des lois de probabilités. On utilise une équation différentielle ou on
attribue un coefficient de filtration empirique A pour signifier 1’atténuation de la concentration ¢

de la suspension s’écoulant dans le filtre (Ripperger et al., 2013) :

dc

2 2.18
3L Ac

ou ¢ (-) est la concentration de la suspension et L (m) est la distance entre la face du filtre

initialement en contact avec la suspension et la position de mesure.

Les types de filtres les plus utilisés pour les procedés de filtration en profondeur sont les filtres en
sol granulaire (trés souvent de sable). Au début du 20° siécle, Terzaghi a étudié la mécanique des
sols, dont la filtration en profondeur dans des sols granulaires. Ses travaux ont permis de
développer un critere de taille de particule largement utilisé encore a ce jour afin de s’assurer, d’une
part, que les particules contenues dans le fluide puissent étre retenues dans le sol granulaire (filtre)
et d’autre part, que la porosité du filtre soit suffisamment élevée afin d’éviter d’entraver le passage
du fluide (Terzaghi et al., 1996).
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Deux conditions doivent étre respectées pour répondre au critere :
Disp < 4dgsp 2.19
Disp = 4dysp 2.20

ou D, est le diametre des grains du filtre ou x% (en masse) des particules sont plus petites dans
une distribution granulométrique alors que d,z correspond au diamétre des particules a filtrer ou
x% (en masse) des particules sont plus petites dans une distribution granulométrique. La premiére
condition est la limite supérieure acceptable de taille des grains du filtre et la deuxieéme condition

correspond a la limite inférieure.

Pour plusieurs procédés de mise en forme des CMC par voie liquide spécifiquement, le type de
filtration qui domine la densification de la préforme est la filtration sur membrane. Les mécanismes
de filtration en profondeur peuvent tout de méme avoir un impact sur la qualité du remplissage
d’une pic¢ce puisque le renfort fibreux peut agir comme un filtre. Typiquement, ces effets de
rétention sont défavorables a la densification de la préforme puisqu’ils peuvent bloquer des zones
normalement accessibles aux particules. Plusieurs facteurs peuvent d’ailleurs influencer les
mécanismes de rétention tels que le type de tissage, la taille des fibres, des torons et des particules
a filtrer, les vitesses d’injection du fluide porteur, les interactions chimiques entre les fibres et les
particules, etc. Dans la section suivante (cf. section 2.2.4), I’impact de différents facteurs sur la

rétention de particules dans un renfort dans lequel s’écoule une suspension sera présenteé.

2.2.4 Parametres affectant la filtration dans un renfort fibreux

Les deux types de filtration les plus importants pour les procédés d’infiltration des CMC ont été
expliqués dans la section précédente (cf. section 2.2.3), mais seulement pour les cas théoriques
dans des conditions idéales. Dans cette section, I’impact de plusieurs parametres sur la qualité de

la densification d’un renfort fibreux par filtration sera étudie.

2.2.4.1 La concentration de la suspension

L’effet de la concentration d’une suspension céramique a été grandement étudié dans la littérature
et sur plusieurs aspects. Tout d’abord, une augmentation de la concentration en particules entraine

une diminution du temps de filtration en raison de la quantité plus importante de particules
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déposées. Dugois (Dugois, 2017) a réalisé des simulations numériques d’un procédé SC de
filtration sur membrane dans un renfort fibreux SiC ou la zone intra-toron est inaccessible aux
particules. 11 a montré que le temps d’infiltration était un facteur qui influencait la taille des
macropores d’un composite et donc sa santé matiére. En effet, un temps d’infiltration plus long
laisse le temps aux particules de mieux remplir la zone inter-torons avant qu’elle ne soit bouchée
par un amas de particules. Il est important de mentionner qu’il n’y a pas que la concentration initiale
de la suspension qui influence le temps d’infiltration, mais aussi la pression et le débit d’infiltration.
Cependant, Dugois a montré que ces deux parametres opeératoires présentaient une influence
négligeable par rapport au dépdt de particules tant que 1’écoulement reste dans le domaine

laminaire.

L’approche de Dugois est surtout basée sur les travaux de Phillips et al. (Phillips et al., 1992), qui
ont étudié les effets de migration de particules dans I’écoulement d’un fluide cisaillé, et ceux de
Hampton et al. (Hampton, R. et al., 1997), qui ont montré de maniere numérique et expérimentale
que le modele de Phillips et al. était valable. Cela mene Dugois a interpréter la zone inter-torons
comme une veine cylindrique qui est principalement caractérisée par la diffusion particulaire.
Hampton et al. ont montré que le débit ne I’influence presque pas lorsque 1’écoulement reste
laminaire. Selon Phillips et al., ce n’est pas directement la vitesse de 1’écoulement qui influence la
migration particulaire, mais plut6t son taux de cisaillement. Ils soulévent que les particules ont
tendance a migrer a partir des zones a fort taux de cisaillement vers celles a faible taux. Ce
phénomene est représenté schématiquement sur la Figure 2-17 qui représente un écoulement de
particules dans une conduite cylindrique. Dans cette situation, le taux de cisaillement exercé sur le
fluide est beaucoup plus important sur les bords de la conduite qu’en son centre. On retrouve donc

une surconcentration de particules au centre de la conduite et une sous-concentration sur les bords.
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Sens de 1'écoulement

s
Profil de taux
de cisaillement

Figure 2-17 Représentation schématique de la migration de particules lors d’un écoulement dans
une conduite cylindrique. La migration se produit des zones a fort taux de cisaillement (bords de

la conduite) vers les zones a faible taux de cisaillement (centre de la conduite)

Pour la fabrication de CMC, la viscosité des suspensions qui sont utilisées pour incorporer la
matrice dans la texture fibreuse dépend parfois de sa concentration. D’une part, I’augmentation de
la concentration de la suspension en particules entraine une augmentation de sa viscosité. D’autre
part, les suspensions ont parfois un caractére rhéofluidifiant, c’est-a-dire que leur viscosité diminue
pour un taux de cisaillement croissant. Le caractére rhéofluidifiant évolue dans le méme sens que
la concentration de la suspension, ¢’est-a-dire qu’une suspension de forte concentration présentera

un comportement rhéofluidifiant important.

Lorsqu’une telle suspension traverse une conduite, comme le cas précédent, la migration
particulaire affectera la viscosité locale de la suspension. Prés des bords de la conduite, le taux de
cisaillement est élevé et la concentration locale en particule est faible. Ces deux caractéristiques
entrainent donc une diminution locale de la viscosité. A I’inverse, au centre radial de la conduite,
la concentration locale de la suspension est élevée alors que le taux de cisaillement est faible. La
viscosité sera alors élevée. En combinant ces effets, on retrouve une tendance a entrainer des
variations brusques de la viscosité de la suspension entre le centre de la conduite et ses bords. Cela

pourrait alors causer un désordre de la diffusion particulaire.

Dans des écoulements complexes comme ceux étudiés pour ces travaux, ou des variations de
section et de direction de 1’écoulement sont inévitables (par le passage de la suspension dans la
texture fibreuse), on peut supposer que la migration induite par le taux de cisaillement ainsi que la
diffusion particulaire sont encore plus désordonnées. Il est donc possible de conclure que

I’utilisation d’une suspension faiblement chargée en particules est bénéfique pour réduire la taille
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et possiblement la quantité des macropores dans une filtration avec un renfort. Bien que la
concentration d’une suspension pourrait avoir un impact minimal globalement sur le taux de

remplissage d’une préforme, une forte concentration favorise la formation de défauts localement.

2.2.4.2 Les caractéristiques des particules et du renfort

Dans la section 2.2.3.2, il a été montré qu’un renfort fibreux pouvait représenter un filtre dans un
mécanisme de filtration en profondeur. Il a également été dégagé que la taille des particules
influencait le mécanisme de rétention, mais on peut identifier un seuil de taille des particules en
fonction de celle de la porosité du renfort : le seuil critique de filtration. Ce seuil est divisé en trois
catégories. La premiere est lorsque la taille des particules est similaire a celle de la porosité du
renfort. Dans ce cas-ci, les particules seront filtrées a I’interface entre le renfort et la suspension et
ne pénetreront pas dans la préforme. La deuxiéme catégorie est lorsque les particules sont tres
petites par rapport & la porosité du renfort. Dans ce second cas, il n’y aura pas ou trés peu de
rétention de particules et donc pas de filtration causée par la préforme. La derniére catégorie est un
intermédiaire entre les deux autres. Les particules sont de taille suffisante pour étre déposée a
I’intérieur du renfort et ¢’est ce qu’on appelle la filtration en profondeur, décrite précédemment a
la section 2.2.3.2. Dans cette sous-section, les relations entre les caractéristiques des particules et

des filtres (ou renforts) utilisés lors des procédés de filtration seront exposés.

La fagon dont la préforme a été tissée influence notamment la taille et la forme des pores de cette
préforme. En effet, on peut prendre par exemple le cas de plis tissés en 2D. On distingue deux
possibilités d’alignement des torons qui sont représentées schématiquement sur la Figure 2-18. 1l
y a tout d’abord I’alignement paralléle (a) ou les plis (couches) sont empilés de fagon a ce que les
torons soient paralléles. Ensuite, il y a I’alignement décalé (b) ou les plis sont décalés. La notion
de porosité effective entre donc en jeu. Elle correspond a la ligne de vue dans I’espace entre les
torons. Dans 1’alignement parallele, la porosité effective est I’espace normal entre les torons, mais
dans I’alignement décalé, elle est plutdt calculée en soustrayant une certaine partie cachant le canal
par le décalage. Les chemins entre les torons deviennent, dans ce cas, moins accessibles a la
diffusion des particules. Dugois (Dugois, 2017) a d’ailleurs simulé des infiltrations de particules
par procédé SC avec des renforts dans les configurations paralléle et décalée. Il a montré que des
plus grosses macroporosités dues a des empilements non optimaux étaient observées avec la

configuration décalée plutdt que parallele.
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(a) (b)
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Figure 2-18 Cas de préforme ou l'alignement des plis est (a) parallele et (b) decalé (adapté de
(Chohra et al., 2006))

Chohra et al. (Chohra et al., 2006) mentionnent le phénomeéne d’entrelacement des torons. Ce
dernier se produit généralement lorsqu’il y a un décalage des plis ou lorsqu’une fois compactés, les
torons d’un pli se logent dans les espaces entre les torons d’un autre pli. Cela a pour effet de réduire
davantage la porosité dans I’inter-torons. lls ont également étudié ’effet de la taille des particules
lors d’une filtration en profondeur dans la direction transversale d’un renfort ou les plis étaient
décalés. Ils ont utilisé un procédé RTM sous vide (VARTM) a I’aide de préformes en fibres de
verre, une résine vinylester de viscosité connue ainsi que des particules d’alumine de distribution
de taille connue pour préparer leurs suspensions. La concentration volumique en particules dans la
résine était située autour de 3%. Les particules avaient des tailles de 10, 20, 40 et 80 um. Ils notent
I’influence importante de la taille des particules sur leur rétention. Lorsque la taille des particules
exceéde le diametre de pore effectif du renfort, la majorité des particules sont davantage retenues
dans les premiers plis, présentant ainsi un effet de gradient de remplissage dans I’épaisseur. Cet
effet de gradient est d’ailleurs plus prononcé lorsque les particules sont plus grosses relativement
au diametre effectif. Or, dans le cas ou les particules présentent une taille plus faible que celle du
diametre effectif, elles se répartissent de maniére beaucoup plus homogeéne au travers de 1’épaisseur

du renfort.

Lefevre et al. (Lefevre et al., 2007) ont effectué une étude similaire en effectuant des filtrations de
suspensions dans des préformes fibreuses a I’aide d’un procédé typique de moulage par injection
liquide. lls ont effectué les filtrations dans le sens longitudinal des préformes. Comme matériaux,
des préformes en polytéréphtalate d'éthyléne (PET), une résine polyester insaturée de viscosité de
0.2 Pa-s ainsi que des particules cylindriques en verre de 12 et 48 um de diamétre ont été utilisées.

La concentration massique des particules dans la résine se situait autour de 1,5%. Leurs essais
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expérimentaux ont montré que, dans le domaine de filtration en profondeur, on observe une certaine
ségrégation des particules dans le cas ou elles ont une taille élevée, comme dans les travaux de
Chohra et al. (Chohra et al., 2006). En effet, les particules de grandes tailles sont filtrées davantage
dans les premiers instants de la pénétration du renfort et cette quantité diminue progressivement
dans I’épaisseur jusqu’a atteindre une proportion presque nulle dans la derniére couche. Cependant,
les particules de plus petites tailles se logent de maniére plus homogéne dans toute 1’épaisseur de

la préforme.

A I’égard de ces travaux, on souléve d’ailleurs quelques principes de filtration importants. Tout
d’abord, la taille des particules relativement a la taille de la porosité dans la zone filtrée affecte le
taux et les mécanismes de rétention. Lorsque les ordres de grandeurs de tailles des particules et de
pores sont similaires, les particules ont tendance a se déposer mécaniquement dans ceux-cCi.
Lorsque cela se produit, les couches se saturent graduellement en particules, ce qui a pour effet
d’augmenter également le taux de rétention, d’ou le phénomeéne de gradient de concentration en
particules. Lorsque les particules sont beaucoup plus fines que la porosité, ce sont les mécanismes
physico-chimiques qui dominent, d’ou la répartition plus équilibrée. On pourrait donc conclure que
I’utilisation de particules fines est idéale pour faciliter le remplissage d’une préforme, car dans le
cas contraire, seules les premiéres couches de la préforme pourront étre remplies. On note
également le fait que ’utilisation de particules plus fines entraine une augmentation de la viscosité
de la suspension, mais malgré cela, il est toujours plus bénéfique d’opter pour un composite plus

homogeéne.

2.2.4.3 La stabilité d’une suspension chargée en particules

Lorsqu’on utilise certaines particules pour densifier un renfort, il est bien important de connaitre
leurs caractéristiques a 1’état sec et dans un média liquide et de s’assurer de les maintenir les plus
constantes possibles durant la filtration. Louis et al. (Louis et al., 2018) ont réalisé des tests de
rétention dans un renfort avec des nanoparticules de silice et d’alumine. Les résultats différaient
entre les deux types de particules, car I’alumine avait une forte tendance a s’agglomérer, résultant
en une taille de particule effective beaucoup plus élevée que celle des particules elles-mémes. Il va

donc de soi que la rétention était beaucoup plus forte dans le cas des particules d’alumine.

Il est bien connu qu’il faut généralement ajouter un composant nommé dispersant dans les

suspensions afin de bien disperser les particules sans qu’elles ne se réagglomerent. Il semble que
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le contréle du pH est primordial pour les suspensions céramiques. Selon les travaux de Taruta et
al. (Taruta et al., 1996), le pH de suspensions d’alumine fortement concentrée a 48% volumique se
trouve autour de 5. Ils ont utilisé de 1’acide chlorhydrique pour y parvenir. Billotte et al. (Billotte
et al., 2017) ont également étudié la stabilité des suspensions d’alumine. lIs ont déterminé que
I’ajout d’un dispersant était nécessaire pour limiter 1’agglomération des particules. La Figure 2-19
montre 1’état de la suspension sans ou avec trés peu (0,01% massique) de dispersant (a)
comparativement a 1’état de la suspension avec une quantité de dispersant plus élevée que 0,04%
massique (b). Sans dispersant, on peut observer que 1’état de la suspension est plutét moussant,
mais ce phénomeéne n’a pas été expliqué par I’auteur. Ils ont donc utilisé une faible quantité d’acide
nitriqgue comme dispersant. Selon leurs résultats, une suspension contenant de 0,08% a 0,2%
massique d’acide nitrique devrait étre stable pour une durée suffisante et présenter une viscosité
minimale, la rendant ainsi bien mieux disposée a étre utilisée dans la fabrication par SC. Comme
dans le cas de Taruta et al., Billotte et al. ont déterminé que le pH optimal se trouvait entre 5 et 6
pour des suspensions chargées a 33% volumique cette fois-ci. L’alumine étant basique, on utilise
donc souvent des acides comme dispersant. En plus de ceux qui été mentionné ci-dessus, on
retrouve également (mais pas limité &) 1’acide ascorbique (Cinar & Akinc, 2014), I’acide citrique
(Leong, 2010) et I’acide acétique (Sato et al., 2012).

(a) (b)

Figure 2-19 Aspect d'une suspension d'alumine (a) avec de la mousse pour une faible quantité de

dispersant et (b) plutdt liquide avec un bon ratio de dispersant (Billotte et al., 2017)
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Le pH est également trés important pour les suspensions de carbure de silicium. En effet, on a
démontré a maintes reprises que le pH optimal des suspensions de carbure de silicium se situe pres
de 10,0 (Ramachandra Rao et al., 1999; Sun & Gao, 2001; Xu et al., 2018). On utilise parfois le
potentiel électrocinétique zéta (ou potentiel zéta) des particules afin de le déterminer. En effet, le
potentiel zéta correspond a la charge d’une particule en solution recouverte d’ions. Une
augmentation du potentiel zéta représente une augmentation de la répulsion entre les particules, ce
qui a pour effet de minimiser ou d’éviter les phénomenes de floculation et de sédimentation. En
d’autres termes, on cherche a avoir un potentiel zéta aussi grand que possible (en valeur absolue
puisque la charge d’une particule peut étre positive ou négative) pour optimiser la stabilité de la
suspension. Pour les particules de carbure de silicium, le potentiel z&ta maximal en valeur absolue
se situe généralement autour d’un pH de 10. Le carbure de silicium est acide. Pour obtenir ce pH,

on peut donc utiliser des bases comme dispersant.

2.3 Modélisation numerique de P’infiltration

La modélisation de mécanismes physiques permet de représenter mathématiquement des
phénomeénes qui sont difficiles a comprendre analytiquement, mais pour y arriver, certaines étapes
sont nécessaires au préalable. Notamment, il faut effectuer des expérimentations simples ainsi que
des caractérisations afin de comprendre les mécanismes en jeu a diverses échelles. Dans la
fabrication de matériaux composites a matrice organique (CMO), un nombre imposant de modéles
numeériques ont été développés depuis le 20° siécle jusqu’a aujourd’hui. Ces modéles traitent de
sujets divers allant de la simulation de remplissage d’une préforme par une résine, de I’estimation
des déformations dues aux contraintes residuelles apres la polymérisation de la résine et méme de
I’évaluation des propriétés locales d’une piece. En ce qui concerne les céramiques techniques et
les CMC, le développement des outils de simulation se trouve a plusieurs pas derriére celui des
CMO. Cette situation est normale puisque le développement des CMC est en plein essor et que le

marché est présentement relativement faible.

2.3.1 Modéles d’infiltration généraux

Dans les années récentes, quelques modeles numériques ont été proposés pour prédire des

phénomenes d’infiltration tels que la compaction de particules pour former un cru (Alvim et al.,

2019; Dong et al., 2009; Hwang et al., 2011; Lominé, 2007; Ni et al., 2006; Qian et al., 2014) ou
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la filtration de particules a travers un filtre fibreux (Dugois, 2017; Haji et al., 2015; Jargensen et
al., 2020; Lefévre, 2007). Ces études ont permis de mieux comprendre plusieurs mécanismes de
filtration. Toutefois, elles sont toutes aux échelles microscopique ou mésoscopique, ce qui limite
présentement leur utilisation dans un contexte industriel. On ne peut pas utiliser ces modeles pour
prédire le remplissage d’une piece qui est a I’échelle macroscopique par exemple. Les temps de

calcul seraient beaucoup trop longs.

Theliander et Fathi-Najafi (Theliander & Fathi-Najafi, 1996) ont tout de méme publié un modele
macroscopique permettant de prédire une filtration sur membrane compressible standard en
reprenant le modéle de Wakeman (Wakeman, R. J., 1981), mais il pourrait étre repris pour une
filtration sur membrane incompressible en changeant certaines équations. Dans ce cas-ci,
’algorithme consiste a calculer le volume de filtrat a un instant t; pour déterminer la masse de cru
déposée, ce qui permet de connaitre son épaisseur. Ensuite, on détermine la nouvelle résistance a
I’écoulement du cru a P’instant t;. Comme 1’écoulement est ralenti par 1’augmentation de la

résistance, le nouveau volume de filtrat peut étre calculé pour I’instant ¢; ;.

Ce modeéle ne prend néanmoins pas en considération le renfort fibreux qui serait présent lors de la
fabrication de CMC. Il est également important de mentionner que les pieces réelles sont
typiquement de forme 3D alors que les modéles sont généralement construits en 1D. lls ne
considérent donc pas les singularités géométriques qui peuvent causer de mauvais remplissages
locaux. Il est donc important de mentionner le manque a combler en ce qui concerne la modélisation

numérique de fabrication pour des pieces réelles.

2.3.2 Modele d’infiltration appliqué a la fabrication de CMC

Les travaux de Scola et al. (Scola, Podgorski, et al., 2019) ont permis d’établir un premier mode¢le
de filtration 1D macroscopique servant a la fabrication de CMC en reprenant les équations
classiques de la filtration présentées dans la section 2.2.3.1 puis en considérant les fibres du renfort
comme un troisieme média poreux en série avec le filtre et le cru de particules. Cette étude a été
réalisée avec des CMC Oxyde/Oxyde tout en alumine pour des crus incompressibles et a pression

constante.
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Le processus itératif du modeéle numérique de Scola ressemble grandement a celui de Theliander
et Fathi-Najafi. On calcule tout d’abord un débit en fonction des caractéristiques physiques des

matériaux et des paramétres opératoires connus a ’aide de I’Equation 2.21 :

q(t) _ A " APfiber n A " (1 - Vf) - AP
' (.uslurry(zfiber - AZ(ti)Ox/Ox)> [(,ll . Zs) + (.u ) Az(ti)Ox/0x>] 2.21
Kfiber Ks KOx/Ox

ou q(t;) est le débit de I’injection a I’instant t;, A est ’aire de filtration, APs;p,, €t AP sont les
pertes de charge dans le renfort et dans le cru de particules respectivement, g, €t p sont les
viscosités de la suspension et du filtrat respectivement, zg;p,., €t z; sont I’épaisseur du renfort et du
filtre respectivement, Az(t;)ox/0x st 1’épaisseur du cru de particule dans le renfort a I’instant ¢;,
PUiS Kriper, Koxjox €t K sont les perméabilites du renfort, du composite et du support (filtre)

respectivement et Vy est le taux volumique de fibre.

Dans cette équation qui décrit comment calculer le débit a I’instant t;, le terme de gauche dans
I’addition représente la partie du débit calculée par la perte de charge du fluide porteur de la
suspension passant au travers de 1’épaisseur de la préforme fibreuse. Le terme de droite représente
la portion du débit calculée par la perte de charge dans 1’épaisseur du cru de particules qui se
construit progressivement entre les fibres de la préforme pour former le composite. Dans la
majorité des cas, on peut s’attendre a ce que la perméabilité du renfort soit plus élevée de plusieurs
ordres de grandeur par rapport au filtre et au composite. Le terme de gauche devient alors
négligeable. Cela est logique puisque si le renfort possédait une perméabilité trop faible, il y aurait
une possibilité qu’il cause de la rétention des particules, ce qui nuirait a la filtration. Le debit sert

donc a calculer le volume de fluide poussé au travers du filtre.

V(t) = Z q(t,) - At 222
i=0

ou V(t) est le volume total de fluide poussé et At est I’intervalle temps entre chaque itération.
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Finalement, on peut calculer I’épaisseur du cru de particules dans le renfort en fonction du temps
selon le volume poussé.
Viw

A = .

ou W, € et pg sont les mémes parametres comme présentés dans la section 2.2.3.1 sur la filtration
sur membrane. On utilise dailleurs les conditions aux rives q(0) = 0 et Az(0) /0, = 0 al’instant
initial.

Dans son modele, Scola associe le volume occupé par le renfort fibreux a une diminution de 1’aire
de filtration. Le paramétre de 1’aire de section de filtration dans les équations est donc multiplié
par un facteur 1 — V; qui représente la porosité du renfort. Cependant, cette hypothese souléve
encore des questions et elle n’a pas été vérifiée. En effet, on remarque que dans le modéle de Scola,
ce terme est annulé dans le systéme d’équations. Cette approximation n’est donc pas vérifiée méme

si le modeéle corréle bien avec les résultats expérimentaux.
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CHAPITRE3 PROBLEMATIQUE ET OBJECTIFS

3.1 Problématique

Bien que I’industrie aéronautique bénéficierait grandement de 1’utilisation de CMC pour des
raisons de réduction de masse, ces matériaux sont encore difficiles a implémenter de maniere plus
répandue. A ce jour, les cofts reliés a leur fabrication sont trop élevés et I’obtention de propriétés
mécaniques idéales est compliquée. Comme souligné dans la section 2.1.1, les CMC possedent une
porosité que 1’on cherche a controler. Pour les CMC SiC/SiC qui ont une interface faible entre les
fibres et la matrice, on chercherait a avoir une matrice non poreuse afin qu’elle ait des propriétés
mécaniques au sommet de son potentiel ainsi que pour protéger les fibres dans les environnements
oxydants. Cependant, les procédés de fabrication de ce type de matériau ne permettent pas de
densifier le renfort parfaitement. Une étape subséquente d’infiltration de silicium liquide dans la
porosité de la matrice est nécessaire et la porosité ainsi que la taille des pores doivent rester
suffisamment grandes pour que ’infiltration de silicium puisse se faire de maniére homogéne dans
une piece. Pour les CMC Al>03/Al>03, on cherche & obtenir une fine porosité dans la matrice pour
qu’elle présente des propriétés mécaniques plus faibles que les fibres. Elle assure les mécanismes
de déviation de fissure qui permettent ainsi de conserver les fibres intactes sans les briser
prématurément lors de sollicitations mécaniques. Les procédés de fabrication par infiltration de
suspension entrainent intrinsequement la formation d’une fine porosité submicronique qui
constitue le vide entre les particules. Théoriquement, il est possible de définir un taux de porosité
minimal pour une matrice de particules lorsque leur dép6t est adéquatement aléatoire et homogéne.
Or, lorsque les taux de porosité mesurés sont supérieurs aux taux de porosité théoriques, cela est
un indicateur de la présence de défauts de remplissage au sein de la matrice, comme de la
macroporosité qui est caractérisée par un manque de particules entre les torons formant ainsi un
pore de tres grande taille. En effet, il est possible d’observer une multitude de macropores et des
fissures de retrait dans les pieces comme le montre la Figure 3-1 qui représente une coupe
microscopique d’un CMC SiC/SiC avec ses composants. Par conséquent, ces défauts entrainent
une baisse des propriétés mécaniques de ces matériaux. Dans le cas des CMC SiC/SiC, les défauts

rendent également 1’étape d’infiltration de silicium liquide plus complexe.
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Macropore
Pore intra-toron

Matrice granulaire
Fissure de retrait

Figure 3-1 Photo d'un CMC SiC/SiC au MEB présentant des défauts typiques (adapté de (Dugois,
2017))

On distingue d’ailleurs les fissures de retrait qui sont intrins€quement liées au retrait volumique
différentiel de la matrice par rapport aux fibres lors des étapes de séchage et de consolidation par
traitement thermique, alors que la macroporosité est a toute fin pratique causée lors de
I’incorporation des particules dans le renfort et pourrait étre contr6lée par une stratégie adéquate
d’infiltration. Cependant, avec les techniques de moulage connues, il est difficile de fabriquer de
facon reproductible des piéces ayant les propriétés mécaniques souhaitées (Council, 1998), avec
des taux de porosité avoisinant les valeurs théoriques. Cette valeur représente la porosité du
composite qu'on devrait obtenir si le renfort est complétement rempli de particules et de maniére

homogéne.

Puisque les taux de porosité sont souvent trés élevés et que 1’on retrouve des zones pauvres en
matrice sur les pieces, plusieurs étapes de densification sont requises afin d’obtenir une piéce qui
puisse étre utilisable. Les connaissances actuelles des procédés de fabrication des CMC ne sont
donc pas adaptées face au besoin grandissant d’une technique de fabrication robuste a haute
performance et les colts associés au temps de fabrication, a I’équipement et aux matériaux utilisés
pour concevoir ces pieces ne sont pas avantageux par rapport a la productivité dans un contexte
industriel.

De plus, bien qu’il existe plusieurs modéles de prédiction de filtration, ils sont presque tous a des
échelles microscopiques et en une dimension. Les quelques modéles a 1’échelle macroscopique

disponibles dans la littérature sont en une dimension également, donc ils ne permettent pas de
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simuler le remplissage de pieces de géométries complexes. En outre, il n’y a pas d’outil de

simulation adaptés aux besoins de I’industrie.

3.2 Objectifs de recherche

L’objectif global de cette thése est de caractériser et de mieux comprendre les mécanismes
d’infiltration 3D au cours de la fabrication de CMC par voie Slurry Cast. En identifiant les
mécanismes en jeu, il est envisageable de prévoir la qualité globale d’une piéce en fonction de sa
géométrie, des paramétres opératoires du procédé ainsi que des spécifications des textiles et des
particules. Il serait donc possible de faire des choix éclairés afin de prévoir les stratégies d’injection
optimales. Pour atteindre cet objectif principal, cing objectifs spécifiques (OS) peuvent étre
identifiés :

OS1. Valider expérimentalement la cinétique de croissance du cru d’une filtration sur

membrane en 1D en fonction des matériaux utilisés dans cette étude.

OS2. Analyser I'influence de différents facteurs textiles, suspensions et procédés sur le

processus d’infiltration de la suspension dans un renfort fibreux de géométrie simple.

OS3. Décrire expérimentalement les mécanismes d'infiltration et de croissance 3D dans des

singularités typiques de composantes de moteur d’avion.

OS4. Analyser les phénoménes physiques intervenant dans ’infiltration de suspension puis

les modéliser numériquement de facon primaire a 1’échelle macroscopique.

OS5. Valider le modéle de croissance de cru par la fabrication de piéces représentant des

singularités typiques de piéces réelles géométriquement complexes.

Ces travaux constituent une suite des travaux menés par Scola (Scola, 2018) entre les années 2015
et 2018. Durant ces années, Scola a montré qu’il était possible de fabriquer des CMC Al203/Al203
de géométrie simple tout en contrélant le taux de porosité a 1’aide d’une méthode de fabrication
par infiltration de suspension dans le sens de 1’épaisseur d’une picce. De plus, il a établi un modeéle
de croissance pour un cru de particules se déposant entre les fibres d’un renfort. Le modele de
croissance de Scola se base d’ailleurs sur les mode¢les classiques de filtration. Cependant, une étude
phénoménologique sur les principes physiques d’infiltration est nécessaire afin de mieux

comprendre le procédé d’un point de vue industriel. Un des objectifs principaux de cette these est
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donc d’approfondir cette voie. Pour atteindre ces objectifs, plusieurs campagnes expérimentales
ont été requises. Le chapitre suivant portera sur la présentation de tous les éléments associés a ces

campagnes.
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CHAPITRE4 METHODOLOGIE EXPERIMENTALE

L’objectif du Chapitre 4 est de présenter tous les matériaux, outils et méthodes expérimentales qui
ont été utilisés pour atteindre les objectifs de cette these. La majorité des travaux ont été réalisés
dans les laboratoires de 1’Ecole Polytechnique de Montréal avec une contribution de Safran
Ceramics notamment au niveau de 1’approvisionnement en matiéres premieres. Une grande partie
de ces travaux ont été réalisés a 1’aide d’une colonne de Darcy congue spécifiquement pour la
fabrication de CMC par infiltration de suspension en 1D dans le sens transverse. La colonne de
Darcy a été utilisée pour I’étude phénoménologique en 1D ainsi que la validation des modeles de
croissance. En ce qui concerne 1’étude phénoménologique de Dinfiltration des singularités
géométriques, les travaux de Saada (Saada, 2022) ainsi que ceux de Leleu (Leleu, 2022) ont porté
en grande majorité sur la conception et la fabrication de moules instrumentés servant a infiltrer des
préformes drapées selon des singularités géométriques typiques de certaines composantes de
moteur d’avion. Leurs moules modulaires ont d’ailleurs servi a fabriquer ces composantes de
formes complexes afin d’alimenter les travaux de modélisation et simulation de I’infiltration 3D
étudiées dans cette thése. Il est convenu que 1I’ensemble de ces travaux a nécessité une collaboration
particuliére. Le logigramme ci-dessous permet de mieux comprendre la structure du projet et la
répartition des travaux de chacun qui permettront éventuellement d’alimenter la fabrication de

sections de picces réelles d’ou sont provenues les singularités géométriques étudiées.
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Figure 4-1 Répartition des travaux de cette these, de Saada et de Leleu

Le Chapitre 4 porte donc sur la méthodologie expérimentale employée pour 1’atteinte des objectifs
scientifiques. En premier lieu, on présente tous les matériaux elémentaires (e.g. fibres, particules
céramiques) ainsi que les constituants a mélanger pour préparer les suspensions. Les recettes de
mélange ainsi que les caractéristiques physiques des suspensions sont également présentées. En
second lieu, les équipements de fabrication sont présentés sommairement. On expose, entre autres,
leur fonctionnement et leurs limitations concernant les stratégies d’injection possiblement
réalisables. Par la suite, les moyens de caractérisation de la porosité sont décrits. Plusieurs
équipements et moyens de calculs ont ét¢ utilisés au cours de 1’étude, tant au niveau qualitatif que
quantitatif. L’information essentielle tirée de chaque moyen est expliquée. Finalement, les
approches par plans d’expériences sont présentées. On explique la séquence logique de réalisation

des différents essais en laboratoire et de quelle fagon ces essais sont caractérisés pour I’étude.
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4.1 Equipements de fabrication

Des equipements ont été congus spécifiquement pour la fabrication des composites a 1’étude de
cette these. Tout d’abord, une colonne de Darcy a servi a étudier la cinétique de filtration puis
I’impact des facteurs procedés, suspensions et textiles typiques intervenant dans la fabrication des
CMC et sur leur qualité d’infiltration. La colonne de Darcy elle-méme permet de fabriquer des
piéces relativement simples. D’autres moules modulaires ont donc été congus pour étudier
I’infiltration de chaque pi¢ce de forme complexe. Dans cette section, les divers moules et

équipements de fabrication utilisés au cours des travaux de recherche seront présentes.

4.1.1 Colonne de Darcy

La colonne de Darcy est un équipement qui avait initialement été congu par Scola (Scola,
Podgorski, et al., 2019). Elle avait servi a étudier la cinétique de croissance d’un cru de particules
sans fibres et avec fibres dans le but de I’ utiliser pour le procédé d’injection flexible Polyflex adapté
pour les CMC. Comme son nom 1’indique, cet instrument reprend les principes de la loi de Darcy
en poussant un fluide au travers d’un média poreux a I’aide d’un piston. La premiére itération de
la colonne de Darcy n’était pas suffisamment robuste pour étudier plusieurs facteurs dont
I’importance est jugée comme considérable. Une nouvelle itération a donc été congue par

Mékanic©, une entreprise de conception de montages spécialisés pour les laboratoires de

recherche. Cette nouvelle itération est montrée sur les Figures 4-2 et 4-3.

e

vy MEKANIC

Figure 4-2 Montage complet de la colonne de Darcy
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Figure 4-3 Colonne de Darcy (adapté de (Mékanic, 2021))

Fabriquée entierement en acier inoxydable pour sa résistance a la corrosion, la colonne de Darcy
permet, entre autres, d’étudier des épaisseurs de piéce différentes a 1’aide de divers jeux de cales
et la cavité d’injection est suffisamment grande permettant ainsi d’injecter un grand volume de
fluide (= 232 mL) déterminé par la course du piston qui est d’environ 6,8 cm. La limite maximale
d’opération en pression est fixée a 105 psi (= 7 bar) bien que le montage puisse supporter une
pression supérieure a cela. Les piéces céramiques fabriquées a I’aide de cet équipement sont des
disques ayant un diameétre de 66,7 mm au maximum. Théoriquement, la limite d’épaisseur est trés
élevée en ne considérant que 1’assemblage. Or, elle est plutot imposée par les paramétres de 1’essai.
En effet, il faut comprendre qu’une piece ayant un volume €levé nécessitera un volume important
de suspension pour étre complétement remplie. De plus, 1'utilisation d’une suspension faiblement
chargée en particules requiert également un volume de suspension important. Comme regle
générale, on peut s’attendre a ce que 2 cm d’épaisseur soit la limite pratique supérieure dans des

conditions normales.

Des vues en coupe de la colonne de Darcy peuvent étre observées sur les Figures 4-4 et 4-5. Le

déplacement du fluide se fait avec un piston contr6lé a I’aide d’un moteur électrique. Le piston est
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relié au moteur avec un joint rotule qui permet de corriger tous les éventuels écarts de coaxialité
avec la cavité d’injection. Un évent est positionné sur le piston afin d’évacuer ’air lors de
I’injection du fluide par le point (ou surface) d’injection. La surface inférieure du piston est
légerement conique pour faciliter la purge de bulles d’air. Un capteur de pression permet de lire la
pression maintenue a I’intérieur de la cellule en continu. Un programme de contrdle Labview a été
développé pour contrdler le piston en régulant la pression interne avec une précision de + 0,007 bar
ou le débit du fluide avec une preécision de + 0,10 mL/min. Plusieurs données sont enregistrées en
continu durant une filtration dont la pression, la position du piston et le temps depuis le début de

I’essai.

Les pieces céramiques sont moulées dans un assemblage nommé porte-échantillon (montrée sur la
Figure 4-5). Il est détachable du systéme piston-cavité d’injection tout en maintenant la compaction
de la préforme par quatre vis traversant toutes les piéces qui le composent. Cela simplifie le séchage
en moule, car le porte-échantillon est plus petit et 1éger que 1’assemblage complet de la colonne de
Darcy. De plus, des porte-échantillons supplémentaires peuvent étre utilisés entre les étapes de
séchage, augmentant ainsi la cadence de production. Une grille drainante est positionnée sous le
filtre pour éviter qu’il ne se déforme sous la pression durant I’infiltration tout en permettant
d’évacuer le filtrat (fluide libre de particules). Sous la grille drainante, la partie interne de la base

de la colonne de Darcy posséde une surface conique afin de faciliter I’évacuation de ce filtrat.



57

Event \ g
©

Capteur
de pression

Piston

Cavité d'injection

Porte-échantillon —.

. | HVE
Drain > %_% Mékanic

Figure 4-4 Vue en coupe de la colonne de Darcy (adapté de (Mékanic, 2021))
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Figure 4-5 Vue en coupe du porte-échantillon la colonne de Darcy (adapté de (Mékanic, 2021))

Le principe de fonctionnement est présenté sur la Figure 4-6. La suspension chargée en particules
est tout d’abord injectée a I’intérieur de la colonne de Darcy. Les bulles d’air sont purgées a I’évent.
La colonne de Darcy est ensuite fermée a 1’évent et au point de remplissage de la cavité d’injection
de facon a ce qu’elle soit complétement étanche. Le programme de contréle est ensuite lancé afin

d’abaisser le piston (AXpiston) pour créer un différentiel de pression (AP) entre I’intérieur de la
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colonne de Darcy (P1) et I’extérieur (P2) qui se trouve & la pression atmosphérique. Puisqu’un
différentiel de pression est imposé, le média liquide de la suspension s’écoule au travers des pores
de la matiere filtrante laissant les particules céramiques se déposer sur le filtre (et entre les fibres
du renfort, s’il y en a un). Le dép6t de particules que 1’on nomme un cru est la matrice du composite
et son épaisseur initiale est trés faible. Une pression constante est maintenue en abaissant
graduellement le piston afin que le cru puisse se construire et qu’il remplisse la préforme dans la
totalité de son épaisseur si elle est présente. En retirant la grille de compaction, il est d’ailleurs

possible de construire des crus de particules sans préforme comme le montre la Figure 4-6.
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Figure 4-6 Schéma de principe du fonctionnement de la colonne de Darcy avec une suspension
d’alumine (adapté de (Scola, 2018))

4.1.2 Singularités géométriques typiques de composantes de moteurs d’avions

et moules modulaires

Afin d’étudier les effets géométriques intervenant durant une infiltration de particules céramiques,
deux singularités géométriques de pieces ont été choisies pour chacun des deux types de matériaux
étudiés pour un total de quatre piéces Ces singularités sont présentées sur la Figure 4-7. Elles
représentent des sections de piéces réelles qui sont difficiles a densifier completement par
incorporation d’une matrice particulaire par les procédés Slurry Cast. La piece CMC SiC/SiC est
une aube de turbine a haute pression en sortie des chambres de combustion. Les géométries
singulieres étudiées de cette piéce sont (a) une géométrie en forme de demi-pi et (b) un pied d’aube.
La piece de CMC Al>O3/Al;03, quant a elle, correspond a une tuyére d’échappement cylindro-

conique d’une turbine a gaz d’un moteur d’avion. Les géométries singuliéres de cette piece qui
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sont a I’étude de cette theése sont représentées par (C) une corniére en « L » jouant le role de
raidisseur et (d) une plaque possédant une dégressivité en épaisseur. Ces quatre géométries
représentent des profils extrudés droits a 1’exception de la géométrie en forme de demi-pi qui

présente une courbure légeére.

(@) (b)
N\ /
O\
(c) (d)

Figure 4-7 Singularités geométriques étudiées dans le projet en collaboration avec Safran
Ceramics. (a) Géométrie en forme de demi-pi, (b) pied d’aube en queue d’aronde, (C) corniére

en forme de « L » et (d) dégressivité en épaisseur

Pour fabriquer ces piéces, des moules modulaires ont été congus par Saada pour la piece en demi-
pi (Saada, 2022) et le pied d’aube puis par Leleu pour la corniére (Leleu, 2022) et la dégressivité
en épaisseur. La particularité de ces moules est qu’ils possédent plusieurs points (ou surfaces)

d’injection et de filtration positionnés stratégiquement et qui peuvent &tre « actifs » ou « inactifs »
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permettant ainsi de tester diverses stratégies d’injection. La colonne de Darcy a d’ailleurs servi
d’injecteur pour alimenter ces moules externes en suspension. Pour des raisons de confidentialité,

les dimensions précises des piéces ne peuvent pas étre divulguees.

