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RESUME

L'objectif de ce travail est d'étudier la caractérisation des parametres
thermophysiques d'un matériau composite a résine thermodurcissable dans le cadre du
procédé de moulage par transfert de résine (RTM). Ce meémoire étudie les aspects
théorique et pratique d'une telle caractérisation. Une revue des travaux réalisés sur ce
sujet par le passé est d'abord présentée. Les méthodes choisies dans le cadre de cette
étude sont alors précisées. Un protocole expérimental pour caractériser la cinétique d'une
résine thermodurcissable ainsi que les paramétres thermophysiques (capacité calorifique,
conductivité thermique) est exposé. La conductivité thermique est identifiée par une
méthode inverse. Les transferts thermiques dans le moule congu pour la mesure de
conductivité thermique transverse sont étudiés numériquement avec le logiciel LCMFlot.
La conception du moule est modifiée en fonction de plusieurs utilisations prévues. 1l est
vérifié que la conception finale de ce moule présente les caractéristiques nécessaires pour
obtenir une bonne précision lors d'une mesure de conductivité thermique transverse. La
possibilité d'utiliser le méme moule pour une mesure de la conductivité dans le plan des
fibres est étudiée : les transferts thermiques sont analysés et une solution pour adapter le
moule pour effectuer une telle mesure est proposée. Enfin, le protocole expérimental

complet est présenté, et les résultats expérimentaux obtenus sont discutés.
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ABSTRACT

This work's objective is to study the determination of thermophysical parameters
of a composite material with a thermosetting resin, regarding the Resin Transfer Molding
process (RTM). The report exhibits the theoretical and experimental aspects of such a
characterization. A review of the previous works on this subject is firstly presented. The
methods that this study will use are then chosen. An experimental methodology for the
characterization of resin kinetics along with thermophysical parameters (heat capacity,
thermal conductivity) is exposed. An inverse method is used to determine the thermal
conductivity. Heat transfers in the mold designed to measure the thermal transverse
conductivity are numerically studied with the software LCMFlot. The mold design is
modified regarding the several utilizations it is meant to be used for. It is checked that
the final design of the mold has the necessary characteristics to obtain a good precision
when measuring the transverse thermal conductivity. The possibility to use the same
mold to measure the thermal conductivity in the fibers plane is studied : heat transfers are
analyzed and a solution to adapt the mold to do such a measurement is proposed. Finally

the complete experimental methodology is presented, and experimental results discussed.
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INTRODUCTION

Les applications des matériaux composites a matrice polyméres sont de plus en
plus nombreuses dans plusieurs domaines et en particulier dans le secteur des transports
(aéronautique, automobile, naval, etc.). Les exigences requises par les industriels
développant ce type d’applications ont conduit au développement d’une variété de
procédés de mise en ceuvre. Parmi ces méthodes industrielles, les techniques de
production en moules fermés telles que le moulage par transfert de résine (RTM),
connaissent un fort développement depuis une dizaine d'années pour des raisons
technologiques, économiques et environnementales. Le RTM est une technique de mise
en forme de piéces composites a matrice thermodurcissable renforcée par un matériau
fibreux. Cette méthode permet de fabriquer des piéces de toute forme. Lors de la
fabrication d’un matériau composite par ce procédé, une résine de faible viscosité est
injectée dans la cavité d’un moule rigide préchauffé, le plus souvent en acier, contenant
une préforme fibreuse séche. Lorsque le moule est rempli de résine, le moule est chauffé
ou maintenu a température pour minimiser le temps de polymeérisation de la résine. La
piece est ensuite retirée du moule pour laisser place a la piéce suivante, dans le cadre

industriel.

Les matériaux composites présentent des propriétés mécaniques excellentes par
rapport a leur masse volumique, et sont donc beaucoup utilisés dans l'industrie
aéronautique et automobile. Cependant, les cadences de production sont assez faibles, en
particulier pour le procédé RTM qui n'est utilis€ que pour les productions de petites
séries, et qui nécessite une maintenance réguliére (nettoyage du moule en particulier).
Différents aspects sont modulables pour augmenter la vitesse de production. II est
nécessaire d'optimiser le temps d'injection de la résine en plagant au mieux le(s) point(s)
d'injection(s) et en ajustant la pression d'injection tout en ne détériorant pas le renfort

fibreux. Il est possible de modifier la formulation de la résine thermodurcissable, de



maniére & diminuer le temps nécessaire a la polymérisation. Enfin, le cycle thermique
peut étre modifié pour accélérer la réaction chimique. Dans l'industrie automobile, on
cherche a minimiser ainsi le temps de production sans toutefois perdre la qualité des
picces fabriquées. Les propriétés mécaniques ne doivent pas étre altérées notamment,
mais surtout I'aspect visuel de la piece doit étre excellent. Certaines pi¢ces de carrosserie
sont en effet réalisées directement en matériau composite. L'un des principaux probléemes
rencontrés est de proposer une piéce dont le fini de surface est trés bon, tout en
respectant un cycle de production assez court. Le fini de surface est difficilement
mesurable, car dans I'industrie automobile il s'agit d'une appréciation visuelle. Toutefois
il est nécessaire d'établir une relation entre les différents paramétres du procédé et le
résultat recherché, en particulier l'effet des paramétres de la cinétique de réaction et les
parametres thermiques du procédé doivent étre étudiés. Connaitre les propriétés thermo-
physiques d'un matériau composite devient alors indispensable afin de prédire son
comportement lors d'un cycle de production a l'aide de logiciels de simulation. Ce
mémoire propose l'étude d'un appareil expérimental destiné & mesurer la conductivité

thermique d'un matériau composite.

Les objectifs de ce mémoire sont de rassembler les éléments théoriques
nécessaires a la caractérisation thermique et cinétique d’un matériau composite et de
valider des méthodes expérimentales pour mesurer les conductivités thermiques d’un tel
matériau. Cette étude s’appuie principalement sur les travaux de Sobotka [18] et Jauffres
[37]. Les travaux de Sobotka résument les différents aspects théoriques de la cinétique
d’une résine polyester ainsi que les modéles de conductivité thermique transverse dans
un composite. Une méthode inverse permettant de déterminer une conductivité
thermique a partir de relevés de température y est aussi présentée. Le programme
informatique issu de cette méthode ainsi que les modeles présentés dans les travaux de
Sobotka sont utilisés dans cette étude pour la conception d’un appareil expérimental
adapté a la mesure de la conductivité thermique. Ce travail de conception d’un moule

thermique s’appuie sur une étude initiale de Jauffres [37] dans laquelle ont été



déterminées les dimensions minimales du moule de caractérisation de la conductivité
transverse. Les chapitres 3 et 4 de cette étude ont pour objectif de modifier la conception
retenue dans les travaux de Jauffres de maniére a I’adapter aux besoins futurs du

laboratoire.

Le chapitre 1 de ce mémoire consiste en une étude bibliographique ayant pour
objectif de présenter I'avancement des travaux réalisés jusqu'ict sur la caractérisation des
matériaux composites a matrice thermodurcissable. Les modeles de cinétique chimique
et de conductivité thermique équivalente ayant été validés sont présentés, ainsi que les
différentes méthodes expérimentales de mesure de la conductivité thermique d'un

matériau composite.

L'objectif du chapitre 2 est de décrire le protocole expérimental choisi pour
mesurer la conductivité thermique, ainsi que la capacité calorifique et les parameétres
cinétiques d'une résine. Les modeles choisis pour représenter la conductivité thermique
d'un composite en fonction de la température et de l'avancement de la réaction y sont

présentes.

Le chapitre 3 présente l'étude numérique du moule destiné a mesurer la
conductivité thermique transverse d'un composite. Une étude de conception y est menée
afin que le moule satisfasse les conditions recherchées. Les transferts thermiques au sein
du moule sont donc analysés a l'aide du logiciel LCMFlot avec des maillages
bidimensionnels et tridimensionnels. La précision du moule concernant la mesure de la
conductivité thermique est ensuite vérifiée en déterminant la conductivité thermique d'un
matériau virtuel avec le programme d'identification par méthode inverse, a partir de

relevés de température obtenus avec LCMFlot.

Dans le chapitre 4, on cherche a adapter le moule pour mesurer la conductivité

thermique dans le plan des fibres d'un matériau composite. Les contraintes dues au



procédé RTM ne permettent pas de réaliser facilement des pi¢ces épaisses; on cherche
donc a modifier le moule pour obtenir une configuration qui permette d'obtenir des
mesures de conductivité précises. Des maillages bidimensionnels sont utilisés avec
LCMFlot pour analyser les transferts thermiques, et une solution expérimentale est

proposée pour adapter le moule disponible a une telle mesure.

Le chapitre 5 présente la procédure expérimentale compléte et les résultats
obtenus. Les problémes rencontrés lors de la mise en place de l'appareil expérimental et

de la procédure sont aussi exposeés.

Enfin, une conclusion résume les contributions scientifiques de ce
mémoire, ainsi que les perspectives orientant de nouvelles directions de recherche, les
expériences a réaliser pour valider enticrement le moule et les possibilités offertes pour

la mesure de la conductivité thermique longitudinale.



CHAPITRE 1
REVUE BIBLIOGRAPHIQUE

Apres la présentation du procédé de moulage par transfert de résine (Resin
Transfer Moulding — RTM), ce premier chapitre fait tout d’abord une synthése
bibliographique sur la modélisation des propriétés thermiques et chimiques des
composites. Des modéles cinétiques sont ensuite présentés, et les techniques usuelles
permettant de les déterminer sont décrites. On fait ensuite le point sur les modeéles qui
prédisent les conductivités thermiques transverse et longitudinale d'un composite en
fonction des propriétés et des proportions des deux phases. Enfin, quelques méthodes de
détermination de la conductivité transverse d’un matériau composite sont comparées et

discutées.

1.1 Transfert par moulage de résine

Les matériaux composites a renforts de fibres possédent de trés intéressantes
propriétés par rapport aux matériaux métalliques, comme leur faible masse volumique et
une bonne résistance a la corrosion pour des rigidités et résistances a la rupture
équivalentes. Ces avantages font que les matériaux composites sont utilisés dans de
nombreux secteurs d'application comme les industries automobile et aérospatiale
notamment. Il existe de multiples combinaisons de matériaux avec des spécificités
propres ainsi que de nombreuses méthodes de fabrication des composites, dont on
trouvera un exposé dans I’ouvrage de Mallick [32]. Le procédé qui fait Pobjet de cette

étude est le moulage par transfert de résine ou procédé RTM (Resin Transfer Moulding).

La Figure 1.1 montre un cycle complet de procédé RTM. Le renfort fibreux est

d’abord mis a la forme de la piece a fabriquer par différentes méthodes (découpe,



thermoformage, placemen{ de fibres). On obtient alors ce qu’on appelle une
« préforme », qui est ensuite placée dans un moule. Apres fermeture du moule, on injecte
une résine thermodurcissable qui va imprégner le renfort. La réaction chimique de
polymérisation est amorcée par un catalyseur. Lorsque celle-ci est terminée, le contre-
moule est retiré et la piéce est éjectée. Ce procédé permet de mouler des pieces de forme
complexe. Le moule requis est généralement peu cotiteux, car la résine est injectée a
basse pression. Pour I'instant, le RTM n’est rentable que pour des petites séries de
production (de I'ordre de quelques milliers de pi¢ces par année). 1l est donc important
d’optimiser le cycle de moulage, notamment par la maitrise des parametres thermiques,

afin de diminuer le temps de cycle et d’augmenter ainsi le volume de production.
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Figure 1.1 — Procédé RTM.



1.2 Modélisation thermique

L’aspect thermique du procédé RTM est important car il permet de mieux
maitriser I’écoulement, donc le remplissage de la pi¢ce, ainsi que la réaction de
polymérisation. Cette réaction étant exothermique [32], il faut donc composer avec une
source de chaleur interne. Cela est possible par des simulations numériques
(généralement au moyen de la méthode de Taylor-Galerkin [2, 4, 6]) en définissant les
températures du moule et de la résine injectée. On dose aussi le catalyseur, afin
d’amorcer la réaction en temps voulu et optimiser ainsi le cycle de cuisson de la piéce.
Pour améliorer la productivité, il faut abaisser le temps du cycle de moulage d une piéce.
A cette fin, il est possible de préchauffer le moule. Cela induit d’importants gradients de
température lors de I’injection, qui peuvent ¢ventuellement causer des défauts, méme si
le cycle est effectivement écourté [1, 5]. La température devient donc une variable
importante qu’il convient de maitriser et de modéliser, afin de prendre en compte les

phénomenes thermiques pendant les simulations d'injection.

Pour effectuer la simulation de P’injection, il faut tenir compte des différents
phénoménes physiques qui se produisent pendant les différentes étapes du processus de
fabrication: ces phénoménes sont de nature mécanique, thermique et chimique. Au
niveau mécanique, il s’agit d’un écoulement visqueux en milieu poreux, dont on trouve
des simulations et analyses dans la littérature [33, 34]. Notons aussi que des forces
capillaires s’exercent entre les fibres et la résine quand la pression d’écoulement est
faible. Enfin la viscosité de la résine varie avec la température. L’écoulement en milieu
poreux est modélisé par I’équation de Darcy, ou le débit de résine par unité d’aire est
proportionnel au gradient de pression et inversement proportionnel a la viscosité. Il est
donc important de connaitre la variation de viscosité, qui est fonction de la température
de la résine et du degré d’avancement de la réaction de polymérisation. Les forces

capillaires sont habituellement faibles devant la pression, et on peut considérer soit



qu’elles sont négligeables, ou bien qu’elles sont prises en compte dans les termes de

perméabilité [35].

Les phénomenes thermique, mécanique et chimique ne peuvent pas étre étudiés
séparément, parce qu'ils sont couplés. Les phénomeénes thermiques interviennent sur
I’aspect mécanique en modifiant la viscosité de la résine, mais aussi sur l’aspect
chimique car la température a une influence importante sur la réaction chimique de
polymérisation. Les aspects chimiques interagissent aussi avec les aspects thermique et
mécanique : la réaction est exothermique et fait donc augmenter la température; quant a
la viscosité de la résine, elle varie avec 1’avancement de la réaction chimique. Le degré
d’avancement de la réaction de polymérisation influence la conductivité thermique et la
chaleur spécifique, qui sont également fonction de la température. Les phénomeénes
thermiques interagissent ainsi entre eux [23]. Mais les phénoménes mécaniques, c'est-a-
dire I'écoulement convectif de la résine, ont une influence sur les transferts thermiques et

sur la réaction chimique.

La modélisation des transferts thermiques lors de I’écoulement peut se faire grace
a la technique de moyenne volumique dans I’espace [27, 28], afin de surmonter les
problémes d'hétérogénéité d’un matériau dans lequel les propriétés physiques varient
fortement a ’échelle locale. Dans la piece en cours de polymérisation, les phénoménes
de conduction, convection, dispersion et génération de chaleur peuvent étre modélisés
par I’équation de convection-diffusion de la chaleur. L'étude des transferts de chaleur
lors de la polymérisation se fait en définissant tout d’abord le degré d’avancement « de

la réaction chimique comme le rapport de I’enthalpie de réaction dégagée pour passer de

I’état initial a 1’état actuel dh(?) et I’enthalpie totale de réaction AH" :

5 = o)

= (1.1)



o varie donc de 0 (réaction chimique non amorcée) a 1 (réaction chimique terminée).

L’énergie dégagée par unité de temps par la réaction est proportionnelle a la
dérivée du degré d’avancement par rapport au temps (vitesse de réaction). On obtient
donc d’une maniére générale le systéme couplé suivant qui modélise le transfert de

chaleur par conduction pour la résine :

pCP(a,T).%—f = div[/i(a,T).g;zd(T)}+pXAH’ aa_(:

Jo

5, " et 12
ot (@) (1.2)

+ conditions initiales et frontieres

ou p est la masse volumique du composite, C» sa chaleur spécifique, A sa conductivité
thermique et X le taux massique de résine dans le composite. La vitesse de réaction

da/dt est a la fois dépendante du degré d'avancement de la réaction « et de la

température 7. Cette dépendance s'écrit sous la forme générale de la fonction F.