4.2 Constituants des CMC SIiC/SiC

Comme les CMC a I’¢étude de cette theése ont été produits a I’aide d’un procédé de fabrication de
type Slurry Cast, les principaux constituants pour leur mise en ceuvre sont les renforts fibreux et
les suspensions particulaires. Les fibres constituant les renforts sont en carbure de silicium pour les
CMC SIiC/SiC et il en est de méme pour les particules mises en suspension pour composer les
suspensions. Dans cette sous-section, on présentera tout d’abord les détails concernant les renforts
de carbure de silicium suivis par les constituants des suspensions. On expliquera, par la suite, les
caractéristiques principales des suspensions. Contrairement aux suspensions d’alumine qui ont
grandement été étudiées dans des travaux antérieurs et actuels a Polytechnique Montréal, les
suspensions de carbure de silicium ont plutdt été étudiées par Safran Ceramics. Les travaux
préliminaires qui ont servi a déterminer le protocole optimal de préparation des suspensions ne

seront donc pas présentés.

4.2.1 Renforts en carbure de silicium

Les renforts utilisés pour les CMC SiC/SiC sont de la marque de commerce Hi-Nicalon™ de type
S et ils sont tissés en 3D. Plusieurs architectures textiles ont été étudiées, dont une armure sergée
2 x 2 et une armure 3D interlock. Certaines préformes interlock possédent également une peau en
surface dont le tissage est différent (et confidentiel). La Figure 4-8 présente des exemples de
préformes SiC. Les fibres en carbure de silicium sont typiquement enduites d’un revétement
protecteur contre I’oxydation. Une majorité des tissus en carbure de silicium utilisés dans les
travaux de cette thése ont été pré-consolidés par un dép6t de nitrure de bore et de carbure de
silicium par CVI (exemple sur Figure 4-8 a). Ce dépdt sert, d’une part, a protéger les fibres dans
les milieux oxydants, mais il représente également 1’interphase pour ce type de composite comme
mentionné dans la section 2.1.1.2 sur les CMC a interface faible. Ce revétement doit étre considére
lors de D’infiltration des particules dans le renfort puisqu’il occupe un espace physique non
négligeable et rigidifie la préforme. Pour cette raison, des renforts n’ayant pas le dép6t de nitrure

de bore et de carbure de silicium ont également été considérés (exemple sur la Figure 4-8 b) pour
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étudier I’impact de la présence de I’interphase par rapport a ’infiltration de particules. Une fois
que la préforme est densifiée de particules puis traitée thermiquement, une piece CMC SiC/SiC est

produite (exemple sur la Figure 4-8 c).

(a) (b) (©)

Figure 4-8 (a) Exemple de préforme HI Nicalon™ de type S consolidée par un dépot de nitrure
de bore, (b) de préforme HI Nicalon™ de type S au stade pré-consolidée par le dépot de nitrure
de bore et (¢) exemple d’'un CMC produit aprés infiltration dans la colonne de Darcy d’une

préforme découpée

4.2.2 Composants et préparation des suspensions de carbure de silicium

Une poudre de carbure de silicium de taille micronique est utilisée pour former la matrice. La taille
moyenne des particules se situe entre 1,0 et 1,5 um. Les distributions de la taille des particules en
cumulatif et en incrémental sont présentées sur la Figure 4-9. La poudre est également mise en
suspension dans de 1’eau déionisée avec d’autres constituants. Ces derniers sont le liant a base de
PVA et une base forte d’hydroxyde de tétraéthylammonium comme dispersant (TEAH). La
guantité de liant est ajustée en fonction de la masse de poudre de carbure de silicium dans la
suspension alors que la masse de TEAH est ajustée en fonction du pH de la suspension qui doit
rester dans une gamme basique (10-12). Les concentrations en particules des suspensions ont varié
de 10% a 20% massique par rapport a la masse d’eau. La procédure de préparation ne peut pas étre

dévoilée pour des raisons de confidentialité.
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Figure 4-9 Mesures granulométriques cumulative et incrémentale de la poudre de carbure de

silicium
4.2.3 Stabilité et caractéristiques des suspensions de carbure de silicium

Le potentiel zéta a été mesuré a 1’aide d’un Zetasizer Malvern ZEN5600 sur les particules de
carbure de silicium en variant le pH du média aqueux et les résultats sont présentés sur la Figure
4-10. Ils montrent que le pH optimal se situe entre 10 et 12, ce qui est cohérent avec ce qu’on
retrouve dans la littérature, d’ou 1’utilisation de cette gamme de pH pour la préparation des
suspensions. Cependant, le pH optimal d’une poudre de carbure de silicium peut varier en fonction

du lot de poudre.
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Figure 4-10 Potentiel z&ta mesuré sur des particules de carbure de silicium en fonction du pH de la

solution. La valeur maximale se situe entre un pH de 10 et 12

Avec cette information, 1’étude caractéristique des suspensions de carbure de silicium a été menée
principalement par Safran Ceramics. Ceci inclut le protocole de préparation des suspensions afin
d’atteindre les caractéristiques visées pour la fabrication de piéces par voie liquide. Des mesures
rhéologiques ont également été effectuées sur toutes les suspensions avant de les utiliser pour les
injecter. Toutes les mesures rhéologiques de ces suspensions ont été effectuées sur un rhéometre
MCRS501 d’Anton-Paar avec la géométrie de Couette simple CC27 (avec un bob de 27 mm de
diametre et un espace de 1,17 mm entre les parois du bob et du gobelet). Le début du test consiste
aappliquer un pré-cisaillement de 300 s sur la suspension durant 2 minutes, puis un repos pendant
2 minutes afin d’effacer I’historique rhéologique de la suspension. Ensuite, des points de mesures
sont effectués a des cisaillements de 0,1 s jusqu’a 300 s puis en redescendant a 0,1 s*. Les
suspensions de carbure de silicium utilisées présentent donc une rhéologie variable en fonction de
leur concentration comme le montre la Figure 4-11. Les suspensions a 20% de concentration
volumique montrent un comportement particulierement rhéofluidifiant, surtout en comparaison

aux suspensions chargées a 10%.

Bien que les principes de la loi de Darcy reposent sur I’hypothése que le fluide est newtonien, ¢’est
plutdt la viscosité du média liquide de la suspension (mélange d’eau, d’acide nitrique et de PVA

pour les suspensions d’alumine) qui doit étre constante puisque c’est le fluide qui s’écoule a travers
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le média poreux que constituent les particules une fois qu’elles sont déposées. Puisque le média
liquide de la suspension est principalement de 1’eau déionisée, ce fluide est, tout compte fait,
newtonien. Cette Vérification a egalement été effectuée pour toutes les suspensions utilisées au

cours de cette theése, incluant les suspensions d’alumine.

0,250

] -SC10
0,200

i

0,150

0,100

Viscosité (Pa-s)

0,050

0,000 1

'0,050 : — L il L R R B |

0,1 1 10 100
Taux de cisaillement (s!)

Figure 4-11 Courbes rhéologiques des suspensions SiC en fonction de leur concentration

4.3 Constituants des CMC Al203/Al20O3

Comme pour les CMC SiC/SiC, les CMC Al203/Al203 a I’étude de cette thése ont été produits a
I’aide du méme procédé de fabrication de type SC, soulignant ainsi les principaux constituants pour
leur mise en ceuvre : les renforts et les suspensions particulaires en alumine. Dans une optique
identique a la section précédente (cf. section 4.2), on présentera tout d’abord les détails concernant
les divers renforts en alumine utilisés suivis par les constituants des suspensions particulaires, leur

protocole de préparation ainsi que leurs caractéristiques principales.

4.3.1 Renforts d’alumine

Les renforts utilisés pour les CMC Al,Oz/Al>Ossont en alumine Nextel 610 de type unidirectionnel

a différents taux volumiques de fibres et d’épaisseur. Le drapage (ou laminage) d’une préforme est
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constitué de plusieurs plis empilés ou les torons sont alignés dans les directions 0°, 90°, 45° et -45°,
Pour constituer un pli, les torons (dont le nombre de fibres qui le compose est confidentiel) sont
déposeés dans une direction et tenus par un liant de nature confidentielle. Ensuite, on répéte cette
étape en placant les torons dans une autre direction pour composer les plis suivants. Les torons sont
espaces de 0,2 a 1 mm en moyenne. Le nombre de plis est déterminé en fonction du nombre de plis
nécessaires pour atteindre les taux volumiques de fibres et épaisseurs voulus dans I’étude. Des
plagues laminées dont les dimensions étaient de 35 x 35 cm? ont été utilisées ou des coupons y ont
été découpés a I’aide d’emporte-piéces pour obtenir les géométries genériques nécessaires a la
fabrication des CMC a I’aide de la colonne de Darcy pour cette thése. Des exemples de plaque
laminée et d’'un CMC sont présentés sur la Figure 4-12. Le drapage des cornieres a été fait
directement sur un contre-moule afin que les plis puissent bien épouser sa forme. Elles étaient donc
facilement manipulables pour le transfert en moule lors de la fabrication. En ce qui concerne les
pieces dégressives, des plis dont la longueur est progressivement dépréciée ont été empilés pour

émuler la dégressivité d’épaisseur.

(a) (b)

Figure 4-12 (a) Exemple de préforme UD d’alumine et (b) d’'un CMC produit apreés filtration

dans la colonne de Darcy d’une préforme découpée

4.3.2 Composants et préparation des suspensions d’alumine

Une poudre d’alumine-a de taille submicronique a €té utilisée pour constituer la matrice des CMC

produits par filtration. La Figure 4-13 montre un exemple de mesures granulométriques
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(distributions cumulative et incrémentale) réalisées sur une suspension d’alumine. Selon des

mesures granulométriques, la taille moyenne des particules se situe prés de 0,1 & 0,2 pum.
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Figure 4-13 Mesures granulométriques cumulative et incrémentale de la poudre d’alumine

La poudre est mise en suspension dans de I’eau déionisée. D’autres constituants sont utilisés dans
les suspensions servant & filtrer la matrice. Parmi ceux-ci, on retrouve un liant a base d’alcool
polyvinyle (PVA) et de I’acide nitrique (HNO3) comme dispersant. La quantité de liant est ajustée
en fonction de la concentration de la poudre d’alumine dans la suspension (6% de la masse totale
de la poudre) alors que la masse de HNOs est fixée a 0,51% de la masse d’eau pour toutes les
suspensions. Les concentrations en particules des suspensions préparées au cours des travaux de
cette thése se situaient sur des points spécifiques a 3%, 18% et 33% volumique par rapport a la

masse d’eau. Ces suspensions sont nommees B03, B18 et B33 respectivement.

La procédure de préparation des suspensions est résumée sur la Figure 4-14. On incorpore tout
d’abord les matiéres fluides (I’eau déionisée et 1’acide nitrique) dans un bécher et on s’assure de
bien les mélanger a I’aide d’un agitateur magnétique. Ensuite, on incorpore la poudre d’alumine
dans le média aqueux, puis on laisse le mélange sous agitation pendant au moins une heure afin
que les particules soient bien mélangées. On applique une sonification a la suspension dans un bain
a ondes ultrasoniques pendant une dizaine de minutes afin de bien disperser et désagglomérer les

particules d’alumine. Avec ’aide de 1’acide nitrique qui agit comme dispersant, les phénomenes
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de réagglomération deviennent négligeables. Finalement, on incorpore le PVA aqueux dans la
suspension puis on la laisse sous agitation pendant au moins 12 heures avant de 1’utiliser pour une
filtration. Les suspensions suivent d’ailleurs une étape de sonification additionnelle de 5 minutes
avant chaque injection pour minimiser les probabilités que la suspension contienne des agglomérats

de particules. Les détails de la formulation de cette suspension sont confidentiels.

Eau déionisée Acide nitrique Particules d'alumine

I I
\ 4

Meélange par agitation
magnétique pendant 1h

v

Sonification pendant 10 min Ajout du PVA aqueux

A 4

Meélange par agitation
magnétique pendant 12h

v

Sonification pendant 5 min

Figure 4-14 Procédure de préparation des suspensions Al2O3

4.3.3 Stabilité et caractéristiques des suspensions d’alumine

Pour les CMC produits dans cette étude, la concentration optimale de HNO3 avait été déterminée
antérieurement pour les suspensions concentrées a 33% (B33) (Billotte et al., 2017). La zone
critique d’acceptabilit¢ de HNOgz se trouve approximativement entre 0,06% et 0,30% de la masse
totale de la suspension comme le montre la Figure 4-15. Elle aurait pu étre différente pour les
suspensions faiblement chargées. Cependant, la gamme d’acceptabilité est, comme le montre la
Figure 4-15, généralement tres large et la concentration élevée de HNOs3 par rapport a la quantité
d’alumine dans les suspensions faiblement chargées n’apporte pas de conséquence considérable

sur sa viscosité et sur I’agglomération des particules. Néanmoins, cette hypothese a été vérifice.
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Figure 4-15 Viscosité a 0,1 s de cisaillement en fonction de la concentration massique d’acide

nitrique par rapport a la masse totale de la suspension pour une suspension d’alumine chargée a
33% (adapté de (Billotte et al., 2017))

Dans la section précédente (cf. section 4.3.2), il a été mentionné que la quantité de HNO3 utilisé

dans chaque suspension était de 0,51% par rapport a la masse d’eau déionisée contenue dans la
suspension. Il est a noter que cette concentration de HNOz correspond a une concentration
massique de 0,17% par rapport a la masse totale de la suspension (eau + particules d’alumine +
dispersant + liant organique) comme il est présenté au point de minimum de viscosité montré sur
la Figure 4-15. Pour le mélange des suspensions d’alumine utilisées dans les travaux de cette these,
I’eau acidifiée était préalablement préparée en incorporant 3,625 mL de HNO3 dans 1L d’eau
déionisee. Ce mélange possede une concentration massique de HNO3z de 0,51% et il a été utilisé
pour la préparation de toutes les suspensions. Pour les suspensions chargées a 18% volumique en
particules d’alumine (B18), la quantit¢ de HNOgz correspond a une concentration a 0,26% par
rapport a la masse totale de la suspension, ce qui se trouve tout de méme dans la zone critique

d’acceptabilité. En ce qui concerne les suspensions chargées a 3% volumique en particules

68
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d’alumine (B03), la quantité de HNO3 est portée a 0,45% par rapport & la masse totale de la
suspension. Cette quantité serait théoriquement trop élevée puisque la limite supérieure se trouve
autour de 0,30%.

Toutes les mesures rhéologiques de ces suspensions ont été effectuées sur le méme rhéomeétre
MCRS501 d’Anton-Paar. Pour les suspensions chargées a 18% et 33% volumique de particules
d’alumine, une géométrie cylindrique concentrique de Couette simple CC27 (avec un bob de
27 mm de diameétre et un espace de 1,17 mm entre les parois du bob et du gobelet). En ce qui
concerne les suspensions chargées a 3% volumique de particules d’alumine, une géométrie a
double espace de Couette double DG26.7 (avec un bob de 26,7 mm de diamétre externe et des
espaces de 0,45 mm entre les parois du bob et du gobelet). Le début du test consiste a appliquer un
pré-cisaillement de 10 s sur la suspension durant 5 minutes, puis au repos pendant 5 minutes.
Cette étape a pour but d’effacer 1’historique rhéologique de la suspension. Ensuite, des points de
mesures sont effectués a des cisaillement de 0,1 s jusqu’a 100 s puis en redescendant a 0,1 s.
Les suspensions d’alumine utilisées présentent donc une rhéologie variable en fonction de leur
concentration comme le montre la Figure 4-17. Les suspensions a 33% de concentration volumique

montrent un comportement légérement rhéofluidifiant.

Pour vérifier que le taux d’acide nitrique €tait tout de méme acceptable, des mesures de viscosité
ont été effectuées sur des suspensions B03 a des quantités d’acide nitrique variables. Les tests ont
été effectués a 100%, 50% et 25% des quantités d’acide usuelles, c’est-a-dire des concentrations
de 0,45%, 0,22% et 0,11% massique par rapport a la masse totale de la suspension respectivement.
Les deux derniéres valeurs se retrouvent dans le domaine d’acceptabilité décrit dans la Figure 4-15.
Les résultats ont permis tout d’abord de montrer que les quantités d’acide utilisées pour les travaux
de cette these (0,51% d’acide nitrique par rapport a la masse d’eau de la suspension pour toutes les
suspensions d’alumine) étaient acceptables comme le montre la Figure 4-16. En effet, les mesures
rhéologiques montrent que la quantité d’acide nitrique a un impact minimal sur la viscosité des
suspensions faiblement chargées. Ceci est également di au fait que la probabilité pour que les
particules forment des agglomérats est significativement réduite simplement par le fait qu’il n’y a
pas beaucoup de particules dans la suspension. Comme derniere vérification, des mesures de
granulométrie ont été réalisées sur ces suspensions et celles chargées a 18% et 33% volumique
d’alumine. Les résultats de granulométrie étaient quasi-identiques aux résultats présentés sur la

Figure 4-13, confirmant ainsi la bonne désagglomeération des suspensions.
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Figure 4-16 Comparaison de la viscosit¢ de suspensions d’alumine B03 par rapport aux
concentrations d’acide nitrique dans la suspension. Les concentrations d’acide testées sont de
100%, 50% et 25% de quantité usuelle d’une suspension B33. La zone hachurée n’est pas
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Figure 4-17 Courbes rhéologiques des suspensions d’alumine en fonction de leur concentration

volumique en particule (3%, 18% et 33%)

4.4 Filtres utilisés

La matiéere filtrante est un filtre en PTFE fritté. Deux types de ces filtres sont utilisés selon les
configurations de matériaux. Ces matiéres sont hydrophobes et une certaine pression d’intrusion

est requise pour que I’eau puisse y pénétrer. Les parametres principaux de ces filtres indiqués par
le fabricant se trouvent dans le Tableau 4-1.

Tableau 4-1 Filtres utilisés pour les travaux de thése

. Taille des pores Pression . Epaisseur
Filtre (um)* d’intrusion Porosite (%) (mm)
H d’eau (mbar)
A 1-2 1030-2070 30 3,0
B 5-10 240-550 45-55 3,0

*Taille maximale détectée par la méthode du point de bulle

La perméabilité de ces filtres a été mesurée a 1’aide de la colonne de Darcy pour une gamme de

débits typiquement utilisés dans les procédés d’injection par Slurry Cast. Une particularité de ces



72

filtres est qu’ils présentent un comportement élastique lorsqu’ils sont soumis a des pressions
élevées. Scola et al. (Scola, Podgorski, et al., 2019) avaient remarqué ce phénomeéne sur les filtres
A. lIs ont d’ailleurs déterminé que la perméabilité du filtre augmentait selon un débit d’injection
croissant comme le montre la Figure 4-18. En effet, ce constat peut étre expliqué par une
déformation des pores du filtre par la pression interne croissante induite par le débit. On remarque
également un changement de la pente qui est plut6t attribué au caractére hydrophobe du filtre et a
sa pression d’intrusion de I’eau. En dessous de cette pression, on suppose que 1’écoulement n’est

pas pleinement développé.

Une étude similaire a donc également été réalisée sur les filtres A et B a ’aide de la colonne de
Darcy ou les résultats sont présentés sur la Figure 4-19. Ces derniers montrent que, comme pour le
filtre A, la perméabilité du filtre B augmente selon un débit d’injection croissant et est bien
modélisée par un modele polynomial de degré 2 plutdt que linéaire dans une gamme de débit entre
0,01 et 0,25 mL/s bien que les infiltrations des CMC fabriqués dans les travaux de cette these aient
été effectués au plus a 0,085 mL/s. C’est d’ailleurs également ce que 1’on observe pour le filtre A
contrairement au changement de pente linéaire dans les travaux de Scola et al. (Scola, Podgorski,
etal., 2019). Il est a noter qu’un modele linéaire serait tout de méme parfaitement convenable selon
les résultats qui ont été obtenus avec la colonne de Darcy utilisée pour les travaux de cette thése,
car la courbure des points expérimentaux est trés faible. Néanmoins, pour tous les filtres utilisés au
cours de cette these et sur la base des observations précédentes, il est considéré que la pression
induite au fluide au cours de I’injection déforme les pores et crée probablement des canaux plus

élargis comparativement a leur forme initiale.
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Figure 4-18 Evolution de la perméabilité du filtre A en fonction du débit d’injection imposé (adapté

de (Scola, Podgorski, et al., 2019))
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4.5 Fabrication des CMC

Durant cette thése, plus d’une centaine de pi¢ces ont été produites afin de qualifier leur santé
matiére et I’impact de différents facteurs textiles, suspensions, procédés et géométriques sur les
mécanismes d’infiltration en jeu durant la fabrication de ces composites. Bien que deux types de
materiaux (Al203/Al>Oz et SiC/SiC) aient éte produits, les méthodes de fabrication sont similaires.
Tout d’abord, la suspension chargée en particules doit étre préparée de facon a obtenir les propriétés
physiques (granulométrie, rhéologie, pH, etc.) souhaitées. Le jour de la fabrication, les préformes
sont placées fermement dans le moule (ou le porte-échantillon de la colonne de Darcy). Dans le
cas des CMC Al203/Al>03, les préformes sont enduites d’un liant organique pour faciliter leur
transport. Un déliantage de la préforme doit donc étre effectué a I’eau déionisée avant d’introduire
la suspension dans le moule. Pour ce faire, le montage de fabrication est installé de la méme
maniére que pour une fabrication typique (cf. sections 4.1.1 et 4.1.2), a I’exception du(des) point(s)
d’injection ou est connecté un pot de pression contenant de I’eau déionisée comme le montre la
Figure 4-20. Cette eau est injectée a pression constante jusqu’a ce que la grande majorité du liant

soit retiré.

Colonne de Darcy

Pot de pression
chauffant

# ! Controleur en
température

(@) (b)

Figure 4-20 Montage de la colonne de Darcy connectée a un pot de pression pour le déliantage
des préformes d’alumine : (a) Colonne de Darcy et (b) pot de pression
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Au stade déliantée, la préforme ne peut pas étre retirée du moule puisque les fibres se tiennent plus
entre elles. Il n’est donc pas envisageable de la peser pour Vérifier si le liant a été bien retiré pour
la fabrication d’un composite. Des essais de validation préliminaire ont été effectués au préalable
afin de vérifier et approuver la méthode. Pour ce faire, des échantillons de préformes déliantées ont
été caractérisés pour mesurer la quantité de liant résiduel suivant 1’étape de déliantage. Ces
échantillons ont été séchés puis pesés, pour ensuite subir une pyrolyse afin de brdler le reste du
liant organique. On considére donc qu’il ne reste plus de liant aprés cette étape de pyrolyse. L’étape
de déliantage a ’cau a été approuvée puisque la quantité de liant éliminé lors de la pyrolyse
correspondait a moins de 2% massique de la quantité initiale de liant. Cette quantité initiale de liant
est mesurée selon la différence entre la masse initiale de 1’échantillon de préforme et sa masse apres
la pyrolyse. Contrairement aux préformes d’alumine, les préformes en carbure de silicium ne sont

pas enduites d’un liant. Il n’est donc pas nécessaire de leur faire subir une étape de déliantage.

Lorsque 1’étape de déliantage est terminée, de 1’air comprimé est injecté a pression constante pour
retirer le restant d’eau. Une étape de présaturation de la préforme avec de I’eau déionisée est
effectuée par la suite, en I’injectant a débit constant a I’aide de la colonne de Darcy. La double
échelle de porosité dans une préforme fibreuse (porosité entre les torons et porosité entre les
filaments des torons) entraine différents mécanismes d’imprégnation lors de sa saturation :
I’imprégnation normale dans la porosité entre les torons imposee par la vitesse du piston et
I’imprégnation capillaire dans la porosité plus fine entre les fibres des torons. L’imprégnation
capillaire est plutot provoquée par les forces inter-moléculaires entre un fluide et un solide. Due a
la tension de surface entre le fluide et le solide, une perte de charge est créée entre le fluide et 1’air
contenu dans le capillaire forcant ainsi le fluide a se déplacer sur la surface solide. Pour minimiser
I’emprisonnement de 1’air dans la préforme, il est préférable que la vitesse d’imprégnation induite
par le piston soit similaire a la vitesse d’imprégnation capillaire dans les torons. Cela permet
principalement d’éviter la formation de porosité due a ces effets capillaires et a mieux contrdler

I’avance du front de suspension a I’amorce de la filtration.

Une fois que cette étape est terminée, la suspension peut étre injectée dans la colonne de Darcy
pour démarrer I’infiltration a pression constante ou débit constant. Afin d’éviter les risques de
rétention des particules dus a des écoulements trop rapides (et possiblement turbulents entres les
fibres de la préforme) lorsque 1’on veut réaliser une infiltration a pression constante, la montée en

pression est effectuée a un débit constant. Bien siir, cela implique qu’une portion de I’infiltration
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n’est pas a pression constante, mais sur des échelles de temps de filtration total qui peuvent s’élever

a quelques heures, la portion a débit constant peut étre considérée comme négligeable.

Une fois que I’infiltration est terminée, la piéce est trés malléable puisqu’elle est encore humide.
Le porte-échantillon de la colonne de Darcy est donc désassemblé de la cavité d’injection pour étre
placé dans un four & 90°C pendant plus de 2 heures. Cela permet de retirer la majorité d’eau
contenue dans la piéce pour qu’elle soit ensuite démoulée. La piéce peut étre démoulée lorsque la
matrice est suffisamment séche pour ne plus étre malléable et permettre son retrait sans la déformer.
Pour les composites SiC/SiC dont la préforme est déja pré-consolidée par le revétement de nitrure
de bore (cf. section 4.2.1), le séchage de la piéce n’est pas nécessaire préalablement au démoulage

de cette derniere puisque la préforme elle-méme assure la tenue de la piéce.

La piéce subit finalement un cycle de traitement thermique qui dépend du matériau. Pour les CMC
Al,03/Al03, le traitement thermique est composé de plusieurs plateaux croissants en température
afin de la consolider comme le montre la Figure 4-21. Chaque plateau est précédé d’une rampe a
vitesse constante. Un premier plateau de température (plateau A) sert a retirer I’humidité résiduelle
qui pourrait se trouver dans la porosité de la matrice. Un deuxieme plateau de température (plateau
B) permet de pyrolyser le liant organique (cf. section 4.3.2) contenu dans la matrice de particules.
Ce liant permet de maintenir le cru de particules sans qu’il ne se fissure et s’effrite lorsqu’il est au
stade sans tenue mécanique (green body), mais n’est pas souhaitable dans le composite. Un
troisieme plateau de température (plateau C) permet d’homogénéiser la piece thermiquement avant
le quatriéme et dernier plateau de température (plateau D) qui sert a créer des liens mécaniques
entre les particules et le renfort de sorte que la piéce soit bien consolidée et qu’elle posséde les
propriétés mécaniques souhaitées. Ce dernier plateau correspond a un début de frittage, mais il est
incomplet pour que la matrice soit mécaniquement plus faible que les fibres et permettre les
comportements d’endommagement des CMC a matrice faible (cf. section 2.1.1.3). En effet, un
frittage complet a plus haute température pour ce type de CMC (ou le lien entre les particules et les
fibres est direct, sans revétement) provoquerait une rupture plus fragile tout en réduisant la
résistance en flexion du matériau puisque le lien solide entre la matrice et les fibres ne favorisait
pas les mécanismes de déviation de fissures (Ishioka et al., 2022). L’alumine n’est pas sensible a
I’oxydation puisque sa composition chimique est déja sous sa forme oxydée. Le cycle de traitement
thermique peut donc étre réalisé sans contrble particulier de 1’environnement. Or, ce n’est pas le

cas du carbure de silicium qui est trés sensible a I’oxydation. Pour prévenir la déegradation du
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carbure de silicium et éliminer la couche d’oxyde sur la surface des particules, les composites
SiC/SiC de cette étude ont subi leur cycle de traitement thermique dans un environnement inerte
contr6lé. Le cycle de traitement thermique pour les CMC SiC/SiC est similaire a celui pour les
CMC Al>O3/Al;03. La composition de plateaux est identique, mais a des températures et durées

différentes. Les détails des traitements thermiques sont confidentiels.

Température

Temps

Figure 4-21 Exemple de cycle de traitement thermique de consolidation des CMC Al.03/Al,03

4.6 Mesures et caractéerisation de la porosité

La santé matiére d’un composite a matrice céramique est directement liée a sa porosité. Comme
mentionné précédemment, il faut que le taux de porosité soit conforme aux standards définis
comme acceptables pour assurer que les défauts soient a un minimum. La porosité des composites
et des préformes utilisés dans cette étude a été évaluée et caractérisée par plusieurs méthodes qui
sont décrites dans cette section. Généralement, les piéces devaient étre découpées au jet d’eau ou
a I’aide d’une lame au diamant pour obtenir des échantillons de taille adéquate. Ces échantillons
ont ensuite été nettoyés par sonification dans un bain d’eau, puis séchés compleétement avant

d’effectuer ces caractérisations.
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La porosité peut étre divisée en plusieurs types en fonction de leur échelle de taille. Ces types de
porosité sont montrés schématiquement sur la Figure 4-22. La microporosité est la porosité qui se
trouve entre les particules qui composent la matrice granulaire. Elle est la porosité la plus fine du
composite. La mésoporosité est la porosité qui se trouve entre les fibres. Un manque de matrice
granulaire dans la région intra-toron ou de taille correspondant a la porosité intra-toron constitue
donc un meésopore. Finalement, la macroporosité est la porosité qui se situe entre les torons. Un
mangue de matrice granulaire dans la région inter-torons ou de taille correspondant a la porosité

inter-torons constitue donc un macropore.

Macroporosité
(entre les torons)

Toron Fibre

Matrice granulaire

Mésoporosité Microporosité
(entre les fibres) (entre les particules)

Figure 4-22 Représentation schématique des différents types de porosité dans un CMC en fonction
de leur échelle de taille

4.6.1 Mesure de la porosité par densité geométrique

La mesure de la porosité par densité géométrique peut étre réalisée sur une piece CMC comme
premiére approximation puisqu’elle est rapide et peut étre obtenue directement apres la fabrication.
Elle consiste simplement a évaluer la porosité en connaissance des masses de chaque composant

d’une piece ainsi que de son volume apparent.
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Ces données ne requiérent aucune étape additionnelle de traitement ou de préparation. La porosité
du composite est donnée par la formule suivante :
mm

Ecmc = & — W 4.1
m

oU gcyc (-) est le taux de porosité du CMC, & (-) est le taux de porosité totale du renfort fibreux,
m,, (g) est la masse de matrice qui a été introduite dans la préforme lors de Iinfiltration, V (cm®)
est le volume apparent de la piéce et p,, (g/cmq) est la masse volumique théorique du matériau
composant la matrice. La porosité du renfort fibreux peut étre déterminée avant 1’infiltration par
différentes méthodes comme la triple pesée a I’eau ou en estimant le taux volumique de fibres en
fonction de la masse et du volume de la piece. La masse de matrice introduite dans le renfort est
déduite en soustrayant la masse du renfort préalablement mesurée a la masse totale de la piece une

fois qu’elle est complétement seche.

La porosité du composite est la propriété qui est généralement utilisée pour qualifier la sante
matiere de celui-ci. Or, dans le cas de CMC a matrice poreuse, le taux volumique de fibres est un
facteur qui I’influence indirectement. La porosité se trouve dans la matrice et il y a moins d’espace
disponible pour accueillir cette derniére lorsque le taux volumique de fibres est plus élevé. Par
conséquent, une piéce ayant un taux volumique de fibres élevé peut présenter un taux de porosité
relativement faible globalement, méme si la matrice contient des défauts qui pourraient contrevenir

aux propriétés mécaniques.

Pour cette raison et puisqu’un des objectifs de cette thése est d’évaluer les mécanismes
d’infiltration, la porosité dans 1’espace matriciel est une donnée plus intéressante. Elle correspond
a la porosité du composite en excluant le volume qui n’est pas accessible a la matrice lors de
I’infiltration. En d’autres termes, on cherche a normaliser la porosité en fonction du taux volumique
de fibres. Elle peut étre calculée a 1’aide de la formule suivante :

Mm

=1-—T""
Em VX X P 4.2

oU &y, (-) est le taux de porosité dans I’espace matriciel et &, (-) est le taux de porosité accessible

aux particules dans le renfort fibreux lors de I’infiltration.
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4.6.2 Mesure de la porosité par triple pesée a I’eau

La mesure de porosité par triple pesée a I’cau est tres répandue dans le domaine des céramiques et
des matériaux poreux en général. Elle reprend les principes de la poussée d’ Archimeéde et consiste
a mesurer la masse d’un échantillon trois fois dans différentes conditions pour déterminer sa
porosité. Dans les travaux de cette these, la porosité par triple pesée a 1’cau des spécimens a été

mesurée selon la norme 1SO 5017-2013.

On doit tout d’abord mesurer la masse de 1’échantillon poreux a 1’état sec m;. Pour ce faire, un
échantillon est placé dans un four a 90°C pendant un minimum de 6 heures pour retirer
complétement 1’eau. Ensuite, il est placé sous vide avec des absorbeurs d’humidité pendant au
moins 24 heures pour retirer I’humidité contenue dans la porosité. Apres cette étape, on pése
I’échantillon pour obtenir la masse m,. L’échantillon est alors submergé d’eau puis placé sous vide
pendant une durée minimale de 24 heures (ou une heure pour les préformes non densifiées) pour
que I’eau puisse pénétrer dans toute la porosité ouverte. Le vide est ensuite retiré, mais I’échantillon
est laissé submergé pour la méme durée. 1l est donc prét pour les deux autres pesées subséquentes
pour déterminer la masse apparente de la piéce submergée dans I’eau m, et sa masse trempée a
I’air m5. Pour cette derniére, I’échantillon est essuyé a I’aide d’un tissu humide pour enlever
I’excédent d’eau. La porosité apparente de 1’échantillon peut donc étre obtenue avec la formule
suivante :
&q = % 4.3

La porosité apparente correspond a la porosité ouverte de I’échantillon. Pour déterminer la porosité
fermée & et la porosite totale &, il faut obtenir la densité théorique p,, de I’échantillon, c’est-a-
dire la densité du matériau sec en excluant la porosité, et la densité apparente p,,, qui correspond
a la densité du matériau en y incluant la porosité. Les formules suivantes permettent de déterminer

ces valeurs :

Pap = e X PH,0 4.4
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Pth — Pap 4.5

& =& — & 4.6

Les erreurs de cette méthode sont généralement de I’ordre de + 1% a + 2%. Comme cette mesure

ne donne qu’une porosité globale de la piece, d’autres méthodes de caractérisation sont nécessaires.

4.6.3 Porosimétrie par intrusion de mercure

La porosimétrie par intrusion de mercure (PHg) permet de mesurer la fine porosité d’un petit
échantillon en y incorporant du mercure liquide a pression contr6lée selon les principes de
I’équation de Washburn (Equation 4.7). L’avantage de cette technique est qu’elle permet d’obtenir
également la distribution de tailles de pores. Un poromeétre PoreMaster 33 de Quantachrome
Instruments a été utilisé pour réaliser la majorité des tests de PHg au cours des travaux. La pression
maximale atteignable par I’appareil est d’environ 230 000 kPa ce qui permet de détecter des pores
entre 1,1 mm et 6,4 nm de diameétre. La gamme couverte est donc suffisante pour la taille typique
de porosité des CMC a I’étude de cette thése qui est typiquement de 1 mm a 60 nm. Due a la nature
du calcul, cette technique ne permet que de caractériser la porosité ouverte, ¢’est-a-dire les canaux
poreux qui sont ultimement reliés aux surfaces de la piece et que le mercure pourra infiltrer. La
porosité complétement fermée n’est donc pas détectable. La relation entre la taille des pores D et

la pression d'intrusion du mercure P est donnée dans I'équation suivante:

_ —4ycosb
P

D 4.7

ou D est le diametre du pore, y est la tension de surface du mercure, 6 est I’angle de contact du

mercure et P est le différentiel de pression induite au mercure lors du test.

4.6.4 Microtomographie

Beaucoup d’information peut étre tirée avec les données de taux de porosité. Or, les trois techniques
présentées précédemment ne permettent pas d’évaluer la localisation et la géométrie des pores. La
microtomographie permet de numériser une piéce en 3D a I’aide de plusieurs projections prises

avec des rayons X. Subséquemment, des techniques de reconstruction sont employées afin
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d’obtenir plusieurs images en coupe d’un échantillon de fagon a reconstruire le volume d’un objet,
incluant I’intérieur de celui-ci. Pour les besoins de ces travaux, la microtomographie est utilisée
afin de pouvoir repérer les zones dans une piece ou il pourrait se trouver des défauts de moyenne
a grande taille et la géométrie grossiére de ces défauts. De plus, avec un échantillon représentatif
d’une picce, il a été possible de qualifier les défauts majeurs en nombre, en taille et en forme. Les
images de microtomographie présentées dans cette thése ont été produites 1’aide d’un appareil de
modele Zeiss Xradia 520 qui permet d’obtenir une résolution maximale du voxel a 0,3 um. Pour
les travaux de cette étude, la résolution maximale atteinte était d’environ 5 pm pour pouvoir repérer
des défauts de plus de 25 pm sur un domaine assez large afin qu’il soit représentatif de 1’échantillon
globalement. Le traitement des images a été effectué¢ 1’aide des logiciels Dragonfly de Object
Research Systems (ORS) et ImageJ.

4.6.5 Préparation d’échantillons et microscopie électronique a balayage

Finalement, la microscopie électronique a balayage (MEB) est le dernier moyen de caractérisation
qui a été employé afin de caractériser la santé matiere des CMC. Utilisant un faisceau d’électrons
pour obtenir une image de grossissement éleve, cette technique est trés utile pour identifier et
qualifier des éléments qui seraient trop petits pour la microtomographie qui est limitée
généralement a quelques dixiemes de microns comme les défauts entre les filaments des torons.
Une préparation d’échantillon par polissage est requise au préalable pour produire une surface
qualifiable présentant tous les traits représentatifs du matériau que 1’on pourrait observer au MEB.
Le microscope utilisé pour qualifier les echantillons de CMC produits au cours de cette these est
un JSM-7600F de JEOL Ltd. Le polissage des échantillons SiC/SiC a été effectué selon une
méthode mécanique conventionnelle, mais les échantillons Al>Os/Al203 ont été préparés a ’aide
d’une méthode de polissage ionique (confidentielle). La technique de polissage mécanique peut

étre résumée par les étapes suivantes :
1. Meulage a I’aide d’un MD-Piano 220 de Struers© et de I’eau
2. Polissage a I’aide d’un MD-Largo de Struers© et une suspension diamantée 9 um
3. Polissage a I’aide d’un MD-Largo de Struers© et une suspension diamantée 3 um
4. Polissage a ’aide d’un MD-Largo de Struers© et une suspension diamantée 1 um

5. Finition a I’aide d’un MD-Chem de Struers© et une suspension de silice colloidale



83

4.6.6 Résumeé des techniques de caractérisation de la porosité

Aucune technique de caractérisation de la porosité d’un matériau ne permet de tirer toutes les
informations nécessaires a une analyse compléte. C’est la raison pour laquelle plusieurs techniques
ont été utilisées pour caractériser la porosité des composites étudiés dans les travaux de cette these.
Chague technique procure des informations particuliéres; c’est leur analyse combinée qui permet
de tracer la vue d’ensemble des défauts que 1’on peut retrouver dans ces picces. Les différentes
méthodes de caractérisation de la porosité présentées dans cette section sont résumées dans le
Tableau 4-2.

Tableau 4-2 Résumé des méthodes de caractérisation de la porosité employées dans les travaux
de cette these

Taille de pore

Méthode . Intérét Limitation
accessible
Densité géométrique Toute Mesure globale Megure .
approximative
Mesure
. ST approximative,
Triple pesée a I’eau Toute Mesure globale schantillon de taille
moyenne
Porosimétrie par s Distribution de la Porosite ouverte
. - 6nmalmm . seulement, petit
intrusion de mercure taille des pores

échantillon seulement
Résolution dépend de
la taille de
I’échantillon (besoin
d’un petit échantillon
pour une bonne

Taille, géométrie et
Microtomographie 1 um et plus localisation de pore
inter-torons

résolution)
Microscopie Taille, géométrie et Une seule coupe
électronique a 10 nm et plus localisation de pore (surface) d’un

balayage intra-toron échantillon
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CHAPITRE5 VERIFICATION EXPERIMENTALE DE LA CINETIQUE
DE CROISSANCE DES CRUS DE CERAMIQUE

Bien que ’objectif principal de cette thése soit 1’étude de ’infiltration de particules dans des
préformes fibreuses, il est nécessaire de comprendre la cinétique et la physique de filtration d’un
cru de particules sans préforme avant de se lancer dans la mise en ceuvre de composites. Une partie
des travaux présentés ici repose sur les travaux menés antérieurement par Scola (Scola, 2018),
notamment pour son modele de cinétique de croissance du cru en fonction de la pression appliquée
sur le fluide durant la filtration. Tout d’abord, Scola a amplement étudié le caractere rhéologique
des suspensions d’alumine a différentes concentrations volumiques de particules allant de 10% a
52,5%. Cela a tout d’abord permis d’identifier la gamme pratique de concentration pour I’injection
de ces suspensions qui se trouve entre 10% et 33% (d’ou I’utilisation d’une suspension d’alumine
chargée a 33% volumique comme concentration maximale pour les travaux de cette these). Méme
Si ces suspensions présentent un comportement non-newtonien, il a pu montrer que le degré de
rhéofluidifiance n’affectait pas significativement le procédé d’infiltration de suspension dans ce
cas-ci. Une suspension de concentration volumique supérieure a 33% présente une viscosité et un
caractére rhéofluidifiant trop prononces. Ensuite, en étudiant plusieurs filtrations et en utilisant les
lois de blocage d’Hermia (Hermia, 1982), il a été montré que la filtration était bien caractéristique
d’une filtration sur membrane, ce qui a permis d’établir un modéle de cinétique de filtration 1D
des suspensions sans la présence d’une préforme (cru de particules) et avec la présence d’une
préforme (piece composite). Ce premier modele 1D a permis d’instaurer la base des travaux de

modélisation de cette thése.