On trouve aussi dans la littérature [7, 23] Pexpression de la chaleur spécifique

d’un composite C,,  selon la loi des mélanges :
Poomp

C, (@T)=XC, (@, T)+(1-X)C, (T) (1.3)

ou X est le pourcentage en masse de résine et C, et C, = sont les capacités

calorifiques respectives de la résine et des fibres. Notons que dans l'expression (1.3) la
chaleur spécifique des fibres n’est fonction que de la température car celles-ci ne

subissent pas de transformation lors de la réaction chimique. Pour détailler I'expression
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de la chaleur spécifique de la résine, on écrit la variation d'enthalpie sous l'effet de la

température et de I'avancement de la réaction :
di =C (a,T)dT +n(e, T)do (1.4)
oH o . . (-
avee (e, T) = o (e, T). Si l'on suppose que le mélange des constituants de la résine est
o
idéal, cette fonction ne dépend pas de o car I’enthalpie est une fonction extensive, soit :

dH = C (0, T)dT +n(T)dex (1.5)

L'enthalpie étant une fonction d'état, la différentielle totale dH est exacte. Le théoreme de

Schwartz conduit donc a 1'égalité suivante :

JaC (., T) _ on(T)
elo4 oT

(1.6)

Cette derniére expression impose une variation linéaire de la chaleur spécifique en
fonction du degré d'avancement. On obtient donc l'expression de la chaleur spécifique de
la résine en fonction des deux valeurs mesurées pour un degré d'avancement nul

C, (0,T) et pour une réaction terminée C, (1,T) [18, 23] :

C, (,T)=aC, I,1)+(1-)C, (0,T) (1.7)

Cette relation correspond a une loi de mélange idéal de deux phases, dont I'une est
réticulée (résine cuite) et 'autre non (résine crue). La détermination de la chaleur
spécifique se fait par DSC (« Differential Scanning Calorimetry ») [23] qui mesure la

variation d’enthalpie avec le temps en comparant les flux de chaleur en fonction de la
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température et du temps entre un creuset contenant 1’échantillon et un creuset vide de
référence. Le principe de la DSC se rapproche de celui de I'Analyse Thermique
Différentielle (ATD), qui enregistre la différence de température entre 1’échantillon et un
matériau de référence, dont la température de fusion et I’enthalpie totale de changement

d’état sont connues avec précision.

1.3 Paramétres cinétiques

La polymérisation des résines thermodurcissables est une réaction chimique
exothermique. La chaleur libérée par la polymérisation est en général trés importante et
contribue a augmenter la température du matériau. A la surface du moule, la chaleur est
facilement dégagée par I'outillage. On rencontre moins de problémes reliés a une
¢ventuelle dégradation du matériau sur des pi¢ces de faible épaisseur. Cependant, pour
les pieces épaisses, la conductivité thermique d’un composite étant faible, la température
interne augmente rapidement, dépassant largement la température de cuisson et pouvant
devenir excessive au point de dégrader la résine [29]. Ceci peut causer une détérioration

de la qualité de la pi¢ce et la perte de ses propriétés mécaniques.

La cinétique de polymérisation peut étre modélisée de plusieurs manicres. En
général, la vitesse de réaction est modélisée en fonction du degré d’avancement et de la
température. D’une maniere générale, on distingue deux approches : les modeles
phénoménologiques et les modéles mécanistiques [30]. Un modéle phénoménologique
est généralement exprimé au moyen d’une €quation relativement simple, qui propose une
représentation empirique des effets exothermiques et ne prend pas en compte les détails
de la maniere dont les constituants chimiques prennent part a la réaction. Les modéles
mécanistiques sont obtenus en prenant en compte ces détails. Bien que les modéles
mécanistiques donnent de meilleures prédictions et fournissent une interprétation des

phénomenes, ils ne sont pas toujours accessibles a cause de la complexité de la réaction.
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De plus, ils requierent en général plus de paramétres a caractériser que les modéeles
phénoménologiques, qui sont utilisés la plupart du temps. Ramis et Salla [19, 20] ont
employé par exemple des modeles phénoménologiques pour étudier I'influence des

catalyseurs et promoteurs sur la cuisson d’une résine polyester insaturé.

Les modeles phénoménologiques catalytiques et auto-catalytiques [21, 23]
supposent qu’une seule réaction chimique permet de représenter le processus entier de

cuisson. Le plus simple est le modele catalytique :

do "
E—k(l—a) (1.8)

ou n est I’ordre de la réaction et k obéit a une loi du type de la loi d’Arrhenius par
rapport a la température, E est I’énergie d’activation de la réaction chimique, ko une
constante pré-exponentielle, R la constante universelle des gaz parfaits et T la

température en degrés kelvin :
k =k, exp(~ E/RT) (1.9)

Une représentation catalytique d’ordre n prévoit un taux maximum de réaction au temps
initial t=0, ce qui n’est pas le cas pour une réaction de polymérisation, qui est plutdt de
type auto-catalytique. Un mod¢le plus équilibré a donc été¢ développé, le modele auto-
catalytique, qui permet de prendre en compte le phénomene d’accélération de la réaction

chimique :

do
—=ka"(l-)" 1.10
" (I-a) (1.10)

L’efficacité de ces modéles a été vérifiée pour une grande partie des résines

thermodurcissables. Toutefois, le modéle le plus répandu reste celui de Kamal et Sourour
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[22], qui regroupe les deux précédents modeles en un seul et permet de représenter

correctement a la fois la cuisson d’une résine époxy et d’un polyester insaturé :

Elg‘—:(k,+k20zm)(1—a{)" (1.11)

ou k; et k, sont des constantes d’Arrhenius (dont E; et E, sont les énergies d’activation,
qui représentent la nature des réactions catalytique et auto-catalytique). Les parametres m
et n peuvent prendre des valeurs non entieres et décrivent 'ordre du mécanisme de
cuisson.

Mentionnons aussi le modele de Bailleul [23], ou la fonction de température arrhénienne
est multipliée par une fonction du taux de dégagement de la source thermique G(o). La

vitesse de réaction prend alors la forme suivante :

(1.12)

oo et et

>o pour 0 <<l
RT

=0 pour =1

Le passage de la transition vitreuse est pris en compte dans ce modéle en imposant
G()=0 si T<Tg() (Température de transition vitreuse en fonction du degré

d'avancement de la réaction chimique).

Dans tous les modeles que nous venons de décrire, il est possible d'introduire une
période d'induction qui permet de prendre en compte un laps de temps durant lequel le
dégagement de chaleur est inhibé. Cette période d'induction obéit a sa cinétique propre
qui est représentée par une fonction intégrale &, dépendante de I'histoire thermique, ayant

la dimension d'un temps :

_ _’md _ Ly _
é=t,, Jexp( B(T(t) IDdt (1.13)
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ou f,s et B sont les parametres a déterminer expérimentalement. Cette fonction est
ensuite introduite dans la cinétique en multipliant le terme da /9t par la fonction W(E)

qui est nulle si la fonction d'induction & est positive :

0 si £>0

W((f):{l si £<0 (1.14)

Des études cinétiques sont nécessaires pour déterminer expérimentalement les
paramétres de ces différents modeles. Une estimation des paramétres peut généralement
étre obtenue a partir de mesures des pics exothermiques, de la vitesse de réaction a ces
pics pour des séries d’expériences isothermes. Une des méthodes les plus utilisées dans
la littérature pour I’étude de la cinétique de réaction est la DSC, que ce soit en mode
isotherme ou non-isotherme. La comparaison avec I'Analyse Thermique Différentielle
(ATD) montre que la DSC est l'approche la plus efficace [30]. En effet, l'utilisation de
I'ATD pour obtenir des informations quantitatives sur la cinétique de réaction de résines
thermodurcissables est limitée a cause de la non-uniformité de la température dans
I'échantillon pendant les mesures. Lors de mesures effectuées par ATD sur des solutions
diluées, la température dans I'échantillon peut étre maintenue uniforme pour des taux de
chauffage faibles. Mais les difficultés pour maintenir cette uniformité apparaissent si
I'échantillon devient solide, a moins qu'un échantillon trés petit soit utilisé. En
conséquence, une petite différence de température dans I'échantillon peut engendrer une
différence significative de taux de réaction [40]. Un autre inconvénient inhérent a 'ATD
est l'hypothése que les propriétés thermiques sont constantes sur l'ensemble des
températures étudiées. Comme les propriétés thermiques des résines thermodurcissables
dépendent a la fois de la température et du degré d'avancement de la réaction chimique,

la DSC est une méthode plus fiable car elle mesure directement le flux de chaleur [40].

Parmi les méthodes utilisant la DSC, on peut citer les techniques isothermes et les

techniques non isothermes ou dynamiques. Les mesures isothermes ont ’inconvénient de
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prendre du temps. Il peut étre aussi difficile de déterminer avec précision le taux de
réaction a basse température, car celui-ci est trop faible. Il est donc parfois difficile de
trouver la dépendance de la constante & avec la température. Il est possible de surmonter
ces difficultés en utilisant une technique non-isotherme comme le balayage en

température.

Les deux types de méthodes ont été comparés, et il s’est avéré que les résultats
obtenus étaient fréquemment différents. Toutefois, les parametres cinétiques évalués en
utilisant des méthodes isothermes et non-isothermes étaient relativement proches. La
différence entre les deux proviendrait plus probablement de la faiblesse des modeles

cinétiques plutdt que des techniques expérimentales employées.

1.4 Modélisation de la conductivité thermique

La mod¢élisation de la conductivité thermique d'un matériau composite doit tenir
compte de l'inhomogénéité du matériau. En appliquant une approximation homogéne au
matériau, on peut obtenir des modeles simples pour les conductivités thermiques
transverse et longitudinale, qui sont validés dans le cas de renforts a fibres

unidirectionnelles.

1.4.1 Approximation homogéne

Pour modéliser I’évolution de la conductivité thermique en fonction de la
température et de I’avancement de la réaction, il faut tenir compte des deux matériaux
constituant le composite, dont les contributions a la conductivité doivent étre analysées.
La premicre démarche consiste a étudier la possibilité de considérer un milieu poreux

comme homogene et a développer un modele fondé sur la loi des mélanges. Un tel
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modéle peut présenter des limites au niveau de la répartition des pores, qui doit étre
aléatoire et uniforme. Sa validité a été vérifiée par Bauer [8] pour n’importe quelle
conductivité, forme, nombre et concentration de pores. L’application de I’approximation
homogene a la conduction transverse a ét¢ étudiée par Pitchumani et Yao [7] dans le cas
de fibres unidirectionnelles. Un critére quantitatif fondé sur une épaisseur critique est
établi pour I’homogénéisation. Une telle approximation peut engendrer de grosses

erreurs d’analyse.

1.4.2 Modélisation de la conductivité thermique transverse

Tai [13] applique la loi des mélanges a une cellule unitaire et obtient des
expressions pour la conductivité thermique équivalente correspondant a un flux de
chaleur unidimensionnel dans le cas d’un matériau composite renforcé de fibres
orthogonales. Il constate que prendre pour cellule une forme cubique ou cylindrique
importe peu en ce qui concerne le flux de chaleur, car c’est seulement le taux de fibres
volumique qui compte vraiment. Dans les exemples étudi€s, la conductivité thermique
varie lin€airement avec le taux de fibres. Cette linéarité¢ est expliquée par la grande
différence entre les conductivités transverse et longitudinale, qui fait que la partie
dominante du flux de chaleur s'établit dans le sens longitudinal. Ces résultats sont
cependant valables dans une situation idéale, car les imperfections ne sont pas prises en
compte. Cette approche constitue néanmoins une modélisation raisonnable de la

conductivité thermique transverse d’un matériau composite.

Une telle modélisation simple peut donc étre obtenue par la loi des mélanges en
prenant en compte les conductivités de la matrice et des fibres. Le modele de Springer et
Tsai [12, 23] est couramment utilis€¢ pour découpler I’influence des fibres et de la résine.
Le taux de fibres volumique vy intervient également dans ce modéle qui s’écrit comme

suit :
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1+v,)A4, +(1-0,)A
A, =/1,,,( oy 004, (1.15)
(-v)A, +(1+v,)4,

Dans cette formule, A, représente la conductivité thermique de la résine et Ar la
conductivité thermique des fibres. Ce modele provient de I’application de la loi de
conduction de la chaleur a des couches de matériaux différents disposés en paralléle et en
série (analogie électrique) pour un réseau de cylindres [13]. 1l a ét¢ validé par Bailleul
[23] sur un préimprégné unidirectionnel en fibres de verre / résine époxy. En modélisant
la conductivité thermique de la résine en fonction de I’avancement de la réaction par une
loi des mélanges sur les conductivités des résines crue et cuite et en utilisant ensuite le
modele de Tsai, on obtient finalement la conductivité thermique du matériau composite
en fonction de la température, de I’avancement de la réaction et des valeurs de la
conductivité thermique de la résine et des fibres. La procédure est détaillée dans le

rapport de Sobotka [18] ainsi que dans le chapitre 2 de cette ¢tude.

1.4.3 Modélisation de la conductivité thermique longitudinale

En ce qui concerne la conductivité thermique longitudinale, un modele simple est
donné directement par la loi des mélanges, qui permet de déterminer la conductivité
thermique de deux matériaux en paralléle. Ce modele s'applique a un matériau composite
dont les fibres sont unidirectionnelles :

Atog =V, 4, +0,4, (1.16)

long
Dans le cas d’un pli dont les fibres sont orientées selon un axe x formant un angle 6 non
nul avec ’axe du matériau, la conductivité thermique longitudinale A, selon l'axe x est

obtenue par rotation d'un angle # a partir des axes principaux de conductivité :
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A=A, cos’ @+ 4,sin’ 6 (1.17)

1.4.4 Validation des modéles

Les deux modéles présentés ci-dessus ont été validés par Farmer et Covert
[12] qui ont mesuré les conductivités thermiques d’un matériau composite
thermodurcissable par la méthode de la plaque chaude gardée et comparé les résultats a
ces modeles. Ils ont établi que le modele (1.15) n’est valable que pour une géométrie
connue (un réseau de cylindres) et ont cherché a identifier un modéle pour un réseau de
fibres dont la géométrie est aléatoire. Ils ont identifié la relation (1.15) comme la
meilleure borne inférieure possible pour un modele de ce type, la borne supérieure étant

donnée par :

_ ﬂ, (1 + vm)/?’m + (1 B 'Um)/lf
Lw — 7 (1 - Um )/’i’m + (1 + vm )ﬂ‘/

(1.18)

IIs ont aussi mesuré la conductivité thermique longitudinale du matériau composite selon
des axes formant un angle de 0 a 90 degrés avec I’axe des fibres. Ils ont ensuite comparé
leurs résultats expérimentaux avec la loi des mélanges (1.16) et obtenu de trés bons
résultats. Ils ont finalement effectué les mémes mesures sur un laminé contenant
plusieurs plis a différents angles. Le modéle simple choisi pour un tel laminé, dérivé des
lois classiques sur les laminés, s’est montré suffisamment précis, puisque les valeurs

obtenues par la mod¢lisation étaient toujours a ’intérieur de I’incertitude expérimentale.
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1.5 Méthodes de détermination de la conductivité thermique

Grace aux modeles de conductivité thermique, diverses méthodes pourront étre
développées pour mesurer ce parametre. On utilise en général des thermocouples afin
d’obtenir les profils de température. Tervola [10] présente par exemple une méthode
numérique pour déterminer la conductivité thermique d’un matériau homogéne a partir
de profils de température mesurées [10]. Un probléme d’optimisation est posé dans
lequel 1’équation de la chaleur apparait comme une contrainte, qui est résolue par une
technique d’éléments finis a chaque itération. Cependant, le probléme est mal
conditionné numériquement, car les mesures expérimentales ne sont pas exactes. Dans le
cas des méthodes inverses par exemple, méme si les équations du modeéle sont exactes, il
peut exister des situations ol le minimum du critére a minimiser est trés sensible a de

faibles erreurs de mesure [39].

Les méthodes de détermination de la conductivité thermique peuvent étre classées en
trois grands groupes [25] :

1) Méthodes en régime permanent

2) Meéthodes en régime variable

3) M¢éthodes inverses
Dans la premiere famille, le temps n’intervient pas et ces méthodes permettent d’obtenir
uniquement la conductivité thermique. Les méthodes en régime variable sont
actuellement les plus utilisées. Elles consistent a appliquer une perturbation thermique
sur un échantillon a I’équilibre et & mesurer I’évolution des températures en fonction du
temps. Elles se différencient par la nature de la perturbation, le type de mesure et la
géométrie du probleme. Les mesures en régime permanent se caractérisent par la
mesure simultanée d’un flux de chaleur traversant 1’échantillon et d’une différence de

température.
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1.5.1 Méthodes en régime permanent

La méthode de la plaque chaude gardée [23] est une méthode en régime
permanent utilisée pour les isolants, dont les matériaux composites font partie. La
géoméirie est une plaque de forme cylindrique ou parallélépipédique de faible épaisseur
par rapport a ses dimensions transverses (Figure 1.2). Deux échantillons sont disposés de
part et d'autre d'un élément chauffant (plaque chaude). Les €chantillons sont refroidis par
les puits de chaleur (plaques froides). L'ensemble est isolé thermiquement. L'anneau
entourant la plaque chaude peut étre chauffé afin d'ajuster sa température a celle de la
plaque pour éliminer les pertes radiales de chaleur. On obtient alors un régime permanent
dans lequel les deux échantillons sont soumis a une différence de température AT .

Isolation

plague froide

€chantillon

fiux de chaleur
| plague chaude

——— ;
anneau isolant

échantilion

plague froide

Figure 1.2 — Méthode de la plaque chaude gardée.

Le flux est obtenu directement par la mesure de la puissance dégagée dans I’enroulement
principal de la plaque chauffante. Les appareillages peuvent fonctionner pour des
gammes de température variées. La mise en ceuvre expérimentale d’un tel dispositif est
délicate dans tous les cas. La connaissance de 1’épaisseur de 1’échantillon, de 1’écart de
température entre les deux faces et de la densité de flux d’énergic utilisée pour le

chauffage permet d’obtenir directement la conductivité thermique a travers la relation de
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Fourier. Un tel dispositif pose des problémes pour mesurer la conductivité thermique
d’un matériau composite cru, car il ne faut pas initier la réaction chimique et le temps

nécessaire pour atteindre 1’équilibre thermique est important.