Or, les travaux de Scola ne se sont limités qu’aux crus et composites d’alumine fabriqués a I’aide
d’une procédure d’injection, des équipements et des renforts bien spécifiques qui sont différents de
ceux utilisés pour les travaux de cette these. De plus, les injections de suspensions de carbure de
silicium n’ont pas été etudiées dans les travaux de Scola. Bien que le modéle devrait en principe
étre valide pour d’autres types de suspensions, la cinétique de croissance des crus de carbure de
silicium a da étre étudiée pour vérifier la validité de cette théorie et répondre au premier objectif
specifique de cette thése. Un travail similaire a celui de Scola a donc été mené dans le but d’étudier

la cinétique de filtration au cours de la fabrication de crus SiC et Al2Os. Des crus de particules sans
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renfort ont été fabriqués avec la colonne de Darcy spécifiquement pour vérifier que le modele de
filtration dans sa forme la plus simple était valable.

Le Chapitre 5 porte donc sur la cinétique de croissance des crus de particules sans renfort pour
chaque type de matériau a 1’étude de cette thése (CMC SiC/SiC et Al,O3/Al;03). Ce chapitre est
divisé en quatre sections dont deux représentant chaque matériau (carbure de silicium ou alumine),

une analyse numerique sur les propriétés calculées et une conclusion.

5.1 Validation du modele de croissance des crus SiC

Un travail a donc été mené ou plusieurs crus de carbure de silicium ont été produits a différents
facteurs suspensions et procédés de fabrication. Pour ce faire, on observe la croissance (évolution
de I’épaisseur) d’un cru dans le temps en faisant varier certains facteurs. A 1’exception des
propriétés physiques des crus de particules, il y a trois facteurs qui influencent 1’épaisseur de ce
cru lors d’une filtration : la pression d’injection si la filtration est a pression constante (ou le débit
de I’injection si elle est a débit constant), la concentration de particules dans la suspension et la
durée de la filtration. Ce sont donc les facteurs qui ont été vérifiés. Comme il a été montré dans la
section 2.2.3.1, on divise les modé¢les de cinétique de filtration selon le cas, ¢’est-a-dire & pression
constante ou a débit constant. Le premier cas étudié est celui a pression constante ou les modalités
initiales des facteurs sont présentées dans le Tableau 5-1. Toutes les combinaisons de facteurs et
de leurs modalités ont été testées (un plan factoriel complet) et chaque combinaison a été testée a
trois reprises. Puisqu’aucune préforme n’est utilisée pour ces injections, le débit de montée en
pression a été fixé a 60 mL/min (normalement plus lent pour I’imprégnation d’une préforme) avec
une surface de filtration circulaire de 66,7 mm de diamétre, ce qui permettait d’atteindre la pression
cible en moins de 15 secondes dans tous les cas. Conséquemment, on peut considérer que la portion
de I’injection a débit constant est négligeable par rapport a la portion a pression constante méme si
cette derniére est courte. Le filtre utilisé pour toutes les injections SiC servant a la validation du
modeéle de cinétique de croissance est le filtre B dont les spécifications étaient présentées dans le
Tableau 4-1.
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Tableau 5-1 Facteurs et modalités de I'étude de la cinétique de croissance de crus SiC a pression

constante
Pression (bar) Concentration (%ovol) Temps de filtration (min)
4,5 10 30
6 20 60

Les premiéres filtrations ont permis de soulever quelques enjeux. Tout d’abord, les crus
possédaient des épaisseurs variant de 8 a 20 mm. L’épaisseur du cru variait en fonction des
modalités de I’injection. Dans plusieurs applications, telles que les piéces a I’étude de cette thése,
des épaisseurs de I’ordre de 3 a 5 mm sont plutdt utilisées. Pour cette raison, quelques filtrations
additionnelles de courte durée ont été ajoutées dans le lot d’essais. Ces derniers comprenaient
quatre essais de 5 minutes (chaque configuration de pression et de concentration de la suspension
une seule fois) et deux essais a 10 minutes (les deux modalités de concentration de la suspension a
une pression de 4,5 bar). La liste de tous les essais ainsi que leurs modalités sont présentés dans
I’Annexe A.

De plus, le cas donnant le cru le plus épais (pression a 6 bar, concentration a 20% et durée de 60
minutes) n’a pas été analysable puisque 1’épaisseur des crus résultants était trop élevée, de sorte
que le cru venait a boucher I’entrée du capteur de pression de la colonne de Darcy vers la fin de la
filtration. Ce phénomeéne est schématisé sur la Figure 5-1. Le systeme ne pouvait donc plus
controler adéquatement la pression. Ce reésultat était particulierement étonnant puisqu’il démontre
une cinétique de croissance trés rapide (et donc une perméabilité potentiellement élevée)
comparativement aux crus d’alumine qui seront présentés dans la section 5.3. Néanmoins, les
analyses ont été conduites avec les crus produits sans biais dont quelques exemples sont présentés

sur la Figure 5-2.
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Figure 5-1 Représentation d’un blocage du capteur de pression de la colonne de Darcy en raison

d’un cru dont I’épaisseur est trop élevée

Figure 5-2 Crus de carbure de silicium selon la concentration de la suspension en fraction
volumique de particule, la pression d’injection (bar) et la durée de la filtration (minutes). (a) C20%-
P4,5-60min, (b) C20%-P6-30min, (c) C20%-P4,5-30min, (d) C20%-P4,5-5min

Il est possible de déterminer les taux de porosité de chaque cru puisque I’on peut mesurer leur
masse lorsqu’ils sont complétement secs et leur volume apparent. Les données de ces filtrations
ont ensuite permis de calculer les autres coefficients tels que le coefficient d’humidité et la masse

de cru déposé par volume de filtrat recueilli comme il a été décrit dans le chapitre sur la filtration
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sur membrane (cf. section 2.2.3.1). La Figure 5-3 est un exemple de courbe pour une des filtrations

qui montre 1’évolution de t/V en fonction de V nécessaire au calcul de la résistance spécifique a

I’écoulement par couche de cru. Le début de la courbe correspond a la montée initiale en pression

qui requiert un certain déplacement du fluide pour atteindre la pression voulue (6 bar dans ce cas-

ci). La deuxieme section de la courbe correspond a la filtration a pression constante. Comme il est

attendu, la pente est linéaire. Elle permet donc de calculer la résistance spécifique du cru :
_2-AP- A% -pente

= 5.1
a W

ou a (m/kg) est la résistance spécifique de la couche de cru, AP (Pa) est la perte de charge, A (m?)
est 1’aire de filtration, u (Pas) est la viscosité du filtrat et W (kg/m®) est la masse de cru sec par

volume de filtrat.
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Figure 5-3 Exemple de courbe de filtration produite lors d’une fabrication d’un cru SiC avec une

suspension chargée a 20% volumique de particules et a pression constante de 6 bar pendant 1 heure

Finalement, la perméabilité du cru peut également étre calculée :

1
K = 5.2
T a (1 - gcru) " Ps

oU K, (M?) est la perméabilité du cru, e, (-) est la porosité du cru et p, (kg/m®) est la masse

volumique absolue du constituant du cru (qui correspond & 3217 kg/m? pour le SiC).
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Tous les parametres calculés sont résumés dans le Tableau 5-2 en fonction de la concentration
volumique de suspension s’il y a lieu. Un total de 27 essais (12 avec des suspensions SC20 et 15

avec des suspensions SC10) ont été utilisés pour déterminer les valeurs des parametres.

Tableau 5-2 Coefficients mesurés et calculés pour le modéle de cinétique de croissance des crus

SiC lors des filtrations a pression constante

Parameétres Valeurs calculées
Concentration 10% Concentration 20%

Viscosité du filtrat, i (mPa-s) 1,08 + 0,01 1,12 + 0,02
Teneur massique de la 0,265 + 0,005 0,448 + 0,008
suspension, s (kg/kg)
Masse de cru par volume de
filtrat, W (kg/m?) 4052 +2,4 1067,8 £ 13,4
Coefficient d’humidité, m (-) 1,300 + 0,013
Porosité du cru, & (-) 0,504 + 0,021
Perméabilité du cru, K (m?) 1,600 x 10716 + 0,248 x 1016

Les données peuvent ensuite étre inserées dans le modele itératif de Scola et al. (Scola, Podgorski,
et al., 2019) (cf. section 2.3.2) en posant le taux volumique de fibres ainsi que la perte de charge
induite par la préforme comme étant nuls puisqu’il n’y a pas de renfort. Les équations itératives

suivantes sont donc obtenues :

a(t) = A-AP 5.3
() + (=)
V()= Y q(t) At 5.4
ZO q
V() -w 5.5
Az(t)sic = A (=2 p

Les courbes du modele ont donc été produites pour chaque combinaison de pression d’injection et
concentration volumique de la suspension puis elles ont été comparées aux crus produits. Ces
résultats sont présentés sur la Figure 5-4. Ils montrent que le modéle suit adéquatement les résultats

expérimentaux. Cependant, comme il a été mentionné précédemment, certaines piéces a densifier
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durant I’étude de cette thése possédent une épaisseur de I’ordre de 3 mm alors que les filtrations
courtes de 5 minutes ont produit des crus dont 1’épaisseur se situe entre 3,5 et 4 mm. Pour infiltrer
une piéce a pression constante, il faut prévoir une montée en pression a débit faible qui durera
quelques minutes. Or, les données expérimentales ainsi que le modele indiquent qu’une portion
significative de la filtration serait & débit constant en employant cette montée en pression lente.
Quelques essais a débit constant ont donc été réalisés pour produire un modéle a débit constant.
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Figure 5-4 Cinétique de croissance de crus SiC en fonction de la concentration volumique de la
suspension et de la pression induite au fluide (a) C10%-P4,5 bar (b) C10%-P6 bar (c) C20%-
P4,5 bar et (d) C20%-P6 bar

Le cas a débit constant est genéralement moins utilisé que celui a pression constante pour des
raisons techniques. Les échelles de porosité dans des crus de particules de taille micronique ou
submicronique sont trés fines. Par conséquent, leur perméabilité est faible. Lors de 1’application

d’un débit constant sur le fluide chargé en particules, 1a pression augmente rapidement et le cru
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issu de la filtration entraine une forte résistance a 1’écoulement du fluide porteur qui est directement
proportionnelle a son épaisseur. La pression maximale d’un équipement de moulage peut étre
rapidement atteinte sans que la piéce ne soit totalement densifiée de matrice. En pratique, on peut
donc utiliser un mode en débit constant jusqu’a I’atteinte d’une pression ou le mode passe alors en
pression constante. Pour cette raison, 1’étude de filtration a débit constant a été menée avec la limite
maximale de pression de la colonne de Darcy a 6 bar. Les autres facteurs ainsi que leurs modalités

sont specifiés dans le Tableau 5-3. Chaque combinaison de ces facteurs n’a été testée qu’une fois.

Tableau 5-3 Facteurs et modalités de I'étude de la cinétique de croissance de crus SiC a débit

constant
Débit (mL/min) Concentration (%vol)
14 10
4,3 20

Le modéle de croissance est beaucoup plus simple a débit constant. On peut reprendre le modéle a
pression constante et remplacer I’Equation 5.3 du calcul de g(t;) par le débit d’injection qui est
une constante. 1l ne suffirait ensuite que d’utiliser les mémes paramétres mesurés lors des injections
a pression constante se trouvant dans le Tableau 5-2 puisque ce sont des propriétés physiques des
crus qui devraient étre constantes pour les deux modes de filtration. Cependant, dans le but de
valider le modéle et de comparer les injections a débit constant a celles a pression constante, les
propriétés physiques ont été re-calculées pour les injections a débit constant. Pour calculer la
résistance spécifique du cru, il faut déterminer la pente de 1’évolution de la pression en fonction de
la durée de la filtration. Un exemple de cette courbe est fourni sur la Figure 5-5. L’équation pour
le calcul de la résistance spécifique du cru est d’ailleurs Iégerement différente :

A? - pente

ot les paramétres sont les mémes que pour I’Equation 5.1 et g (mL/s) est le débit d’injection.

Les paramétres relatifs aux suspensions sont identiques a ceux présentés dans le Tableau 5-2, mais
les coefficients mesurés avec les crus issus des injections a débit constant sont présentés dans le
Tableau 5-4. Les écarts des valeurs entre les filtrations a pression constante et a débit constant sont

tres faibles a I’exception de la porosité du cru qui semble étre plus €élevée pour les filtrations a débit
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constant. C’est la raison pour laquelle il y a trés peu d’essais a débit constants qui ont été réalisés.

Toutefois, cette observation est discutée davantage dans la section 5.2.
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Figure 5-5 Exemple de courbe de filtration produite lors d’une fabrication d’un cru SiC avec une

suspension chargée a 20% volumique de particules et a débit constant de 1,4 mL/min pendant 45
minutes

Tableau 5-4 Coefficients relatifs aux crus calculés pour le modéle de cinétique de croissance des
crus SiC lors des filtrations a débit constant

Parameétres Valeurs calculées
Coefficient d’humidité, m (-) 1,350 + 0,006
Porosité du cru, & (-) 0,530 + 0,005
Perméabilité du cru, K (m?) 1,537 x 106 + 0,281 x 1016

Comme pour le cas a pression constante, ces valeurs ont donc servi a établir le modeéle itératif a
débit constant. Les résultats sont présentés sur la Figure 5-6. Bien qu’il y en ait trés peu, les résultats
des filtrations montrent une assez bonne cohérence entre les points expérimentaux et le modéle.
Toutes les filtrations ont permis d’atteindre la limite supérieure de pression a 6 bar a I’exception

du cas (a) C10%-D1,4 mL/min ou une pression de 3 bar a été atteinte avant d’arréter 1’essai.
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Figure 5-6 Cinétique de croissance de crus SiC en fonction de la concentration volumique de la
suspension et du débit d’injection. (a) C10%-D1,4 mL/min (b) C10%-D4,3 mL/min (c) C20%-
D1,4 mL/min et (d) C20%-D4,3 mL/min

11 est également possible de prédire 1’évolution de la pression dans le temps :

p =.U'AZ(t)5ic'q

5.7
Kery " A

ou les parametres sont les mémes que ceux présentés precédemment.

La Figure 5-7 présente les courbes de montée en pression en comparaison avec le modéle produit
a 1’aide de 1’Equation 5.7 et des nouveaux paramétres calculés. Les résultats expérimentaux
montrent une conformité acceptable avec le modele avec un écart maximal de d’environ 15%.
On remarque que les courbes expérimentales possédent une allure Iégerement exponentielle (ou

parabolique) alors qu’elles devraient étre droites en théorie. Ce phénomeéne pourrait
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possiblement étre expliqué par une migration des particules plus fines au sein du cru deja formé.
Normalement, les hypotheses de la filtration sur membrane sont que 1’on considere un cru qui se
construit couche par couche, c’est-a-dire que les particules se déposent sur le cru sans y penétrer.
En réalité, les particules plus fines pourraient se diffuser dans la porosité du cru créée par
I’empilement de plus grosses particules (et possiblement se concentrer plus pres de la surface
filtrante du c6té opposé a celui de I’injection). Les particules fines pourraient ainsi créer des
blocages en se logeant dans les interstices se trouvant entre les grosses particules. Ces blocages
entraineraient une légere diminution de la perméabilité globale du cru. Il est toutefois a noter que
des mécanismes de blocage significatifs affecteraient théoriquement les courbes de filtration de
maniére prononcée (Iritani & Katagiri, 2016). Or, ce n’est pas le cas des courbes qui sont
montrées sur la Figure 5-7 pour ces courtes filtrations. D’ailleurs, le domaine a pression cible
des courbes de filtration a pression constante est parfaitement linéaire (cf. Figure 5-3) et le mode
d’injection ne devrait pas influencer les mécanismes de filtration des crus. Il est donc possible
d’affirmer que la filtration sur membrane est le mécanisme qui domine largement ces filtrations.
On peut également observer un changement de pente en tout début de filtration pour les courbes
de la Figure 5-7. Ce phénomeéne peut étre expliqué par le fait qu’une pression d’intrusion doit
étre atteinte pour que le fluide porteur puisse vaincre les forces d’adsorption et commencer a
pénétrer le filtre. Cette pression d’intrusion est estimée a 24-55 kPa selon le fabricant (cf. section

4.4), ce qui correspond bien a la gamme de pression ou le changement de pente se produit.
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Figure 5-7 Comparaisons des courbes de montée en pression a débit constant (mL/min) avec le

modele numérique

5.2 Analyse de la porosité des crus SiC

Pour déterminer les valeurs des parametres physiques des modeles de cinétique de croissance des
crus SiC, les données des Tableaux 5-2 et 5-4, les moyennes de tous les crus SiC produits par les
injections a pression constante et a débit constant ont été utilisées respectivement. Cependant, la
porosité a été plus finement analysée puisque leurs valeurs étaient curieusement différentes entre
les deux modes de filtration. Avec ces données, une analyse de la variance (ANOVA) des effets
principaux selon un facteur de confiance de Student de 95% a été effectuée en fonction des trois
facteurs de cette ¢tude de la cinétique de filtration pour déterminer s’ils avaient une influence
significative au premier ordre. Les résultats sont présentés sommairement sur la Figure 5-8. Selon
cette analyse statistique de Student, on souleve que la concentration de la suspension ainsi que la
durée de I’injection ont un impact significatif sur la porosité résultante du cru (en rouge), mais pas
la pression d’injection. En effet, en ce qui concerne la concentration de la suspension, il semble
que le taux d’empilement est 1égeérement plus ¢élevé a 20% qu’a 10% puisque leur taux de porosité

moyen était de 49,6 + 1,1% et 51,2 + 1,0% respectivement. Pour la durée, il semble que les temps
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d’injection plus longs (30 minutes et 60 minutes) présentent des taux de porosité plus faibles (50,0
+1,0% et 49,6 + 1,1% respectivement) que les temps d’injection plus courts de 5 minutes et 10
minutes (ou les taux de porosité sont de 52,9 + 1,8% et 52,5 + 2,5% respectivement). D’ailleurs, la
variabilité des données de filtrations de courte durée est expliquée par le fait que trés peu de crus
ont éteé produits selon ces configurations. Pour le cas des injections de 10 minutes spécifiquement,
seulement 2 crus ont été produits. Cela explique les écarts particulierement élevés montrés sur la

Figure 5-8.

0,56
0,55
0,54
0,53 —
0,52 |
0,51
0,50
0,49
0,48

0,47 1 L 1 L 1 1 1 1
10 20 4,5 6 5 10 30 60

Concentration Pression L )
(%vol.) (bar) Durée de l'injection (min)

Porosité du cru

Figure 5-8 Analyse de la variance de la porosité en fonction des modalités de I'étude sur la cinétique
de filtration des crus SiC. Les points en rouge montrent des variances significativement différentes

avec une confiance de 95% alors que les points en noir ne le sont pas

A premiére vue, il est difficile d’identifier ce qui pourrait en étre la cause, mais ces facteurs sont
en réalité sous-jacents & un autre facteur : 1’épaisseur du cru. Sur la Figure 5-9, les points
expérimentaux de filtration ont été placés sur un graphique de leur épaisseur en fonction de leur
porosité. Une regression linéaire a eté effectuée avec des intervalles de confiance a 95%. Bien que
le coefficient de détermination linéaire R? du modeéle linéaire soit faible (0,5544) et que plusieurs
points se trouvent en dehors des intervalles de confiance, on peut tout de méme distinguer deux
groupes de données : les crus a forte épaisseur (groupe 1) et les crus a faible épaisseur (groupe 2).
On remarque bien que le groupe a forte épaisseur se retrouve dans la zone de plus faible porosité
et que le groupe a faible épaisseur se trouve dans la zone de porosité plus élevee. Bien sar, il se

trouve également que les facteurs de concentration de la suspension, de pression et de durée de la
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filtration influencent 1’épaisseur des crus comme il a été montré précédemment sur la Figure 5-4.
Lorsqu’on augmente ces facteurs, 1’épaisseur du cru résultant augmente également, d’ou le fait
qu’une forte concentration de la suspension ainsi qu’une longue durée d’injection présentent des
taux de porosité plus faibles. C’est également la raison qui pourrait expliquer le fait que les crus
produits a débit constant possédaient une porosité moyenne (53,0 + 0,5%) plus élevée que celle des
crus produits a pression constante (50,3 + 2,1%). En effet, ’épaisseur des crus produits par les
filtrations a débit constant était beaucoup plus faible en moyenne que celle issue des filtrations a
pression constante. En ce qui concerne I’effet de la pression d’injection, il est probable que ce
facteur ne soit pas significatif puisque les modalités sont proches 1’une de 1’autre. Les écarts
d’épaisseur des échantillons produits aux différentes pressions étaient tout simplement plus faibles

que les écarts pour les facteurs de la concentration de la suspension et la durée de 1’injection.
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Figure 5-9 Régression linéaire de 1’épaisseur des crus SiC issus des injections a pression constante

et a débit constant en fonction de leur porosité avec des intervalles de confiance a 95%
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Quelques hypothéses peuvent étre discutées pour expliquer les mécanismes physiques en lien avec
ce résultat. On peut tout d’abord soulever la migration de particules fines comme il a été déja
mentionné en présentant les courbes de filtration a débit constant (cf. section 5.1). Or, si les
particules restent dans le cru lors de la filtration, la mesure de la porosité globale du cru ne devrait
normalement pas étre affectée par la migration de particules fines puisqu’elles restent dans le cru.
On peut également observer que 1’épaisseur n’affecte pas la perméabilité du cru comme le montre
la Figure 5-10. Or, si les mécanismes de blocage se produisaient en raison de la migration de
particules fines, on observerait possiblement une diminution de la perméabilité progressivement au
cours de la filtration. Scola et al. (Scola, Podgorski, et al., 2019) avaient d’ailleurs obtenu des
résultats similaires ou les crus qui avaient été produits avec des temps de filtration plus courts (et
donc qui possédaient des épaisseurs plus faibles) présentaient des permeabilités plus faibles et des
taux de porosité relativement constants. IIs avaient soulevé la possibilité qu’il y ait des blocages

causes par la migration de particules fines pour expliquer ce phénoméne.
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Figure 5-10 Régression linéaire de 1’épaisseur des crus SiC issus des injections a pression constante

et a débit constant en fonction de leur perméabilité avec des intervalles de confiance a 95%
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La compressibilité du cru a également été explorée. On parle généralement de compressibilité du
cru lorsque la porosité de celui-ci diminue en accroissant la pression de filtration. Elle est également
accompagnée d’une augmentation de la résistance spécifique moyenne a 1’écoulement du cru
puisque la diminution de la porosité est une conséquence de la diminution de la taille des pores
(par compression ou réorganisation des particules), ce qui a pour effet d’augmenter les « entraves »
lors de I’écoulement du fluide dans cette porosité. Physiquement, une compression hydraulique est
appliquée sur les particules du cru de maniere croissante en se rapprochant de la couche directement
en contact avec le filtre (Leclerc, 1997; Ripperger et al., 2013). Cette compression est due aux
forces de frottement du fluide sur les particules lorsqu’il est entrainé dans la porosité du cru.
Progressivement, la pression dans le fluide diminue au fur et & mesure qu’il traverse le cru. Les
forces de frottement entrainent une poussée sur les particules globalement dans le sens de la

filtration. La poussée est alors additionnée pour chaque couche de cru traversée par le fluide.

Epaisseur
A

Suspension

Sens de filtration

» Lo Filtre

Pression

Figure 5-11 Profils théoriques de pression appliquée sur le fluide (en bleu) et sur les particules du

cru (en gris) lors d’une filtration sur membrane compressible

La compressibilit¢é d’un cru peut provenir du fait que les particules elles-mémes soient
compressibles, mais ce n’est pas le cas avec les matériaux céramiques tres rigides utilisés ici dans
les gammes de pression employées. Dans d’autres cas, la compressibilité du cru peut provenir d’un
réarrangement des particules déposées durant la filtration, par exemple, si des agglomérats de
particules sont brisés par des pressions plus ou moins élevées. Lorsque ces agglomérats se brisent,
le réarrangement de plus petites particules entre les grosses particules cause 1’augmentation de la

résistance. Comme les forces de compression hydraulique sur les particules ne sont pas constantes
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dans I’épaisseur cru, le réarrangement des particules ne 1’est pas non plus. Les propriétés du cru,
telles que sa porosité, sa résistance et sa perméabilité ne sont donc pas homogenes dans son
épaisseur. Le profil de variation de ces caractéristiques dépend fortement du niveau de
compressibilité du cru, mais, en pratique, on se sert plutét de valeurs moyennes déterminées
expérimentalement pour les utiliser dans le modele classique de filtration. Bien sdr, cela implique
qu’il faut connaitre les propriétés moyennes du cru pour chaque configuration de pression. Or, il a
déja été montré sur la Figure 5-8 que les valeurs de pression n’ont pas un impact significatif sur la
porosité des crus SiC a I’étude. De plus, en calculant les moyennes des perméabilités mesurées lors
des filtrations, on remarque que les crus produits a plus haute pression (6 bar) présentaient une
perméabilité marginalement supérieure a celle des crus produits a pression moyenne (4,5 bar). Bien
que la différence entre les deux valeurs ne soit pas significative, on devrait observer I’inverse, c’est-
a-dire une perméabilité plus faible pour des crus fabriqués a de plus hautes pressions, si les crus
étaient compressibles. Pour ces raisons, on peut confirmer que les crus SiC sont tout a fait

incompressibles.

2,2

Perméabilité (x10-19m?)

],O 1 1
3 4 5 6 7
Pression (bar)
Figure 5-12 Moyennes de perméabilité des crus SiC fabriqués par filtration a pression constante en

fonction de leur pression cible respectivement

L’exploration de ces différentes hypotheses n’a pas permis de déterminer la raison pour laquelle la
porosité posséde une tendance a étre fonction de 1’épaisseur. D’autres conjectures pourraient étre
discutees, par exemple le fait que certaines particules puissent pénétrer le filtre durant I’amorce de

la filtration. En effet, les pores du filtre utilisé sont de 3 a 7 fois plus grands que les particules. De
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plus, le filtrat en sortie de la colonne de Darcy possédait une couleur grisatre alors qu’il devait en
théorie étre clair et incolore puisque le fluide porteur est constitué majoritairement d’eau. Malgré
ces observations, des mesures de densité et de viscosité sur le filtrat ont montré qu’il ne contenait
que tres peu de particules puisque ces propriétés physiques étaient similaires (légérement
supérieures en raison du liant organique) a celles de ’cau. 1l serait donc possible de supposer que
les particules fines puissent traverser le filtre ou s’y loger en début de filtration jusqu’a ce que ce
dernier se sature. Si ce sont réellement les particules plus fines qui se transportent au-dela du cru
lui-méme, alors les crus a faible épaisseur seraient plus poreux a proximité de la surface en contact
avec le filtre que les crus a forte épaisseur. Or, les mesures de porosité effectuées sur les crus SiC
étaient plutdt des mesures globales de densité apparente. Pour obtenir les informations nécessaires
a I’étude de cette hypothése, des mesures de porosité par PHg et des observations au MEB sur les
crus auraient été pertinentes afin de comparer des distributions de taille de pore et des taux
d’empilement. D’ailleurs, une étude granulométrique du filtrat aurait également permis de vérifier
la taille des particules présentes dans ce dernier. Cependant, ces mesures n’ont pas été réalisées
puisque les variations de propriétés entre chaque cru sont plutét faibles d’un point de vue

macroscopique. Elles ne sont donc pas critiques pour les travaux de modélisation qui suivront.

5.3 Validation du modele de croissance des crus Al-O3

Comme Scola (Scola, 2018) a amplement étudié la cinétique de croissance des crus d’alumine sans
préforme fibreuse au cours de ses travaux et que sa recette de préparation des suspensions ainsi que
ses constituants sont les mémes que ceux utilisés pour les travaux de cette thése (cf. section 4.3.2),
le modeéle de cinétique de filtration devrait étre identique dans les deux cas. Cependant, puisque les
équipements utilisés dans les deux théses étaient différents, le fait de réaliser quelques essais de
validation demeure prudent et permet de valider la colonne de Darcy. Comme la méthode est
identique a celle utilisée pour 1’étude de la cinétique de croissance des crus SiC (cf. section 5.1),

I’accent de cette section est surtout porté sur les résultats.

Dans ce cas-ci, les filtrations de crus d’alumine ont toutes été a pression constante. Un total de 8
configurations de modalités ont été testées avec une seule pression (6 bar), les trois concentrations
de particules des suspensions de 1’étude (3%, 18% et 33% volumique) et trois durées de filtration
pour B33 et B18 puis deux durées pour B03. Ces modalités sont résumées dans le Tableau 5-5. Les

durées de filtration sont différentes pour chaque concentration afin d’obtenir des crus dont les
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épaisseurs seraient dans les mémes ordres de grandeur, ce qui n’aurait probablement pas été le cas
en utilisant des durées de filtration identiques pour chaque concentration. La suspension B33 est
11 fois plus chargée que la suspension BO3 et, selon le modele produit dans les travaux de Scola,
on peut s’attendre a ce que la B33 ait une cinétique de filtration beaucoup plus rapide que la B03.
Malgré le choix d’utiliser des temps de filtration différents pour chaque concentration, il aurait éte
préférable d’augmenter davantage les temps de filtration pour la B03, mais le volume maximal que
la colonne de Darcy est en mesure de déplacer constituait la limite pratique du temps d’injection
pour ces suspensions. A D’inverse, il n’y a que deux durées de filtration pour cette méme
suspension, car des temps plus courts produiraient des crus trop minces pour que les

caractérisations soient précises. Des exemples de ces crus sont présentés sur la Figure 5-13.

Tableau 5-5 Facteurs et modalités de I'étude de la cinétique de croissance de crus Al2Osz a

pression constante

Pression (bar) Concentration (%vol.) Temps de filtration (min)

3 90

150

60

18 90

120

30

33 60

90

Figure 5-13 Crus d’alumine selon la concentration de la suspension en fraction volumique de

particules, la pression d’injection (bar) et la durée de la filtration (minutes). (a) C33%-P6-90 min,
(b) C18%-P6-90 min, (c) C3%-P6-90 min
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De la méme facon que pour les crus SiC, les propriétés physiques des crus Al>Os présentées dans
le Tableau 5-6 ont été calculées a I’aide de leurs volumes, leurs masses et leurs courbes de filtration.
Trés peu de crus Al2O3 ont été produits puisqu’ils avaient été étudiés amplement au cours des
projets de recherche dans les derniéres années a I’Ecole Polytechnique de Montréal. Ces données

servaient plutot de confirmation pour la nouvelle colonne de Darcy.

Tableau 5-6 Coefficients mesurés et calculés pour le modéle de cinétique de croissance des crus

Al>Oz3 lors des filtrations a pression constante

Parameétres Valeurs calculées
Concentration Concentration Concentration
3% 18% 33%

Viscosité du filtrat, 4 (mPa-s) 1,01 +£0,01 1,29 + 0,03 2,15+0,10
Teneur massique de la 0,107 + 0,003 0,448 + 0,008 0,633 + 0,012
suspension, s (kg/kg)
M?faste\?\? (‘;(r;/rﬁ’]agg volume de 122,1+0,5 932,2+ 1,0 23844+ 9,7
Coefficient d’humidité, m (-) 1,160 £ 0,020
Porosité du cru, & (-) 0,383 + 0,003
Perméabilité du cru, K (m?) 1,503 x 101" + 0,133 x 10/

*La densité de I’alumine p; utilisée pour les calculs était de 3987 kg/m?®

Les courbes du modéle itératif ont donc été produites a I’aide de ces paramétres pour chaque valeur
de concentration des suspensions puis comparées aux valeurs expérimentales. Les résultats sont
présentés sur la Figure 5-14. Ces derniers suivent trés bien le modéle notamment puisque les écarts
entre les valeurs maximales et minimales de chaque paramétre sont relativement faibles. En
comparaison avec les résultats de Scola et al. (Scola, Podgorski, et al., 2019), la majorité des valeurs
moyennes des parameétres calculées avec ces crus y sont identiques. Cependant, les perméabilités
moyennes des crus sont plutét différentes. Selon Scola et al., les crus d’alumine possédent une
perméabilité moyenne de 1,002 x 101" m? alors que selon les filtrations présentées dans cette
section, on trouve une perméabilité moyenne de 1,503 x 10Y" m? Considérant que les mémes
matériaux (poudre d’alumine, composants des suspensions, filtres) ont été utilisés dans les deux
études, peu de conjectures peuvent étre soulevées pour expliquer ce constat a I’exception des
équipements employés et de leur opération. Des fuites, un contrdle inadéquat des moteurs ou des
prises de donnée imprécises, etc. sont des causes potentielles de ces écarts. Néanmoins, les données

du Tableau 5-6 sont celles qui ont été retenues pour la suite des travaux de modélisation puisque
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I’ensemble des crus et des composites fabriqués dans les travaux de cette thése ont été produits a

1’aide de la nouvelle colonne de Darcy.

~Modéle ~Modcle

Epaisseur du cru (mm)
S = W R L
T

) . oPeri -
oPoints exp érimentaux Points ‘experlmentaux

Epaisseur du cru (mm)
O = W s Oy 0 0

0 05 1 L5 2 25 0 b2 3
Durée de ﬁ]tration (h) Durée de filtration (h)

@ (b)

I A
wn O L O
T L

Epaisseur du cru (mm)
\:_. ‘!\-)
n o
T

1,0 ~Modele
0,5 oPoints expérimentaux
0,0 ' ' '
0 2 4 6 8
Durée de filtration (h)
(©)

Figure 5-14 Cinétique de croissance de crus Al2O3 en fonction de la concentration volumique de la
suspension et de la pression induite au fluide (a) C33%-P6 bar (b) C18%-P6 bar et (c) C3%-P6 bar

5.4 Conclusion

L’objectif de ce chapitre était d’étudier la cinétique de croissance de crus en carbure de silicium
ainsi qu’en alumine dans des conditions de filtration des suspensions particulaires a pression
constante (crus SiC et Al>O3) et a débit constant (crus SiC). Une série d’essais a donc été menée
sur ces deux types de matériaux selon les trois facteurs les plus importants pour une filtration sur
membrane typique : la pression d’injection (ou le débit), la concentration en particules dans la
suspension et la durée de la filtration. Ces essais ont permis de calculer les paramétres nécessaires

servant a produire les modeéles itératifs de croissance de cru.
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Dans le cas des crus SiC, les essais a pression constante ont permis de constater que la cinétique
de croissance était trés rapide pour la fabrication potentielle de CMC. En effet, les piéces de
composite devant étre produites subséquemment possédaient des épaisseurs plut6t faibles, de sorte
que la majorité de I’injection s’effectuerait a débit constant lors de la montée en pression dans des
conditions typiques de fabrication. A la suite de ce constat, quelques filtrations & débit constant ont
été réalisées. Les parametres du modele itératif de croissance étaient sensiblement identiques entre
les deux modes de filtration, soit a pression constante ou a debit constant. Toutefois, une tendance
ou la porosité semble étre une fonction de 1’épaisseur du cru a été soulevée a partir d’analyses de
variance. Apres 1’étude de quelques possibilités pour expliquer ce phénoméne, celle qui semble la
plus plausible, sans avoir été testée, est le passage des particules fines de la suspension entre les
grosses pour se loger par la suite dans le filtre ou pour le traverser complétement. Les écarts de
porosité entre les différentes épaisseurs, bien que significativement différentes selon un test F, sont
assez proches les unes des autres d’un point de vue macroscopique. Pour cette raison, les analyses

de cette tendance n’ont pas été poussées au-dela des hypotheses discutées.

Pour les crus Al,Oz, seulement des essais a pression constante ont été réalisés. Puisque Scola et al.
(Scola, Podgorski, et al., 2019) avait amplement étudié la cinétique de croissance de ce type de cru
avec une colonne de Darcy tres similaire a celle utilisée pour les travaux de cette these, peu d’essais
ont été réalisés. La majorité des parameétres et propriétés physiques des suspensions et des crus
d’alumine déterminés a 1’aide de ces filtrations étaient identiques a ceux qu’obtenait Scola et al. a
I’exception de la perméabilité des crus ou un écart d’environ 50% pouvait étre observé entre les
deux études. L utilisation d’équipements différents en est fort probablement responsable, mais la
cause exacte reste inconnue. Puisque 1’équipement utilisé pour toutes les filtrations a 1’étude de
cette thése est la nouvelle colonne de Darcy, ce sont les paramétres de cette étude qui sont conserveés

pour la suite des travaux.

En pratique, il est trés rare que des crus se forment de fagon purement incompressible puisque des
réarrangements de particules composant le cru peuvent se produire au courant de la filtration. Les
résultats des crus produits expérimentalement montrent une faible tendance qui s’apparente a un
caractere de compressibilité, mais c’est probablement plutot un effet de passage des particules
fines. Cet effet est cependant suffisamment faible pour considérer que les crus respectent bien les
hypothéses d’un modele de filtration sur membrane incompressible. Le modeéle itératif de

croissance des crus est donc validé.
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CHAPITRE6 ETUDE PHENOMENOLOGIQUE DE L’ INFILTRATION
DES PARTICULES LORS DE FABRICATION D’UN COMPOSITE

Maintenant que les filtrations des particules SiC et Al>O3 ont été étudiées et que la cinétique de
croissance des crus a éte validée, les suspensions peuvent étre utilisées afin de densifier les
préformes céramiques pour former des composites SiC/SiC et AlO3/AlOs. L’étape de
densification de la préforme consiste a effectuer une filtration sur membrane pour que les particules
qui composeront la matrice du composite puissent s’infiltrer entre les torons et les fibres d’une
texture fibreuse. Cette étape est 1’une des plus importantes puisqu’elle conditionne la santé matiére
du composite, c’est-a-dire son remplissage en particules. Or, la texture fibreuse entrave
1I’écoulement des fluides et des particules (elle agit en quelques sortes comme un filtre), ce qui peut
entrainer des empilements irréguliers de celles-ci pour ensuite créer des défauts tels que les
mésopores et les macropores que 1’on cherche a minimiser. Ces phénomenes étant mal compris, il
est compliqué de produire des pieces de santé matiére acceptable dans un contexte industriel. Pour
mieux les comprendre, des plans d’expériences ont été réalisés en variant des caractéristiques des
matériaux primaires (renforts et suspensions) ainsi que des paramétres d’injection dans le but de
tester et d’observer leurs effets sur I’infiltration. L objectif de ce chapitre est donc de présenter et
analyser les résultats de ces plans d’expériences pour tenter d’expliquer les mécanismes

d’infiltration.

Les facteurs affectant I’infiltration de particules dans une préforme fibreuse sont divers. Comme il
a été présenté dans la section 2.2.4, plusieurs caractéristiques des textures fibreuses, des
suspensions et des conditions d’injection de ces suspensions interviennent dans les mécanismes
d’écoulement de particules. Pour n’en énumérer que quelques-uns, on peut soulever le type de
tissage de la préforme, la taille et la forme des fibres, des torons et des particules, la géométrie de
la piéce a densifier, la stratégie d’injection (position des points d’injection de la suspension et des
filtres), etc. De plus, les facteurs peuvent interagir entre eux de sorte qu’un ensemble de deux
facteurs ou plus puisse présenter un effet différent de celui des facteurs seuls. Il ne serait donc pas
possible d’évaluer des dizaines d’effets dans un méme plan d’expériences puisqu’il Serait trop
volumineux. Pour cette raison, seuls les facteurs jugés comme étant les plus pertinents ont été

choisis, c’est-a-dire ceux qui, d’une part, auraient un potentiel d’influencer les écoulements de
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particules et, d’autre part, qui peuvent étre facilement modulables en fonction des contraintes de

mise en ceuvre des composites.

Bien que I’intérét final du projet soit d’étre en mesure de fabriquer des piéces typiques de moteur
d’avion présentant une santé matiere adéquate, il est nécessaire de comprendre tout d’abord les
mécanismes d’infiltration sur un systéme plus simple a analyser. En effet, I’utilisation de textures
de géométrie complexe amenerait des contraintes difficiles a discrétiser comme les stratégies
d’injection (qui peuvent étre infinies en théorie) ou 1’hétérogéneité dans la porosité de la préforme
qui dépendrait d’ailleurs de la géométrie de la pi¢ce. Dans ce contexte, une pyramide des essais a
été construite pour cadrer les activités dans un ordre chronologique rationnellement. Elle est
montrée sur la Figure 6-1. Tout d’abord, il y a les travaux de cette thése qui s’intéresse a la
compréhension des mécanismes d’infiltration 3D sur des objets simples. Pour ces travaux, des
préformes en forme de disque ont été choisies pour étre densifié¢es a I’aide de la colonne de Darcy.
Cette derniére permettait de produire un écoulement de la suspension uniquement dans le sens
transverse de la préforme. Ensuite, il y a les travaux de maitrise de Saada (Saada, 2022) et de Leleu
(Leleu, 2022) qui s’intéressent a la compréhension des effets de forme des piéces sur I’infiltration.
Lors de ces essais, I’infiltration est plutdt en 2D et en 3D. Finalement, il y a les travaux subséquents
de Saada et de Leleu qui concernent la fabrication de piéces réelles en utilisant les connaissances

qui ont été acquises au courant du projet.