Citons aussi la méthode du fil chaud, qui fait partie des méthodes en régime
quasi-€tabli et qui consiste a placer un fil résistif entre deux plaques de matériau isolant
[25] .Les plaques sont soumises a un créneau en flux, délivré sous forme d’effet Joule
par le fil résistif. Si le fil est supposé infiniment long et de rayon négligeable, le transfert
est radial et la conductivité thermique peut étre identifiée a partir de I’évolution de la
température en un point donné. Cette méthode qui apparait pourtant plus simple est en
fait difficile a mettre en ceuvre, car un étalonnage trés précis du fil chaud est nécessaire.
On trouve assez simplement la conductivité en fonction de la puissance de chauffage du

fil.

1.5.2 Méthodes en régime transitoire

Les méthodes de mesure en régime transitoire se caractérisent par la mesure
d’une seule (ou deux) température(s) rapidement variable(s) avec le temps. Ces mesures
permettent d’obtenir la diffusivité thermique. LL.a mesure est simple, mais les modéles et
la méthode d’identification sont généralement complexes. La perturbation thermique est
du type Dirac et plusieurs techniques sont regroupées sous le nom générique de
« méthode flash ». Le principe de base initial de cette méthode est le suivant: un
échantillon cylindrique a faces paralléles est soumis sur 'une de ses faces (dite face
avant) a une impulsion thermique de courte durée. L.a mesure de la réponse en
température de I’échantillon sur la face opposce (dite face arriere) permet d’identifier la
diffusivité thermique du matériau. Encore une fois, ces méthodes sont assez délicates a
mettre en ceuvre, et sont de plus généralement utilisées pour des matériaux dont les

propriétés ne dépendent pas de la température. L’approximation homogéne pose aussi un
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probléme dans le cas des matériaux composites a cause de la faible épaisseur de

I’échantillon.

1.5.3 Méthodes inverses

Les méthodes inverses ont beaucoup apporté dans le domaine de la métrologie
thermique [24], en facilitant le choix d’un modele mathématique approprié, en
permettant de déterminer des paramétres de sensibilité et d’une maniere générale, en
favorisant une conception optimale des expériences. Une méthode inverse consiste a
résoudre le probléme direct en se donnant une conductivité initiale. On compare alors les
températures calculées avec les valeurs mesurées dans la piece pendant I’expérience et
on estime un critére d’écart, comme par exemple un critére des moindres carrés (somme
des carrés des différences entre températures mesurées et calculées [18]). La conductivité
initiale est alors modifiée de maniere a minimiser le critére d’écart par itérations
successives. Un seuil de précision est fixé pour arréter les itérations. On peut citer
comme exemple de méthode inverse la méthode "flash" face arriére, ou encore la
méthode de la sphére, du fil ou du plan chaud [25]. Ces trois méthodes suivent le méme
principe mais permettent d'identifier la conductivité suivant un nombre différent d'axes :
la sphére chauffante permet de résoudre un probléme tridimensionnel, le fil chauffant un
probléme bidimensionnel, et enfin le plan chaud se limite a des transferts thermiques

unidirectionnels.

On trouve dans la littérature divers exemples d’utilisation des méthodes inverses
afin de déterminer la conductivité thermique, parfois simultanément avec la capacité
calorifique. Huang et Ozisik [15] proposent par exemple une méthode afin d’améliorer la
valeur initiale des parametres et éviter ainsi de trop nombreuses itérations, voire une
absence de convergence de la solution. Leur étude se place dans le cas d’une

conductivité et d’une capacité thermique qui varie linéairement avec la température.
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Huang et Han [14] utilisent une méthode inverse par gradients conjugués pour
déterminer simultanément la conductivité en fonction de la température et la capacité
thermique. Ils examinent la précision de leur analyse inverse en utilisant des solutions
exactes ou approchées de 1'équation de la chaleur. Chen et Lin [16] ont poursuivi les
travaux de Tervola [10] et de Huang et Ozisik [15] en incluant des approximations
numériques fondées sur la transformation de Laplace. Ces deux études montrent que ’on

n’a pas besoin d’information a priori sur la forme des fonctions inconnues.

1.6 Conclusion

Les matériaux composites & résine thermodurcissable sont des matériaux
complexes qui nécessitent des modéles a la fois simples et précis. Dans le cas de la
cinétique de la réaction de polymérisation, des modeles comme celui de Kamal-Sourour
ou celui de Bailleul, couplés a un modeéle d'inhibition, sont efficaces pour bien décrire
I'avancement de la réaction chimique, ce qui permettra de simuler le comportement de la
résine lors d’une montée en température afin d’optimiser le cycle de chauffage
nécessaire a la caractérisation thermique du matériau composite. La DSC (Differential
Scanning Calorimetry) est la méthode la plus fiable pour ce type d'étude. Il est aussi
possible de déterminer la capacité calorifique d'une résine par DSC ; ce paramétre est
trés important car on le considére connu lors d’une caractérisation de conductivité
thermique par méthode inverse.

Des modeles simples pour les conductivités thermiques transverse et
longitudinale d'un composite a fibres unidirectionnelles ont été validées. Elles permettent
de retrouver ces conductivités en fonction du taux de fibres et du degré d'avancement de
la réaction de polymérisation, a partir de mesures sur le composite cru puis cuit.

Parmi les méthodes possibles pour identifier la conductivité thermique d'un
matériau, les méthodes inverses sont les plus adaptées aux spécificités des matériaux

composites. Les méthodes en régime permanent sont peu adaptées a cause de la réaction
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chimique qui a lieu dans la résine. On dispose donc des méthodes et des modeles
théoriques nécessaires afin de déterminer les conductivités thermiques d'un matériau

composite.



25

CHAPITRE 2
PRESENTATION DU PROTOCOLE EXPERIMENTAL ET DE LA METHODE
INVERSE

L’objectif de ce chapitre est de décrire le protocole expérimental et la
méthodologie utilisés pour mesurer la conductivité thermique transverse d’un matériau
composite, ainsi que le principe de I'appareillage expérimental. Ce chapitre contient les
informations présentées dans I’article soumis au colloque Canada-Japon 2002 [38]. Les
protocoles expérimentaux pour mesurer la chaleur spécifique et la conductivité
thermique sont présentés, ainsi que la méthode inverse utilisée pour dédutre la
conductivité thermique a partir de relevés de température a travers I’épaisseur de la
piece. La méthode est validée par des résultats expérimentaux obtenus par Sobotka [18]

pour une résine polyester.

2.1 Protocole expérimental

L’objectif est de déterminer expérimentalement la conductivité¢ thermique transverse
d’une piece composite épaisse. Le protocole expérimental comporte trois étapes :

1- Détermination de la chaleur spécifique C .

2- Préparation des échantillons (degré de cuisson nulle).

3- Détermination de la conductivité thermique transverse A, a I’aide d’une méthode

inverse.



26

2.1.1 Principe de I’appareillage expérimental

L’appareillage expérimental doit permettre le moulage d’une picce par RTM
(Resin Transfer Moulding) et la mesure de la température a travers I’épaisseur du
composite dans les états cru et cuit. Il est composé d’un moule, d’un systéme de
chauffage, d’une presse ¢t d’un systéme d’acquisition de données. Un pot de pression

contrdle la pression d’injection (Figure 2.1).

P
i potunder
press — = pres sure

Pnilncan\\ s - heating device
. / / acquisition

injection ]

~“thermacouples
S|
matrix

\"‘—H ? e

MN;* - & Interface NI
L et ermrmamnmnn PC + Labview
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\regulation

thermocouples
PID

| electrical device l——‘

110% ~

Figure 2.1 — Schéma de I’appareillage expérimental pour mesurer la conductivité

transverse.

La méthode inverse nécessite d’effectuer des relevés de température dans le temps a trois
endroits au moins a travers 1’épaisseur de I’échantillon lors d’une rampe de chauffage ou

de refroidissement. Pour obtenir des résultats satisfaisants, il faut que le gradient de
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température soit suffisamment grand par rapport aux perturbations mesurées. A partir des
résultats préliminaires de Sobotka [18] obtenus par simulation numérique, une épaisseur
de 15 mm a été choisie pour la cavité du moule. La résine est injectée par la face
supérieure du moule a travers un point d’injection d’un diamétre compris entre 5 et 10
mm afin d’obtenir un débit suffisant. Le point d’injection est situé¢ sur un c6té du moule
ou les fibres sont absentes, afin d’obtenir un front de résine rectiligne. Le moule est en
métal a cause des hautes températures impliquées et des propriétés mécaniques requises
pour supporter la pression d’injection. La bonne conductivité thermique des métaux
assure une température uniforme sur les deux plateaux du moule. Ceci permet d’obtenir
un transfert de chaleur unidirectionnel a travers I’épaisseur du composite. L’aluminium a
été préféré a ’acier pour sa conductivité thermique plus élevée. Le moule est finalement
isolé sur toutes ses faces. 1l est possible d’utiliser un composite a matrice époxy a cette
fin. Une conception préliminaire d’un tel moule est disponible dans le rapport de Jauffres

[37].

Des simulations ont été conduites pour déterminer la plus petite taille possible du
moule de caractérisation thermique afin de minimiser le cott et les temps de chauffage et
de refroidissement requis par les expériences. Pour une pi¢ce de 100 x 100 mm (plus la
zone d’injection), les transferts de chaleur peuvent étre considérés comme
unidirectionnels dans la zone ou les relevés de température sont effectués. 1. appareil
expérimental doit permettre de varier 1’épaisseur des piéces afin de caractériser la
conductivité thermique en fonction du taux de fibres. Dans le but d’obtenir une
température homogéne dans un moule relativement petit, des tubes chauffants d’un
diamétre de 5 mm ont été choisis. Ceux-ci seront placés régulierement pour assurer un
chauffage uniforme. Ces ¢1éments chauffants, associés a des thermocouples de régulation
et & un systeme de refroidissement (par gaz ou liquide), permettent de réguler totalement

la température du moule.
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2.1.2 Détermination de la chaleur spécifique Cp

L’étape préliminaire avant de mesurer la conductivité thermique consiste a
déterminer la chaleur spécifique massique du matériau en fonction de la température et
de 'avancement de la réaction. Celle-ci est obtenue au moyen d’une analyse sur DSC

classique pour les résines crue (C, ) et cuite (C,). La chaleur spécifique pour un degré

d’avancement de la réaction o est ensuite obtenue par une loi des mélanges :

+
e {CO(T)=C%( 2.1
c, (

C](T):

Le probléme consiste donc a mesurer les capacités calorifiques C, et C, avant (résine
crue) et apres (résine cuite) la réaction chimique. La chaleur spécifique du matériau cuit
est facile a obtenir car la réaction chimique exothermique est terminée et n’intervient
plus dans le bilan thermique. La capacité calorifique de la résine crue C, est mesurée

pour la résine sans catalyseur afin d’éviter la réticulation pendant les mesures. Les

résultats de la Figure 2.2 on été obtenus pour un copolymere polyester / styréne.

La chaleur spécifique en fonction de la température peut étre obtenue pour la

résine crue et cuite (T en °C) apres lissage des courbes :

- résine crue : Cp(T)=2.100 * T +1631.6 (J/kg.K)
- résine cuite : Cp(T)=4.7086 * T+ 1157.6 (J/kg.K)
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Figure 2.2 — Chaleur spécifique massique Cp pour les résines crue et cuite en

fonction de la température T (cf Sobotka [18]).

Ces résultats sont satisfaisants car I’écart maximal entre les valeurs mesurées et la courbe
moyenne de chaleur spécifique massique est de 6% pour la résine crue et de 4% pour la

résine cuite.
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2.1.3 Préparation des échantillons

Les échantillons sont coupés dans le renfort et empilés jusqu’a 1’épaisseur
nécessaire. Environ 15 mm d’épaisseur de matériau est nécessaire pour obtenir de bonnes
conditions d’expérimentation (gradient de température important, transfert de chaleur
unidirectionnel). Des thermocouples chromel-alumel sont insérés entre les plis dans le
plan des fibres. Un maximum de sept thermocouples peut €tre utilisé pour les mesures et
un minimum de trois est obligatoire : deux pour les conditions aux limites, c’est-a-dire
dans les plis les plus proches des deux parois du moule, et un thermocouple
d’identification a mi-épaisseur. La position exacte des thermocouples doit étre mesurée

au microscope : ’échantillon est coupé apres I’expérience dans ce but.

2.1.4 Détermination de la conductivité thermique

La méthode utilisée par Sobotka (18) pour déterminer la conductivité thermique
est fondée sur une analyse inverse du probléme de conduction. Connaissant les
conditions aux limites sur les plateaux supérieur et inférieur, la conductivité thermique
peut étre déduite des relevés de température obtenus dans le coeur de la piece. Un cycle
thermique spécifique permet d’obtenir ces relevés (Figure 2.3) :

(1) état isotherme initial a la température To;

(2) rampe de montée en température pendant laquelle la conductivité du matériau

cru est déterminée ;

(3) plateau a haute température T, afin de finir la cuisson du matériau ;

(4) refroidissement du moule et second état isotherme ;

(5) nouvelle augmentation de température pendant laquelle est déterminée la

conductivité du matériau cuit.
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Les températures Ty et Ty sont variables d’une expérience a I’autre et dépendent a la fois
de la résine étudiée et de I'intervalle de température sur lequel on veut déterminer la

conductivité thermique.

T M

>
t

Figure 2.3 — Cycle de chauffage typique du moule de mesure.

En fonction de la cinétique de la résine étudiée, il est possible d’effectuer une
unique injection (méthode ci-dessus) ou d’en effectuer deux. En effet, la réaction
chimique exothermique s’initie au cours de la rampe de chauffage, et crée donc une
source de chaleur dans le systéme étudié. 11 est donc nécessaire de connaitre jusqu’a quel
temps de I’expérience on peut considérer la résine comme crue (la résine est considérée
crue pour un taux de cuisson de moins de 1%). Pour obtenir une caractérisation du
composite avec résine crue a des températures plus élevées, il est possible d’effectuer
une caractérisation de la résine sans catalyseur. La réaction s’initiera ainsi plus tard ou ne
s’initiera pas du tout, suivant le matériau étudié. Dans le cas ol la résine ne polymérise
pas, 1l faut expulser la résine crue du moule avec de la résine catalysée. On pourra avoir
alors I"apparition d’irrégularités dans la plaque ainsi fabriquée (bulles d’air, résine non
catalysée et donc non polymérisée emprisonnée dans le composite). Il est donc a priori

préférable dans ce cas-ci de refaire une expérience avec de la résine catalysée que 1’on
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injectera directement, et dont on analysera les relevés de température indépendamment

de la premiere expérience avec de la résine crue.

La méthode est donc identique pour les conductivités du matériau cru et cuit. La.
méthode inverse consiste a résoudre le probleme direct du transfert de chaleur
unidirectionnel (Equation 2.2) a partir d’une estimation initiale de la conductivité. On

obtient ainsi 1’évolution dans le temps de la température en tout point de la piece.

E%C[/I(T)aa—ﬂ =pC, (T).aa—f O<x<lL

7(0,1)="T,(t) t>0 (2.2)
T(L,t)=T,(r) 1>0

T(x,0)=T,(x) O<x<lL

Les températures calculées sont alors comparées avec les mesures réelles. Un critére de
moindres carrés J(A) représentant la différence entre les températures mesurées et les
températures calculées est alors évalué et la conductivité estimée est modifiée de maniere
a minimiser ce critere [18]. Cette étape est répétée jusqu’a obtenir une précision

suffisante sur le critére.

2.2 Modéles et validation numérique

2.2.1 Modgéle de conductivité thermique effective

Pour modéliser I’évolution de la conductivité thermique en fonction de la
température et de I’avancement de la réaction, il est nécessaire de prendre en compte la
non-homogénéité du matériau composite. Quand la conductivité est mesurée, les fibres
et la matrice ont des contributions différentes. Les variations entre les états cru et cuit ne

peuvent étre dues qu’a la résine, car le renfort ne subit pas de modification chimique ou
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mécanique et n’est donc pas modifié structurellement pendant la transformation de la
résine. On peut trouver dans la littérature plusieurs modeles donnant la conductivité
transverse d’un composite en fonction du taux de fibres et des conductivités de la matrice
et des fibres. Le modele simple de 1’équation (1.15) du chapitre précédent est retenu. Ce
modele, qui permet de découpler les influences de la matrice et du renfort, est
communément utilisé pour les matériaux composites. Il donne la conductivité transverse

AL en fonction de la conductivité des fibres /lf et de la matrice Ax:

1 =1 (l+"f )’1/ +(l_vf )‘ﬂm
L (l_vf )ﬂf +(1 v, )/1

m

(2.3)

ou vy est la fraction volumique de fibres.