Leleu et Saada
Mise en forme de
la piece réelle
Maitrises de Leleu et Saada
ompréhension des effets géométriques
sur les mécanismes d'infiltration
(sur des objets ayant une géométrie caractéristique
de la piece finale)

Travaux de cette thése
Compréhension de l'effet des facteurs textiles, suspensions et

procédés sur les mécanismes d'infiltration
(sur des objets plans et simples)

Figure 6-1 Pyramide des essais du projet en ordre chronologique : Travaux de cette these, travaux
de maitrise de Saada et de Leleu, travaux subséquents de Saada et de Leleu



108

Dans ce chapitre, les facteurs choisis pour la réalisation des plans d’expériences ainsi que leurs
modalités seront tout d’abord expliqués et discutés. Ensuite, les plans d’expériences seront
brievement présentés pour entreprendre une analyse de I’effet des facteurs. Finalement, la majorité
des exemples typiques observables permettant de décrire la santé matiére des piéces seront réesumes

selon diverses méthodes de caractérisation.

6.1 Les facteurs a I’étude et leurs modalités

Les facteurs des plans d’expériences de cette étude peuvent étre divisés en trois catégories : les
facteurs textiles, les facteurs suspensions et les facteurs procédés. Comme leurs noms I’indiquent,
les facteurs textiles et les facteurs suspensions représentent les caractéristiques des textures
fibreuses et des suspensions particulaires respectivement. Quant aux facteurs procédés, ils
correspondent essentiellement aux parametres d’opération de la colonne de Darcy. Les seuls
facteurs procédés retenus pour 1’étude sont la pression (pour les CMC Al;03/Al>O3) et le débit
d’injection (pour les CMC SiC/SiC). Tous les facteurs a 1’é¢tude et leurs modalités sont variables
en fonction des CMC a fabriquer puisque les préformes et les suspensions SiC et AloOs présentent

des caractéristiques distinctes. Ils sont résumés dans les Tableaux 6-1 et 6-2.

Tableau 6-1 Facteurs et modalités pour 1’étude de I’infiltration dans la mise en ceuvre d’un CMC

SiC/SiC

Concentratlgn .D-e blt. Ouverture | Architecture Epa|s§eur de Peau de
de la suspension | d’injection | 4 "o o, textile lapréforme | ¢ rface
(% vol.) (mL/min) (mm)
10 0,5 Non Sergé 2 x 2 2,8 Non
20 1,5 Oui Interlock 7,2 Oui

Il'y a six facteurs pour les CMC SiC/SiC. La concentration de la suspension, le débit de 1’injection
et I’épaisseur de la préforme sont plutdt explicites. Le facteur de I’ouverture représente la présence
ou non du revétement de nitrure de bore et carbure de silicium déposé par CV1. En effet, pour jouer
son role d’interphase protectrice contre I’oxydation, le revétement doit &tre en mesure de recouvrir
complétement les fibres. De maniére globale, cela implique qu’il est relativement épais, de sorte a
recouvrir non seulement les fibres individuellement, mais aussi le toron en grande partie. L’espace

entre les fibres a I’intérieur du toron devient alors inaccessible aux particules lors de I’infiltration
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comme le montre la Figure 6-2. Pour cette raison, la porosité de la préforme qui est normalement
a double échelle (typiquement 5-50 pum entre les fibres d’un méme toron et 100-1000 pm entre les
torons) devient a simple échelle entre les torons uniquement. Le but d’étudier ce facteur est donc
de vérifier I’impact du blocage de la zone intra-toron et de la double échelle de porosité durant
I’infiltration. Une préforme dite « & torons ouverts » ne présente donc pas de revétement sur les

fibres, contrairement & une préforme dite « a torons fermés ».

Revétement
protecteur
BN/SiC

Fibre SiC

Porosité
intra-toron

Matrice
granulaire

Figure 6-2 Exemple d’un toron ou la zone entre les fibres est inaccessible aux particules en raison

du revétement de nitrure de bore et de carbure de silicium dans un CMC SiC/SiC

Par ailleurs, il faut mentionner que I’effet de la double échelle de porosité sur I’infiltration étudiee
a I’aide des composites SiC/SiC sert plutot a la fabrication des composites AloO3/Al,O3. En effet,
les textures d’alumine servant & la fabrication des piéces réelles sont a torons ouverts. A I’inverse,
les textures de carbure de silicium utilisées pour la mise en ceuvre de piéces réelles sont a torons
fermés. Des préformes SiC sans 1’interphase ont alors été utilisées avec des suspensions SiC pour
qualifier ce facteur puisqu’on ne disposait pas de texture d’alumine a torons fermés. Il aurait
également été envisageable d’utiliser des suspensions d’alumine pour infiltrer des textures en
carbure de silicium pour qualifier ’infiltration avec les suspensions d’intérét pour ce facteur
(Al203). Or, I'utilisation de suspensions carbure de silicium a été préférée puisque 1’inventaire de

ces matériaux était limité.
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L’architecture textile (ou I’armure) de la préforme représente le type d’entrecroisement des torons.
Il existe plusieurs types d’armure, mais seulement deux ont été retenues dans 1’étude. La premiere
est une armure de type sergé 2 x 2 ou chaque toron passe au-dessus de deux torons avant de passer
en dessous de deux torons de maniére decalée, et ce, dans les deux directions (chaine et trame)
comme démontré dans la Figure 6-3. Dans un laminé conventionnel, un troisieme toron dans
I’épaisseur de I’empilement peut étre utilisée pour lier les plis ensemble. La deuxiéme armure est
de type interlock 3D avec une architecture de tissage confidentielle. Contrairement aux laminés
conventionnels, les préformes tissées en 3D ont au moins un toron (chaine ou trame) traversant des
plis dans 1’épaisseur. Aucun toron additionnel n’est nécessaire pour lier le tout. Les autres détails

concernant les architectures textiles SiC sont confidentiels.

Figure 6-3 Exemple d’un pli sergé 2 x 2

La peau de surface correspond a un pli sur chaque surface d’une préforme qui possede un tissage
(de nature confidentielle) différent du cceur de celle-ci. Les préformes avec I’armure interlock
posseédent cette peau de surface de base, mais certaines textures interlock sans la peau ont
également été testées. Les textures sans la peau ont leurs plis en surface remplacés pour n’avoir
qu’une texture interlock seulement avec le méme nombre de plis, comme le montre le schéma de

la Figure 6-4.
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Peau de surface Interlock

Figure 6-4 Schémas fictifs d’une texture interlock avec une peau de surface comparativement a une

texture interlock sans peau de surface

Tableau 6-2 Facteurs et modalités pour 1’étude de ’infiltration dans la mise en ceuvre d’'un CMC

Al,O3/AlL,O3

Concentration Pression . L. .
. ye e Espace inter- Epaisseur de la | Taux volumique
de la suspension d’injection torons (mm) réforme (mm) de fibres (%0)
(% vol.) (bar) b 0
3 3,0 0,2 1,10 30
18 4,5 0,6 2,65 40
33 6,0 1,0 4,20 50

En ce qui concerne les CMC Al>0s/Al>O3, cing facteurs sont a 1’étude. Tout comme pour les CMC
SiC/SiC, la concentration de la suspension, la pression de 1’injection et 1’épaisseur de la préforme
sont plutot explicites. Un débit d’injection doit étre imposeé pour atteindre la pression cible au
démarrage de I’essai. Dans la majorité des cas, cette partie a débit constant représente une courte
portion de la durée totale de I’infiltration. L’espace inter-torons (EIT) correspond a I’espace moyen
entre les torons comme le montre la Figure 6-5. La valeur de cet espace n’est pas absolue; elle
correspond plut6t a une moyenne qui a été modulée par une valeur de nombre de torons par unité
de longueur en sachant que tous les torons possedent les mémes propriétés (taille, nombre de fibres,

etc.). Ces propriétés sont confidentielles. Quant au taux volumique de fibre (TVF), il correspond a
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la fraction volumique que les fibres occupent dans le CMC. 1l est modulé en contr6lant le nombre

de plis de la préforme en fonction de son épaisseur.

Figure 6-5 Espace inter-torons dans un renfort unidirectionnel Al,O3

6.2 Les plans d’expériences

En statistique, la conception de plan d’expériences (PEX, Design Of Experiments ou DOE) sert a
planifier une série d’expériences controlées afin de vérifier I’effet de la variation de variables
d’entrée (facteurs) sur des données de sortie (réponse ou résultat). L’intérét de la conception d’un
PEx est de maximiser I’information que l’utilisateur peut tirer des résultats en minimisant le
nombre d’essais a réaliser puisqu’ils sont coliteux. Idéalement, un PEx bien congu permet de
modéliser statistiquement les effets principaux (les effets des facteurs au premier ordre), mais aussi
leurs interactions puisque ces dernieres sont tres fréquemment présentes, quel que soit le type de
PEXx. Une interaction est définie par I’influence de ’effet d’un ou de plusieurs facteurs a un autre
sur les donneées de sorties. En d’autres mots, la valeur d’un facteur peut conduire a un changement
de I’impact d’un autre facteur sur la réponse. Les PEXx de cette thése ont été planifiés en fonction
des facteurs et de leurs modalités décrites précédemment et des matériaux bruts disponibles tout en
considérant les interactions plausibles entre les facteurs. Puisque certaines modalités sont

différentes en fonction des matériaux, différents PEx ont été réalisés.
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Pour les CMC SiC/SiC, un seul PEx a été nécessaire. Cependant, ce ne sont pas toutes les
interactions entre facteurs qui ont pu étre évaluées puisque les configurations textiles n’étaient pas
toutes disponibles. Par exemple, la peau de surface ainsi que I’absence du dép6t par CVI (ouverture
du toron) sont des facteurs qui ne pouvaient étre modulés que sur des textures interlock de 2,8 mm
d’épaisseur. Pour cette raison, aucun PEx conventionnel n’a pu étre employé. Un maximum

d’interactions a tout de méme été considéré pour un total de 22 essais.

Etant beaucoup plus simples, toutes les configurations de préformes d’alumine UD ont été utilisées
pour fabrication des CMC Al>O3/Al,0s. Pour cette raison, un PEx conventionnel Box-Behnken a
été realisé. Le nombre de facteurs a 1’étude était de 5 avec 3 modalités chacun, il y avait 6 points
au centre (avec les modalités de chaque facteur a leur valeur médiane) et 10 blocs de 4 essais ou 2
facteurs étaient variés a leur modalité maximale ou minimale. Sans détailler ce que ces parameétres
impliquent pour la construction du plan, ils se traduisent en un PEx comptant un total de 46 essais.
Lors de I’analyse de ce premier PEx concernant les CMC Al>Os/Al;Os, un certain biais a eté
découvert : la présence de résidus de liant dans les piéces. Cela n’aurait pas été trés contraignant si
le volume de ces résidus était faible comparativement aux défauts de remplissage qui représentent
le sujet de 1’étude. La Figure 6-6 montre cet impact. Dans cette coupe microtomographique, ces

pores sont vraisemblablement des résidus de liant.

Figure 6-6 Coupe tomographique (résolution a 5 um) non segmentée (a gauche) et segmentée (a
droite) d’un CMC Al203/Al;03 montrant des exemples de pores (revélés en rouge dans I’image de
droite)

Ces défauts ont été découverts apres la réalisation de 1I’ensemble des essais. Les coupons ont ensuite
été découpés puis polis par décapage ionique. Les observations de ces surfaces ont permis de
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constater que la grande majorité des pores possédaient une forme ressemblant a un « chou-fleur »
qui est caractéristique d’un résidu de liant dont un exemple est montré sur la Figure 6-7. Ces
derniers ne sont tout simplement pas liés intrinséquement aux conditions d’infiltration, mais plutot

au drapage et au déliantage qui n’ont pas été étudiés dans les travaux de cette thése.
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Figure 6-7 Exemple de défaut causé par des résidus de liant a fort grossissement au MEB

En dépit des tests de déliantage a 1’eau qui s’avéraient bons macroscopiquement (cf. section 4.5),
les résidus de liant aux échelles mésoscopiques et microscopiques montrent que les tests étaient
insuffisants pour garantir la conformité de cette étape de préparation. Ces défauts ont donc bruité
la réponse du PEx. Les résultats ont tout de méme servi a alimenter I’analyse puisque les diverses
mesures de porosité ont révélé d’autres aspects de la matrice granulaire. Toutefois, un second PEx
a été réalisé avec des préformes enduites d’un liant plus simple a retirer. Désormais, la notation
« liant A » sera attribuée aux préformes du premier PEx de CMC Al203/Al,03 a 46 essais alors que
le «liant B » se rapportera au second type de préforme d’alumine. Les facteurs évalues dans ce
deuxiéme PEXx sont ceux qui ont été considérés comme étant significatifs avec les résultats du
premier PEx méme s’ils étaient biaisés. De plus, en raison de quantités limitées de préformes,
certaines modalités de ces facteurs ont di étre exclues. Pour cette raison, ce second PEX ne suit pas
une structure de PEX classique comme cela a été le cas pour le PEX réalisé avec le liant A. Un total
de 12 essais ont été réalisés pour la complétion du PEx avec le liant B. La vérification du déliantage
de ces nouvelles préformes UD d’alumine a d’ailleurs été conduite en observant cette fois-Ci un

CMC au MEB et en microtomographie. Les observations ont montré trés peu de pores causés par
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des résidus de liant, validant ainsi les préformes. Les matrices d’essais pour tous les PEx réalisés

lors de cette étude se trouvent dans 1’Annexe B.

6.3 Résultats, discussion et analyse de I’influence des facteurs textiles,

suspensions et procédés sur P’infiltration

Les deux matériaux a I’étude ainsi que leurs plans d’expériences sont relativement différents. Que
1’on parle des suspensions, notamment des distributions de taille des particules ainsi que les courbes
rhéologiques, ou bien des renforts avec des architectures distinctes, leurs caractéristiques different.
Or, les mécanismes d’infiltration qui se produisent au courant d’une infiltration peuvent tout de
méme étre similaires dans les deux types de matériaux. Pour ces raisons, la présentation des
résultats sera conduite tout d’abord plan par plan pour les tendances et analyses statistiques en
commencant par les injections SiC/SiC. Lors de la présentation des PEx Al>O3/Al>03, I’analyse
sera également conduite en premier lieu en discutant des tendances selon les injections
Al;03/Al20s. En second lieu, I’analyse de I’impact de certains facteurs a été étoffée en fonction
des injections SiC/SiC d’intérét pour ces derniers. Ceci a été le cas pour des facteurs étudiés dans
les deux matériaux (la concentration de la suspension par exemple) et pour certains facteurs
connexes comme le débit pour les CMC SiC/SiC et la pression d’injection pour les CMC
Al203/Al203. Tels que mentionnés dans la section 4.6, les eléments d’analyse sont les multiples

fagons de mesurer et d’examiner la porosité de la matrice.

6.3.1 Plan d’expériences SiC/SiC

L’analyse du PEx SiC/SiC a été relativement complexe. Tout d’abord, la faible quantité d’essais
ainsi que la structure atypique du PEx non optimisé ne permettaient pas d’analyser statistiquement
I’influence de certains facteurs et interactions. Un exemple raisonnable serait le cas du facteur de
I’épaisseur de la préforme ou seulement 2 injections ont été réalisées a 1’épaisseur maximale de

7,2 mm.

Ensuite, il faut comprendre qu’une des données les plus importantes dans ce type d’analyse est la
porosité contenue dans la matrice aprés 1’étape d’infiltration. Cette valeur de porosité reflete mieux
la santé matiere du composite que la porosité du composite lui-méme puisque le taux volumique

de fibre, ou, dans ce cas-ci, le volume accessible aux particules de la matrice peut varier. La valeur
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de porosité de la matrice est donc une valeur de porosité normalisée en fonction du volume dont
elle a acces et elle permet de déduire le volume de macropores dans la piéce puisque 1’on connait
le taux de porosité nominal de la matrice (au voisinage de 50% dans le cas des crus SiC) tel que
déterminé lors de la production des crus présentée dans le Chapitre 5. Quant a elle, la notion de
volume accessible aux particules est essentielle pour les CMC SiC/SiC ou les torons sont fermés
par le dép6t de BN/SIC. En effet, bien que I’espace intra-toron soit inaccessible aux particules, il
n’est pas totalement fermé. Cela implique que les valeurs de porosité calculées par densité
géométrique ainsi que celles en porosimétrie par intrusion de mercure (PHg) ne refletent pas la
porosité de la matrice seulement. Dans les préformes pré-consolidées par le dép6t CVI, il est estimé
que de 25 a 30% du volume serait accessible aux particules, mais cette plage est relativement large
pour ce volume faible. En conséquence, les écarts de variation de la porosité matricielle calculés
sont grands et, par le fait méme, imprécis. C’est une limite de la caractérisation de la porosité qu’il
faut considérer. Dans ce contexte, les tendances observées devront faire 1’objet de confirmation par
des plans d’expériences futurs. Dans la présentation des résultats, on utilise la porosité dans
I’espace matriciel comme donnée pour définir la somme de la porosité matricielle (microporosité
entre les grains constituant la matrice) et de tous les défauts de remplissages (mésoporosite et

macroporosité).

Finalement, certaines préformes n’ont été que partiellement remplies. Pour des raisons qui seront
expliquées dans ce chapitre, la préforme a elle-méme agi comme un filtre pour certaines injections.
Dans ces cas-ci, la majorité des particules se sont déposées sur le dessus de la préforme qui possede
alors un intérieur partiellement ou completement vide. Cette singularité est difficilement
comparable aux CMC totalement remplis avec la présence de quelques mésopores ou macropores
seulement. Pour toutes ces raisons, les analyses qualitatives avec les imageries en tomographie et

au MEB ont été indispensables.

6.3.1.1 Effet de la concentration de la suspension

La concentration de la suspension semble étre le paramétre le plus influent sur la santé matiere des
composites SiC/SiC. La tendance générale de la porosité, comme le montre la Figure 6-8, semble
indiquer que 1’utilisation de suspensions a taux de charge plus élevé corréle a des taux de porosité
plus élevés. Chaque barre de cette figure correspond a la porosité calculée par densité géométrique

pour un composite fabriqué individuellement (cf. section 4.6.1). Elles sont regroupées selon le type
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de préforme utilisée (toron ouvert ou ferme), le débit de I’injection ainsi que la présence ou non de
la peau de surface. Les barres foncées correspondent aux injections avec une suspension chargée a
10% volumique alors que les barres claires sont pour les injections a 20%. Un motif de quadrillage
indique que I’injection a été réalisée dans une préforme sans peau de surface. Toutes les préformes
étaient d’ailleurs tissées avec I’architecture interlock. La ligne pointillée correspondant a une
porosité de 0,5 (50%) représente la valeur nominale recherchée si la matrice contient tres peu de
défauts de remplissage. Les CMC présentant une santé matiére recherchée se trouvent donc sous
cette barre. Cela sera le cas pour toutes les figures qualifiant la porosité matricielle du PEx SiC/SiC
de ce chapitre. Les écarts de porosité (barres d’erreur) ont été déterminées avec les valeurs
maximale et minimale de la porosité que 1’on peut calculer selon les écarts des différents termes de

I’équation 4.1 (cf. section 4.6.1).

Lorsque 1’on compare les résultats des deux concentrations de suspension selon les groupes de
facteurs, les composites fabriqués a I’aide des suspensions chargées a 20% volumique de particules
sont plus poreux que leurs homologues avec les suspensions chargées a 10%. Il y a toutefois
I’exception du cas a débit de 1,5 mL/min et texture a torons fermés avec peau de surface ou la
porosité matricielle semble particulierement élevée comparativement aux autres essais avec une
concentration de 10%. Il n’est pas certain si un probléme de fabrication est survenu au cours de
I’essai. Or, les valeurs de porosité pour les préformes a torons fermés ne sont pas suffisamment
précises pour étre incontestables. Pour valider la tendance, les autres moyens de caractérisations

de la porosité ont été nécessaires.
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Figure 6-8 Porosité dans 1’espace matriciel de CMC SiC/SiC fabriqués en fonction de la
concentration de la suspension, de I’ouverture du toron (Ouv : ouvert, Fer : fermé), du débit de
I’injection (D1,5 : 1,5 mL/min, DO,5 : 0,5 mL/min) ainsi que la peau de surface. La ligne pointillée

a une porosité de 0,5 représente la valeur nominale du cru

La Figure 6-9 montre un exemple de tomographie d’'un CMC ou sa moitié supérieure ne contient
que de petits morceaux de matrice provenant de la suspension ayant pénétrée initialement la
préforme puis séchée dans les zones entre les torons. En tomographie, les CMC présentent un
volume de macroporosité assez faible dont la majorité est représentée par les fissures de retrait avec
I’utilisation d’une suspension dont la concentration volumique est de 10%. Or, dans les textures
fibreuses qui ont été remplies a I’aide d’une suspension chargée a 20%, on observe un volume
important de macroporosité dans certains cas et des zones compléetement dépourvues de matrice du
coté de I’injection dans d’autres cas. La raison pour laquelle ce phénomeéne est parfois observable
peut &tre résumée par une rétention importante de particules en surface. Le fait qu’une partie du
bas de la piéce (cOté filtration) soit densifiée de matrice (bien qu’il y ait tout de méme des

macropores) montre qu’une filtration sur membrane avait été amorcée au début de I’injection. A la
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suite de ces filtrations, une couche épaisse de cru s’était formée au-dessus de la préforme, indiquant

que ce manque de matrice ne provenait pas d’un arrét prématuré de 1’essai.

Sens de I'injection

Macropores

Zones dépourvue matrice .
Matrice

Torons de fibre

y

Figure 6-9 Tomographie d’un CMC SiC/SiC pré-consolidé par un dép6t BN/SiC ou le dessus de

la préforme (cote injection) posséde plusieurs zones dépourvues de matrice

I est toutefois difficile de conclure avec certitude que la préforme est la raison principale des effets
de rétention. Lors de la mise en ceuvre des CMC, un tissu d’arrachage est placé entre la texture
fibreuse et la grille de compaction afin de permettre le démoulage de la piéce sans la déformer. Ce
tissu est probablement au moins en partie responsable des effets de rétention puisque ses trous
circulaires (~1 mm de diamétre) servant a laisser traverser les particules étaient de taille similaire
ou inférieure aux torons. Si les trous du tissu ne sont pas alignés avec les espaces inter-torons en

surface de la préforme, les particules peuvent se colmater plus facilement.

Lorsque des effets de rétention de particules traversant des préformes fibreuses sont étudiés dans
la littérature (c.f. section 2.2.4.2), on peut généralement observer quelques scénarios. Ces derniers
dépendent notamment de la taille des particules utilisées par rapport a la porosité de la préforme.
Le premier scénario est une répartition presque homogéne des particules dans la préforme lorsque
les particules sont petites (Chohra et al., 2006; Lefevre et al., 2007). Le deuxieme est une
concentration des particules dans les plis a proximité de la surface d’apport des particules lorsque
les particules sont grosses (Chohra et al., 2006). Le troisiéme est un gradient de concentration des
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particules ou le pli a proximité de la surface d’apport des particules est plus fortement chargé que
le dernier pli, en intermédiaire entre le premier et le deuxieme scénario (Chohra et al., 2006). Or,
aucun de ces cas n’est observe dans les préformes étudiées de ces travaux de thése puisque ce sont
les plis a proximité de la surface d’apport des particules qui contiennent tres peu de particules. Quoi
qu’il en soit, cinq sur six configurations montrent des taux de porosité beaucoup plus élevés (surtout
prés de la surface d’injection) lorsqu’on utilise une suspension chargée a 20% volumique
comparativement a 10%. Pour cette raison, il semble que le taux de charge des suspensions

influence la formation de macroporosité et les effets de rétention.

11 faut également rappeler 1’étape de présaturation de la préforme a I’aide d’un fluide sans particules
qui est effectuée afin de limiter les effets de compétition capillaire dans les préformes puisqu’elles
constituent des milieux poreux a double échelle de porosité. Subséquemment, la suspension est
introduite dans la cellule de Darcy pour I’infiltration. A ce moment la suspension est mélangée au
fluide de présaturation, occasionnant ainsi une dilution de la suspension. Ceci est causé par le fait
que les injections sont effectuées dans le sens de la gravité. Les particules sont donc amenées a se
diffuser vers le bas ou le fluide n’est pas chargé en particules. Cette dilution n’est par ailleurs pas
uniforme, mais plutét selon un gradient ou le fluide a proximité du filtre contient trés peu de
particules. Bien que la présaturation elle-méme favorise I’infiltration, le fait qu’elle attribue a la
suspension un gradient de concentration lui apporte possiblement une aide supplémentaire en début
de filtration puisque la concentration de la suspension est ainsi réduite. L’effet de ce gradient de

concentration sera davantage expliqué dans le 0.

La Figure 6-10 montre les exemples typiques de macroporosité que 1’on retrouve dans les zones
densifiées de la matrice. Les fissures proviennent de retrait volumique du cru lors de son séchage.
Elles sont considérées comme étant intrinséques et indépendantes des facteurs évalués lors du
procédé de filtration. Les bulles, de leur forme sphérique, proviennent possiblement du gaz (air)
emprisonné qui n’a pas été purgé lors de 1’étape de présaturation de la préforme avant I’injection
de la suspension. Elles pourraient également étre formées par I’emprisonnement de la suspension
avant qu’elle atteigne son taux de charge critique (qui est le taux de charge ou le cru compact se
forme). Dans cette situation, la suspension aurait initialement pénétré I’espace entre les fibres avant
qu’elle ne soit bloquée mécaniquement. Aprés le blocage, la suspension initialement présente entre
les fibres n’est plus alimentée de 1’extérieur. Le taux de charge critique (taux de compaction du

Cru) ne peut pas étre atteint. Lors du retrait du fluide durant le séchage, les particules se déposent
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sur les parois des fibres adjacentes, formant ainsi la bulle. Les défauts de remplissage de la zone
inter-torons peuvent étre de natures multiples. Leurs formes atypiques suggérent qu’ils proviennent
principalement de blocages ou de colmatages de la zone d’apport de la suspension dans ces espaces
inter-torons. Cela confirmerait les hypothéses de Dugois (Dugois, 2017) qui avait montré
numériquement que la formation des macropores était fortement dépendante du taux de charge de

la suspension.

Fissures de retrait

Sens de
l'injection

Défaut de remplissage
inter-torons

y

Figure 6-10 Tomographie d’un CMC SiC/SiC pré-consolidé (a torons fermés) présentant les types

de pores que 1’on retrouve dans ces matériaux

Comme mentionné dans la section 2.2.4.1, selon les travaux de Phillips et al. (Phillips et al., 1992),
la diffusion particulaire est entrainée par les chocs entre les particules et elle est fortement
influencée par la viscosité du fluide. Cette derniere est & son tour influencée par le taux de
cisaillement de la suspension puisqu’elle est rhéofluidifiante (pour un taux de charge a 20%
volumique) (cf. Figure 4-11) et que I’injection est a débit constant. La migration particulaire n’est
pas en elle-méme nuisible a 1’écoulement des particules. Au contraire, elle faciliterait
théoriquement le passage de particules dans une petite conduite puisqu’elles migreraient vers le
centre radial du canal. Or, dans le cas des suspensions fortement rhéofluidifiantes, des changements
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brusques de la viscosité du fluide pourraient provoquer un désordre dans 1’écoulement des
particules lorsque la suspension est fortement cisaillée. De plus, I’augmentation de la concentration
de la suspension en particules augmenterait les chocs entre les particules, accentuant ainsi ces
phénomenes de diffusion. Lors du dép6t des particules durant une infiltration, on peut supposer
gu’une zone inter-torons est associable a une conduite devenant de plus en plus restreinte lors de
la croissance du cru de particules dans celle-ci comme le montre le schéma de construction du cru
entre deux torons de la Figure 6-11. La suspension traversant cette conduite serait alors de plus en
plus cisaillée lors de son parcours pour poursuivre la croissance du cru. Pour cette raison, un
désordre dans I’écoulement des particules pourrait alors étre généré causant un dépot des particules
avant qu’elles n’atteignent le cceur de la zone inter-torons. Un blocage serait provoqué avant qu’elle
ne soit completement remplie. Cette explication n’a cependant pas été démontrée lors des travaux
de cette these. Des travaux spécifiques a I’étude de I’impact de la rhéofluidifiance d’une suspension

sur I’écoulement des particules serait alors nécessaire pour conclure.

Particules
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Figure 6-11 Schéma de construction d’un cru de particules (en rouge) entre deux torons au cours

00

2

d’une infiltration se faisant du haut vers le bas. Le dép6t des particules réduit progressivement les
canaux permettant d’alimenter la zone inter-torons augmentant davantage les effets de migration

de particules

La distribution de la taille de la porosité a été¢ mesurée a I’aide de la PHg. Les résultats de PHg sont
donnés en volume de mercure introduit dans 1’échantillon (mL) divisé par sa masse (g) en fonction
de la taille de pore (um). Selon ces mesures, ou des exemples sont présentés sur la Figure 6-12, il
est possible d’observer une tendance ou les échantillons possédant une porosité élevée présentent
un volume important de macroporosité dont la taille est supérieure a 20 um. Ce résultat est tout a
fait normal puisque cette échelle de macropore correspond a celle étudiée avec les images de

tomographie. Sur tous les échantillons, méme lorsque leur santé matiére est adéquate, il est possible
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d’observer un volume représentant 10% a 15% du volume total de mercure introduit dans la gamme
de taille entre 3 um et 20 um. Cette porosité correspond vraisemblablement a la mésoporosité intra-
toron normalement inaccessibles aux particules lors de ’infiltration et a quelques fissures de retrait
fines. Sous les 3 um, on remarque la majeure portion de la porosité qui correspond a la

microporosité intergranulaire de la matrice.
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Figure 6-12 Comparaisons de la distribution de la porosité mesurée par PHg dans des CMC
SiC/SiC en fonction de la concentration de la suspension (C20% : 20%vol. et traits pleins, C10% :
10%vol. et traits pointillés), du débit de I’injection (D1,5 : 1,5 mL/min, D0O,5 : 0,5 mL/min) ainsi
que la peau de surface (Peau : Présence de la peau de surface, NoPeau : Absence de la peau de
surface)

Or, on peut soulever un point particulier; la position du pic de porosité est variable entre 0,3 um et
1,1 um selon I’échantillon testé, ce qui représente un écart elevé. De plus, aucune tendance
particuliére n’a été observée en fonction des facteurs de 1’étude. Bien que la PHg ait ses limites
(caractérisation de la porosité ouverte seulement, hypothéses de géométrie idéale de pore, etc.), il
est probable que la cause soit le traitement a haute tempeérature des CMC SiC/SiC suivant
I’infiltration. En effet, il a été observe que ce traitement génere des gradients de porosité entre le

ceeur et les bords de la piece.
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Outre le traitement a haute température, il est possible que I’empilement des particules différe selon
un facteur non ou mal controlé, par exemple, la dispersion des particules. En effet, la formation
d’agglomérats de particules dans la suspension pourrait causer des taux d’empilement plus faibles
que souhaités, c¢’est-a-dire 1’obtention d’une porosité plus élevée. Si cela est le cas, les agglomérats
auraient alors également influencé le processus d’infiltration. En plus des probabilités plus élevées
qu’il y ait des blocages mécaniques, selon les travaux de Phillips et al. (Phillips et al., 1992), plus
la taille des particules est grande, plus la migration des particules est importante. Il est difficile de
savoir avec certitude si 1’agglomération des particules est la cause de la variation de la position du
pic de microporosité pour les CMC SiC/SiC. Des contrdles rhéologiques avaient eté effectués au
préalable avant chaque injection et ceux-ci n’avaient révélé rien de problématique. Toutefois,
aucun contrdle granulométrique n’a été effectué sur ces suspensions pour des raisons de
disponibilité d’équipement. Il serait possible que des variations dans la granulométrie de la
suspension n’aient pas un effet important sur les comportements rhéologiques. De plus, aucune
caractérisation qualitative ou numérique (par exemple par prise d’images au MEB ou au MET a
fort grossissement suivi d’une segmentation de la porosité) du milieu granulaire n’a été effectuée

pour ces composites.

6.3.1.2 Effet du débit d’injection

Le débit d’injection affecte directement la vitesse de I’écoulement. Il est bien connu que la vitesse
d’un écoulement avec un fluide chargé en particules affecte la rétention des particules si le fluide
s’écoule dans un milieu poreux en mesure de les capturer. Les effets sont généralement trés
variables en fonction des vitesses et des caractéristiques du milieu poreux, du fluide et de
I’écoulement. Dugois (Dugois, 2017) avait montré dans ses travaux numériques que le débit de
I’injection des suspensions céramiques n’influencait pas la formation de macropore sur plusieurs
ordres de grandeur puisque ses conditions de simulation lui permettaient de demeurer dans le
domaine laminaire. Pour les travaux expérimentaux de cette thése, il avait été accepté que les débits
d’injection utilisés étaient faibles, de sorte que les ecoulements resteraient dans le domaine
laminaire. Or, les résultats présentés sur la Figure 6-13 semblent montrer une faible tendance que
les débits plus élevés donnent des CMC plus poreux lorsqu’on compare les débits pour chaque

groupe de facteurs. Le principe de la Figure 6-13 est le méme que celui de la Figure 6-8 ou chaque
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barre représente la porosité calculée par densité géométrique d’un composite avec la texture

interlock. Ce sont les mémes résultats affichés différemment pour soulever I’effet du débit.
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Figure 6-13 Porosité dans 1’espace matriciel de CMC SiC/SiC fabriqués en fonction du débit
d’injection, de I’ouverture du toron (Ouv : ouvert, Fer : fermé), de la concentration de la suspension
(C20% : 20%vol., C10% : 10%uvol.) ainsi que la peau de surface. La ligne pointillée a une porosité

de 0,5 représente la valeur nominale recherchée

Selon Safran, le débit exerce une influence sur I’infiltration des particules. Cet effet se remarque
surtout en comparant des débits tres faibles (quelques mL/min) a des débits tres élevés (plusieurs
dizaines de mL/min). Cela est possiblement d( a une rétention de particules par le renfort fibreux
qui s’accentue lorsqu’on augmente le débit. Dans les travaux de cette thése, 1’écart entre les
différents débits étudiés était trop faible pour soulever I’impact de ce facteur. Pour mieux
caractériser 1’effet du débit de 1’injection sur I’infiltration, il aurait probablement été plus pertinent
de tester des débits dont les écarts sont plus grands, par exemple, d’au moins un ordre de grandeur

entre les modalités maximale et minimale.
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6.3.1.3 Effet de la peau de surface

Les résultats de porosité des composites avec texture interlock avec et sans la peau de surface ont
été comparés sur la Figure 6-14. Les textures sans peau présentent des taux de porosité plus éleves
dans trois des quatre configurations. Cette tendance est plutdt étonnante puisque la peau de surface
ne devrait pas faciliter I’infiltration. Au contraire, son tissage plus étroit que la texture interlock

porterait a croire qu’il augmenterait les effets de rétention.
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Figure 6-14 Porosité dans 1’espace matriciel de CMC SiC/SiC fabriqués en fonction de la peau de
surface, du débit de I’injection (D1,5: 1,5 mL/min, D0,5: 0,5 mL/min) ainsi que de la
concentration de la suspension (C20% : 20%vol., C10% : 10%vol.). La ligne pointillée a une

porosité de 0,5 représente la valeur nominale recherchée

Selon les numérisations par tomographie, on ne remarque d’ailleurs pas de ségrégation de
macropores a proximité de la peau de surface dans la plupart des cas. Or, la tendance moyenne
reste dans le méme sens que celle soulevée par les mesures de la porosité dans 1’espace matriciel,
c’est-a-dire que les échantillons avec une peau de surface ont une macroporosité plus élevée que
leurs homologues sans peau de surface. On remarque d’ailleurs une tendance similaire selon les
données en PHg qui sont présentés sur la Figure 6-15. En effet, a I’exception de la comparaison en
rouge, une plus grande proportion de la porosité totale des échantillons sans peau de surface est

attribuée au volume de mésopores et de macropores (taille supérieure a 3 um) que leurs
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homologues avec peau de surface. D’un point de vue phénoménologique, il est difficile d’expliquer
la cause puisque le tissage de la peau devrait poser une entrave supplémentaire pour I’infiltration

des particules. Il se pourrait qu’un facteur non controlé des préformes ou des suspensions soit en

cause.
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Figure 6-15 Comparaisons de la distribution de la porosité mesurée par PHg dans des CMC
SiC/SiC sans peau de surface (traits pleins) et avec peau de surface (traits pointillés) en fonction

du débit de I’injection (D1,5 : 1,5 mL/min, D0O,5 : 0,5 mL/min) ainsi que de la concentration de la

suspension (C20% : 20%vol., C10% : 10%vol.)

6.3.1.4 Effet de ’ouverture du toron

Il est connu que I’interphase sur les fibres de la texture bloque 1’acces a la zone intra-toron pour les
particules céramiques lors de I’infiltration. Elle élimine donc la double échelle de porosité pour le
dépdt des particules. On a déja pu observer que le taux de vide dans 1’espace matriciel est plus
¢élevé avec I’utilisation d’une préforme a torons ouverts de maniére globale sur la Figure 6-8 et la
Figure 6-13 des sous-sections 6.3.1.1 et 6.3.1.2 respectivement, mais la Figure 6-16 refléte mieux

cette tendance. En effet, pour toutes les configurations de concentration de suspension et de débit
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d’injection, les préformes a torons ouverts présentent des taux de porosité plus élevés que celles a

torons fermés.
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Figure 6-16 Porosité dans 1’espace matriciel de CMC SiC/SiC fabriqués en fonction de 1’ouverture
du toron, de la concentration de la suspension (C20% : 20%vol., C10% : 10%vol.), du débit
d’injection (D1,5 : 1,5 mL/min, DO0,5 : 0,5 mL/min) ainsi que la peau de surface. La ligne pointillée

a une porosité de 0,5 représente la valeur nominale recherchée

Une analyse qualitative avec les tomographies a été réalisée. Le remplissage de la zone inter-torons
des CMC a texture ouverte ressemble a celui des CMC a texture fermée pour les combinaisons de
facteurs respectifs avec toutefois quelques différences. Tout d’abord, la majeure partie des fissures
de retrait dans les CMC a texture ouverte sont orientées dans le plan perpendiculaire de I’injection
au pourtour des torons. Cela est contraire aux CMC a texture fermée ou les fissures sont orientées
dans toutes les directions comme le montre la Figure 6-17. La direction des fissures n’est pas
dépendante de I’infiltration, mais plutot de la fagon dont les échantillons ont été seches. Dans le
cas des CMC a torons ouverts, ils ont été laissés en moule durant le séchage puisqu’ils sont trop
malléables pour étre démoulés sans les déformer. Le séchage ne se faisait que dans une seule

direction par le c6té injection de la piéce. En contrepartie, les CMC a torons fermés possédaient
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une preforme rigide. Le démoulage a donc été effectué avant que le composite ne soit
complétement sec, donc le séchage a €té réalisé plus rapidement et dans presque toutes les
directions. Les fissures paraissent plus fines sur les images des CMC avec texture a torons ouverts,

mais cela est dii au fait qu’elles ont une superficie plus grande dans ce plan.

©)

Figure 6-17 Exemple de fissures de retrait en fonction de la direction principale de séchage dans
(a) un CMC SiC/SiC a torons ouverts en tomographie, (b) le méme CMC SiC/SiC a torons ouverts
au MEB, (c) un CMC SiC/SiC atorons fermeés en tomographie, (d) le méme CMC SiC/SiC a torons

fermés au MEB

En observant davantage les images de tomographie, on voit d’ailleurs que la zone intra-toron des
CMC avec une texture a torons ouverts ne semble pas complétement densifiée par la matrice
particulaire. A ’échelle de taille des tomographies, on ne peut pas qualifier avec précision la zone
intra-toron puisque la résolution des images n’est pas suffisamment fine, mais une analyse
qualitative au MEB a permis de valider cette observation qui est représentée sur la Figure 6-18. Il
est & noter qu’une partie de la zone intra-torons contient tout de méme quelques particules empilées
formant un cru, comme le montre la Figure 6-18 b, et que le taux de vide n’est pas constant dans

tous les torons.
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5.0kV LEI SEM

Figure 6-18 Exemple de remplissage intra-torons d’un CMC SiC/SiC avec une texture a torons
ouverts (gauche : tomographie, droite: MEB) présentant (a) de la mésoporosité et (b) de

I’empilement de particules

Certains torons restent tout de méme relativement bien remplis puisque leur TVF local reste
suffisamment faible pour que les particules puissent s’introduire entre les fibres. Cette observation
est montrée sur la Figure 6-19 ou deux torons a des TVF locaux différents sont présentés. Pour
mesurer le TVF local, les pixels représentant les fibres du toron ont été segmentées manuellement
et leur nombre a été divisé par le nombre de pixels représentant le toron au complet (fibres, matrice
granulaire et mésoporosité). Le toron de gauche sur la figure posséde un TVF d’environ 55% alors
que pour celui de droite, le TVF est estimé a 65%. Cet écart est plutbt élevé puisque la taille des
interstices entre les fibres (<10 um) approche celle des particules (diamétre médian a ~1,4 um).
Dans ce cas-ci, le ratio de taille entre les particules et la porosite inter-fibres approche critiquement
le point ou les phénomeénes de rétention mécaniques deviennent importants. De plus, la diminution
de la taille de la porosité intra-toron pourrait augmenter indirectement les effets de viscosité et de
migration particulaire par 1’évolution du taux de cisaillement de la suspension, mais cela n’a pas
été vérifié.

La mésoporosité intra-toron est également soulignée par les données de porosité par PHg qui sont
présentées sur la Figure 6-20. Les CMC a torons ouverts sont comparés aux CMC a torons fermes.
On peut apercevoir dans les deux cas qu’il y a un certain volume de porosité dans la gamme de

taille entre 3 um et 20 um. Cependant, ce volume est plus important pour les CMC a torons ouverts
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du fait que ces échantillons possedent une porosité plus élevée pour leur masse en comparaison

avec les échantillons de CMC a torons fermés.