Connaissant ’avancement de la réaction et les conductivités thermiques des
résines crue et cuite, il est possible de trouver au moyen d’une loi des mélanges la

conductivité de la matrice en fonction de 1’avancement de la réaction :
A, T)=(1-a)A, (0,T)+al, (1,7) (2.4)

L’¢équation (2.3) est alors utilisée pour obtenir I’expression de la conductivité
transverse du composite en fonction de la température et de 1’avancement de la

réaction :

(t+v, )4, (@0)+1-v, )4, (@T)

A (@, T)=2 (a,T) (l—v.,- )/1]' (T)+(1 +v, ),1”1 (a,T)

(2.5)

En mesurant les conductivités crue et cuite du composite, on obtient ainsi une

relation entre les conductivités crue et cuite de la résine seule et des données connues



34

(la conductivité des fibres est connue). La conductivité de la résine crue est donnée

par I'équation ci-dessous :

((+v, )4, (T)+(1-v,)4,(0.7)

10.1)= 2, (0.7 ) v A, @)+ v, )4, (0.7)

(2.6)

La conductivité thermique de la résine crue A,(0,7) est alors solution d’une

¢quation du second degré d’inconnue X:
(1-v, )02+ (v, M4, (0)- 2, 0.1)x ~(1-v, )4, (1A, (0.7) =0 @.7)

Si les deux valeurs qui sont solutions de cette équation ne sont pas suffisamment
distinctes, il peut étre nécessaire de réaliser une seconde expérience avec un taux de
fibres différent. On obtient de la méme maniere la conductivité thermique de la

résine cuite A (1,7). Ceci permet de déterminer grace a la relation (2.4) la

conductivité thermique de la résine en fonction du degré d’avancement de la réaction
et de la température. On applique enfin la relation (2.5) et I’on obtient la conductivité

thermique transverse du composite.

2.2.2 Validation du programme pour la méthode inverse

La Figure 2.4 montre un des essais effectués pour une vitesse de chauffage de
5°C/min afin de valider le programme développé pour I’identification a ’aide de la
méthode inverse. La distance entre les thermocouples utilisés comme conditions
limites est de 20mm. L’identification est faite sur un unique thermocouple situé au
centre du matériau (position 10mm). La fonction représentée est celle que le code

doit identifier comme étant la conductivité thermique du matériau. Plusieurs tests ont
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été menés informatiquement avec des données sans source d’erreur additionnelle (les
données sont exactement celles calculées en résolvant le probléme direct), puis les
erreurs suivantes ont ét¢ introduites par calcul :

- bruit de £ 0.7K sur la température

- erreur de = 0.2mm sur la position des thermocouples

- erreur de = 4% sur la chaleur spécifique.

Avec toutes les sources d’erreur cumulées, I’écart maximal entre les valeurs
calculées et les valeurs exactes n’excédent pas + 4%. Le code peut donc étre

considéré comme valide.

o - N
heating speed : 5Kf/min
g 1.00 — ——— real conductivity
3 —-|— without error
= -
= ) - noise:+0.7K
2
=) e
Posit :+0.2
é 080 Q osition mm
E AN Cp: +4%
> - noise + pasition + C
060 —
0.40
' [ ' l ' I ' 1
250 300 350 400 as50

Temperature (K)

Figure 2.4 : Validation du code d’identification de conductivité (tiré de Sobotka

[18]).
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CHAPITRE 3
CONCEPTION ET VALIDATION NUMERIQUE D'UN MOULE POUR
MESURER LA CONDUCTIVITE THERMIQUE TRANSVERSE

Le chapitre précédent a présenté, la méthode de mesure de la conductivité
thermique transverse. L’hypotheése la plus importante qui doit étre satisfaite pour
permettre ce genre de mesure concerne I’unidirectionnalité des transferts de chaleur a
travers I’épaisseur de la cavité. Il est donc capital que le moule congu pour cette mesure
respecte cette condition. Des simulations sont donc menées pour déterminer les
dimensions du moule ainsi que I’emplacement de certains composants (capteurs). Notons
que des contraintes géométriques doivent également étre prises en compte : (1) les
échantillons sont des plaques planes; (2) 1'épaisseur des échantillons doit étre suffisante
pour permettre de positionner au moins trois thermocouples selon la direction transverse
du composite; (3) enfin, les dimensions planes des échantillons doivent étre plus grandes
que I'épaisseur afin d'assurer justement l'établissement d'un gradient de température

transverse significatif au centre de la plaque.

Une premiere étude bidimensionnelle est conduite afin de déterminer les
dimensions du moule pour lesquelles le gradient de température dans la cavité est bien
vertical, tout au moins dans la zone centrale lors d’un chauffage uniforme des faces
horizontales inférieure et supérieure. L’influence des bords, point d’injection, évent et
capteurs insérés dans le moule est étudiée avec le module d’analyse thermique transitoire
du logiciel LCMFlot. Les simulations feront I’objet d’une étude visant a définir le
maillage convergent le moins lourd possible, afin de réduire le temps de calcul avec
LCMFlot. Les pas de temps sont aussi examinés. Ces simulations bidimensionnelles ont
pour but de modifier la géométrie du moule en fonction des matériaux utilisés afin de
vérifier en détail que la conception finale du moule convient pour les expériences

destinées a la mesure de conductivité transverse. Le maillage bidimensionnel
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correspondant a la géométrie finalement retenue pour le moule sera ensuite utilisé pour
valider cette conception en réalisant plusieurs expériences numériques pour €valuer la
conductivité avec la méthode inverse a partir d'une observation de la température
calculée en trois points a travers l'épaisseur et au centre de l'échantillon. Enfin, une
analyse tridimensionnelle permettant de coupler les perturbations thermiques dues a la
géométriec du moule viendra confirmer les résultats obtenus par l'analyse
bidimensionnelle.

Les différents logiciels utilisés sont GMSH et I-DEAS pour réaliser les maillages
bidimensionnels et tridimensionnels ; ces maillages sont ensuite utilisés dans LCMFlot

avec lequel les simulations thermiques sont réalisées.

3.1 Dimensionnement initial du moule

Jauffres [37] avait déja mené des simulations pour déterminer qu’une cavité de 10
x10 cm est suffisante pour négliger les effets thermiques au bord du moule et a la carotte
d’injection, si celle-ci est située dans une bande supplémentaire de 2 cm de largeur.
Devant I’intérét que représente pour d'autres fins I'utilisation d’un capteur de pression
dans le moule, une série de simulations a été menée avec LCMFlot afin de déterminer si
I’influence de ce capteur risque de perturber les transferts thermiques d’une maniére
significative dans la cavité et d'altérer ainsi la validité des mesures de conductivité
transverse. Ces capteurs de pression ne sont pas utiles pour la détermination de la
conductivité thermique, mais représentent un intérét pour d’autres travaux futurs du
laboratoire. Ils constituent donc une contrainte supplémentaire pour laquelle une

adaptation du moule doit étre apportée.
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3.1.1 Modgéle initial

Le moule initial avec la cavité de la taille calculée par Jauffres [37] est
schématis¢ dans la Figure 3.1. Le coefficient de convection % autour du moule entre I’air
et I'isolant est estimé a 9 W/m?K (voir annexe II), avec comme température de
référence300K. Les matériaux possédent les caractéristiques détaillées dans le Tableau
3.1. Les valeurs concernant I’aluminium et I’acier inoxydable (lequel est le principal
matériau composant le capteur de pression) sont issus d’un ouvrage de référence [31].
Les données concernant le matériau composites sont issus de précédents travaux sur la
conductivité¢ thermique d’un matériau composite verre/polyester par Sobotka [18]. Le
choix du matériau utilis€ comme isolant a tout d'abord été fait de maniére générique :
une valeur de conductivité¢ a été prise majorant celle des isolants communs (laine de
verre, fibre de verre, mousses, etc., informations tirées du méme ouvrage que
précédemment [31]). Les résultats ont été vérifiés ultérieurement apres que le choix du

matériau ait ¢té arrété (Firetemp ®).

Tableau 3.1 : Propriétés des matériaux utilisés dans le modele initial a T=300K.

Matériau Conductivité en W/m.K Cpenl/kgK zone
isolant 0.08 1200 1
composite 0.3 1300 4
acier 15 470 3
aluminium 237 900 2

Le systéeme de chauffage est modélisé par un flux de chaleur uniforme imposé
sur les plaques supérieure et inférieure du moule (symbolisé par les fléches sur la Figure
3.1). La forme du flux sera différente, mais reste assez proche de ce modéle. Des
simulations plus précises, prenant en compte la configuration exacte du systéme de

chauffage, sont présentées plus loin dans ce chapitre. Le flux uniforme est choisi de
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mani¢re a imposer une montée en température d’environ 10°C/min. Ce flux de 25000
W/m? correspond a I'ordre de grandeur de la puissance de chauffage initialement
calculée par Jauftres [37] (un tel flux sur deux plaques de 10 x 12 cm donne environ 700
Watts de puissance nécessaire). Dans ce modele, ’influence du capteur est maximisée,
car le flux de chaleur n’y est pas appliqué. On suppose en effet que celui-ci est
uniquement appliqué sur les surfaces en aluminium (zone 2 sur la Figure 3.1). C'est donc

le « pire cas » qui est étudié ici.