10pm = 10pm
5.0kV LEI SEM 5.0kV LEI SEM

Figure 6-19 Comparaison du remplissage d’un toron présentant un TVF local plus faible (55% a
gauche) et un TVF local plus élevé (65% a droite) dans un CMC SiC/SiC avec une texture a torons

ouverts
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Figure 6-20 Comparaisons de la distribution de la porosité mesurée par PHg dans des CMC
SiC/SiC a torons fermés (traits pleins) et a torons ouverts (traits pointillés) en fonction du débit de
I’injection (D1,5 : 1,5 mL/min, DO,5 : 0,5 mL/min) ainsi que de la concentration de la suspension
(C20% : 20%vol., C10% : 10%vol.)
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Comme le remplissage de I’inter-torons est similaire dans les deux types de texture, et comme la
zone intra-toron n’est pas entiérement densifiée pour les textures a torons ouverts, il est tout a fait
cohérent que ces derniers présentent des taux de porosité plus élevés en absolu. L’utilisation de
suspensions avec des particules de taille plus fines auraient permis de micux appréhender I’effet de
la double échelle de porosité. La taille des particules était trop similaire a la taille de la porosité

intra-torons.

6.3.1.5 Effet de I’architecture textile

Pour caractériser 1’effet de 1’architecture textile sur I’infiltration, il a ét¢ mentionné qu’une texture
sergée 2 x 2 a été comparée a la texture interlock utilisée pour la quasi-totalité des essais
d’infiltration SiC/SiC. Seulement deux coupons circulaires de 40 mm de diametre (au lieu de
66,7 mm pour tous les autres) ont été produits puisque les ressources matérielles étaient trés

limitées. Par consequent, tous les autres facteurs ont da étre fixés :

Tableau 6-3 Facteurs utilisés pour la mise en ceuvre des CMC avec la texture sergée 2 x 2

Concentration de la | Débit d’injection | Ouverture du | Epaisseur de la Peau de
suspension (% vol.) (mL/min) toron préforme (mm) surface
20 0,5* Non 2,8 Non

*Equivalence de vitesse moyenne de la suspension pour injection & 1,4 mL/min sur un coupon de

66,7 mm de diametre puisque ’aire de filtration a été ajustée en conséquence

De plus, la contexture (nombre de torons par unité de longueur, valeurs confidentielles) était
Iégerement plus élevée pour les armures sergées que celles de type interlock utilisées pour les
analyses précédentes. De nouvelles préformes interlocks ayant une contexture identique a celle des
préformes sergées ont donc également été testées selon des modalités identiques telles que

montrées dans le Tableau 6-3.

Les mesures de porosité sont montrées sur la Figure 6-21. Dans tous les cas, le taux de porosité
dans I’espace matriciel semble particuliérement élevé, avoisinant les 70% pour trois essais (les
deux avec I’armure sergée et un avec I’armure interlock) et jusqu’a 80 % pour le quatrieme. Il avait
été montré dans le Chapitre 5 que le taux d’empilement des crus se situait autour de 50% et en
comparaison avec les résultats présentés dans les sous-sections 6.3.1.1 a 6.3.1.4, ces mesures de

porosité porteraient a croire que la santé matiere de ces CMC soit médiocre.
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Figure 6-21 Porosité dans 1’espace matriciel de CMC SiC/SiC fabriqués en fonction de
I’architecture textile. La ligne pointillée a une porosité de 0,5 représente la valeur nominale

recherchée

Des coupes tomographiques de chaque coupon sont également fournies avec la Figure 6-22 pour
illustrer 1’état général de ces composites. Le composite (c) est celui qui présentait les taux de
porosité les plus élevés, ce qui est tout a fait cohérent avec 1’image. Selon ces données, il est clair
que I’armure sergée semble favoriser la bonne densification de la texture fibreuse comparativement
a I’armure interlock. La macroporosité dans les textures interlocks est comme on s’y attendrait pour
un composite ayant une porosité matricielle se situant entre 70% et 80%. Cela laisse croire que
I’estimation du volume total accessible aux particules des préformes sergées a été surestimée, mais,

comme expliqué précédemment, la limite de la mesure ne permet pas d’étre plus précis.



Figure 6-22 Coupes tomographiques montrant le remplissage global des quatre coupons de la

Figure 6-21 ou (a) et (b) sont les coupons au tissage sergé 2 x 2 puis (c) et (d) sont les coupons au

tissage interlock. Des macropores sont pointés par les fleches
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Pour comprendre les mécanismes en jeu, il faut revenir aux notions de I’entrelacement des torons
expliquées dans la section 2.2.4.2. Plusieurs mécanismes peuvent intervenir dans la formation du
cru pour ces deux types de tissage. Tout d’abord, comme 1’ont mentionné Chohra et al. (Chohra et
al., 2006), I’entrelacement des torons réduit le diamétre effectif pour le passage des particules,
entrainant ainsi une augmentation de la rétention des particules. Cela pourrait expliquer en partie
certains résultats présentés dans la section 6.3.1.1 sur I’effet du taux de charge de la suspension de
ce PEx ou la moitié du coté de I’injection d’une préforme présentait une macroporosité trés

importante.

L’armure interlock est tissée de fagon plus intercalée que I’armure sergée. Dans ces conditions,
I’écoulement des particules devient plus tortueux et le fluide doit s’écouler dans de multiples zones
trés restreintes qui sont propices au colmatage des particules. La Figure 6-23 présente deux
schémas pour représenter la différence entre (a) le tissage interlock et (b) le sergé, avec un
déplacement possible des particules lors de I’infiltration. Ces observations sont également
montrées a 1’aide de coupes tomographiques sur la Figure 6-24. Dans la texture interlock, la
suspension est amenée a se deplacer dans un espace trés restreint entre deux torons pour chaque
pli. Cet espace est généralement de quelques dizaines de micrometres seulement. 1l représente une
zone critique ou un colmatage pourrait se produire. Par contraste, la suspension ne rencontre ces
espaces restreints qu’une fois aux deux a quatre plis dans une armure sergée. La majorité des
espaces entre les torons de ces préformes sont de quelques centaines de micrometres, ce qui est
nettement mieux pour faciliter ’infiltration. Il faut tout de méme mentionner que 1’entrelacement
des torons est une caractéristique en 3D qui est difficile a représenter en 2D. Pour des raisons de
confidentialité, le réseau poral des textures en 3D ne peut pas étre divulgué.
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Figure 6-23 Schéma pour illustrer les différences entre 1’entrelacement plus important des torons

dans (a) ’armure interlock en comparaison avec (b) I’armure sergée

180~200 pm

Figure 6-24 Coupes tomographiques montrant 1’effet de I’entrelacement des torons sur la réduction
du diameétre effectif entre deux torons ou (a) est une texture sergée 2 x 2 et (b) est une texture
interlock
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Les travaux de Dugois (Dugois, 2017) soulevaient une composante géométrique de 1’alignement
des torons concernant la formation de macroporosité. Lorsque les torons étaient décalés, la
macroporosité (en volume total) était plus éleveée en comparaison au cas parallele. Ce résultat peut
s’expliquer justement par la quantité plus élevee de chemins trés étroits (entre les torons) que les
particules doivent parcourir. Dans ces conditions, la probabilité que des blocages mécaniques des
particules ou par désordre dans la diffusion particulaire di aux taux de cisaillement élevés est

significativement plus importante.

D’ailleurs, 1’idée initiale d’inclure 1’épaisseur de la préforme comme facteur du PEx était de
veérifier son effet potentiel sur la rétention des particules. Deux coupons circulaires de 7,2 mm
d’épaisseur (augmentation du nombre de plis pour conserver le méme taux de fibres) et de 66,7 mm
de diametre ont éte fabriqués selon des conditions similaires a celles des quatre autres coupons

présentés dans cette section :

Tableau 6-4 Facteurs utilisés pour la mise en ceuvre des CMC avec les textures d’épaisseur de

7,2 mm
Concentration de la | Débit d’injection | Ouverture du Peau de
. . Armure
suspension (% vol.) (mL/min) toron surface
20 1,5 Non Interlock Oui

La Figure 6-25 est identique & la Figure 6-8 avec 1’ajout de la porosité des CMC a 7,2 mm
d’épaisseur. La porosité dans 1’espace matriciel de ces composites était plutdt faible, ce qui laissait
sous-entendre que la matrice granulaire avait bien rempli ’espace qui lui était accessible
comparativement aux multiples fabrications dans des conditions similaires, mais avec ’utilisation
de préformes a 2,8 mm d’épaisseur (notamment avec une suspension fortement chargée). Ces
résultats étaient, une fois de plus, étonnants puisqu’on s’attendait logiquement a ce qu’un nombre

plus élevé de plis augmente les effets de rétention, ce qui ne semblait pas étre le cas.



138

—

B20% et sans peau

=
\o

T
|_|_|

& 10% ct sans peau
020% et avec peau

=
o0
T

B £l B 10% et avec peau

it

T
0‘_: £

=%

=)

o
;
(@)}
T
7

A
ettieze

A

ce matriciel (-)
=
~
T

L

T
Eatetat

25

SRR
ALK

]
<
wn
T
1
1
1
T
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
SR
g
i

o L
ST

T
S

I LSS TS R

SIS

R

TR
SRR
a2

=
(5]
T

%

s
-
o2

sité dans l'espa
=
T~
T
s
2

S
-
i

e
52

[
%
[
:’
[ %!
Soo |
c i o)
=W e o
Pl L]
0,1 } &
d [ o
i =
g E
0 | |
Ouv-D1,5 Ouv-D0,5 Fer-D1,5 Fer-DO0,5 Fer-D1,5
\ ]\ J
| |
2,8 mm 7,2 mm

Figure 6-25 Porosité dans 1’espace matriciel de CMC SiC/SiC fabriqués en fonction de la
concentration de la suspension, de I’ouverture du toron (Ouv : ouvert, Fer : fermé), du débit de
I’injection (D1,5 : 1,5 mL/min, DO,5 : 0,5 mL/min), de la peau de surface ainsi que de 1’épaisseur
de la texture fibreuse. La ligne pointillée a une porosité de 0,5 représente la valeur nominale

recherchée

La Figure 6-26 montre deux coupes tomographiques dans le plan de surface de CMC a 2,8 mm et
7,2 mm d’épaisseur alors que la Figure 6-27 monte une coupe tomographique dans 1’épaisseur d’un
CMC a 7,2 mm d’épaisseur. En les analysant qualitativement, on remarque que la largeur des
torons (0,8 mm a 1,2 mm) dans les préformes plus epaisses est plus fine que celles (1,1 mm a
1,4 mm) dans les préformes minces en moyenne. Le tissage interlock est identique, quelle que soit
I’épaisseur de la texture, mais les torons eux-mémes sont légerement différents. Comme le montre
la Figure 6-27, ceci a pour effet d’augmenter 1’espace entre chaque toron dans les préformes a
7,2 mm d’épaisseur et, par conséquent, d’augmenter les diamétres effectifs moyens entre les torons

(comparativement au 20~30 um montré précédemment sur la Figure 6-24). Leur excellente santé
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matiére en comparaison aux CMC a 2,8 mm d’épaisseur confirme ainsi que les zones étroites dans

les textures interlocks fines favorisent la formation de macroporosité.

1,18 mm

0,99 mm

0,85 mm

Figure 6-26 Comparaison de la largeur des torons dans des CMC avec I’armure interlock

d’épaisseur de (a) 7,2 mm et (b) 2,8 mm

Figure 6-27 Coupe tomographique d’une texture interlock a 7,2 mm d’épaisseur ou les diamétres
effectifs entre les torons de chaque pli sont généralement plus élevés que ceux dans les textures

interlock a 2,8 mm d’épaisseur
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6.3.1.6 Conclusion du plan d’expériences SiC/SiC

L’objectif de ce plan d’expériences était d’analyser et comprendre les mécanismes physiques
intervenant dans I’infiltration de particules en suspension lors de la fabrication de CMC SiC/SiC
en fonction de facteurs typiques intervenant dans la mise en ceuvre de ces matériaux. DU a la
complexité des textures fibreuses, plusieurs combinaisons de ces facteurs n’étaient pas
envisageables et, par conséquent, le PEx a été fragmenté pour étudier les facteurs un par un au lieu

de leurs effets combinés.

Plusieurs facteurs ont été étudiés au sein de ce plan d’expériences. Parmi ceux ayant un impact tres
significatif sur I’infiltration des particules et la formation de la macroporosité, la concentration de
la suspension doit étre citée. Lors de la fabrication des CMC SiC/SiC, la concentration de la
suspension est le facteur qui a nettement dominé les autres puisque 1’utilisation des concentrations
élevées amenait a la formation de plus grands macropores en nombre et en taille, quelle que soit la
configuration de I’essai. Il a été supposé que la rhéofluidifiance des suspensions, qui est croissante
selon son taux de charge, est une des caractéristiques causant la formation de macroporosité. A
I’échelle microscopique, il avait été déterminé expérimentalement par Phillips et al. (Phillips et al.,
1992) qu’une migration particulaire avait lieu en fonction du taux de cisaillement pergu par la
suspension. Par la suite, Dugois (Dugois, 2017) avait montré que la rhéofluidifiance des
suspensions pouvait causer des changements brusques de sa viscosité, ce qui pourrait causer un
désordre dans 1’écoulement. Or, pour vérifier cette hypothése expérimentalement, 1’utilisation
d’une autre suspension ayant des caractéristiques similaires (taux de charge, taille et forme des
particules, etc.) aux suspensions utilisées pour cette étude, mais avec un profil de viscosité
newtonien, aurait été désirable. En ce qui concerne les suspensions utilisées lors des travaux de
cette thése, il est recommandé d’utiliser une suspension au taux de charge de 10% volumique afin
de maximiser la santé matiére du composite. A ce taux de charge, la suspension n’est pas

rhéofluidifiante et sa viscosité est moindre.

L’architecture textile est un autre facteur qui semble influencer I’infiltration particulaire au premier
ordre. La caractéristique de tortuosité a ét€¢ évoquée pour décrire le trajet ondulé de I’écoulement
dans la préforme. 1l a été montré que la formation de macropores entre les torons est moins
favorable lorsque les textures présentent moins d'ondulations dans la direction d'écoulement. Dans

le cas des textures interlock, les torons peuvent étre particuliérement rapprocheés entre chaque pli,
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représentant des zones propices a 1’accumulation de particules pour ensuite provoquer un blocage.
Cela n’est pas le cas pour la texture en serge 2 x 2 qui est beaucoup moins tortueuse. Il est donc

recommandé d’utiliser ces derniéres pour maximiser la santé matiere du composite.

La double échelle de porosité ne semble pas influencer directement 1’infiltration des particules.
Dans les deux cas de préforme, celui a torons ouverts (double échelle de porosité entre les torons
et entre les fibres) et a torons fermés (simple échelle de porosité entre les torons), le remplissage
de I’espace inter-torons est plutdt similaire. A I’échelle de porosité plus fine, la distance entre les
fibres joue un réle important dans la rétention puisque leur rapprochement augmente d’une part les
effets de viscosité et de taux de cisaillement. D’autre part, la probabilité que les fibres retiennent
mécaniquement les particules s’accentue. Cependant, I’intra-toron n’est pas accessible aux
particules pour les CMC SiC/SiC en raison de I’interphase sur les fibres. C’est la zone inter-torons

qui est critique.

Finalement, I’étude n’a pas été suffisamment poussée pour certains facteurs, entre autres le débit
d’injection ainsi que la présence ou I’absence de la peau de surface. Le nombre restreint d’essais
effectués a été insuffisant pour qualifier leurs effets. Concernant le débit d’injection, il aurait
d’ailleurs été préférable d’augmenter 1’écart entre les deux modalités de débit afin de bien capter

les effets plausibles de rétention.

6.3.2 Plan d’expériences Al.O3/Al.Ozavec le liant A

Contrairement aux préformes de carbure de silicium, la simplicité du tissage UD des préformes
d’alumine ainsi que leur disponibilité ont permis de qualifier une plus grande variété de
combinaison des facteurs a I’étude. Pour cette raison, le premier PEx Al.O3/Al>O3 avec I’utilisation
du liant A a été effectué selon la composition d’un plan Box-Behnken qui, comme mentionné dans
la section 6.2, est un plan de 46 essais contenant 6 points centraux et 10 blocs d’essais ou les
modalités de deux des cinq facteurs sont portées a leur valeur maximale ou minimale. Pour rappel,
cinq facteurs étaient a I’étude des composites d’alumine : la concentration de la suspension (C), la
pression d’injection (P), ’espace entre les torons de la préforme (EIT), 1’épaisseur du composite
(Ep) ainsi que le taux volumique de fibres (TVF). La caractérisation de la porosité des CMC de ce
PEXx était, une fois de plus, le point focal de I’analyse et elle a montré que la majorité des défauts

observables étaient dus a des résidus de liant qui n’avaient pas été €¢liminés lors de I’étape de
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déliantage a 1’eau. Ce résultat a fortement bruité les réponses du PEx, forgant la tenue d’un
deuxiéme PEx avec le liant B qui est plus facilement extractible.

11 faut d’ailleurs mentionner que les méthodes de calcul de la porosité utilisées pour les composites
d’alumine ont été similaires a celles appliquées pour les composites de carbure de silicium. La
premiere est la mesure de porosité par densité géométrique. Ce calcul est facilement applicable,
mais une estimation de la masse de fibre doit étre tenue en compte puisque 1’on ne connait que la
masse de la préforme avant qu’elle ne soit déliantée (cf. section 4.5). On ne peut donc qu’estimer
la masse totale de liant retiré par 1’eau pour remonter a une masse de fibres dans le composite. La
macroporosité a également été analysée a I’aide de numérisations par tomographie avec une taille
de voxel a 5pum. La taille des macropores et des fissures dans les composites d’alumine
(typiguement de 5 a 100 um) est significativement plus petite que celle de la porosité visible
contenue dans les composites en carbure de silicium (typiquement de 100 a 1000 pm). Dans les
composites d’alumine, il est possible d’observer de petits macropores et quelques fissures de retrait
dans les zones riches en matrice comme le montre la Figure 6-28. Cependant, puisque les contrastes
de gris des macropores et des fissures étaient dans les mémes gammes, ils ont donc été comptes
dans la méme catégorie. L’utilisation d’un seuillage simple a été employé dans le logiciel ImageJ

pour segmenter les composites d’alumine.

Fissures de

retrait _ Macropores

Figure 6-28 Exemple de numérisation tomographique d’un CMC Al>O3/Al>03 montrant des
fissures de retrait dans un espace inter-torons riche en matrice granulaire ainsi que des macropores

Etant un plan Box-Behnken a 46 essais, le PEx Al.03/Al,Os avec le liant A a été analysé selon une
approche statistique classique pour ce type de PEx dans le logiciel Statistica en considérant la
porosité matricielle globale calculée par densité géométrique ainsi que la macroporosité calculée

par segmentation de numérisations tomographiques que 1’on cherche a minimiser. Un modéle
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quadratique selon tous les facteurs a été produit afin de vérifier leurs effets principaux ainsi que
leurs interactions. Le modele contient donc 20 termes au total par réponse (porosité matricielle
globale et macroporosité par tomographie). Les coefficients de détermination (R?) ainsi que les
coefficients de détermination ajustés (R? ajusté) sont présentés dans le Tableau 6-5 pour les deux
réponses. Le coefficient de détermination (non ajusté) tend a surestimer la qualité de la régression,
surtout en augmentant le nombre de termes dans le modéle. Le coefficient de détermination ajusté
est, comme son nom l’indique, ajusté pour tenir compte du nombre de coefficients dans la

régression. Il sert donc a corriger cette surestimation.

Tableau 6-5 Coefficients de détermination du modele quadratique en fonction de la réponse

étudiée
R? R? ajusté
Porosité matricielle globale 0,70431 0,46776
Macroporosité par tomographie 0,66593 0,39868

Pour visualiser 1’effet des facteurs, un diagramme de Pareto est présenté sur la Figure 6-29. Sur ce
diagramme, tous les parametres du modele sont classés avec une bande dans leur ordre
d’importance. Une bande plus longue indique que I’influence du parametre est plus importante sur
la réponse du modele (la porosité). La couleur de la bande indique le signe du parametre (noire :
négatif, blanche : positif). Dans ce cas-ci, une bande noire signifie que I’augmentation de la valeur
du paramétre entraine une diminution de la réponse. Par exemple, le facteur le plus significatif du
modele selon le diagramme de Pareto sur la Figure 6-29 est le coefficient linéaire de 1’épaisseur du
composite (Ep). Ayant une bande noire, cela indique que 1’augmentation de I’épaisseur du

composite entraine une diminution de la porosité. Pour les bandes blanches, c’est I’inverse.

Ensuite, deux lignes (bleue et rouge) sont placées sur le diagramme pour représenter les effets
significatifs avec une confiance de 95% selon le calcul d’erreur (ou quantification du bruit dans la
réponse) utilisé. Cette derniere a été calculée de deux fagons. La premiére est le calcul de I’erreur
pure qui utilise les répétitions des essais afin de calculer I’erreur directement. Dans ce PEx, seul le
point central a été répété 5 fois (donc I’essai a été effectué 6 fois). L’erreur pure est donc calculée
a l’aide de ces points uniquement. La deuxieéme est une estimation indirecte de I’erreur basée sur
la somme des carrés résiduels de tous les essais du PEx sur le modele. Les paramétres dont la bande

dépasse une ligne (p-value sous 0,05 selon un test de Student) sont donc considérés comme ayant
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un effet significatif en tenant compte de 1’erreur respective. Il est important de mentionner que
Ierreur résiduelle peut étre décomposée en deux composantes : ’erreur pure et I’erreur due a
I’ajustement du modele. Ici, sur la Figure 6-29, on remarque que les parameétres significatifs sont
trés similaires, quelle que soit ’erreur utilisée. L ajustement du mode¢le est donc probablement
adéquat. Selon le diagramme de Pareto (Figure 6-29), on peut retenir 5 paramétres significatifs

dans leur ordre décroissant d’importance :
1. Le terme linéaire de 1I’épaisseur du composite
2. L’interaction de I’espace inter-torons et de la pression d’injection
3. L’interaction du taux volumique de fibres de la préforme et de la pression d’injection
4. Le terme linéaire du taux volumique de fibres de la préforme

5. Le terme linéaire de la concentration de la suspension
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Figure 6-29 Diagramme de Pareto des parametres du PEx Al20s/Al>Os avec le liant A selon la
porosité dans I’espace matriciel. Les bandes noires indiquent que 1’augmentation du facteur
entraine une diminution de la porosite du CMC alors que les bandes blanches indiquent que
I’augmentation du facteur entraine une augmentation de la porosité. Les facteurs dont la bande
dépasse les lignes rouge ou bleue sont considérés comme significatif avec une confiance de 95%

(p-value = 0,05) selon le calcul de I’erreur pure ou I’erreur quadratique moyenne respectivement

En premier lieu, les effets principaux (représentant les termes linéaires et quadratiques des facteurs)
peuvent étre présentés en effectuant une analyse de la variance des effets. Cette derniére se trouve
sur la Figure 6-30 ou les courbes en rouge représentent les facteurs significatifs. Au premier coup
d’ceil, on voit clairement que 1’épaisseur est le facteur présentant I’influence la plus significative,
suivi du taux volumique de fibre puis de la concentration volumique de la suspension. De la méme
maniére, on remarque que la pression d’injection ainsi que I’EIT présentent un impact moindre, ce
qui est cohérent avec le digramme de Pareto sur la Figure 6-29. Pour mieux comprendre ces
résultats, I’analyse de I’influence de chaque facteur (incluant ceux qui ne sont pas significatifs
selon le modele) sera présentée dans les sous-sections suivantes. En ce qui concerne les interactions
qui ont été soulevées a I’aide du diagramme de Pareto de la Figure 6-29, il faudra utiliser des

surfaces de réponse pour mieux visualiser les effets. Cela sera réalisé en second lieu, aprés I’analyse
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de D'influence des facteurs individuellement pour tenter d’appliquer ces explications aux

interactions.
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Figure 6-30 Analyse de la variance des effets principaux linéaires du PEx Al.O3/Al,O3 avec le liant
A selon la porosité dans I’espace matriciel. Les points en rouge sont significatifs avec une confiance

de 95% alors que les points en noir ne le sont pas

Un deuxiéme diagramme de Pareto a également été produit pour la macroporosité mesurée a 1’aide
de la segmentation des numérisations tomographiques malgré le fait que la majorité de la
macroporosité des CMC Al>03/AlO3 avec le liant A provient de résidus de liant. Ce diagramme
de Pareto est présenté sur la Figure 6-31. Dans ce cas-ci, I’écart entre 1’erreur pure et 1’erreur
quadratique moyenne est plutot grand. Plus précisément, I’erreur pure calculée avec les répétitions
du point central est trés faible comparativement a 1’erreur quadratique moyenne calculée avec tous
les points du PEX. La raison est vraisesmblablement que la valeur de la macroporosité dépend de la
plaque fibreuse (cf. Figure 4-12) ou les coupons de fibres ont été découpés pour la mise en ceuvre
des CMC. Il se pourrait fortement que la quantite de résidus de liant dans une piece soit dépendante
des caractéristiques initiales de la plaque (épaisseur, nombre de plis, espace inter-torons) ou de la

guantité initiale de liant sur les plaques. Cela expliquerait les écarts de macroporosité
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particuliérement faibles sur les points centraux puisque les coupons de fibres provenaient de
plaques ayant des caractéristiques identiques. Cette hypothése est d’ailleurs appuyée par les
parametres les plus significatifs du diagramme de Pareto. En effet, cing des six parameétres les plus

importants sont des parameétres textiles.
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Figure 6-31 Diagramme de Pareto des parameétres du PEx Al2Os/Al>Oz avec le liant A selon la
macroporosité mesurée par segmentation de tomographies. Les bandes noires indiquent que
I’augmentation du facteur entraine une diminution de la porosité du CMC alors que les bandes
blanches indiquent que 1’augmentation du facteur entraine une augmentation de la porosité. Les
facteurs dont la bande dépasse les lignes rouge ou bleue sont considérés comme significatif avec
une confiance de 95% (p-value = 0,05) selon le calcul de I’erreur pure ou I’erreur quadratique

moyenne respectivement

Les effets principaux de I’analyse de la macroporosité sont affichés graphiquement sur la Figure
6-32. Les effets des facteurs textiles viennent tout juste d’étre discutés; la macroporosité,
majoritairement composeée de résidus de liant, est dépendante des plaques qui ont été utilisées pour
la découpe des coupons de fibres. Or, la concentration de la suspension, qui n’est pas liée au type
de plaque, a tout de méme un effet significatif. Ces résultats seront discutés dans les prochaines

sections avec D’analyse de la porosit¢é dans 1’espace matriciel. Les effets d’interaction
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« significatifs » de la macroporosité soulevés par le diagramme de Pareto précédent ne seront

toutefois pas traités.
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Figure 6-32 Analyse de la variance des effets principaux linéaires du PEx Al>O3/Al>03 avec le liant
A selon la macroporosité mesurée par segmentation de tomographies. Les points en rouge sont

significatifs avec une confiance de 95% alors que les points en noir ne le sont pas

6.3.2.1 Effet de la concentration de la suspension

Tout d’abord, la concentration de la suspension avait déja été discutée dans la section 6.3.1 sur
I’analyse du PEx SiC/SiC. Il est fort probable que les effets de la concentration soient transposables
aux CMC Al>Oz/Al>0Os3 puisque les caractéristiques des suspensions et des milieux sont similaires
dans les deux cas. Or, les suspensions d’alumine sont tout de méme moins favorables a la formation

de macropores pour certaines raisons.

La premiére est que les particules d’alumine sont prés de 6 fois plus petites en moyenne que les
particules de carbure de silicium (0,15-0,25 um > 1,4 um) utilisées pour ces travaux alors que les
fibres sont de taille tres similaire dans les deux cas (~10 pum). La probabilité qu’il y ait des blocages
physiques de particules est donc significativement réduite, mais pas nulle. Cela peut étre affirmé

surtout pour la zone inter-torons dont la taille est d’un a deux ordres de grandeur plus élevée que
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celle de la zone intra-toron. La zone intra-toron peut tout de méme provoquer des effets de

rétention.

Cela amene la deuxiéme raison qui est que les suspensions d’alumine sont plus stables que les
suspensions de carbure de silicium. Les détails des suspensions ne peuvent pas étre divulgués pour
des raisons de confidentialite, mais une des caractéristiques des suspensions d’alumine qui favorise
leur écoulement entre les fibres des préformes est la bonne dispersion des particules et leur
tendance a rester dispersées contrairement aux suspensions de carbure de silicium qui sont moins
stables. La bonne dispersion des suspensions d’alumine utilisées dans les travaux de cette these
favorise, d’une part, la diffusion des particules lorsqu’elles circulent dans la texture, mais elle
minimise également les risques de blocages mécaniques puisque les diameétres effectifs des

particules restent a leurs valeurs minimales.

La troisieme et derniere raison est que les suspensions d’alumine présentent un caractére moins
rhéofluidifiant que les suspensions de carbure de silicium. En effet, dans les suspensions qui ont
été étudiées dans les travaux de cette these, seule la suspension d’alumine chargée a 33% présente
un caractére rhéofluidifiant faible (cf. Figure 4-17). Il avait été supposé dans la section 6.3.1.1 que
la rhéofluidifiance couplée aux phénomeénes de diffusion particulaire par le taux de cisaillement
pouvaient entrainer des changements brusques de la viscosité locale de la suspension lors de son
écoulement dans les préformes céramiques. Or, il a été montré que ces effets pouvaient étre
observables & I’échelle des torons pour les préformes en carbure de silicium a torons fermés. A
I’échelle des fibres (intra-toron), il avait été montré que les particules n’accédaient pas a I’espace
dans le toron par blocage mécanique, notamment parce que la taille des particules de carbure de
silicium est du méme ordre de grandeur avec la porosité de I’intra-toron. Dans le cas des composites
d’alumine, il y a plut6t deux ordres de grandeur entre les particules et la porosité de 1’intra-toron.
Si les effets de changements brusques de viscosité dus a la rhéofluidifiance de la suspension sont
présents dans les composites d’alumine, il est possible qu’ils soient observables a I’échelle de

I’intra-toron plutot qu’a I’échelle des torons.

Cela étant dit, ces hypothéses restent dans le domaine spéculatif. Certains échantillons ont été
observés a fort grossissement au MEB, mais rien ne suggere que la concentration ait un effet
significatif sur I’infiltration. Des mesures de porosité par PHg ont également été effectuées, mais

le constat est identique a celui des observations au MEB. Quelques courbes de la distribution de la
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porosité sont présentées sur la Figure 6-33. Comparativement aux CMC SiC/SiC, les courbes des
CMC Al>03/Al>03 sont beaucoup plus similaires les unes aux autres. Les pics de microporosité
intergranulaire se situent entre 63 et 73 nm dans tous les cas et la macroporosité est moindre en
proportion. Dans les exemples présentés ci-dessous illustrant des courbes de porosité des
CMC Al;03/Al03 en fonction de la concentration de la suspension qui a été utilisée pour
I’injection, on ne peut qu’observer une tres faible proportion de macroporosité comparativement a
la microporosité. Les pics de microporosité intergranulaire ne présentent également pas de

différences marquées.
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Figure 6-33 Comparaisons de la distribution de la porosité mesurée par PHg dans des CMC
Al;03/Al03 en fonction de la concentration de la suspension (C3% et traits pleins : 3%vol.,
C33% et traits pointillés : 33%vol.), la pression d’injection (P3 : 3 bar, P6 : 6 bar) et I’épaisseur du
composite (E1,1: 1,1 mm, E4,2 : 4,2 mm). Les parameétres qui ne sont pas affichés dans la Iégende

sont & leur valeur médiane

Il faut noter que les taux de porosité dans 1’espace matriciel sont rapprochés bien qu’ils soient
significativement différents selon les analyses de la variance. On parle d’une porosité moyenne
d’environ 41,8% pour tous les échantillons fabriqués a 1’aide d’une suspension chargée a 3%

volumique de particules en comparaison a une porosité de 44,4% pour les échantillons fabriqués a
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I’aide d’une suspension chargée a 33%. Cet écart relativement faible est possiblement la raison
pour laquelle il est difficile d’observer les effets des phénomenes physiques liés a la concentration

de la suspension durant I’infiltration.

6.3.2.2 Effet de la pression d’injection

En considérant un cru de particules incompressible, comme c’est le cas pour ces travaux, la
pression n’affecte pas la compaction du cru. La pression d’injection de la suspension est donc
connexe au débit d’injection puisqu’elle influence, d’une certaine maniére, la vitesse de
I’écoulement. Il avait été mentionné dans la section 6.3.1.2 que le débit de I’injection influengait la
rétention de particules. Un effet de rétention accentuée est observable a des débits élevés selon
Safran. Pour les injections de cette thése, une montée en pression a débit constant a été effectuée
avant d’atteindre une pression cible ou le contrdle de la colonne de Darcy passe en contrdle de
pression. Ce débit de montée en pression était identique pour toutes les injections d’alumine a
pression constante. Il représente d’ailleurs la vitesse maximale de I’écoulement. En effet,
I’écoulement ralentit progressivement suivant I’atteinte de la pression cible puisque la résistance a
I’écoulement de la suspension augmente proportionnellement a 1’épaisseur du cru déposé et
puisque 1’aire de section reste constante durant toute I’injection. La vitesse maximale de
I’écoulement serait, dans ce cas-ci, le parameétre critique a considérer puisque les écoulements plus
lents sont bénéfiques pour limiter la formation de mésoporosité et de macroporosité. 1l est donc
tout a fait normal que 1’on n’observe aucun impact sur le taux de porosité des composites en

fonction de la pression d’injection.

6.3.2.3 Effet de I’espace inter-torons

Un paralléle a I’espace inter-torons des CMC Al,O3/Al>O3 peut étre fait avec les CMC SiC/SiC de
7,2 mm d’épaisseur qui avaient été présentés dans la section 6.3.1.5. Ces derniers présentaient des
torons légérement moins larges que ceux dans les textures de 2,8 mm d’épaisseur, ce qui avait pour
consequence de laisser des espaces plus grands pour 1’écoulement de la suspension et ainsi limiter
les probabilités qu’il se produise des blocages mécaniques. Une valeur d’EIT plus grande laisse
théoriquement des canaux plus élargis pour le transport de la suspension entre les torons. Or, en
discutant des effets de la concentration de la suspension sur I’infiltration des CMC Al203/Al.03
dans la section 6.3.2.1, il a été mentionné que la zone inter-torons n’est pas celle ou les défauts de

remplissage se forment; ¢’est plutdt la zone intra-toron qui est critique.
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Le graphique de I’analyse de la variance de la porosité dans 1’espace matriciel (cf. Figure 6-30)
présentait une légere tendance non significative a ce qu’une augmentation de I’EIT entraine une
diminution de la porosité dans 1’espace matriciel. On peut alors retourner au diagramme de Pareto
de la macroporosité (cf. Figure 6-31) et remarquer que le terme linéaire de I’EIT est le paramétre
le plus significatif selon la méme tendance, c’est-a-dire que ’augmentation de I’EIT entraine une

diminution de la porosité dans 1’espace matriciel.

La Figure 6-34 montre quelques comparaisons de la distribution de la porosité de CMC avec un
EIT de 1,0 mm par rapport a un EIT de 0,2 mm. Sur cette figure, on voit que les pics de
microporosité représentent la portion majoritaire du volume de porosité dans les échantillons. Pour
comparer le volume total des défauts de remplissage en fonction de I’EIT, le volume poreux moyen
dont la taille est supérieure a 0,1 um a été calculé pour les trois modalités d’EIT. Les résultats sont
montrés sur la Figure 6-35 et maintiennent les tendances des mesures de macroporosité par

tomographie.
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Figure 6-34 Comparaisons de la distribution de la porosité mesurée par PHg dans des CMC
Al>03/Al>03 en fonction de I’espace inter-torons (EITO,2 et traits pleins : 0,2 mm, EIT1,0 et traits
pointillés : 1,0 mm), du taux volumique de fibres (TVF30: 30%, TVF50: 50%) et de la
concentration de la suspension (C3% : 3%vol., C33% : 33%vol.). Les parametres qui ne sont pas

affichés dans la legende sont a leur valeur médiane
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Figure 6-35 Comparaison du volume de porosité mesurée par PHg dont la taille est supérieure a
0,1 pm dans les CMC Al>03/Al;03 selon les trois modalités d’espace inter-torons. Les données

proviennent des mesures de porosité par intrusion de mercure

Les échantillons ont également été analysés qualitativement. Sur numérisations par tomographie,
on peut apercevoir des macropores le long des torons sur leurs surfaces supérieure et inférieure
entre les plis comme le montre la Figure 6-36 a représentant un CMC avec un EIT faible alors que
ce n’est pas le cas en le comparant & son homologue avec EIT élevé (Figure 6-36 b). Ces
macropores sont des résidus de liant considérant leur forme typique de choux-fleurs dont un

exemple est montré sur la Figure 6-37.

Deux raisons peuvent étre avancées pour expliquer que les préformes a EIT faible possédent une
quantité plus importante de résidus de liant. La premiere serait un ajout additionnel de liant durant
I’étape de drapage puisque le nombre de torons par unité de longueur augmente par rapport a la
valeur de EIT. La deuxieéme est la différence d’espace pour évacuer le liant durant 1’étape de
déliantage a 1’eau. Durant cette procédure, les espaces entre les torons représentent des chemins
faciles pour 1’évacuation du liant. Or, des résidus sont plus simplement capturés par les fibres

lorsque I’EIT est réduit.
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En outre, ’EIT affecte fortement la présence de macropores surtout liés aux résidus de liant aprés
I’étape de déliantage des renforts. Cependant, les variations de cette macroporosité dues a I’EIT ne
sont pas significatives par rapport la porosité dans I’espace matriciel d’un CMC qui comporte

I’ensemble de la microporosité, de la macroporosité ainsi que de la macroporosité.

P A

Figure 6-36 Comparaison de la macroporosité entre les nappes de plis de CMC Al;O3/Al203 en
coupe tomographique en fonction de leur espace inter-torons moyen de (a) 0,2 mm et de (b)
1,0 mm. Les fléches pointent des zones inter-plis entre accolades qui sont riches en défauts formés

par des résidus de liant
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Figure 6-37 Exemple d’un macropore causé par un résidu de liant entre deux plis d’'un CMC
Al203/Al03

6.3.2.4 Effet du taux volumique de fibres

Le taux volumique de fibres est un facteur qui affecte principalement 1’entassement des fibres dans
les torons. On peut comprendre que I’on compacte les torons lorsqu’on augmente la fraction
volumique de fibres. Par conséquent, la texture fibreuse se retrouve avec davantage de zones ayant
un TVF local €levé. Dans la section 6.3.1.4 ou I’impact de 1’ouverture du toron sur I’infiltration
dans les textures de carbure de silicium avait été abordé, il avait été expliqué qu’un TVF local élevé
de fibres pouvait blogquer mécaniquement I’accés aux particules et possiblement augmenter les

effets de viscosité locale.

Les résultats de I’analyse statistique du PEx Al,03/Al,03 avec le liant A (cf. Figure 6-30) semblent
appuyer ces observations puisqu’une augmentation du TVF est généralement accompagnée d’une
augmentation de la porosité dans I’espace matriciel. Cependant, ce n’est pas le cas pour les mesures
de macroporosité selon les numérisations par tomographie a 5 um (cf. Figure 6-32). On ne repére
pas d’impact du TVF selon I’analyse par tomographie parce que la résolution de la numérisation
n’est pas suffisamment fine pour capter la zone intra-toron. Pour une résolution de 5 um, il est
estimé que la taille du pore doit étre d’au moins 25 pm pour étre segmenté. En effet, il faut qu’il y
ait un nombre suffisant de voxels sombres (représentant une absence de matiere dense) adjacents

pour que le pore soit détectable.
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Toutefois, la mésoporosité intra-toron est observable au MEB comme le montre la Figure 6-38 qui
présente les défauts de remplissage principaux que 1’on retrouve dans les piéces. Les origines de la
mésoporosité entre les fibres sont diverses. Bien sir, la taille des résidus de liant peut également se
trouver dans I’ordre de grandeur des fibres. Dans la section précédente (section 6.3.2.3), il avait été
mentionné que la réduction de I’espace inter-torons pouvait restreindre 1’évacuation du liant. Il
serait alors logique d’évoquer la possibilité que le compactage des fibres a TVF ¢élevé ait le méme
effet a cette échelle de taille également. On remarque des zones entre des fibres qui ne contiennent
pas de particules. Bien que les images au MEB ne sont qu une coupe sans information dans le sens
de la profondeur dans 1’image, on peut supposer que I’absence de particule est due a un blocage
mécanique par les fibres. Finalement, on voit certaines bulles de forme réguliere ou ayant des parois
lisses. Ces bulles sont possiblement des bulles de gaz qui n’ont pas été évacuées lors de 1’étape de
la présaturation de la préforme. Elles pourraient également provenir de I’emprisonnement de la
suspension puis de son retrait sur les parois des fibres comme il a été expliqué dans la section
6.3.1.1.

Bloéages

Mag= 500X Signat A = BSD4 A =  Mag= 500X Signal A = BSD4 A
F—  width=22674m TitAngie= 00"  Vanable Pressure EHT= 15,00V F—  width=22674m  TitAngie= 00"  Vanaple Pressure EHT= 1500V

Figure 6-38 Exemples typiques de mésoporosité intra-toron dans les CMC Al,03/Al203

En analysant les données de porosité par PHg, il a été observé que le pic de microporosité est
Iégerement élargi vers une taille plus élevée de porosité lorsqu’on augmente le TVF. Ce constat est
montré sur la Figure 6-39. La tendance a ensuite été confirmée en mesurant les moyennes de taux
de porosité dont la taille se situe entre 0,1 um et 0,2 um en fonction du TVF ou les résultats sont
présentes sur la Figure 6-40.
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Figure 6-39 Comparaisons de la distribution de la porosité mesurée par PHg dans des CMC
Al>03/Al>03 en fonction du taux volumique de fibres (TVF30 et traits pleins : 30%, TVF50 et traits
pointillés : 50%), de 1’épaisseur (Ep4,2: 4,2mm), de la concentration de la suspension
(C3% : 3%vol) et I’espace inter-torons (EITO,2 : 0,2 mm, EIT1,0 : 1,0 mm). Les parametres qui ne

sont pas affichés dans la Iégende sont a leur valeur médiane
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Figure 6-40 Comparaison de la microporosité mesurée par PHg dont la taille se situe entre 0,1 um
et 0,2 um dans les CMC Al203/Al203 selon les trois modalités du taux volumique de fibres. Les

données proviennent des mesures de porosité par intrusion de mercure

La microporosité de la matrice granulaire a ensuite été étudiée au MEB. Comme le montre la Figure
6-41 a, on voit que la matrice s’est décollée de certaines fibres alors qu’on peut observer des
gradients de compaction des particules a proximité des fibres en (b). Ces caractéristiques ne sont
toutefois pas présentes sur toutes les fibres. Selon les mesures de PHg et les observations au MEB,
il est jugé que la probabilité qu’elles soient présentes est plus importante lorsqu’il y a plus de fibres
dans le composite (par exemple un TVF plus élevé) puisque les zones riches en matrice (loin des
fibres) sont visiblement bien compactées, mais aucune analyse numérique de I’empilement des

grains n’a €té conduite pour valider ce propos.

La raison pour laquelle ce phénoméne se produit n’a pas été étudiée au cours de ces travaux, mais
ou suspecte que le retrait volumique de la matrice granulaire lors du traitement thermique de
consolidation apres D’infiltration soit en cause. Les fibres sont complétement denses et ne
participent pas au retrait volumique que la matrice granulaire subit. Il serait alors plausible qu’un
décollement de cette derniére se produise si les particules se fusionnent entre elles avant de
fusionner avec les fibres. Or, les zones ou il y a des gradients de compaction de la matrice a
proximité des fibres auraient été formées par le cas inverse ou les particules auraient plutdt fusionné

avec les fibres en premier lieu. Le fait qu’il y ait deux phénomeénes distincts et que ceux-Ci ne soient
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pas répandus sur toutes les fibres souléve des questions, sans réponse a I’heure actuelle. Comme
les travaux de cette thése se situent dans les mécanismes d’infiltration des particules, les effets

possibles de I’étape de frittage n’ont pas été étudiés davantage.

- 1pm JEOL B — 1pm JEOL
5.0kV LEI SEM v 5.0kV LEI SEM WD 14.5mm

Figure 6-41 Exemples typiques de compaction de la matrice a proximité des fibres dans un CMC
Al>;03/Al>03 : (a) décollement de la matrice par rapport aux fibres, (b) gradient de compaction

6.3.2.5 Effet de ’épaisseur du composite

Comme il a été observé pour les crus et CMC en carbure de silicium, la porosité des CMC
Al>,03/Al>03 décroit en augmentant 1’épaisseur, que ce soit selon les mesures de porosité globales
dans I’espace matriciel (cf. Figure 6-30) ou la mesure de macroporosité par tomographie (cf. Figure
6-32). Ce résultat est contre-intuitif, puisque la préforme peut agir comme un filtre et provoquer de
la rétention de particules. Cette rétention peut influencer les mécanismes d’infiltration (et diminuer
potentiellement le taux d’empilement de la matrice) ou créer des blocages entre les fibres ou les
torons de maniére prématurée avant I’arrivée du front de croissance du cru. On peut donc étre porté
a croire que I’augmentation de I’épaisseur de la préforme entrainerait une augmentation des effets

de rétention des particules.

Les résultats des mesures de macroporosité par tomographie peuvent étre identifiables en partie
par les résidus de liant qui sont contenus dans les piéces. Pour expliquer ce propos, les données de
porosité sont résumeées sur le Tableau 6-6. L’écart des moyennes de macroporosité est d’environ
1,1% entre les CMC de 4,2 mm d’épaisseur et ceux de 1,1 mm. Cependant, en considérant la

porosité dans I’espace matriciel global, 1’écart total est d’environ 6,5% en comparant les moyennes
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pour les mémes modalités d’épaisseur (1,1 mm a 4,2 mm). Cela laisse supposer que la majorité de
la porosité affectée par ce facteur se trouve soit a une échelle de taille sous celle détectable par la
tomographie, c’est-a-dire sous les 25 pm, ou ils sont des défauts de surface qui n’ont également

pas été comptés dans I’analyse tomographique.

Tableau 6-6 Résumé des données moyennes de porosité en fonction de I’épaisseur du composite
pour le PEx AlOs/Al>O3 avec le liant A

1,1 mm 2,65 mm 42 mm
Porosité dans I’espace matriciel global (%) 40.2+28 427+16 46,7+ 2,8
Macroporosité mesurée par tomographie (%) 2,1+0,8 25205 3,2+0,9

Pour Vérifier si cela était le cas, les courbes de PHg ont été tracées en fonction de la pénétration
cumulative du mercure dans les pieces (Figure 6-42). Sur cette figure, il est possible de comparer
les pentes des courbes pour caractériser la distribution de la porosité selon sa taille. On remarque
alors que les CMC minces présentent des pentes plus élevées pour la porosité dont la taille est
supérieure a 8 um comparativement aux CMC épais. Cependant, les pentes sont relativement
égales, quelle que soit I’épaisseur du composite en dessous de cette taille de pore. Cela confirmerait
qu’une certaine partie de la macroporosité affectée par les épaisseurs fines n’a pas été détectée pas
la tomographie, mais aussi qu’un volume important de cette macroporosité pourrait étre associé

aux défauts de surface.
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Figure 6-42 Comparaisons de la proportion cumulative de mercure introduit dans des CMC
Al>03/Al>03 durant les mesures en PHg en fonction de I’épaisseur de la préforme (Ep1,1 et traits
pleins : 1,1 mm, Ep4,2 et traits pointillés : 4,2 mm), de I’espace inter-torons (EIT1,0 : 1,0 mm), du
taux volumique de fibres (TVF30 : 30%, TVF : 50%) et de la pression d’injection (P3 : 3 bar, P6 : 6

bar). Les paramétres qui ne sont pas affichés dans la légende sont a leur valeur médiane

Il faut d’ailleurs mentionner certains défis de fabrication. Tout d’abord, I'utilisation de filtres
souples ainsi que la grille de compaction, comme ceux utilisés pour les travaux de cette these,
provoque des changements locaux de 1’épaisseur des composites. Pour assurer I’étanchéité du filtre,
il doit étre comprimé sur une surface dure. Cette compression le force a se bomber de maniere
convexe dans la direction de la préforme, la déformant en réduisant son épaisseur graduellement
jusqu’a son centre. De plus, la compaction de la préforme sur la grille provoque des effets de
bombement similaire des fibres dans les trous de la grille. Ces deux phénomeénes sont illustrés sur
le schéma de la Figure 6-43 puis des exemples de CMC Al>03/Al;0z3 & 1,1 mm d’épaisseur sont
présentés sur la Figure 6-44. Les variations d’épaisseur affectent d’une part la mesure de la porosité
par la méthode de densité géométrique puisqu’il faut déterminer le volume total de la piece. Or,

dans ce cas-ci, il est difficile de le déterminer avec précision. L erreur dans la mesure de 1’épaisseur
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est alors plus importante lorsqu’on réduit 1’épaisseur de la piéce puisque la proportion des écarts
entre les épaisseurs maximale et minimale s’accroit. Par exemple, un écart de 0,2 mm dans un

composite d’épaisseur nominale a 4,2 mm (écart de ~5%) affecte peu la mesure en comparaison ce

méme écart dans un composite de 1,1 mm d’épaisseur (écart de ~18%).

Filtre

Figure 6-43 Schéma de I’effet du bombement du filtre et de la préforme lors de I’assemblage de la

colonne de Darcy

Figure 6-44 Exemple de variation locale de 1’épaisseur de CMC Al,03/Al>03 fabriqués a 1’aide du

jeu de cales pour une épaisseur théorique nominale de 1,1 mm. Elle est due au bombement du filtre

et de la préforme dans la grille de compaction

De plus, cette réduction d’épaisseur entraine une augmentation locale du TVF puisque les fibres
sont davantage compactées. De la méme maniére que pour les mesures, les changements locaux du
TVF sont plus importants lorsqu’on réduit 1’épaisseur nominale de la préforme. Comme il a été

évoqué dans les sections 6.3.1.4 et 6.3.2.4, le TVF local exerce une influence importante sur la
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formation de la mésoporosité. On peut d’ailleurs parfois remarquer ces effets au MEB comme le

montre la Figure 6-45.

Figure 6-45 Exemples de variation locale de 1’épaisseur d’'un CMC Al203/Al,Oz3 sur le taux
volumique de fibres ainsi que la formation de mésoporosité. La zone (a) est a TVF plus élevé (65%)
alors que la zone (b) est @ TVF plus faible (58%)

Un autre défi de fabrication de pi¢ces minces est I’empilement non symétrique des plis de fibre.
Dans la majorité des composites, et surtout pour les textures a fibres unidirectionnelles, les
propriétés mécaniques et physiques varient en fonction de la direction principale du pli. Pour
contrer cet effet, les plis sont typiquement empilés dans plusieurs directions et de maniere
symétrique dans 1’épaisseur pour simuler des propriétés isotropes, c’est-a-dire des propriétés qui
ne dépendent pas de la direction du composite. Or, dans le cas des composites d’alumine minces
fabriqués pour les travaux de cette these, un petit nombre de plis sont utilisés. Selon les
caractéristiques des torons et du drapage des préformes d’alumine, la quantité de plis n’est pas
suffisante pour qu’une piéce mince (a 1,1 mm d’épaisseur dans ce cas-Ci) Soit quasi-isotrope et
symétrique. Cela devient problématique lors de 1’étape de frittage. Durant ce cycle, 1’élévation des
températures entraine une expansion thermique des fibres qui est plus élevée dans la direction de
leur longueur que de leur direction axiale. Lors de leur refroidissement, les fibres retrouvent leur
géomeétrie initiale, ce qui induit des contraintes résiduelles dans la piece. Or, puisque ses propriéetés
ne sont pas isotropes, I’intensité des contraintes résiduelles varie en fonction de la direction des
plis, ce qui force la piéce a se courber dans les directions ou les contraintes sont les plus
importantes. Ce phénomene est appelé gauchissement et il est illustré sur la Figure 6-46 en
montrant un exemple de CMC Al,03/Al,O3 mince. Etant un matériau fragile, la matrice céramique

aura alors tendance a se fissurer, délaminant ainsi le composite.
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Délaminage

Figure 6-46 Exemple d’un composite Al203/Al2O3 de 1,1 mm d’épaisseur gauchi et délaminé a la

suite du traitement thermique de consolidation

Cependant, on peut soulever que I’empilement des plis n’a pas un impact significatif sur les vraies
piéces a fabriquer qui sont de géométrie cylindro-conique. En effet, ces pieces ne se délaminent
pas. Au cours des travaux de cette these, ce phénomene a été observable uniquement sur les
composites de type « plaque » a 1’épaisseur nominale de 1,1 mm. Pour I’analyse de la porosité en
tomographie et en PHg, des échantillons non délaminés ont été utilisés pour minimiser ce biais.
Cependant, le gauchissement a probablement provoqué 1’amorce de microfissures dans le
composite sans le délaminer sur une grande surface. De plus, le gauchissement ainsi que les fissures
de délaminage ont certainement contribué a biaiser les mesures de porosité par densité géométrique

en surestimant le volume de la piéce.

6.3.2.6 Effet des interactions sur la mesure de porosité globale

Comme il a été vu au début de cette section, le modele de prédiction de la porosité globale des
composites Al,O3/Al>O3 avec le liant A possédait deux interactions significatives : TVF x P et
EIT x P. Pour visualiser les interactions du modele, on peut tracer des surfaces de réponse avec un
facteur sur 1’axe des abscisses et 1’autre sur ’axe des ordonnées. La Figure 6-47 montre
I’interaction TVF x P ou son interprétation indique qu’il faudrait maximiser le TVF en minimisant
la pression ou minimiser le TVF en maximisant la pression afin de minimiser la porosité. L’inverse
la maximiserait. Cette interaction est étrange puisqu’a faible pression, la tendance de 1’effet du
TVF sur la porosité est completement inversee par rapport a celle de I’effet principal. Il serait
d’ailleurs difficile d’expliquer les phénoménes physiques qui interviendraient pour expliquer ce

résultat.
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Figure 6-47 Surface de réponse de I’interaction Taux volumique de fibres x Pression sur la porosité

globale dans I’espace matriciel

La Figure 6-48 montre I’interaction EIT X P ou son interprétation indique qu’il faudrait minimiser
I’EIT et la pression ou maximiser I’EIT et la pression afin de minimiser la porosité. Cette
interaction est plut6t étonnante puisque les deux facteurs ne sont pas significatifs sur la mesure de
porosité au premier ordre. Typiquement, les facteurs significatifs au premier ordre ont une
probabilité beaucoup plus importante de posséder une interaction avec un autre facteur. On
remarque également que 1’impact d’un des deux facteurs s’inverse complétement en fonction de la
valeur du deuxiéme facteur, comme pour I’interaction TVF x P. Or, une fois de plus, aucun

phénomeéne physique n’a été formulé pour expliquer ce résultat.
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Figure 6-48 Surface de réponse de I’interaction Espace inter-torons x Pression sur la porosité

globale dans I’espace matriciel

Les interactions soulevées avec I’analyse d’un PEx ne sont pas toujours intuitives. Or, elles servent
tout de méme & réduire 1I’erreur du mode¢le de prédiction qui a été développé a I’aide des données
expérimentales. Dans la section 6.3.2.2, il avait été mentionné que la pression d’injection n’avait
pas un impact significatif sur ’infiltration des particules puisque le débit de montée en pression
était resté constant pour toutes les injections de ce PEX. Les deux interactions significatives
soulevées par le modele de prédiction de la porosité globale dans I’espace matriciel impliquent la
pression d’injection. A I’issue de ces résultats, on peut se demander si I’effet de la pression
d’injection sur I’infiltration serait plutdt d’ordre secondaire, mais 1’étude de la porosité a 1’aide des

différents moyens de caractérisation employés dans ces travaux n’a pas permis de le comprendre.

6.3.2.7 Conclusion du plan d’expériences Al2O3/Al.Osavec le liant A

L’objectif de ce plan d’expériences était d’analyser et comprendre les mécanismes physiques
intervenant dans D’infiltration de particules en suspension lors de la fabrication de CMC

Al>03/Al203 en fonction de facteurs typiques intervenant dans la mise en ceuvre de ces matériaux.



167

Un plan d’expériences Box-Behnken a été planifié pour étudier I’effet de cinq facteurs selon deux

réponses, la porosité matricielle globale ainsi que la macroporosité dont la taille excéde les 25 pm.

A la suite de certaines observations en tomographie et au MEB, il a été déterminé que la majorité
des défauts observables étaient des résidus de liant dont I’évacuation avait échoué. Ces défauts
n’¢étaient pas liés directement a I’infiltration des particules, mais plutot au liant servant a draper les
textures fibreuses. L’analyse de la macroporosité a montré que les résidus de liant constituaient un
bruit beaucoup plus important que les facteurs d’intérét sur 1’infiltration de particules céramiques.

En ce qui concerne la porosité matricielle globale, 1’étude a tout de méme été poursuivie.

Selon I’analyse statistique, trois facteurs ont été soulevés comme étant significatifs. Tout d’abord,
il y a la concentration de la suspension, mais les analyses de la porosité aux échelles mésoscopique
et microscopique n’ont pas permis de capter son influence au premier ordre. Ce facteur avait
également été évalué dans le PEx SiC/SiC ou son impact sur le taux de porosité du composite était
indéniable. Il avait été mentionné que la rhéofluidifiance de la suspension et son effet sur la
migration particulaire pourrait étre en cause. Or, les suspensions d’alumine possédent une
rhéofluidifiance moins prononcée et des particules plus fines, ce qui faciliterait leur infiltration.
Pour s’assurer que la préforme puisse étre bien remplie de particules lors de I’infiltration, il est

préférable d’utiliser une suspension dont le taux de charge se rapproche de 18% volumique.

Ensuite, il a été mentionné que le TVF moyen du CMC affectait directement le compactage des
fibres dans un toron (et, par conséquent, la taille moyenne de la porosité intra-toron), augmentant
possiblement les effets de viscosité et la probabilité qu’il y ait des blocages mécaniques. De plus,
un décollement de la matrice et des gradients de compaction des particules ont été observés a
proximité des fibres. 1l a été présumé que ces phénomenes étaient causes par le retrait volumique
de la matrice lors du frittage de la piece, mais cette étape de fabrication n’a pas fait ’objet de
recherche dans cette these. Des CMC dont le TVF moyen variait de 30% a 50% ont été fabriqués.
Il est possible de produire un CMC de TVF a 50% ou la santé matiére est acceptable, mais cette
valeur est vraisemblablement la limite pratique. Au-dela de cette limite, les effets de rétention des

particules seraient trop importants.

Finalement, I’épaisseur du composite paraissait comme le facteur ayant ’effet le plus significatif
au premier ordre, mais les observations en tomographie et au MEB ont permis de constater que de

petites variations locales de 1’épaisseur dues au montage de fabrication pouvaient causer des
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variations locales significatives du TVF dans les CMC de faible épaisseur. De plus, il a été montré
que les CMC plus fins avaient tendance a gauchir lors de 1’étape de frittage puis se délaminer. Pour
la conception de certaines piéces, 1’utilisation de fines épaisseurs est inévitable. Il faut donc étre
prudent pour la conception de ces piéces et tenir compte de leur gauchissement probable durant le

traitement thermique.

Dans les facteurs non significatifs, on peut tout d’abord rappeler la pression d’injection qui
n’affecte pas la vitesse maximale de I’écoulement, le paramétre jugé comme étant plus important.
L’étude du débit de la montée en pression aurait été plus juste. Ensuite, il y a ’EIT ou son impact
notable se référait a la quantité de résidus de liant non évacué. Ces facteurs peuvent étre modulés
dans les gammes de 1’étude (de 3 a 6 bar en pression et de 0,2 & 1,0 mm pour I’EIT) sans affecter

significativement la santé matiere du CMC.

Deux interactions, TVF x P et EIT x P, ont également paru dans le modele de prédiction. Or, bien
que ces interactions améliorent le modéle en fonction des données qui ont servi a la concevoir, il
est difficile d’expliquer les raisons pour lesquelles la pression d’injection pourrait inverser les effets

du TVF et de I’EIT.

6.3.3 Plan d’expériences Al.O3/Al>O3 avec le liant B

La conclusion générale du PEx Al2O3/Al,Oz avec le liant A est qu’une partie importante des défauts
sont dus a des résidus de liant qui n’ont pas été évacués lors de 1’étape de déliantage avant
I’injection de la suspension dans la préforme. Pour donner suite a ces résultats, le liant B a été
développé pour faciliter 1’élimination du liant. Afin de s’assurer que le facteur principal (non
contrdlé) du PEx précédent était réellement le liant, le deuxieme PEX a été concu. En raison de
contraintes d’échéance calendaire et de ressources matérielles, le nombre d’essais a été réduit a 12.
En plus du nombre d’essais réduit, seulement les facteurs de la concentration de la suspension, de
1’épaisseur de la préforme ainsi que du taux volumique de fibres ont été étudiés avec deux de leurs
modalités du PEx précédent. Ces facteurs ont été sélectionnés puisqu’ils étaient considérés comme
significatifs selon la porosité globale dans I’espace matriciel. Les modalités minimale et maximale
de I’épaisseur ainsi que du TVF ont été retenues, mais la concentration minimale de la suspension
a été écartee. Elle ne serait pas utilisée pour des fabrications de piéces réelles puisque les injections
seraient d’une durée trop longue (pour la cadence de production de pieces et pour la stabilité des

suspensions). Les modalités sont résumées dans le Tableau 6-7. Chaque configuration a été testée
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au moins une fois avec les échantillons minces qui ont été répétés une fois. Les détails des essais
de ce PEXx sont présentés dans 1I’Annexe B. Comme ce PEx est trés court et que 1’objectif principal
était de verifier que le liant B était facilement évacué a 1’eau, I’analyse des résultats sera bréve et

concentrée sur les exemples typiques spécifiques a ce plan.

Tableau 6-7 Facteurs et modalités pour le PEx Al,O3/Al>O3 avec le liant B

Concentration de Pression

. . e . Espace inter- Epaisseur de la | Taux volumique
la suspension (% | d’injection b P 9

torons (mm) préforme (mm) de fibres (%)

vol.) (bar)
18 1,10 30
33 6,0 0.2 4,20 50

Il faut également mentionner que des essais de déliantage ont été effectués au préalable pour
veérifier que le liant B répondait au besoin. La méthodologie de ces essais était identique a celle
décrite dans la section 4.5. Il a été mesuré qu’il subsistait moins de 0,1% de la masse initiale de
liant B dans les préformes apres 1’étape de déliantage. Cela est significativement mieux que le liant
A ou il subsistait 1~2% de sa masse initiale. Par ailleurs, durant I’analyse des résultats du PEx avec
le liant B, les numerisations en tomographie et au MEB ont confirmé que le déliantage avait été

effectué adéquatement.

6.3.3.1 Les résultats généraux de porosité

Les résultats de porosité dans 1’espace matriciel sont présentés sur la Figure 6-49. La ligne
pointillée a une porosité de 0,4 (40%) représente la valeur nominale recherchée si le composite
contient tres peu de défauts de remplissage. Les tendances sont assez cohérentes avec celles
présentées dans le PEx avec le liant A, c’est-a-dire que les trois facteurs étudiés dans ce PEx avec
le liant B sont significatifs et leurs impacts (effet croissant ou décroissant par rapport a la porosite)

sur le taux de porosité sont dans le méme sens :

e [’augmentation de la concentration de la suspension entraine une augmentation de la

porosité
e L’augmentation du TVF entraine une augmentation de la porosité

e [’augmentation de I’épaisseur du composite entraine une diminution de la porosité
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Figure 6-49 Porosité dans 1’espace matriciel de CMC Al,O3/Al>03 avec le liant B fabriques en
fonction de la concentration de la suspension (C33% : 33% vol., C18% : 18% vol.), du taux
volumique de fibres (TVF30 : 30%, TVF50 : 50%) et de I’épaisseur du composite (Ep1,1: 1,1 mm,
Ep4,2 : 4,2 mm). La ligne pointillée & une porosité de 0,4 représente la valeur nominale que I’on

cherche a obtenir

La Figure 6-50 présente un exemple de quelques rares macropores qui ont pu étre identifiés comme
des résidus de liant en tomographie sur certains coupons dd a leur géométrie caractéristique.
Cependant, ils ne sont pas géneralisés dans toute la piece comme ¢’était le cas avec le liant A. lls
sont ponctuels et se situent principalement dans 1’espace inter-torons de la texture. Lors des
observations au MEB, aucune macroporosité n’a été associée a des résidus de liant. Cela n’indique
pas nécessairement qu’il n’y a aucun résidu de liant dans cette zone puisque ces observations se
font sur une seule coupe d’un échantillon, donc une surface restreinte par rapport au coupon.
Cependant, elles témoignent de leur tres faible quantité. Des défauts en surface, dont un exemple
de ces défauts est présenté sur la Figure 6-51, peuvent également étre observés sur tous les
échantillons. Ils ne sont pas reliés aux mécanismes d’infiltration, mais plut6t a un arrachement de
la matrice lors du démoulage du coupon. Finalement, les CMC a faible épaisseur se sont gauchis

et délaminés a la suite de 1’étape de frittage, ce qui a compliqué certaines analyses.
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Toron

Figure 6-50 Exemple de résidu de liant sur une coupe tomographique d’un CMC Al,O3/Al,O3 avec
le liant B

Figure 6-51 Exemple de défaut de surface di a I’arrachement de la matrice lors du démoulage d’un

CMC Al;03/Al,03 avec le liant B

Pour la majorité des composites issus de ce PEX, la macroporosité apercue dans les tomographies
était faible et représentait plutdt des cas isolés. Pour cette raison et a I’exception des défauts
mentionnés ci-dessus, certains échantillons ne possédaient aucune macroporosité visible alors que

d’autres possédaient un ou deux gros macropores seulement dans tout le volume observé. On peut
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donc conclure que les petits échantillons prélevés pour les analyses en tomographie a forte
résolution, au MEB et en PHg ne sont pas nécessairement représentatifs de la piece compléte. Avec
trés peu de coupons pour ce PEx, I’analyse numérique par segmentation n’a donc pas été conduite
puisque les résultats seraient probablement biaisés. Une analyse qualitative a été favorisée pour

repérer les tendances principales.

Pour certains essais de ce PEX, la préforme manquait indéniablement de matrice de sorte que
certains plis ne se tenaient pas avec le composite. Un exemple de ce type de défaut est présenté sur
la Figure 6-52. La particularité de ces essais est qu’ils sont ceux faits avec la combinaison de TVF
et taux de charge volumique de la suspension élevés (50% et 33% respectivement). Selon les
tomographies globales des coupons a faible résolution, on voit tout de méme bien qu’ils sont trés
mal remplis avec de multiples zones entre les torons qui sont clairement dépourvues de matrice.
Puisqu’il est difficile de qualifier le remplissage de I'espace intra-toron a cette échelle de taille, des
découpes de ces coupons auraient été intéressantes pour ensuite les caractériser a plus petites
échelles (tomographies locales, MEB et PHQ). Or, ils se sont complétement délaminés durant leur

découpe, les rendant ainsi inutilisables pour les caractérisations subséquentes.

Bien que les torons eussent une certaine rigidité a la suite de 1’étape de frittage (ce qui confirme
qu’il y avait des particules pour tenir les fibres entre elles), on peut soupgonner que 1’espace intra-
toron n’est pas bien rempli de particules compte tenu du fait que l'espace inter-torons, une zone
plus accessible que I’intra-toron, était peu densifiée de matrice. La rigidité des torons provient

possiblement des particules résiduelles de suspension sechée a la suite de son injection.
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Figure 6-52 Exemple d’un CMC Al,03/Al>03 avec le liant B & 50% de taux volumique de fibres
ou une suspension chargée a 33% vol. a été utilisée pour I’injection. (a) Photo de la surface du coté
de I’injection et (b) coupe tomographie au centre ou des zoneS inter-torons sans matrice sont

pointées par les fleches

6.3.3.2 Analyse sommaire des effets

Comme il a été mentionné dans la section 6.3.2.4 sur le PEx Al,O3/Al>O3 avec le liant A, le TVF
influence 1’entassement des fibres. Il a ét¢ montré que lorsque des fibres sont tres proches les unes
des autres, certaines zones entre les fibres peuvent étre partiellement ou complétement dépourvues
de particules. Il avait été décrit que des blocages mécaniques en étaient probablement la cause. Une
augmentation du TVF entrainerait une augmentation de la quantité de ces zones a fibres
rapprochées et, par conséquent, de la quantité des mésopores. Dans ce PEx avec le liant B, on
remarque que certaines zones présentent un manque de matrice, mais cela n’est pas répandu dans
I’ensemble des coupes observées. Au contraire, les coupons qui ont pu étre évalués puisqu’ils ne
se sont pas délaminés lors de leur découpe présentent un bon niveau global de remplissage
matriciel, quel que soit le TVF. La Figure 6-53 est un exemple ou une coupe d’un CMC avec un
TVF évalué a 50% est présentée. Cette coupe montre un bon remplissage de la préforme avec
guelques poches dans les zones intra-toron ou il manque de matrice. Ce résultat est cohérent avec
les conclusions du PEx avec le liant A si on excluait les résidus de liant.
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Figure 6-53 Exemple d’une coupe d’un CMC Al203/Al>03 avec le liant B avec un taux volumique

de fibres évalué a 50%. Quelques mésopores (pointés par les fleches rouges) peuvent étre observés

Toujours concernant I’impact du TVF, I’analyse de la porosité par PHg des CMC de PEXx est
montrée sur la Figure 6-54. Elle montre le méme phénomeéne d’étalement du pic de microporosité
vers une taille de pore plus élevée du PEx Al203/Al.03 avec le liant A. Les observations au MEB
ont montré les mémes phénoménes de decollement et de gradient de compaction de la matrice
granulaire pres des fibres. D’aprés les observations au MEB, la taille des mésopores entre les fibres
se situe typiquement entre 1 um a 50 pum. Selon cette gamme de taille, les données de porosité par
PHg ont montré une augmentation de la porosité lorsque le TVF est élevé. En effet, le volume total
de porosité dans cette gamme passe d’environ 6% a 16% pour les échantillons épais (épaisseur de

4,2 mm) et de 15% a 27% pour les échantillons minces (épaisseur de 1,1 mm) pour les TVF & 30%
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et 50% respectivement. Cette donnée peut expliquer 1’écart de porosité observé entre les coupons
a différents TVF.

Sur cette méme figure, on peut remarquer que les défauts de surface (dont la taille est estimée a
plus de 50 um) composent une partie importante de la macroporosité. Ces défauts représentent une
plus grande proportion du volume poreux total (entre 13% et 14%) dans les échantillons minces
puisque le volume de 1’échantillon lui-méme est faible, alors que la taille des défauts de surface est
a peu pres constante sur tous les coupons. En comparaison, les défauts de surface constituent de
3% a 5% du volume poreux total des échantillons épais. Cela explique la porosité plus élevée des
coupons minces. Les données numériques de la porosité par PHg sont résumées dans le Tableau
6-8.

0,6
—Ep4,2-TVF30-C18%

---Ep4,2-TVF50-C18%
05 —Epl,1-TVF30-C18%
-~ -Epl,1-TVE50-C18%

b
A
E 04 t 014 |1
5}
& 0,12 (e
% 0,10 | %
> 073 B 0.08 .":.‘
5
= 0,06
g 0’2 L 0,04 ¢
2 002
g L 000 | - Défauts de surface
RZ '
A 01 : 0.7 |
”«\\ \
0,0 - PRI I\ Sk, T A .
0,01 0,1 1 10 100 1000

Taille de pore (um)

Figure 6-54 Comparaisons de la distribution de la porosité mesurée par PHg dans des CMC
Al>03/Al203 en fonction du taux volumique de fibres (TVF30 et traits pleins : 30%, TVF50 et traits
pointillés : 50%) et de 1’épaisseur (Ep1,1: 1,1 mm, Ep4,2 : 4,2 mm)
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Tableau 6-8 Pourcentage de la mésoporosité et de la macroporosité dans des échantillons présentés
sur la Figure 6-54 selon des gammes de taille de pore

Coupon Porosité entre I_Dorosité
1pmet50 pum | supérieure a 50 pm
Ep4,2-TVF30-C18% 5,8% 4,6%
Ep4,2-TVF50-C18% 16,3% 3,3%
Epl,1-TVF30-C18% 14,7% 13,1%
Epl,1-TVF50-C18% 27,2% 13,8%

Les données de porosité matricielle de la Figure 6-49, les mesures de porosité par PHg ainsi que
les données qualitatives en tomographie et au MEB ne permettent pas de distinguer un effet
significatif de la concentration de la suspension sur les mécanismes d’infiltration lorsqu’un TVF
de 30% a été utilisé. Or, les composites fabriqués a 1’aide d’une suspension chargée a 18%
volumique ont été nettement mieux densifiés par la matrice granulaire que ceux fabriqués a I’aide
d’une suspension chargée a 33% volumique lorsqu’un TVF de 50% a été exploité. Dans le PEx
Al>,03/Al>03 avec le liant A (cf. section 6.3.2), il avait été évoqué que 1’augmentation du TVF et
de la concentration de la suspension compliquaient I’infiltration des particules dans la texture
fibreuse a I’ordre 1, mais aucune interaction significative entre ces deux facteurs n’avait été

statistiquement décelée.

Il faut noter que le PEx Box-Behnken avec le liant A n’est pas constitué de toutes les combinaisons
possibles de facteurs et modalités. Comme il avait été expliqué, dans le plan effectué pour les
travaux de thése, chaque essai est constitué a 1’aide de deux facteurs ot leur modalité est maximisée
ou minimisée, alors que les trois autres facteurs sont bloqués a leur modalité médiane. Pour cette
raison, tous les essais de ce PEx complémentaire avec le liant B ont été effectués dans des
conditions différentes (et probablement plus difficiles pour I’infiltration) que ceux du PEx Box-
Behnken. C’est notamment le cas des coupons mentionnés précédemment ou la découpe les a
complétement délaminés. Avec le TVF a 50% (valeur maximale), le taux de charge volumique de
la suspension a 33% (valeur maximale) et I’épaisseur du composite a 1,1 mm (valeur minimale) et
4,2 mm (valeur maximale), I’espace inter-torons a également été fixé a la valeur minimale, c’est-

a-dire 0,2 mm.

Les résultats d’infiltration des coupons a TVF et concentration de la suspension élevés témoignent

possiblement de I’effet combiné de ces deux facteurs, mais le manque d’analyse aux échelles
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meésoscopique et microscopique rend la compréhension des mécanismes en jeu difficile. On peut
rappeler que ces analyses n’ont pas été réalisées car les échantillons n’étaient pas exploitables
(quantité insuffisante de matrice pour consolider le CMC). Basé sur tous les résultats précédents
(incluant I’analyse du PEx SiC/SiC), on peut affirmer qu’un entassement de torons et de fibres plus
serré complique [’infiltration de particules pour deux raisons principales. La premicre est
1’augmentation de la probabilité que les particules soient bloquées mécaniquement par la réduction
de taille de la porosité entre les fibres ou les torons ou s’écoule la suspension particulaire. De
maniere indirecte puisqu’elle est créée par la réduction de la taille de la porosité, la deuxiéme raison
concernerait les effets visqueux qui affectent 1’écoulement particulaire. On peut donc supposer
qu’il y aurait une interaction entre le TVF et la concentration de la suspension puisque cette
derniere affecte directement sa viscosité et son niveau de rhéofluidifiance pour les suspensions
étudiées au cours de cette these. En maximisant ces deux facteurs simultanément, on augmente
d’autant plus les risques de formation de mésoporosité et de macroporosité. Autrement, on pourrait
moduler la viscosité ou la rhéofluidifiance de la suspension a taux de charge égal en modifiant sa

formulation. Une telle étude aurait permis de mieux capter I’effet dominant.

6.3.3.3 Conclusion du plan d’expériences Al2O3/Al203 avec le liant B

Pour le troisieme et dernier PEx présenté dans ce chapitre, un plan restreint de 12 essais a I’aide de
préformes d’alumine drapées avec un liant facilement extractible a I’eau ont été utilisées pour
veérifier que la problématique des résidus de liant était résolue. Selon des essais de déliantage et les
analyses en tomographie et au MEB, il semble bien que ce fit le cas. Outre cette confirmation, il a
été montré que les CMC possédaient des défauts de surface liés a leur démoulage sur tous les
coupons. Ces défauts sont de taille et forme similaires. Pour cette raison, leur impact est

proportionnellement plus important sur les composites minces que sur les composites épais.

La santé¢ matiére des CMC était bonne a I’exception du cas ou le coupon avec été fabriqué avec
une suspension chargée a 33% et un taux volumique de fibres a 50%. Dans ce cas précis, trés peu
de particules avaient pénétre la préforme fibreuse (dans les zones inter-torons et intra-toron) de
sorte que les composites se sont totalement délaminés lors de leur découpe. Il n’a pas été possible
de réaliser les caractérisations mésoscopique et microscopique nécessaires pour la compréhension

des mécanismes en jeu, mais on peut suggérer que I’effet du TVF ainsi que les effets de viscosité
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et taux de cisaillement agissent en tandem pour amplifier le désordre des particules dans

I’écoulement et obstruer leur infiltration. Cela est cohérent avec les résultats du PEx avec le liant A.
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CHAPITRE7 ETUDE DE LA CINETIQUE DE FILTRATION DES CRUS
DE CERAMIQUE DANS DES TEXTURES FIBREUSES

Dans le Chapitre 5, la cinétique de croissance des crus de céramique a été validée pour les deux
types de suspensions qui ont ensuite été utilisees dans les travaux de 1’étude phénoménologique de
I’infiltration du Chapitre 6. Cette premiére étude de la cinétique de croissance des crus de
céramique a été conduite dans des conditions idéales d’une part pour valider la colonne de Darcy,
mais aussi pour grossiérement estimer les ordres de grandeur des temps de filtration que 1’on
pouvait attendre pour la fabrication des composites. Or, elle ne refléte pas exactement la situation
d’intérét que 1’on cherche a modéliser. Lors de mise en ceuvre de composites, les conditions
changent suffisamment pour qu’il soit nécessaire de revoir le modéle de cinétique de croissance

des crus.

La premiere condition spécifique est bien sdr la texture fibreuse qui occupe un espace dans la zone
de filtration que 1’on ne peut ignorer. D’une part, la préforme elle-méme cause une certaine
résistance a 1’écoulement. Elle occupe également un volume conséquent de la piéce, diminuant
ainsi sa porosité totale. D’autre part, comme il a été montré dans le Chapitre 6, la préforme affecte
fortement le dépot des particules, ce qui peut occasionner la formation de défauts de remplissage.
On peut supposer que ces défauts, dont la taille est supérieure a celle de la porosité intergranulaire
de la matrice compacte, augmente la perméabilité du systeme. Logiquement, le fluide porteur peut
s’écouler plus facilement dans des pores plus gros. Ces deux mécanismes sont donc en compétition.
La deuxiéme condition spécifique est I’étape de présaturation de la texture fibreuse préalablement
a I’injection de la suspension. En saturant la préforme d’un fluide non chargé en particules dans le
sens de la gravité, la suspension est portée a se diluer pour former un gradient du taux de charge
en particules lorsque les deux fluides entrent en contact. Cela impliquerait que le début de la

filtration peut étre ralenti puisque la concentration locale en particules est réduite.

Le modele macroscopique de filtration de Scola et al. (Scola, Podgorski, et al., 2019) présenté dans
la section 2.3.2 était basé sur la fabrication 1D de composites Al.O3/Al,O3 selon un procédé de
fabrication a pression constante similaire a celui qui a été employé pour les travaux de cette these.
Dans ce modeéle, on calculait I’épaisseur du cru de manicre itérative par le débit de la filtration. Ce
débit était calculé en fonction de deux composantes. La premiére est la perte de charge dans

I’écoulement causée par la préforme céramique. La deuxieéme est la perte de charge causée par le
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cru de particules. C’est d’ailleurs en utilisant ce mod¢le (en omettant la premiere composante) que
la cinétique de croissance des crus de particules a été validée dans le Chapitre 5. Selon les résultats
de Scola, la présence de la texture fibreuse n’influengait pas la cinétique de déposition des
particules puisqu’ils la considérent comme un réducteur de section. Cela impliquerait que la
porosité de la texture est la méme dans toute section, ce qui n’est pas le cas dépendamment de
I’architecture textile. Le but de ce chapitre est de vérifier si le modéle de Scola et al. est valable

pour les filtrations a travers les préformes fibreuses qui ont été effectuées au cours de cette these.

Dans ce chapitre, les courbes de filtration recueillies lors de la mise en ceuvre des composites seront
étudiées pour tenter de comprendre les effets des nouvelles conditions mentionnées ci-dessus sur
la cinétique de filtration. Les éléments du modele de filtration de Scola et al. seront testés pour
veérifier son applicabilité sur des matériaux et conditions de fabrication différentes. Les filtrations
pour la fabrication des composites SiC/SiC seront tout d’abord présentées, suivies par celles des

composites Al.Oz/Al>Os.

7.1 Analyse du modeéle de croissance des composites SiC/SiC

Le modele qui a été utilisé dans le Chapitre 5 pour prédire la cinétique de croissance des crus de
particules sans préforme est quasi-identique au modele de Scola et al. (Scola, Podgorski, et al.,
2019). Pour les composites, la présence de la préforme était associée a une réduction de 1’aire
d’écoulement de la filtration. Cette hypothése est contestée, mais le modéle était tout de méme
satisfaisant selon ses résultats expérimentaux. Pour cette raison, la premiére étape d’analyse de la

cinétique de filtration des composites de cette these est de répliquer le modéle de Scola et al.

On peut rappeler que les CMC SiC/SiC ont été fabriqués par I’injection d’une suspension a débit
constant. Il avait été montré dans le Chapitre 5 que la cinétique de croissance des crus (et le profil
d’évolution de la pression dans le systeme) a débit constant sans texture fibreuse était plutét
linéaire. Comme premiere approximation de croissance dans les textures, on pourrait supposer que
la croissance du cru entre les fibres serait similaire. Or, une courbe de filtration typique lors de la
mise en ceuvre d’un CMC SiC/SiC est présentée sur la Figure 7-1. Au premier coup d’ceil, cette
courbe n’est pas lin€aire dans sa totalité, mais elle peut étre divisée par sections pour mieux la
comprendre. Les trois premiéres sections sont reliées directement au fluide de présaturation (eau)

de la texture fibreuse qui avait été introduit dans celle-ci précédant I’injection de la suspension. Le
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fluide de présaturation cause un gradient de concentration de la suspension lorsque cette derniére

est injectée dans la colonne de Darcy. La Figure 7-2 contient des représentations schématiques des

instants entre chaque section de la courbe. Aucun travail spécifique n’a été réalisé au cours des

travaux de cette theése pour étudier le gradient de concentration de la suspension lorsqu’on I’injecte

dans le sens de la gravité, mais des travaux expérimentaux effectués par Safran Ceramics ont

démontré ce phénomene.
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Figure 7-1 Exemple de courbe de filtration (montée en pression) lors de la mise en ccuvre d’un

CMC SiC/SiC. Les sections sont les différents mélanges de suspension et de fluide de présaturation
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Figure 7-2 Représentation schématique dans la colonne de Darcy des sections soulevée de la

filtration sur la Figure 7-1

La premiéere section correspondrait a la montée en pression du fluide de présaturation qui ne
contient pas de particule. Cette montée en pression est effectuée jusqu’a I’atteinte de la pression
d’intrusion du filtre B (cf. Tableau 4-1). Pour rappel, cette pression d’intrusion se situe entre 24 et
55 kPa selon le fabricant. Cela correspond a ce que I’on obtient a la pression maximale (35 kPa)
de la premiere section de la courbe. Le fluide n’a donc pas initié¢ son déplacement au travers du

filtre.

La deuxiéme section est un plateau (ou la pente est nulle) a cette pression maximale. Ici, le fluide
de présaturation sans particules est évacué au travers du filtre. On considere que le fluide ne
contient pas de particule puisque la résistance a I’écoulement reste constante durant cette section.
Si des particules étaient amenées a se déposer sur le filtre ou a I’intérieur de sa porosité, la résistance

a I’écoulement s’¢leverait dans le temps.

La troisieme section est plus complexe que les deux premieres. Les particules commencent a se
déposer sur le filtre pour former un cru entre les fibres. L’allure de la courbe est parabolique
(dénotée par I’interpolation quadratique sur la Figure 7-1) en contraste a la forme linéaire qui serait
attendue par le modéle. 1l est suggéré (avec I’appui des travaux expérimentaux de Safran) que la
cause principale est un gradient de concentration de la suspension di a sa dilution par le fluide de
présaturation. Normalement, la linéarité de la montée en pression est attribuée a 1’augmentation

linéaire de la résistance a 1’écoulement. Ce phénomeéne est attribuable a la vitesse constante du
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dépot de particules lors d’une filtration a débit constant. Bien sr, cela implique également que les
propriétés physiques du cru restent constantes tout le long de la filtration. Or, si la suspension
posséde un gradient de concentration en particules (ou le point de faible concentration se trouve du
coté du filtre), la vitesse de dépdt de ces particules par unité de volume de suspension augmente
progressivement au cours de la filtration. Des travaux futurs seraient nécessaires pour bien

caractériser cette section de la courbe.

Dans la quatrieme section de la courbe, le segment est quasi-linéaire. On peut donc supposer que
la croissance de la résistance a I’écoulement est de nouveau linéaire et, par conséquent, que le
rythme auquel les particules se déposent 1’est également. Le gradient de concentration de la

suspension est donc nul ou trés faible comparativement a celui de la troisiéme section.

Une des difficultés dans 1’analyse de ces courbes est que I’on ne connait pas 1’évolution des
parametres importants lors de la filtration. Par exemple, pour produire le modéle de croissance, on
se servait des courbes de filtration pour calculer le paramétre «, la résistance spécifique de la
couche de cru. On se servait de la pente de la courbe de la pression en fonction du temps pour
calculer ce parametre et il servait ensuite & déterminer la perméabilité de la piece. En ajoutant les
termes pour tenir compte du volume occupé par la texture fibreuse, on obtient les deux équations
suivantes pour estimer le paramétre a ainsi que la perméabilité lors de la filtration a débit constant

dans une préforme :

(A . (1 - Vf))z - pente 71
w-w-q?

a =

Koo = 1 7.2
MET g (1 —ecmc) * ps

ou a (m/kg) est la résistance spécifique de la couche de cru, A (m?) est I’aire de filtration, Ve (-) est
le taux volumique de fibres, u (Pa-s) est la viscosité du filtrat, W (kg/m?®) est la masse de cru sec
par volume de filtrat, g (mL/s) est le débit d’injection, Ky, (M?) est la perméabilité du composite,
ecmc (-) est la porosité du composite et pg (kg/m®) est la masse volumique absolue du constituant

du cru (qui correspond & 3217 kg/m? pour le SiC).
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Dans I’Equation 7.1, la pente de la courbe de filtration ainsi que les paramétres W et u sont fonction
de la concentration de la suspension. lls ne sont donc pas constants au cours de la filtration.
Néanmaoins, pour concevoir le modéle de croissance, il fallait déterminer la perméabilité des CMC.
Pour ce faire, on s’est servi de la quatriéme section de la courbe de filtration ou la cinétique semblait
linéaire. Pour cette section, on supposait que les paramétres étaient constants a leur valeur
nominale, ¢’est-a-dire qu’on ne tenait pas compte de la dilution de la suspension. La résistance
spécifique a donc pu étre calculée a I’aide de 1’Equation 7.1 puis elle a été introduite dans

I’Equation 7.2 pour le calcul de la perméabilité du composite.

Les résultats ont ensuite été compilés et sont affichés dans le Tableau 7-1. Presque toutes les
courbes de filtration de la mise en ceuvre des CMC du PEx SiC/SiC ont été utilisées pour les calculs
moyens de perméabilité. Or, la courbe d’un CMC a torons ouverts n’a pas €té considérée. La
quantité de particules introduites dans cette piece était particulierement faible, la porosité dans
I’espace matriciel étant estimée a 89%. D’ailleurs, a la suite de 1’essai de filtration, une couche
volumineuse de cru se trouvait par-dessus la texture. La courbe de filtration représente alors
majoritairement la construction de ce cru, ce qui ne correspond pas a une filtration entre les fibres

de la texture étudiée dans ce chapitre. Un total de 21 mesures de perméabilité a été calculé.

Tableau 7-1 Mesures de perméabilité des CMC du PEx SiC/SiC

Perméabilité moyenne globale 8,07 x 10 + 4,50 x 10" m?
Perméabilité avec texture a torons fermés et suspension 17 47
chargge a 20% vol. 9,12 x 1017 + 4,43 x 107 m
Perméabilité avec texture a torons fermés et suspension
chargée a 10% vol.

Perméabilité avec texture a torons ouverts 9,86 x 10 + 4,43 x 10" m?

4,11 x 107 + 2,63 x 101" m?

On remarque la variabilité importante de la perméabilité moyenne globale déterminée a 1’aide des
21 courbes de filtration. D( a cette variabilité, les valeurs de perméabilité s’étendent sur une plage
d’un ordre de grandeur, ce qui est trés élevé. Pour mettre ces données en perspective, le composite
le plus perméable du lot posséderait une cinétique de croissance dix fois plus élevée que le

composite le moins perméable dans des conditions de filtration identiques.

On remarque ensuite que les mesures de permeabilité sont plus faibles pour les composites

fabriqués a 1’aide d’une suspension chargée a 10%. Cela est cohérent avec les résultats de porosité
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discutés dans le Chapitre 6. En effet, il avait été expliqué que la concentration de la suspension
avait un impact significatif sur la formation de la macroporosité. Un composite possédant un
volume plus important de macropores serait plus perméable puisque cet espace représente un
chemin facile pour I’écoulement du fluide lors de la filtration. C’est également pour cette raison
que les CMC a torons ouverts possedent une perméabilité trés élevée. Le remplissage hétérogéne

de la zone intra-toron témoigne de ces résultats.

Méme dans ces sous-divisions de la perméabilité, la variabilité reste élevée. D’autres facteurs que
ceux souleveés par le Tableau 7-1 peuvent également étre en cause pour 1’expliquer, dont tous ceux
du PEXx. Il s’avere que pour la conception d’un modéle de cinétique de croissance général, ces
écarts de perméabilité sont trop importants. La Figure 7-3 illustre ce propos. Deux courbes de
filtration dans des conditions identiques (concentration de la suspension, débit d’injection, type
d’architecture textile) sont présentées, mais elles ne possédent pas la méme cinétique de montée en
pression. Dans le cas présenté ici, on ne peut qu’aborder les courbes de filtration au cas par cas
pour concevoir un « modele » qui n’est viable que pour la courbe en question. Or, cela n’est pas

trés pertinent puisque le modele n’est pas prédictif.
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Figure 7-3 Exemple de deux courbes de filtration de CMC SiC/SiC a torons fermés avec

I’utilisation d’une suspension chargée a 20% et d’un débit de 1,5 mL/min
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Néanmoins le modeéle itératif de croissance (en épaisseur du cru dans la préforme et en pression)
est formulé selon les trois équations suivantes qui sont un réarrangement des termes du modele de

Scolaetal. (Scola, Podgorski, et al., 2019) (cf. section 2.3.2) pour I’adapter au cas a débit constant :

V(t)=iq-At

Vi) -w 7.4
A-(1- Vf)(l — &cmc) * Ps

7.3

Az(t)cme =

Az (t .
p— H () cme " q

= - 75
Kewe A-(1—V,) K, -4 |

ou V(t) (m®) est le volume de filtrat total poussé, At (s) est I’intervalle de temps entre chaque
itération, Az(t)cyc (m) est I’épaisseur itérative du composite, P (Pa) est la pression du fluide au-
dessus de la préforme, K, (m?) est la perméabilité du filtre et les autres paramétres sont les mémes

que ceux présentés précédemment.

Pour concevoir un modéle plus intéressant, il faudrait établir des lois de prédiction de la
perméabilité en fonction des facteurs qui causent sa variabilité. Dans ce contexte, une quantité
importante de filtration selon toutes les combinaisons de facteurs a 1’étude du PEX est nécessaire
pour que les résultats soient statistiquement valides. Il faudrait également étre en mesure de le faire
pour les parametres W et u en fonction de la dilution de la suspension comme mentionné

précédemment.

La Figure 7-4 présente les courbes de la Figure 7-3 avec le modele itératif de croissance a débit
constant en utilisant les valeurs nominales des parametres ainsi que la perméabilité moyenne
globale. On voit clairement que le modeéle n’est pas représentatif de la réalité. Avec le peu de
données qui découlent du PEx SiC/SiC et I’absence de données concrétes sur 1’effet de la dilution
de la suspension, il n’est donc pas envisageable de créer ces lois de prédiction. La conclusion
générale est donc que le modeéle de croissance a débit constant ne pouvait pas étre utilisé pour

prédire la croissance des crus de particules entre les fibres des textures SiC.
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Figure 7-4 Courbes de filtration de la Figure 7-3 en comparaison avec le modeéle de filtration a

débit constant sans ajustement pour le gradient de concentration de la suspension

7.2 Analyse du modele de croissance des composites Al2Os/Al>O3

La méthode de conception du modele de croissance pour les CMC Al203/Al>O3 était similaire a
celle employée pour les CMC SiC/SiC. Or, il faut rappeler que pour les CMC Al>O3/Al>O3, la
filtration se déroulait a pression constante avec une montée en pression de courte durée (au plus 3
minutes) a débit constant (5 mL/min). Comme le montre la Figure 7-5, la portion a débit constant
était similaire aux courbes de filtration des CMC SiC/SiC, c’est-a-dire qu’elle présente une allure

parabolique au lieu d’étre linéaire.
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Figure 7-5 Exemple de montée en pression a débit constant lors de la mise en ceuvre d’un CMC

Al,O3/AlL,O3

La courbe é = f(V) de la portion a pression constante présente toutefois une allure identique a ce

qui est attendu théoriquement. Un exemple est présenté sur la Figure 7-6. La premiére portion de
la courbe est un plateau qui représente la montée en pression a débit constant. Ensuite, une
transition a pression constante se produit et on peut observer la formation d’une pente linéaire non

nulle. C’est a I’aide de cette pente que la résistance spécifique peut étre calculée :

C2:4P-(A-(1- Vf))2 - pente 26

a= W
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Figure 7-6 Exemple de courbe de filtration a pression constante produite lors d’une fabrication

d’un CMC Al,03/Al03

Tout comme pour les travaux précédents, la résistance spécifique du composite sert a alimenter le
calcul de la perméabilité. Ici, I’Equation 7.2 peut étre utilisée puisqu’elle reste la méme, quel que
soit le mode de régulation (a débit ou pression constant(e)). En compilant tous les résultats des PEx
Al>,03/Al>03 pour les pieces bien remplies de particules (e.g. celles qui ont servi pour toutes les
analyses numérigues et qualitatives), on obtient une perméabilité moyenne des CMC de 9,67 x 10
18 + 0,39 x 10 m?. Les écarts dans cette valeur de perméabilité sont faibles et témoignent du
remplissage plutét homogéne et constant des CMC Al>Os/Al>Os. Cette perméabilité est [égérement

inférieure a celle qui avait éteé calculée pour les crus d’alumine présentée dans le Tableau 5-6.

On peut s’attendre a ce résultat puisque la préforme elle-méme est un obstacle a 1’écoulement.
Globalement, elle vient a diminuer la porosité totale de la piéce. Dans le cas ou les pieces seraient
exemptes de défauts, on pourrait affirmer hors de tout doute que le volume occupé par la préforme
diminuerait significativement la perméabilité de la piece. Or, comme il 1’a été constaté dans le
Chapitre 6, la présence des fibres affecte directement la formation de défauts, notamment dans la
zone intra-toron. Les défauts (macropores) entrainent possiblement une augmentation de la

perméabilité puisqu’ils représentent des zones facilement accessibles au fluide porteur lors de la
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filtration comparativement a la porosité inter-particulaire. Ils viennent donc contrebalancer 1’effet

direct de la préforme sur la perméabilité du composite.

Quoi qu’il en soit, cette permeabilité, ainsi que les données du Tableau 5-6, ont servi a alimenter
le modele itératif de Scola et al. (cf. section 2.3.2). Puisque les conditions de filtration pour les
CMC Al203/Al203 de cette these étaient similaires a celles des travaux de Scola et al., le modele a
été utilisé sans effectuer de changement. Un exemple du modéle en comparaison a quelques
résultats expérimentaux se trouve sur la Figure 7-7. Le cas a une pression d’injection de 4,5 bar et
une suspension de concentration volumique de 18% est affiché puisqu’il regroupe un nombre

important d’essais.
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Figure 7-7 Cinétique de filtration de CMC Al203/Al>03 a une pression d’injection de 4,5 bar et une
suspension de concentration volumique de 18% en comparaison au modele itératif de Scola et al.

en associant la texture fibreuse a une réduction de I’aire de section moyenne

Au premier coup d’ceil, on voit que bien que le modéle soit assez corrélé, il tend a Iégerement
surestimer la vitesse de croissance du cru. L’écart maximal d’épaisseur a une durée donnée entre

le mode¢le et les points expérimentaux s’éléve a environ 15%. Quelques éléments peuvent étre
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discutes a ce sujet. Le premier est la dilution de la suspension par le fluide de présaturation. Il avait
surtout éte discuté du gradient de concentration de la suspension causé par le fluide de présaturation
dans la section 7.1, mais la suspension peut aussi étre globalement diluée. Selon la Figure 7-6, la
pente de la courbe semble bien linéaire, ce qui indiquerait que le gradient est nul ou tres faible. Or,
la concentration moyenne de la suspension qui a servi a produire les CMC n’est pas connue
précisément. La dilution n’est pas prise en compte dans le mode¢le. Cela implique que les valeurs

de la viscosité du filtrat et du parametre W pourraient étre erronées.

Les courbes de filtration elles-mémes peuvent étre étudiées davantage. La Figure 7-8 présente deux
courbes de filtration. Une de ces courbes est selon un CMC a taux volumique de fibres de 50%
alors que I’autre est a 30%. Les autres facteurs sont les mémes pour les deux essais. On remarque
que la courbe ou un taux volumique de fibres plus élevé a été utilisé possede une pente plus élevée.
Cela peut vraisemblablement indiquer que la résistance de ce CMC est plus élevée ou bien que
I’aire de filtration soit réduite. On ne peut pas confirmer avec certitude si une de ces deux
hypotheses est en cause, mais on peut au moins confirmer que la texture fibreuse influence la

cinétique de filtration.
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Figure 7-8 Courbes de filtration a pression constante de CMC Al>O3/Al>O3 avec un taux volumique
de fibres de 50% et de 30%. Les autres facteurs (concentration :18%vol., espace inter-

torons : 0,6 mm, épaisseur : 4,2 mm, pression : 4,5 bar) sont constants pour les deux courbes

7.3 Conclusion

L’objectif de ce chapitre était d’étudier la cinétique de croissance des crus céramiques entre les
fibres d’une préforme fibreuse. Au lieu d’effectuer des essais spécifiques a 1’é¢tude de ce
phénoméne, les courbes de filtration des essais des divers plans d’expériences présentés dans le
Chapitre 6 ont été utilisées. Les résultats ont été comparés au modele de Scola et al. (Scola,

Podgorski, et al., 2019) et les conclusions sont plutét mitigées.

Certains ¢éléments de filtration pouvant influencer la cinétique de croissance n’ont pas été
consideérés dans le modeéle. On peut mentionner la dilution de la suspension causée par son contact
avec le fluide de presaturation qui ne contient pas de particules. Cette dilution affecte
principalement les parameétres de concentration de la suspension qui peuvent étre sous la forme
d’un gradient au lieu d’étre constants. Une dilution globale de la suspension ou sa concentration
moyenne est inférieure a sa concentration nominale avec son injection dans I’équipement de

fabrication pourrait également étre survenue.
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Pour les CMC SiC/SiC, il semble que les paramétres utiles a la conception du modéle ont une tres
grande variabilité. Cela n’est pas trés étonnant puisque ’analyse de la porosité de ces CMC a
montré que I’infiltration de la texture fibreuse dépendait fortement des conditions d’injection, des
suspensions et des parametres textiles. De plus, la dilution de la suspension provoque un
changement complet (et non étudié dans les travaux de cette thése) de la courbe de filtration
attendue théoriquement. Pour ces raisons, un modéle général de cinétique de croissance n’a pas été
créé. Dans le cas des CMC Al>03/Al>O3, les parametres présentaient des écarts suffisamment
faibles pour que le modéle général puisse étre créé. Suivant le modele de Scola et al., il semble

assez bien prédire la cinétique de croissance de crus dans une préforme Al2Os.

Malgré ces résultats qui semblent satisfaisants pour les CMC Al>Os/Al203, la cinétique de
croissance des crus dans les textures fibreuses reste mal comprise. Macroscopiquement, on
considére que le cru se développe de facon plane, méme en présence de la préforme. Or, ce n’est
pas nécessairement le cas. Des essais spécifiques a 1’étude de ce phénoméne seraient requis pour
le vérifier. Par exemple, on peut arréter la filtration a des temps précis avant que la préforme ne
soit complétement remplie de cru. D’une part, cela permettrait de pouvoir réaliser des
caractérisations a petite échelle (tomographie, MEB, etc.) pour qualifier le profil de croissance du
front du cru. D’autre part, cela permettrait de vérifier 1’épaisseur moyenne du cru a différents
instants de la filtration. En plus des essais spécifiques, des mesures supplémentaires sur les
composites aideraient a mieux appréhender les mécanismes de croissance en jeu. Par exemple, on
pourrait mesurer la perméabilité des picces avec de 1’eau apres la filtration de la suspension. Cela
permettrait d’obtenir un meilleur point de comparaison avec les mesures de permeéabilité des

milieux poreux conventionnels.
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CHAPITRES8  SIMULATION DE LA FILTRATION EN 2D

L’objectif principal du projet est de fabriquer de vraies pieces qui représentent certains défis de
moulage géométrique. Simplement, I’équipe cherche & mouler des pieces dont les formes sont plus
complexes que des geométries comme des plaques. Avant de s’attaquer a cette tache, des travaux
de caractérisation et de compréhension des effets géométriques ont été effectués. Ces travaux
consistaient a fabriquer des pieces 3D représentant des singularités géométriques typiques (des
petites portions) des pieces réelles a fabriquer. Les quatre pieces modéles 3D a I’étude ont été
présentées dans la section 4.1.2 a la Figure 4-7. Elles étaient (1) une géométrie en forme de demi-
pi et (2) un pied d’aube en queue d’aronde pour les CMC SiC/SiC puis (3) une corniére en forme
de « L » et (4) une dégressivité en épaisseur pour les CMC Al,03/Al>Os.

La procédure expérimentale pour effectuer I’é¢tude des effets géométriques était plutdt simple en
théorie. On choisit une stratégie d’injection (emplacement des surfaces d’injection et des filtres),
on procede a I’injection et la filtration de la suspension puis on caractérise la piéce. Durant la
caractérisation, on observe les zones possédant des macropores ou qui ne contiennent pas de
matrice puis on se sert de ces résultats afin de déterminer les bonnes et les moins bonnes stratégies
d’injection.

Comme les préformes 3D sont dispendieuses a produire, elles n’étaient disponibles qu’en tres faible
quantité pour effectuer les travaux. Pour cette raison, chaque essai devait étre planifié
soigneusement. Afin de ne pas « gaspiller » les préformes, il est impératif que les stratégies
d’injection soient bien choisies. Pour aider au choix de ces stratégies, la modélisation de
I’infiltration des piéces est utile. Or, aucun outil n’est commercialement disponible pour ce type de
fabrication puisque le domaine d’application est particuliérement restreint. Un premier script de
simulation de la croissance d’un cru en 2D a donc été propose dans le logiciel Scilab 6.1.0 pour

répondre a ce besoin.

Dans ce chapitre, le modéle de simulation de la filtration en 2D sera présenté. Tout d’abord, le but
précis et le contexte entourant 1’élaboration de ce script seront présentés. Ensuite, les hypothéses
de bases ainsi que le principe de fonctionnement du script de simulation seront expliqués.
Finalement, les résultats des simulations seront comparés a quelques résultats expérimentaux de

piéces moulées.
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8.1 Contexte et but de la simulation

Avant de discuter du modéle de simulation, il faut tout d’abord mettre en contexte les besoins précis
et le but visé par I’accomplissement de cette tache. Il a été montré dans le 0 que la filtration en 1D
n’était toujours pas bien comprise, surtout en ce qui concerne la cinétique de croissance du cru
lorsqu’une préforme fibreuse est présente. De plus, aucune étude spécifique de croissance du cru
n’a été faite en 2D ou en 3D a ce jour, que ce soit avec ou sans préforme fibreuse. On tente donc
de simuler un phénomene qui est inconnu. Selon ce constat, il est clair que la simulation de la
croissance du cru en 2D ne peut pas étre plus précise que celle 1D puisqu’elle est plus complexe.
L’objectif de la simulation en 2D est plutot tourné vers la prédiction d’un profil de croissance
macroscopique puisque les phénoménes aux échelles meésoscopique (entre les torons) et
microscopique (entre les fibres) ne sont pas suffisamment bien compris pour les modéliser. Par
exemple, on ne peut pas modéliser la formation d’un macropore. Ce profil permettrait par la suite
de repérer les blocages potentiels (fermeture de front de cru a I’échelle macroscopique) liés a la

stratégie d’injection.

Un exemple schématique de ce propos est montré sur la Figure 8-1. Sur I’image en (a), on présente
une piece ayant une partie épaisse (partie 1 a droite) et une partie mince (partie 2 a gauche). La
ligne en vert représente la surface d’injection alors que la ligne en bleu représente la position du
filtre. Tous les autres cOtés de la piece sont en contact avec le moule et on suppose que les effets
de bord sont négligés. Selon la position du filtre, on peut intuitivement savoir que la construction
du cru se fera de la droite vers la gauche si on ignore les phénomenes de rétention de particules.
Sur I’image en (b), on présente une construction d’un cru (en rouge). Selon la position de la surface
d’injection, on peut prédire qu’il sera bloqué par le cru avant que la partie mince de la piéce soit
complétement remplie. Dans cette situation, le blocage de la surface d’injection prévient la
densification totale de la piéce. Sur I’image en (c), une petite partie mince a été ajoutée dans le haut
de la partie épaisse (partie 3) et la surface d’injection a été déplacée au bout de la grande partie
mince (a gauche complétement de la partie 2). Selon la nouvelle position de la surface d’injection,
on peut prédire que les parties 1 et 2 pourraient &tre completement remplies puisque le front du cru
n’est pas bloqué, mais il est fort probable que la partie 3 ne soit pas completement remplie. En
effet, la densification compléte de la partie 1 bloquerait I’apport en suspension dans la partie 3. Ces

stratégies d’injection ne seraient donc pas adéquates pour la fabrication de ces pieces.
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(a) Partig 7 Point dmjectlonl Partic 1 . Filtre

Blocage du point d'injection

Partie 3
© J

Blocage de 'apport en suspension

Figure 8-1 Exemple de blocage de la surface d’injection (en vert) par le cru de particules avant que

la piece ne soit totalement remplie

8.2 Modele de filtration sur membrane en 2D

Pour simuler une filtration en 2D, on se base sur le modele de filtration en 1D. Le principe est de
« propager » le front de croissance du cru dans toutes les directions principales du plan au lieu
d’étre dans une seule direction. Pour ce faire, la piece en 2D est tout d’abord discrétisée en plusieurs
petits éléments carrés (cases) représentant la zone qui peut étre affectée par la croissance du cru
durant une filtration. Pour des raisons de simplicité, la discrétisation est homogéne sur toute la
surface. Il serait possible de I’affiner dans certaine zone d’intérét, mais cela n’a pas été fait pour ce
premier modele. La Figure 8-2 est un exemple de discrétisation de la piéce « demi-pi » avec ses
sections principales identifiées (la bride, la baignoire et le becquet). Une surface d’injection (en
vert) est positionnée sur le c6té de la baignoire et un filtre (en bleu) est placé a I’extrémité du

becquet.
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Figure 8-2 Discrétisation de la piece « demi-pi » en petits éléments (carrés jaunes) avec une

stratégie d’injection. La bande verte est la surface d’injection alors que la bande bleue est le filtre
Chague élément est ensuite catégorisé selon un groupe :

e Filtre : I’¢1ément est en contact avec un filtre.

e Surface (ou point) d’injection : I’¢1ément est en contact avec une surface d’injection.

e Sans groupe particulier : 1’élément n’est pas en contact avec un filtre ou une surface
d’injection.
Chaque élément possede également un statut d’activation :

e Actif : le cru est en construction dans 1’élément.

e Rempli: I’élément a déja été activé, mais il est rempli de cru et ne peut donc plus étre actif

de nouveau.
e Inactif : I’élément n’a jamais été activé au cours de la simulation.
De plus, on peut énumérer les hypotheses de la simulation :
o Les effets de bord et de rétention par la préforme fibreuse sont négligés.

o Les effets de dilution de la suspension par la présaturation de la préforme ne sont pas

considérés.

e La cinétique de croissance du cru est constante, quelle que soit la direction du front de

croissance.

Les éléments en contact avec le filtre sont initialement actifs puisque la construction du cru débute

sur le filtre s’il n’y a aucune rétention par la préforme. La propagation du cru se fait a partir des
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éléments remplis de cru aux éléments vides adjacents. Cela implique que lorsqu’un élément passe
du statut « actif » a « rempli », tous les éléments inactifs qui y sont adjacents sont activés. Si un
élément se remplit et que des éléments adjacents sont déja actifs ou remplis, rien ne se produit. Une
représentation schématique de ces regles est présentée sur la Figure 8-3. La couleur jaune
représente une zone sans cru de particules alors que la couleur rouge représente la construction du

cru. Les fleches montrent la direction de croissance du cru dans chaque élément actif.

(1 (2)

Figure 8-3 Représentation schématique du principe de propagation du cru dans les éléments

discrétisés d’une piece modélisée. Les zones en rouge représentent la construction du cru

La boucle de résolution des étapes principales du script est présentée sur la Figure 8-4. Les données
initiales sont des données qui doivent étre déterminées par 1’utilisateur avant de lancer le script.
Ces données servent ensuite a alimenter les calculs de croissance du cru dans la préforme. La fagon
dont les éléments se remplissent individuellement est par le modéle itératif 1D. Si on ne considére
qu’un seul élément comme on le montre sur la Figure 8-5, le modéle est identique a celui proposé
par Scola et al. (Scola, Podgorski, et al., 2019) qui a été expliqué dans la section 2.3.2 et étudié

dans le 0.
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Figure 8-4 Boucle de résolution du script de simulation
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Figure 8-5 Représentation schématique du réseau de résistance initial pour un élément de CMC

avec un filtre
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Les mémes équations basées sur I’évolution progressive de la résistance a 1I’écoulement provoquée
par la croissance du cru de particules dans le CMC ont été utilisées dans le script de simulation 2D.
Pour rappel, la résistance a I’écoulement est liée a 1’épaisseur du milieu et sa perméabilité par

I’équation suivante :

R = 8.1

Z
K
ol R (m™) est la résistance a I’écoulement du milieu, z ou Az (m) est son épaisseur et K (m?) est

sa permeabilité.

L’épaisseur initiale du cru est calculée avec les éléments remplis qui séparent 1’élément actif et le
filtre. La taille d’un élément est connue. Lorsque 1’épaisseur du cru dans 1’élément atteint ou
dépasse sa taille maximale durant une itération, 1’élément passe au statut « rempli » et active les
éléments adjacents pour poursuivre la croissance du cru. Durant une simulation, plusieurs éléments
sont activés les uns a la suite des autres. Lorsqu’un élément (par exemple, 1’élément i) est activé et
n’est pas directement en contact avec le filtre, il a nécessairement été activé par le remplissage d’un
autre élément. Dans cette circonstance, la distance entre 1’¢1ément i et le filtre est calculée. Cette
distance représente 1’épaisseur initiale du cru au moment de 1’activation de 1’élément i. Elle est
donc additionnée a 1’épaisseur du cru Az; dans 1’élément i pour le calcul de sa résistance a
1’écoulement. Cette explication est représentée par I’Equation 8.2 qui est montrée schématiquement
par la Figure 8-6.
Zitzy+z_ +Az; z+ Az

Ri=R{+R,+R R; = = 8.2

€<— Z; —>»<— L ——-Zj  —

R, Ry R, R;., R;

Figure 8-6 Représentation schématique de 1’épaisseur initiale du cru dans un élément activé
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Dans le cas ou 1’élément i est dans une direction en diagonale au filtre ou derriere un coin de la
piece, 1’épaisseur initiale z correspond a la distance minimale entre 1I’é1ément actif et le filtre, tout
en restant dans la section de la piéce. Par exemple, la Figure 8-7 présente une simulation
interrompue dans le bas de la piece « demi-pi » avec un filtre (bande bleue) et une surface
d’injection (bande verte). Sur le front de croissance du cru dans la piece, un élément actif a été
accentué par un contour plus épais. L’épaisseur initiale z est représentée par 1’addition de la

longueur des deux lignes grises z, et z,.

Bride

Baignoire

Becquet

Figure 8-7 Représentation schématique de 1’épaisseur initiale (z; + z,) d’un élément actif (contour

épais) contournant un coin par rapport au filtre lors d’une simulation

De plus, un algorithme de détection de blocage d’apport en suspension permet de désactiver des
¢léments s’il n’y a aucune connexion avec la surface d’injection. La Figure 8-8 est la méme
simulation interrompue de la piéce « demi-pi » pour un temps plus long. Dans cette simulation, la
seule surface d’injection est dans la baignoire. Avec la position du filtre sur le becquet, une partie
de la baignoire s’est remplie sur toute sa hauteur avant que la bride ne se remplisse. Cela a provoqué
un blocage de I’apport en suspension dans la bride et la construction du cru dans cette partie de la

piece s’est arrétée.

Bride Zone bloquée

Baignoire
|

Blocage

Figure 8-8 Exemple d’un blocage de 1’apport en suspension lors d’une simulation
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Finalement, il y a deux criteéres d’arrét pour les simulations. Le premier est I’atteinte de la durée
maximale de I’injection. Le deuxiéme est le remplissage de tous les éléments qui sont en contact

avec le(s) point(s) d’injection.

8.3 Application a I’infiltration des pieces modeles 3D

Pour vérifier son applicabilité, le modéele a ensuite servi a prédire I’infiltration des quatre picces
représentant les singularités géométriques typiques des piéces réelles mentionnées dans la section
4.1.2. On peut rappeler que les injections de ces pieces ainsi que la conception des moules qui ont
servi a leur fabrication ont été réalisées par Saada pour le pied d’aube (Saada, 2022) et le demi-pi
puis par Leleu pour la corniére (Leleu, 2022) et la piece dégressive. Les résultats expérimentaux
du pied d’aube et de la corniére proviennent directement des mémoires de maitrise respectifs. En
ce qui concerne les résultats expérimentaux du demi-pi et de la piece dégressive, ils n’ont pas été

inclus dans ces publications.

Il est également a noter que les stratégies d’injection de ces piéces n’ont pas été choisies
spéecifiquement pour valider le modele de simulation en 2D présenté dans ce chapitre. Le but de
ces essais de fabrication était plut6t tourné vers la compréhension des mécanismes d’infiltration
selon la géométrie des pieces. Au préalable, les simulations du remplissage des préformes ont été
réalisées selon une stratégie d’injection choisie. Aprés la mise en ceuvre des piéces, celles-ci ont
été numérisées en tomographie afin d’observer leur niveau de remplissage et d’identifier les zones
densifiées de matrice de celles qui ne le sont pas. Ensuite, ces numérisations ont été comparées aux

simulations numeériques dans le but de valider ou non le modéle.

Pour toutes les géométries simulées, les zones sans cru sont en jaune et les zones avec cru en rouge.
Les surfaces d’injection sont représentées par des bandes vertes et les filtres, par des bandes bleues.
De plus, toutes les filtrations SiC/SiC ont été réalisées avec une suspension chargée a 20%
volumique. Quant a elles, les filtrations Al2O3/Al2O3 ont eté réalisées avec une suspension chargée
a 18% volumique. Les caractéristiques physiques de ces suspensions et des composites respectifs

ont été utilisées dans les simulations pour vérifier leur cinétique de croissance.
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8.3.1 Piece en demi-pi (SiC/SiC)

La premiere piece présentée est le demi-pi. Une scule stratégie d’injection a été testée pour cette
géométrie. Comme le montre la Figure 8-9, la partie gauche de la bride et le dessus du becquet sont
des surfaces d’injection alors que des filtres ont été positionnés sur la partie droite de la bride, le

dessus de la baignoire et toute la surface du dessous.

Q Bride
é Baignoire

Becquet

Figure 8-9 Stratégie d’injection de la piéce demi-pi. Les bandes vertes sont les surfaces d’injection

et les bandes bleues sont les filtres

La simulation de I’injection est présentée sur la Figure 8-10 a trois durées d’infiltration différentes.
On voit bien que deux fronts de croissance du cru débutent sur chaque filtre. A t = 100 s, les deux
fronts entrent en contact au niveau de la bride et de la baignoire. Cela engendre une zone de blocage
dans la baignoire. Puisque le blocage ne cause qu’une ligne mince non remplie de cru, il est possible

que ce soit uniqguement un artefact de construction.

t=25s t=100s t=155s

Figure 8-10 Simulation de I’infiltration du demi-pi

La Figure 8-11 contient une coupe tomographique d’un demi-pi fabriqueé selon la stratégie
d’injection présentée sur la Figure 8-9. Tout d’abord, il faut mentionner que toutes les images des

piéces SiC/SIiC montrées dans ce chapitre ont été modifiées (par surexposition) pour cacher
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I’architecture textile, car elle est confidentielle. Cependant, les macropores sont tout de méme
montrés. Ensuite, on peut remarquer que la préforme en demi-pi ne posséde pas exactement la
géomeétrie qui a été montrée dans la section 4.1.2 pour des soucis de drapage. La préforme a donc
été simplifiée. Il faut noter que la cavité du moule ne remplit pas la zone sans texture fibreuse entre
les trois sections principales de la piéce (bride, becquet et baignoire). En effet, I’injection a été
arrétée avant que la zone ne soit remplie. On peut également remarquer qu’il y a quelques
macropores (en noir) dans les espaces inter-torons. Outre la présence de ces macropores, la
préforme fibreuse est compléetement densifiée, c’est-a-dire qu’il n’y a pas de zone séche

complétement dépourvue de matrice.

Cavité du moule|

Macropores

Figure 8-11 Coupe tomographique surexposee d’un demi-pi ou I’infiltration a été réalisée selon la

stratégie d’injection présentée sur la Figure 8-9

Ce résultat refléte a priori ce qui a été observé sur la simulation (a ’exception de ’artefact dans la
baignoire dans la simulation qui n’apparait pas dans la piéce). Le profil de croissance du cru dans
la simulation est similaire au profil de la préforme elle-méme. A t = 100 s dans la simulation, on
peut d’ailleurs identifier un remplissage similaire de la préforme comme montré sur la Figure 8-11,
ce qui est encourageant. Cependant, cette durée d’injection est beaucoup plus courte que 1’essai

expérimental. Dans ce cas-ci, I’injection a duré 20 minutes en laboratoire. Il n’est pas surprenant
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que la cinétique de croissance du cru de la simulation soit beaucoup plus rapide que dans les piéces
réelles, comme cela a été montré dans le 0. Ce méme constat avait été observé sur les filtrations en

1D qui ont été discutées dans la section 7.1.

8.3.2 Pied d’aube en queue d’aronde (SiC/SiC)

La deuxiéme piece est le pied d’aube dont la forme est similaire a une queue d’aronde. Elle est
divisée en trois sections : la face fine, la face de jonction ainsi que la face épaisse. Ces sections
sont présentees sur la Figure 8-12 avec les deux stratégies d’injection qui ont été testées. La piéce
possede un axe de symétrie verticalement dans son centre. Un filtre repose sur le cété droit de la
piéce alors que les surfaces d’injection sont sur le c6té gauche. Pour toutes les stratégies d’injection,
le c6té droit est complétement couvert par le filtre alors que la position des surfaces d’injection est
modifiée. Pour la premiére stratégie d’injection, I’injection de la suspension se fait sur les faces

fine et épaisse. Pour la deuxieme stratégie, I’injection se fait sur la face fine seulement.

Face fine

Face de jonction H'I-

Face ¢épaisse

(a) (b)

Figure 8-12 Stratégies d’injection du pied d’aube. Le filtre couvre toute la partie droite dans chaque
stratégie alors que la position des surfaces d’injection varie : (a) faces fine et épaisse et (b) face

fine. Les bandes vertes sont les surfaces d’injection et les bandes bleues sont les filtres
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8.3.2.1 Injection par la face fine et la face épaisse

La simulation de la croissance du cru selon la premiére stratégie d’injection est présentée sur la
Figure 8-13. Le front de croissance du cru est similaire au profil droit de la piéce ou est positionné

le filtre. Apres pres de 1100 secondes, la piece est complétement remplie.

t=52s t=259s t=1093s

Figure 8-13 Simulation de ’infiltration du pied d’aube selon la premiére stratégie d’injection ou

les surfaces d’injection sont positionnées sur la face fine et la face épaisse

La coupe tomographique du pied fabriqué selon la premiére stratégie d’injection est présentée sur
la Figure 8-14. A I’exception de quelques macropores visibles dans les espaces inter-torons, le
remplissage global de la piece est complet et sans zone seche complétement dépourvue de matrice.

On n’identifie donc pas de blocage 1i¢ a I’apport de la suspension.

Cependant, les macropores semblent étre plutdt concentrés sur le coté de la surface d’injection
(coté gauche) de la face épaisse. Aucun mécanisme d’infiltration spécifique n’a été identifié pour
cet essai. Or, selon les résultats présentés dans le Chapitre 6, les effets de rétention pourraient étre
en cause. A cette échelle de taille (environ 42 pm par voxel), on ne peut pas bien caractériser la
macroporosité. Aucune autre méthode de caractérisation n’a ét¢ employée pour analyser la

porosité.

La durée exacte requise pour infiltrer expérimentalement cette piéce n’est pas connue. Pour étre
assuré que la texture fibreuse soit complétement densifiée, la filtration a été poursuivie pour une
durée totale de 6000 secondes (100 minutes). Cette durée d’injection s’est avérée nettement

supérieure a la durée requise. Cela a été noté par la présence d’un volume considérable de cru dans
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les tuyaux d’alimentation de la suspension (les surfaces d’injection). Par conséquent, la

comparaison avec la simulation n’est pas possible dans de telles conditions.

Figure 8-14 Coupe tomographique surexposée d’un pied d’aube ou I’infiltration a été réalisée selon
la premiére stratégie d’injection ou les surfaces d’injection sont positionnées sur la face fine et la

face épaisse

Pour mieux caractériser le profil de croissance du cru, une injection a été interrompue
volontairement apres 1400 secondes. Une coupe tomographique de la piece ainsi que de la
simulation sont montrées sur la Figure 8-15. Le coté gauche de la zone de jonction et de la zone
épaisse est complétement dépourvu de matrice, montrant ainsi le front de croissance. La ligne rouge
pointillée trace le profil approximatif du front de cru. Il est, en apparence, assez similaire a la

simulation aprés plus de 450 secondes, ce qui est encourageant.

Or, la durée réelle de I’injection était significativement plus longue que celle prédite par la
simulation. Comme discuté dans le 0, plusieurs éléments peuvent étre en cause. Le premier est la

dilution de la suspension qui génére une diminution directe de la masse de particules déposées par
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volume de filtrat. De plus, la perméabilité du composite est inconnue. On ne peut pas la calculer
puisque le cru posséde un profil non linéaire. Dans la section 7.1, il avait également été montré que

les valeurs de perméabilité des composites SiC/SiC pouvaient grandement varier.

t=488s t

Figure 8-15 Simulation et coupe tomographique surexposée d’un pied d’aube ou I’infiltration a été
interrompue et réalisée selon la premiere stratégie d’injection ou les surfaces d’injection sont
positionnées sur la face fine et la face épaisse. Le front de croissance du cru est montré par la ligne

pointillée et les fleches en rouge sur la coupe tomographique

8.3.2.2 Injection par la face fine

La simulation de la croissance du cru selon la deuxiéme stratégie d’injection est présentée sur la
Figure 8-16. Le front de croissance du cru est identique a celui de la simulation précédente. Cela
est tout a fait normal puisque le filtre est a la méme position et les effets de rétention de particules
par la texture fibreuse sont négligés. A t = 176 s, toutes les surfaces d’injection sont bloquées par
la construction du cru dans la face fine. La simulation est donc arrétée et la prédiction d’infiltration
est que la zone au niveau de la face de jonction ainsi que la face épaisse ne seront pas complétement

densifiées de matrice.
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t=52s =176s

Figure 8-16 Simulation de I’infiltration du pied d’aube selon la deuxiéme stratégie d’injection ou

les surfaces d’injection sont positionnées sur la face fine seulement

La coupe tomographique du pied fabriqué selon la deuxieme stratégie d’injection est présentée sur
la Figure 8-14. Dans cette pi¢ce, on n’observe pas de zone complétement dépourvue de matrice sur
le c6té éloigné du filtre dans la zone de jonction et la partie épaisse comme le prédit la simulation.
Or, cette zone contient des macropores en concentration élevée. Cela pourrait soulever des effets
de bord ou la suspension est amenée a suivre des chemins préférentiels a I’interface entre la piéce
et le moule. Dans ce cas-ci, une certaine portion de particules aurait pu coloniser le coté gauche de
la zone épaisse avant que la surface d’injection sur la partie fine ne soit complétement bloquée par
la croissance du cru. II se pourrait également qu’une portion de la matrice observée dans cette zone
riche en macroporosités ne soit que la suspension qui s’est asséchée apres la filtration. On ne peut
pas toutefois pas pousser plus loin 1’analyse puisque cela nécessiterait des caractérisations

supplémentaires qui n’ont pas ¢été réalisées.

Tout comme pour la premiere stratégie d’injection, la durée exacte requise pour infiltrer
expérimentalement cette piece n’est pas connue. Les mémes raisons sont en cause. Pour s’assurer
gu’elle se déroule adéquatement, la filtration a été poursuivie pour une durée totale de 6000

secondes (100 minutes). Par conséquent, la comparaison avec la simulation n’est pas valable.
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Figure 8-17 Coupe tomographique surexposée d’un pied d’aube ou I’infiltration a été réalisée selon
la deuxié¢me stratégie d’injection ou les surfaces d’injection sont positionnées sur la face fine

seulement

8.3.3 Corniére en « L » (Al203/Al>03)

La troisieme piece est la corniére en « L ». Elle est divisée en trois sections : la partie verticale, la
partie horizontale ainsi que la jonction courbée entre les deux parties. Ces sections sont présentées
sur la Figure 8-18 avec les trois stratégies d’injection qui ont été testées. Le filtre est toujours
positionné sur le c6té concave de la corniére alors que les surfaces d’injection sont sur le coté
convexe. Pour la premiére stratégie d’injection, les surfaces d’injection et le filtre sont positionnés
sur tout le long de la piéce. En ce qui concerne la deuxiéme stratégie, les surfaces d’injection sont
sur les parties verticale et horizontale alors que le filtre est sur tout le long de la piece. Pour la
troisieme stratégie, les surfaces d’injection se trouvent sur tout le long de la piéce et le filtre est sur

la partie horizontale et la jonction courbe.
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Figure 8-18 Stratégies d’injection de la corniére. Le filtre est positionné sur le c6té concave de la
piéce alors que les surfaces d’injection sont sur le c6té convexe. (a) Surfaces d’injection et filtre
sur tout le long de leur surface respective, (b) surfaces d’injection sur les parties verticale et
horizontale et filtre tout le long de la piece puis () surfaces d’injection tout le long de la piéce et
filtre sur la partie horizontale et la jonction. Les bandes vertes sont les surfaces d’injection et les

bandes bleues sont les filtres

8.3.3.1 Injection et filtration sur le long de la piéece

La simulation de la croissance du cru selon la premiére stratégie d’injection est présentée sur la
Figure 8-19. Le front de croissance est plus lent dans la jonction courbe que sur les parties droites.
La piéce est totalement remplie apres plus de 115 minutes (~2h), ce qui parait plutdt excessif pour
une plaque mince. Il est convenu que le positionnement des surfaces d’injection et du filtre est
analogue a une filtration en 1D puisque I’épaisseur de la corniére est constante. Une durée d’une
heure ou moins semblerait beaucoup plus raisonnable pour une filtration en 1D puisque c’est le
temps qui est prédit par le modele 1D présenté dans le 0. Dans cette stratégie d’injection, la
simulation pour le remplissage des parties droites est essentiellement en 1D. La durée pour cette

étape de remplissage est d’environ 42 minutes.
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t = 6,5 min t=23,8 min

t=1154 min

Figure 8-19 Simulation de I’infiltration de la corniére selon la premiére stratégie d’injection ou les

surfaces d’injection et le filtre sont positionnés sur toute la surface de la piece

La coupe tomographique de la zone de jonction de la corniére fabriquée selon la premiére stratégie
d’injection est présentée sur la Figure 8-20. La corniére posseéde un volume important. Pour cette
raison, elle n’a pas ét¢ numérisée au complet. Seule la zone d’intérét (jonction entre la partie
verticale et la partie horizontale) a été observée. Pour cette stratégie d’injection, la jonction entre
les deux parties droites est bien densifiée de matrice. De plus, la durée de la filtration pour remplir
la piece était de 35 minutes, ce qui est légerement au-dessus de I’erreur du modele 1D mentionnée
dans la section 7.2 (x15%), mais relativement comparable au résultat de simulation pour la

croissance du cru dans les parties droites.
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Figure 8-20 Coupe tomographique de la zone de jonction de la corniére ou I’infiltration a été
réalisée selon la premiére stratégie d’injection. Les surfaces d’injection et le filtre sont positionnés

sur toute la surface de la piece

8.3.3.2 Injection sur les parties verticale, horizontale et filtration sur la face compléte

La simulation de la croissance du cru selon la deuxiéme stratégie d’injection est présentée sur la
Figure 8-21. Une fois de plus, le front de croissance est plus lent dans la jonction courbe que sur
les parties droites. Ce constat est soulevé par le fait que cette jonction n’est pas complétement
remplie de matrice a 1’arrét de la simulation a t = 42 min. La durée d’infiltration correspond a la
durée de densification des parties droites mentionnées dans la sous-section précédente. L’arrét a

été provoqué lorsque les éléments adjacents aux surfaces d’injection se sont remplis.

La cinétique de croissance du cru dans la jonction courbe devrait logiquement se produire a une
vitesse comparable a celle dans les parties droites. Selon ce résultat et celui de I’essai selon la
premicere stratégie d’injection de cette picce, il n’est tout simplement pas concevable que la durée
de remplissage de la jonction soit prés de trois fois plus longue que le remplissage des parties
droites. On peut donc affirmer que la zone non remplie dans la jonction (ou la taille surestimée de

la zone seche) est un artefact de la simulation.
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t =6,5min t=238min

t =42 min

Figure 8-21 Simulation de I’infiltration de la corniére selon la deuxiéme stratégie d’injection ou les
surfaces d’injection sont positionnées sur les parties verticale et horizontale et le filtre est sur tout

le long de la piéce

La coupe tomographique de la zone de jonction de la corniére fabriquée selon la deuxiéme stratégie
d’injection est présentée sur la Figure 8-22. Contrairement a la simulation, la zone de jonction
courbe est visiblement bien remplie. Cela viendrait souligner a priori I’hypothése de 1’artefact de
simulation ou la présence de chemins de fuite dans le moule. Or, puisqu’il n’y a pas de surface
d’injection positionnée a cet endroit, une zone seche tres fine aurait pu étre observable dans des
conditions parfaites. Il est possible que des effets de bord soient en cause pour les mémes raisons

que celles qui ont été discutées dans la sous-section 8.3.2.2. Des chemins préférentiels d’apport de
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la suspension pourraient étre présents a 1’interface de la préforme et du moule. De plus, la durée de

cette injection était également dans les environs de 35 minutes, comme pour le résultat précédent.

Figure 8-22 Coupe tomographique de la zone de jonction de la corniére ou ’infiltration a été
réalisée selon la deuxiéme stratégie d’injection. Les surfaces d’injection sont positionnées sur les

parties verticale et horizontale et le filtre est sur tout le long de la piece

8.3.3.3 Injection sur la face complete et filtration sur la partie horizontale et la jonction

La simulation de la croissance du cru selon la troisieme stratégie d’injection est présentée sur la
Figure 8-23. Pour cette configuration, le temps d’injection pour densifier toute la corniére est de
655 heures puisque la partie verticale n’a pas de filtre. C’est donc I’équivalent de produire un CMC
de plusieurs centimeétres d’épaisseur. On peut donc s’attendre a ce que 1’essai soit long, mais cette
durée d’injection n’est tout simplement pas réaliste. En effet, la suspension se sédimenterait apres
quelques dizaines d’heures, ce qui serait bien avant la fin de la densification compléte de cette
partie de la corniére. De plus, il est a noter qu’on ne choisirait jamais une telle stratégie d’injection
pour ce type de piece d’un point de vue pratique. Les deux configurations précédentes donnaient

des résultats satisfaisants pour des durées d’injection raisonnables.
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t=6,5min t=42 min
t=28h t=655h

Figure 8-23 Simulation de I’infiltration de la corniére selon la troisieme stratégie d’injection ou les
surfaces d’injection sont positionnées sur tout le long de la piece et le filtre est sur la partie

horizontale et la jonction uniqguement

Les coupes tomographiques de la zone de jonction des cornieres fabriquées selon la troisieme
stratégie d’injection sont preésentées sur la Figure 8-24. Pour cette configuration, un essai a été
arréte apres (a) 28 h d’injection alors qu’un autre essai a été interrompu apres une durée de (b)
45 minutes. La Figure 8-25 (Leleu, 2022) montre les deux cornieres ou les fronts de croissance
(denotes par les lignes bleues) sont compareés respectivement. Sur le premier essai, il est clair que
le front de croissance du cru se trouve a une hauteur supérieure a celle du deuxiéme essai. Il est
difficile de la mesurer précisément, mais la hauteur du front de croissance du cru s’éléve a environ

15 a 19 mm par rapport au point le plus rapproché du filtre sur la zone de jonction pour la corniére
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qui a été injectée pendant 28 h. En comparaison, la simulation prédit qu’on obtiendrait un front de
cru s’élevant a environ 19 mm. Pour la corniere qui a été injectée pendant 45 minutes, la mesure

n’est pas suffisamment précise pour que la comparaison soit faite avec la simulation.

Figure 8-24 Coupes tomographiques de la zone de jonction de la corniére pour deux essais ou
I’infiltration a été réalisée selon la troisieme stratégie d’injection. Les surfaces d’injection sont
positionnées sur tout le long de la piece et le filtre est sur la partie horizontale et la jonction
uniquement. (a) Injection de 28 h et (b) injection de 45 minutes
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Figure 8-25 Comparaison du front de croissance du cru dans la partie verticale des deux cornieres

injectées a des temps de 28 h (a gauche) et de 45 minutes (a droite) (Leleu, 2022)

8.3.4 Dégressivité en épaisseur (Al,03/Al,Os)

La quatrieme et derniére piece présente une dégressivité en épaisseur. Elle est divisée en trois
sections : la partie épaisse, la partie dégressive et la partie mince. Ces sections sont présentées sur
la Figure 8-26 avec la seule stratégie d’injection qui a été testée. D’autres configurations avaient
été initialement planifiées. Cependant, celle qui est présentée dans cette section est la seule qui a

un sens pratique.

Partie épaisseur Partie dégressive Partie mince

Figure 8-26 Stratégie d’injection de la piéce présentant une dégressivité en épaisseur. Les bandes

vertes sont les surfaces d’injection et les bandes bleues sont les filtres
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La simulation de I’injection de la piéce dégressive est présentée sur la Figure 8-27. Elle prédit un
remplissage complet de la piéce en pres de deux heures. La Figure 8-28 présente la piéce moulée
expérimentalement. Comme elle posséde une longueur et une largeur trop élevée pour étre
numérisée en tomographie, elle a été segmentée en morceaux pour qu’ils puissent étre numérisés
séparément. Sur les images, on peut remarquer que les parties mince et dégressive (dans le volume
numerisé) sont complétement densifiées de matrice. Or, en ce qui concerne la partie épaisse, la
portion supérieure de ce morceau représente une zone séche sans densification. L’injection de cette
piece a duré pres de deux heures et 30 minutes. Cela correspond a 30 minutes de plus

comparativement a la prédiction de la simulation et la piéce n'est pas totalement remplie.

Dans ce cas particulier, on aurait pu s’attendre a ce que la cinétique de croissance du cru de la
simulation soit a proximité de la durée expérimentale. Cette stratégie d’injection est treés similaire
a I’injection typique d’une plaque en 1D. La totalité de la partie supérieure et de la partie inférieure
de cette piece est une surface d’injection et un filtre respectivement. On peut se questionner si un
effet de surface était en cause. L’aire des surfaces de filtration et d’injection de la pi¢ce dégressive
sont particulierement élevées comparativement aux autres pieces qui ont été analysées dans les
travaux de cette these. Cependant, d a la quantité trés limitée de ces piéces, aucune fabrication

supplémentaire n’a été effectuée pour poursuivre 1’étude de la cinétique de filtration.

t=6,5min

——/—/—/——————//////////——/—/—/—/m——
t =42 min

s
t=1175 min

Figure 8-27 Simulation de I’infiltration de la piéce présentant une dégressivité en épaisseur
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. Z.one non
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Figure 8-28 Coupes tomographiques de la piéce présentant une dégressivité en épaisseur. Les
différentes sections de la piéce sont (a) partie épaisse, (b) partie dégressive et (c) partie mince. Les

surfaces d’injection sont positionnées sur le dessus et le filtre est sur le dessous de chaque partie

8.4 Conclusion

L’objectif de ce chapitre était de présenter un premier modele de simulation de la croissance d’un
cru de céramique en 2D dans des préformes fibreuses. Cette premiere version a été élaborée sans
étude préalable de la filtration en 2D ou en 3D. Les mécanismes d’infiltration macroscopiques
n’étaient donc pas connus. Le principe de la simulation en 2D était donc d’émuler le modéle de
cinétique de croissance en 1D et de ’appliquer dans toutes les directions sur de petits éléments.
Puisque la vitesse de croissance du cru n’était pas tout a fait maitrisée, le but du modele était plutot
tourné vers I’anticipation de blocage de I’apport en suspension. Les hypothéses n’ont pas été
vérifiées expérimentalement avant de produire la premiere version du script de simulation, mais
elles ont servi de bases pour I’élaboration du concept. 1l fallait tout de méme rester prudent avec

les résultats des simulations.

Le systeme de propagation du front de croissance du cru était facilement applicable a toute
géométrie 2D. Quatre textures fibreuses de géométries différentes représentaient des singularités
typiques de pieces de moteurs d’avion ont été étudiées. Ces pieces étaient caractérisées par un profil
2D extrudé, ce qui les rendait adéquates a I’application d’un script de simulation simple en 2D. A
I’aide de moules modulaires, ces textures ont été infiltrées d’une suspension selon diverses
stratégies d’injection (Leleu, 2022; Saada, 2022). Chaque piece a ensuite été numérisée en

tomographie afin de pouvoir localiser les zones qui présentaient une bonne densification par le cru
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et surtout celles ou la densification n’était pas suffisante. Ces numérisations ont ensuite été

comparées aux simulations de I’infiltration.

Les deux premiéres pieces etudiées étaient le demi-pi et le pied d’aube en carbure de silicium. Dans
les deux cas, la simulation permettait de prédire 1’allure de front de croissance du cru dans la
préforme lors de I'injection. Or, les filtrations expérimentales étaient de durées significativement
plus longues que celles prédites par les simulations. Des effets de bord ont également pu étre
observés dans certaines configurations. Ceux-ci ont possiblement été causées par la présence de

chemins préférentiels a 1’interface du moule et de la texture fibreuse.

Les deux autres piéces étaient une corniere en « L » et une dégressivité en épaisseur. Leurs
géomeétries simples limitaient les options d’injection logiquement acceptables. Dans le cas de la
corniere, les prédictions par la simulation étaient plutot adéquates au moins du point de vue de la
progression du front du cru. Pour la piece dégressive, on s’attendait & ce que la cinétique de
croissance du cru dans le modéle se rapproche de I’expérimental, ce qui ne fUt pas le cas. La vitesse
de filtration expérimentale était significativement plus lente que la simulation. Or, puisqu’aucune

autre fabrication de cette piece n’a été effectuée, il est difficile de conclure.

Bien qu’il y ait des écarts entre les simulations et I’expérimental, la simulation permet de tracer
approximativement la croissance du front du cru dans la préforme. Elle permet donc de remplir son
but principal qui est d’aider a la conception d’outillages de fabrication, notamment pour la décision
de I’emplacement des surfaces d’injection et des filtres. Cependant, pour que les simulations soient
viables dans un contexte industriel, 1’amélioration du script est indispensable. Parmi ces
améliorations, on peut mentionner I’incorporation des phénomenes physiques tels que la cinétique
de filtration des particules en 3D, les effets de dilution de la suspension par le fluide de
présaturation, les effets de bord (chemins de fuite diis au moule) et la rétention de particules par la

texture fibreuse.



222

CHAPITRE9 CONCLUSION ET PERSPECTIVES

Les composites a matrice céramique (CMC) connaissent présentement un essor important dans le
domaine de I’aéronautique et de I’aérospatiale. Ce sont des matériaux qui présentent une excellente
tenue a haute température ainsi que de bonnes propriétés mécaniques. Couplés a des masses
volumiques faibles et des caractéristiques d’endommagement pseudo-ductiles en rupture, ils sont
des matériaux de choix pour remplacer des composantes métalliques de moteurs d’avion qui sont
typiquement mises en service a haute température. Le groupe Safran développe depuis plusieurs
années une nouvelle génération de moteurs performants dans le but de réduire la consommation de
carburant d’avions commerciaux et de limiter leurs émissions de substances nocives pour
’environnement. A cette fin, un effort considérable est apporté dans la recherche et le
développement de mise en ceuvre des CMC. Parmi ces matériaux, les composites SiC/SiC se
démarquent par leur tenue thermique allant jusqu’a 1400°C. Cependant, leur domaine d’utilisation
est limité par leur sensibilité a 1’oxydation. Les composites oxyde/oxyde, comme les CMC
Al>;03/Al03, se distinguent des composites SiC/SiC par leur meilleure résistance a 1I’oxydation au
détriment de propriétés mécaniques et d’une tenue thermique un peu plus modestes. Afin de
produire des piéces dont I’excellente qualité est requise pour leur mise en service, la maitrise de

leur procédé de fabrication est indispensable.

Cette thése s’est intéressée aux mécanismes d’infiltration des particules dans une texture fibreuse
lors d’un procédé de fabrication des CMC par voie liquide. Ce procedé consistait & effectuer une
filtration sur membrane en présence du renfort pour que les particules puissent se déposer entre les
fibres. Le but était d’approfondir les connaissances sur la fagon dont les défauts (la mésoporosité
et la macroporosité) se forment lors de 1’étape d’introduction de la matrice dans la préforme pour

étre en mesure de les réduire. L’atteinte de cet objectif est passé par plusieurs étapes.

La filtration sur membrane des particules céeramiques a été étudiée sans la preésence des fibres pour
plusieurs raisons. Tout d’abord, elle a permis de caractériser les propriétés physiques des crus ainsi
que leur cinétique de croissance en 1D. Pour les crus de carbure de silicium, le mode a pression
constante a tout d’abord été expérimenté. La cinétique de filtration était rapide au point de produire
des crus significativement plus épais que les textures fibreuses nominales de 3 mm d’épaisseur
dans des temps trés courts. Le mode a débit constant a donc fait I’objet de quelques filtrations. Il a

alors été déterminé que ce dernier était plus adéquat que le mode a pression constante pour la
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fabrication de composites minces. De plus, en analysant les courbes de filtration et en mesurant les
taux de porosité des crus, la possibilité que des particules fines puissent migrer vers le filtre a été
soulevée. Cet effet était plutot non significatif d’un point de vue macroscopique, ce qui permettait
de vérifier que le mécanisme dominant était bien la filtration sur membrane. En ce qui concerne la
caractérisation des crus d’alumine, une partie des travaux avait été réalisée par Scola (Scola, 2018).
Selon ses résultats, le mode a pression constante était adéquat pour réaliser toutes les injections.
Pour cette raison, seulement quelques essais ont été nécessaires au cours des travaux de cette thése

pour valider les propriétés et la cinétique de croissance des crus d’alumine.

Avec les modes de filtration choisis, I’étude de I’infiltration des particules dans des renforts fibreux
a été démarrée. Trois plans d’expériences (PEx) ont été élaborés, ou plusieurs facteurs textiles,
procédés et suspensions étaient variés afin d’observer leurs effets sur la formation de macropores.
Le premier PEx portait sur la mise en ceuvre de CMC SiC/SiC dont les facteurs considérés étaient
la concentration en particules de la suspension, le débit d’injection, la double échelle de porosité
des renforts, 1’architecture textile, 1’épaisseur de la préforme ainsi que de la peau de surface. DU
aux ressources en matériaux particulierement limitées, la majorité des facteurs ont été évalués au
premier ordre uniquement. Parmi tous ces facteurs, la concentration de la suspension était le facteur
le plus significatif par une marge considérable. Les résultats semblent soutenir I’hypothése que les
effets visqueux seraient en cause. En effet, le passage de la suspension dans la texture fibreuse peut
causer des effets de migration particulaire. Cette derniére serait fortement influencée par les chocs
entre les particules qui sont a leur tour influencés par la viscosité de la suspension. La
rhéofluidifiance de la suspension qui s’accroit avec son taux de charge provoquerait des
changements brusques de sa viscosité et donc des effets migratoires des particules. Ce phénoméne
causerait un désordre dans 1’écoulement des particules, ce qui formerait la macroporosité. Il a éte
suggeré que ces effets seraient toutefois mitigés par une architecture textile plus ouverte qui
diminuerait les risques de blocages mécaniques des particules et des écarts de variation du taux de
cisaillement exercé sur la suspension. Pour des travaux futurs, il faudrait considérer une étude plus
poussee sur les caracteéristiques des suspensions. Il faudrait notamment étudier finement les effets
visqueux, de rhéofluidifiance et de taille de particules en les variant de fagon contrélée, tout en

gardant le méme taux de charge. Cela permettrait de mieux capter leurs effets sur ’infiltration.

Le second PEX portait sur la fabrication des CMC Al,03/Al;0s. 1l a été élaboré comme un PEx

conventionnel Box-Behnken afin d’étudier statistiquement 1’effet des facteurs au premier ordre,
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mais aussi leurs interactions. Les facteurs choisis étaient la concentration de la suspension, la
pression d’injection, I’espace inter-torons, 1’épaisseur du composite ainsi que le taux volumique de
fibres (TVF). Tout comme pour le PEx SiC/SiC, la concentration de la suspension semble affecter
la formation de macroporosité possiblement par les effets de la viscosité et de la rhéofluidifiance
de la suspension. Ces effets seraient d’ailleurs accentués par I’augmentation du TVF puisque les
torons deviennent plus compactés. Au premier ordre, la porosité des composites augmentait avec
la diminution de leur épaisseur. Des observations tomographiques et microscopiques ont permis de
constater que la compaction de la texture fibreuse pouvait étre accentuée localement en raison de
la souplesse du filtre et que cette compaction était plus importante proportionnellement sur les
piéces minces. La pression d’injection ainsi que 1’espace inter-torons n’ont pas présenté des effets
particuliers. Toutefois, la caractérisation des composites fabriqués pour ce PEx a montré que la
majorité de la macroporosité dans les CMC Al,03/Al20Os était liée a la présence de residus de liant
qui n’avaient pas €t¢ évacués avant 1’injection. Pour cette raison, des préformes possédant un autre
liant facilement retirable ont été produites pour la conception du troisieme PEX. Ce dernier avait
pour but principal de valider le déliantage adéquat, mais il a également servi a confirmer les

résultats obtenus lors des PEx précédents.

Par la suite, les données de filtration qui ont servi a produire les composites des trois PEx ont
alimenté une analyse de la cinétique de croissance du cru entre les fibres. Dans les travaux de Scola
(Scola, 2018), une étude similaire avait €été réalisée. Il avait déterminé que la présence des fibres
n’influengait pas la cinétique de croissance du cru. Or, dans les travaux de cette these, une étape de
présaturation de la texture fibreuse par un fluide sans particules était effectuée avant I’injection de
la suspension pour limiter les effets de compétition capillaire. Puisque 1’injection était effectuée
dans le sens gravitaire, la suspension était diluée selon un gradient de concentration qui ralentissait
grandement la cinétique de filtration, surtout lors des filtrations a débit d’injection constant.
Comme la dilution elle-méme n’a pas été caractérisée, il était difficile de traiter les courbes de
filtration. De plus, la présence de défauts dans les composites affecte directement leur perméabilite.
Cela était surtout le cas pour les CMC SiC/SiC dont les défauts de remplissage étaient fortement
dépendants du taux de charge de la suspension. Pour ces composites, la cinétique de croissance n’a
pas pu étre validée. En revanche, pour les CMC Al>O3/Al203, la cinétique de croissance
macroscopique du cru a eté validée avec des écarts faibles entre le modéle et les résultats

expérimentaux.
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En collaboration avec les travaux de Saada (Saada, 2022) et de Leleu (Leleu, 2022) sur I’évaluation
des facteurs géométriques de I’infiltration, un script de simulation macroscopique de I’infiltration
en 2D a été produit. Ce script consiste a discrétiser une géométrie en plusieurs petits eléments et
d’appliquer le modele de cinétique en 1D sur ces derniers. Les simulations ont ensuite été
comparées a la fabrication expérimentale de quatre géométries distinctes : une piece en demi-pi,
un pied d’aube en queue d’aronde, une corniére en « L » ainsi qu’une plaque présentant une
dégressivité en épaisseur. Globalement, les simulations permettent de prédire la tendance de
I’allure du front de croissance du cru 2D dans une préforme. Or, puisque les effets de bords et la
rétention des particules par la préforme ne sont pas considérés dans le script, le remplissage final
d’une piéce fabriquée expérimentalement pouvait étre différent de la prédiction. Dans certains cas,
des artefacts de simulation faussaient également le résultat. Il faut également mentionner que le
tissage complexe des préformes réelles n’est pas représenté dans le script de simulation. Certains
mécanismes d’infiltration intervenant significativement dans la croissance du cru ne sont donc pas

considérés.

En outre, les travaux de cette these ont permis de mieux comprendre les mécanismes de filtration
selon différents types de facteurs typiquement modulés dans la mise en ceuvre de CMC. Pour Safran
Ceramics, ces travaux ont répondu a certains questionnements relatifs a la filtration, mais ils ont
également soulevé d’autres questions. On peut notamment mentionner les facteurs touchant la
viscosité de la suspension qui ont influencé significativement la formation de macroporosités.
Toutefois, ces effets n’ont pas été étudiés sous toutes leurs facettes. Des travaux futurs plus poussés
sur les effets de la viscosité, de la rhéofluidifiance et de la taille des particules des suspensions
seraient nécessaires pour conclure sur le sujet. Concernant les CMC Al,O3/Al>Os, lors de
I’utilisation d’un TVF élevé (50%), il est également préférable d’utiliser une suspension a taux de
charge moins élevé (18% volumique) pour limiter la viscosité (moins de 5 mPa-s) et la rétention
des particules par la préforme. De plus, lors de la fabrication de piéces minces, il faut s’assurer que
la compaction de la préforme soit bien homogéne sur toute sa surface pour s’assurer que le TVF
ne soit pas trop élevé localement (plus de 55%). Ces zones sont propices a la rétention et aux

blocages mécaniques de particules.

Le script de simulation est présentement utilisable pour la conception de moules afin de fabriquer
des pieces de géométrie complexe. Il permet de faire un choix plus éclairé en ce qui concerne le

positionnement des surfaces d’injection et des filtres. Toutefois, il pourrait étre grandement
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amélioré. D’une part, il pourrait étre adapté pour simuler une infiltration en 3D, mais il faudrait
également y inclure une cinétique de croissance macroscopique 3D plus précise. De plus, des
principes physiques de filtration aux échelles mésoscopique et microscopique sont indispensables
pour qualifier réellement la déposition des particules. Parmi ceux-ci, on peut nommer la formation
des mésoporosités a 1’échelle des fibres et de macroporosités a 1’échelle des torons puis la
formation des fissures de retrait lors du séchage du cru et de sa consolidation par traitement
thermique. On pourrait également inclure les effets de chemins préférentiels aux bords et la
rétention particulaire par la texture fibreuse. Néanmoins, ce premier script reste un concept qui

pourrait étre amélioré dans des travaux futurs.
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Annexe A Essais d’injection pour la fabrication de crus de carbure de
silicium
Trois séries d’expériences ont été réalisées pour 1’¢tude de la croissance des crus de particules
céramique SiC (cf. Chapitre 5). Chaque séric a une matrice d’essais (aussi appelée matrice
d’expériences) servant a les planifier selon les modalités des facteurs a I’étude. Elle est représentée
aI’aide d’un tableau ou I’on attribue des niveaux aux modalités. Dans les matrices présentées dans
cette section, les niveaux des modalités sont présentés dans les dernieres lignes des tableaux et sont
représentés par 1 ou -1 puisqu’il y a deux modalités. Chaque ligne représente un essai, mais 1’ordre
dans les matrices ne correspond pas a 1’ordre de leur réalisation (qui était faite de maniere aléatoire).
A la droite des modalités, les valeurs pertinentes (données de sortie) utilisées pour ’analyse sont

également affichées.

La premiere série (dont la matrice est présentée dans le Tableau A-1) avait été planifiée initialement
pour Vérifier la cinétique de croissance des crus de carbure de silicium. Les trois facteurs
influencant la cinétique sont la concentration volumique de la suspension, la pression de I’injection
et la durée de la filtration. Chaque configuration de modalité a été effectuée trois fois a I’exception
d’un point. Les injections avec les modalités maximales pour chaque facteur (essais 13, 14 et 15)
n’ont pas pu étre réalisées en raison des limites du montage comme il a été expliqué dans le
Chapitre 5.

Suite a la premiére série d’essais, il a été constaté que 1’épaisseur des crus était trop grande pour la
mise en ceuvre des CMC puisque la majorité des textures fibreuses en carbure de silicium utilisées
pour les études de cette thése ont une épaisseur d’environ 3 mm. La deuxiéme série d’essais avait
donc pour but de vérifier la cinétique de croissance des crus a des durées plus courtes et plus prés
des durées prévues pour la fabrication des composites. Une trés petite quantité d’essais a été
planifiée puisqu’ils ne servaient qu’a valider le modéle déja établi avec la premiere série. La

matrice d’essais de la deuxiéme série est détaillée dans le Tableau A-2.

Pour la fabrication des CMC, il avait été prévu d’effectuer les filtrations a pression constante en
employant un débit constant pour atteindre la pression cible. Or, selon les résultats des essais de la
deuxiéme série, il a été convenu que la majorité (et méme possiblement la totalité) de la durée de

I’infiltration des particules dans la texture fibreuse se ferait a débit constant durant la montée en
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pression. Pour cette raison, la troisieme série (présentée dans le Tableau A-3) visait a valider le
modele a débit constant avec quelques essais.



Tableau A-1 Matrice d’essais de la premiére série d’expériences de filtrations SiC & pression constante

No d’essai Concentration Pression _Durt_ée de If_;\ Epaisseur Porosité Perméabilité
(% vol.) (bar) filtration (min) (mm) (-) (%1016 m?)

1 13,80 0,476 1,41
2 1 1 -1 14,85 0,489 1,58
3 14,38 0,484 1,44
4 13,27 0,481 1,73
5 -1 1 1 13,04 0,478 1,76
6 12,38 0,470 1,58
7 16,97 0,494 1,41
8 1 -1 1 17,20 0,498 1,41
9 18,26 0,511 1,61
10 7,82 0,525 1,82
11 -1 -1 -1 7,15 0,510 1,57
12 6,83 0,506 1,38
13 - - -
14 1 1 1 - - -
15 - - -
16 9,30 0,526 1,91
17 -1 1 -1 8,79 0,522 1,75
18 8,85 0,523 1,87
19 12,80 0,476 1,61
20 1 -1 -1 12,71 0,472 1,53
21 12,93 0,479 1,58
22 9,98 0,506 1,48
23 -1 -1 1 9,57 0,522 1,41
24 9,70 0,535 1,89

Niveau -1 10 4,5 30

Niveau +1 20 6 60
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Tableau A-2 Matrice d’essais de la deuxiéme série d’expériences de filtrations SiC a pression constante et a courte durée

No d’essai Concentration Pression _Durt_ée de If_;\ Epaisseur Porosité Perméabilité
(% vol.) (bar) filtration (min) (mm) (-) (%1016 m?)
1 -1 -1 5 3,50 0,535 2,02
2 -1 1 5 3,84 0,534 2,13
3 1 -1 5 4,66 0,526 1,55
4 1 1 5 5,27 0,522 1,75
5 1 -1 10 6,49 0,522 1,35
6 -1 -1 10 4,44 0,528 1,61
Niveau -1 10 45 5
Niveau +1 20 6 10
Tableau A-3 Matrice d’essais de la troisieme série d’expériences de filtrations SiC a débit constant
No d’essai Concentration Débi'F P_ression Epaisseur Porosité Perméabilité
(% vol.) (mL/min) | maximale (bar) (mm) (-) (%1016 m?)
1 1 -1 1 10,14 0,527 1,51
2 -1 -1 -1 5,02 0,534 1,36
3 1 1 1 4,01 0,533 1,94
4 -1 1 1 3,30 0,525 1,33
Niveau -1 10 14 3
Niveau +1 20 4,3 6
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Annexe B Matrices d’essais des plans d’expériences

Trois plans d’expériences (PEx) ont été réalisés pour I’étude phénoménologique de 1’infiltration
des particules (cf. Chapitre 6) : un pour les CMC SiC/SiC et deux pour les CMC Al>03/AlOz.
Chaque PEXx renferme également une matrice d’essais, que ce soit un plan factoriel complet ot I’on
teste toutes les combinaisons de facteurs et modalités ou des plans optimisés ou 1’on réduit le
nombre d’essais tout en limitant la perte d’information que 1’on peut en tirer. Les matrices d’essais
pour un PEX sont organisées de la méme facon que celles présentées dans 1’Annexe A avec un
systeme de codage pour les modalités des facteurs. Les niveaux des modalités sont présentés dans
les dernieres lignes des tableaux et sont représentés par 1 ou -1 dans le cas ou il y a deux modalités
et par 1, 0 ou -1 dans le cas ou il y a trois modalités. Chaque ligne représente un essai, mais 1’ordre
dans les matrices ne correspond pas a I’ordre de leur réalisation (qui était effectuée de maniére
aléatoire). A la droite des modalités, les valeurs des résultats de porosité (données de sortie)

utilisées pour I’analyse sont également affichées.

Le PEx de fabrication des CMC SiC/SiC est divisé en 4 blocs (a ne pas confondre avec la notion
de blocage dans un plan d’expériences) et la matrice est présentée dans le Tableau B-1. Le premier
bloc est essentiellement un plan factoriel complet avec la concentration de la suspension, le débit
d’injection ainsi que I’ouverture du toron; on teste donc toutes les combinaisons. Le deuxieme bloc
correspond a I’effet de la peau de surface ou I’on regarde également ’effet de la concentration de
la suspension et du débit d’injection. Ces résultats peuvent étre facilement analysés avec les
données du premier bloc pour Vérifier les interactions possibles. Les troisiéme et quatrieme blocs
représentent ’épaisseur de la préforme puis 1’architecture textile respectivement. La concentration
de la suspension ainsi que le débit d’injection ont été fixés a leurs modalités maximales pour ces
deux derniers blocs. En ce qui concerne le troisieme bloc, les données a forte épaisseur ont été
comparées aux données des autres blocs. Les données de sortie sont la porosité matricielle par
densité geomeétrique ainsi que le taux de macroporosite et de fissures qui ont été segmentées par
DL avec les tomographies. Toutes les données de sortie sont exprimées en taux de porosité dans

I’espace matriciel pour les normaliser.

La matrice du PEx de fabrication des CMC Al>.O3/Al;O3 avec le liant A (laissant des résidus de
liant apres 1’étape de déliantage) est présentée dans le Tableau B-2. Le PEX correspond a un plan

Box-Behnken de 46 essais (5 facteurs et 3 modalités pour chaque facteur). Chaque facteur possede
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une modalité maximale, une modalité minimale et une modalité centrale correspondant a la
moyenne des deux autres. Dans ce type de plan Box-Behnken, chaque essai comprend 3 facteurs a
leur modalité centrale et 2 facteurs a leur modalité minimale ou maximale. 1l y a également 6 essais
ou les 5 facteurs sont a leur modalité centrale pour vérifier I’erreur expérimentale. Les données de
sortie sont la porosité matricielle par densité géométrique et le taux de macroporosité segmentée
par un seuillage simple. Contrairement au PEx de fabrication des CMC SiC/SiC, la macroporosité

n’est pas exprimée en taux de porosité dans I’espace matriciel.

A T’issue des résultats du premier PEx de fabrication des CMC Al,03/Al,03 ol une quantité trés
importante de résidus de liant avaient été repérée dans les pieéces amenant ainsi un biais, le liant A
a été changé pour le liant B qui est retiré de maniere plus efficace. Les facteurs qui ne semblaient
pas présenter une influence significative sur I’infiltration des particules n’ont pas été réévalués dans
ce second PEX; seulement 3 facteurs ont donc été retenus. Pour des raisons de temps et de
disponibilité des ressources, deux modalités ont été évaluées a défaut des trois modalités initiales.
Ces modalités ont été choisies en fonction de leur pertinence. Ce PEx complémentaire correspond
a un plan factoriel complet, donc toutes les combinaisons sont testées. La seule donnée de sortie
est la porosité matricielle par densité géométrique. La matrice d’essais est présentée dans le
Tableau B-3.



Tableau B-1 Plan d’expériences d’infiltration de préformes SiC
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No Concen. Débit Ouv. du Armure Epaisseur Peau Porosité Macroporosité | Fissures
d’essai (%vol.) | (mL/min) toron (mm) matricielle (-) () ()

Bloc 1 : Concentration de la suspension, débit d’injection, ouverture du toron

1 0,755 - -

5 1 1 1 1 -1 1 0.891 . .

3 0,533 0,096 0,089

4 ! 1 1 : B : 0,483 0,033 0,111

5 0,641 - -

6 -1 1 1 1 -1 1 0.636 . .

7 0,462 0,028 0,095

8 1 B B 1 B 1 0,451 0,003 0,153

9 -1 -1 1 1 -1 1 0,694 - -

10 -1 1 -1 1 -1 1 0,613 0,215 0,062

11 1 -1 1 1 -1 1 0,736 - -

12 1 1 -1 1 -1 1 0,532 0,058 0,067
Bloc 2 : Peau de surface

13 -1 1 -1 1 -1 -1 0,521 0,031 0,096

14 1 -1 -1 1 -1 -1 0,622 0,178 0,070

15 -1 -1 -1 1 -1 -1 0,507 0,020 0,110

16 1 1 -1 1 -1 -1 0,671 0,459 0,049
Bloc 2 : Epaisseur

17 0,471 0,003 0,136

18 ! ! B 1 . L 0,450 0,007 0,089
Bloc 3 : Architecture textile

19 0,694 0,015 0,072

20 ! ! B B B B 0,667 0,013 0,092

21 0,783 0,456 0,028

22 ! ! 1 . 1 1 0,664 0,168 0,052
Niveau -1 10 0,5 Non Sergé 2x2 2,8 Non
Niveau +1 20 1,5 Oui Interlock 7,2 Oui
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Tableau B-2 Plan d’expériences Box-Behnken d’infiltration de préformes Al2Os avec le liant A

Concencentat_ion Pression Espace inter- | Epaisseur Tau_x Porgs_ité Macroporosité
No d’essai | de la suspension (bar) torons (mm) (mm) vol_umlque matricielle )
(% vol.) de fibre (%) )
1 0 -1 0 -1 0 0,487 0,048
2 0 1 0 -1 0 0,458 0,021
3 0 0 0 -1 -1 0,453 0,014
4 0 0 0 -1 1 0,465 0,033
5 0 0 -1 -1 0 0,474 0,040
6 0 0 1 -1 0 0,529 0,015
7 -1 0 0 -1 0 0,453 0,008
8 1 0 0 -1 0 0,454 0,027
9 0 -1 0 1 0 0,412 0,019
10 0 1 0 1 0 0,401 0,016
11 0 0 0 1 -1 0,401 0,013
12 0 0 0 1 1 0,429 0,016
13 0 0 -1 1 0 0,414 0,012
14 0 0 1 1 0 0,378 0,008
15 -1 0 0 1 0 0,420 0,010
16 1 0 0 1 0 0,402 0,019
17 -1 0 -1 0 0 0,407 0,033
18 1 0 -1 0 0 0,487 0,034
19 -1 0 1 0 0 0,421 0,012
20 1 0 1 0 0 0,431 0,011
21 -1 0 0 0 -1 0,399 0,013
22 -1 0 0 0 1 0,461 0,017
23 1 0 0 0 -1 0,451 0,023
24 1 0 0 0 1 0,447 0,015
25 0 -1 -1 0 0 0,428 0,037
26 0 1 -1 0 0 0,424 0,042
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27 0 1 1 0 0 0,442 0,019
28 0 1 1 0 0 0,388 0,007
29 K] K] 0 0 0 0,393 0,016
30 K} 1 0 0 0 0,399 0,017
31 1 K] 0 0 0 0,448 0,028
32 1 1 0 0 0 0,438 0,038
33 0 K] 0 0 1 0,405 0,028
34 0 1 0 0 1 0,397 0,013
35 0 K] 0 0 1 0,415 0,031
36 0 1 0 0 1 0,462 0,018
37 0 0 K] 0 1 0,411 0,017
38 0 0 1 0 1 0,407 0,024
39 0 0 K] 0 1 0,451 0,042
40 0 0 1 0 1 0,392 0,019
1 0,424 0,012
42 0,469 0,009
43 0,422 0,012
44 0 0 0 0 0 0,419 0,016
45 0,415 0,012
46 0,448 0,013

Niveau -1 3 3.0 0.2 1.10 30

Niveau 0 18 45 0,6 2,65 40

Niveau +1 33 6.0 1.0 4,20 50




Tableau B-3 Plan d’expériences complémentaire d’infiltration de préformes Al.O3 avec le liant B

No d’essai Concentration de la Epaisseur Taux volumique | Porosité matricielle
suspension (%ovol.) (mm) de fibre (%) (-)

1 1 1 -1 0,392
2 0,894
3 ! B 1 0,779
4 -1 1 1 0,473
5 0,449
6 B B B 0,536
7 -1 1 -1 0,388
8 0,511
9 1 1 ! 0,531
10 1 1 1 0,606
11 0,457
12 ! 1 1 0,422

Niveau -1 18 1,10 30

Niveau +1 33 4,20 50
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