L&)

: . :

- \

2 Zone de mesure de
la température

figure 3.1 : schéma en coupe du moule initial.

Le maillage de cette géométrie a été réalisé avec le logiciel GMSH (maillage 1 —
annexe ). La température initiale est de 300K dans tout le moule, I’analyse thermique est
donc transitoire. Les résultats obtenus avec LCMFlot dans la Figure 3.2 pour une telle
configuration montrent que la faible conductivité de I’acier du boitier contenant le

capteur de pression modélisé ici comme un tube d’acier) exerce une grande influence
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non seulement sur la distribution de température dans le moule, mais aussi dans la cavité
elle-méme. Le milieu de la cavité, ou les mesures de température doivent étre effectuées
pour la méthode inverse, ne présente pas les caractéristiques nécessaires, le capteur ayant
créé un puits de chaleur. Il n'est pas possible non plus de déplacer horizontalement le
capteur, les transferts de chaleur n’étant pas suffisamment unidirectionnels en dehors du
milieu de la cavité pour assurer une précision d’expérimentation satisfaisante. La Figure
3.2 montre la distribution de température au bout de 282 secondes pour deux échelles
différentes. Sur la partie supérieure de la figure, I’échelle des températures est plus large
et donne un apergu global, tandis que sur la partie inférieure, I’échelle a été raffinée pour

visualiser les isothermes a ’intérieur de la cavité.

3.1.2 Agrandissement de la cavité

L’ajout d’un capteur de pression rend nécessaire I’agrandissement la cavité. Pour
les simulations suivantes, les mémes matériaux et conditions aux limites sont utilisées,
seule la géométrie est modifiée. La cavité est agrandie de 27,5 mm et le capteur n’est
ainsi plus placé au centre. Les résultats sont présentés sur la Figure 3.3. Le maillage
utilisé est le maillage 2 (cf Annexe I). La zone dans laquelle les transferts thermiques
sont unidirectionnels a donc augmenté un peu, mais elle n’est pas suffisante si 1’on veut
effectuer des mesures précises. Il est donc nécessaire de décaler encore plus le capteur de
pression vers le bord du moule. Une telle configuration est illustrée dans le schéma de la
Figure 3.4. Le maillage 3 de I’ Annexe [ est utilisé. Les résultats obtenus deviennent alors
satisfaisants : les transferts de chaleur sont unidirectionnels dans une partie suffisamment
étendue de la cavité, a tout le moins dans le composite et dans son voisinage immédiat,

pour effectuer des mesures de conductivité par méthode inverse.
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Figure 3.3 : Distribution de température dans le moule agrandi et schéma correspondant.
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Figure 3.4 : Distribution de température dans le moule agrandi avec capteur de

pression décalé et schéma correspondant.

Une telle configuration présente toutefois un inconvénient, car I’influence du
capteur de pression sur la distribution de température dans le composite n’est pas
négligeable. Si I’on veut évaluer avec précision la conductivité transverse, il faut mesurer
la température dans le composite au centre d’une zone d’aire suffisante ol le transfert de

chaleur est véritablement unidirectionnel a travers I’épaisseur. En général, on considére
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qu’un rapport longueur/épaisseur de l'ordre de 10 est suffisant. L’agrandissement du
moule au moins dans une direction apparait donc nécessaire. Il faut en effet disposer
d’une zone d’au moins 10 x 10 cm, ou le moule sera constitu¢ uniquement d’aluminium
afin de préserver une zone d’aire suffisante ou le gradient de température sera uniforme
et vertical. L.’agrandissement du moule dans une direction parait donc étre une bonne
solution. Un moule rectangulaire sera considéré.

Notons aussi que 1’on ne peut pas décaler beaucoup plus le capteur qu'au-dela de
la position indiquée sur le schéma de la Figure 3.4. Il est impossible de le coller contre le
bord de la cavité car la mesure de pression doit rester représentative de la pression de
compaction du composite sans étre perturbée par un effet de bord potentiel sur la paroi. 1l
faut aussi dans le procédé RTM laisser des espaces suffisants pour le point d’injection

d’un c6té et pour I’évent de 1’autre.

3.2 Modélisation du moule final

L’étude réalisée dans le paragraphe précédent a révélé que l'espace entre un
capteur de pression et ’extrémité opposée du moule devait étre d’environ 150 mm pour
satisfaire parfaitement la condition d’isothermes horizontaux dans le centre du moule. De
plus, afin de rendre le moule multifonctionnel et permettre notamment d’effectuer des
mesures de perméabilité, la longueur efficace de la cavité a été fixée a 32 cm. 1l convient
donc de vérifier dans le détail maintenant que cette conception finale convient pour la

mesure de conductivité transverse.

3.2.1 Plan du moule et matériaux modélisés

La Figure 3.5 présente le plan du moule selon la coupe qui est utilisée pour

réaliser les simulations en deux dimensions. Le moule est principalement constitué
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d’aluminium (parties hachurées). Les capteurs de pression sont en acier inoxydable, dont
la conductivité est faible par rapport a celle de I’aluminium (Tableau 3.1). Les propriétés
du caoutchouc ont €t¢ utilisées pour le joint qui isole le bord de la cavité du moule en
aluminium

350

55 55 29

Coolin
Healing 24
192

\0_'6,K Pressure sensors p— 79 'EE o
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35 , 9 L g
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Figure 3.5 : Coupe du moule, configuration « conductivité transverse ».

Les canaux de chauffage possédent les mémes propriétés thermiques que les capteurs de
pression. Le plupart des simulations se font avec une condition en température imposée
sur ces canaux. Il n’est donc pas indispensable de connaitre précisément les propriétés
thermophysiques des cartouches de chauffage, puisque la température est imposée aux
frontiéres de celles-ci dans les simulations, & ’interface entre le moule et les cartouches
chauffantes. On prend donc les propriétés de I’acier, ce qui apporte une approximation
suffisante pour ces travaux. Les canaux de refroidissement sont remplis d’air stagnant
lors du chauffage. Les propriétés thermiques de I’air a 350K sont donc utilisées [31]. 1l

est inutile de considérer ici un coefficient de convection, étant donné que I’air est
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emprisonné dans une cavité étroite). Dans la suite de ces travaux, I'évent et le port
d'injection ne seront pas modélisés. En effet, la zone d'étude est principalement délimitée
par les deux capteurs de pression. L'effet perturbateur du port d'injection et de 'évent est
donc négligeable dans cette zone, d'autant que leurs propriétés thermophysiques
équivalentes sont du méme ordre de grandeur que celles de 'aluminium (cf Annexe III).
Les propriétés thermiques du composite ont pas été considérées comme indépendantes de
la température; elles ont été choisies afin de correspondre a un composite quelconque.
L’horizontalité des isothermes est vérifiée pour toute température. La dépendance en
température de la conductivité et de la chaleur spécifique du composite n’a évidemment
pas d’influence sur les résultats présentés dans cette partic. Notons enfin que les
résistances de contact thermiques entre les cartouches et le moule n’ont pas été
modélisées, car c’est la répartition de température qui est étudiée ici et non pas le temps
de réponse du moule. Ces résistances impliqueraient un petit retard de chauffage mais ne

modifieraient pas la répartition du chauffage dans le moule.

Tableau 3.2 : Propriétés thermophysiques des matériaux.

Densité Conductivité Chaleur spécifique
(kg/m3) (W/mK) (J/Kg.°C)
Aluminium 2700 237 900
Acier 8000 15 470
Caoutchouc 1190 0,16 2000
canaux de refroidissement 0.99 0.03 1000
Matériau composite 1200 0,3 1400
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3.2.2 Validation du maillage et du pas de temps

Le maillage a été réalisé avec le logiciel GMSH (http://www.geuz.org/gmsh/).
L’¢épaisseur de la cavité est modulable. Les résultats présentés ici ont été effectués avec
une épaisseur de 20 mm. Des conclusions similaires seraient obtenues avec des
¢paisseurs différentes (supérieures a 15 mm), mais comme les expériences seront menées
avec des épaisseurs de cet ordre, le choix de 20 mm d’entrefer pour la cavité est
raisonnable. Les longueurs caractéristiques du maillage sont deux fois plus petites pour
les points situés en bordure de la cavité et des canaux de chauffage et de refroidissement
qu’au bord du moule. Une analyse thermique bidimensionnelle est effectuée ici dans un
plan de coupe central. Ceci correspond évidemment a une perturbation maximale de la
distribution de température, donc au cas le plus pessimiste, car ce plan inclut les capteurs

de pression.

3.2.2.1 Validation du maillage

On compare ici a la Figure 3.6 les résultats de la température au centre de la
cavité obtenus avec le maillage retenu, un maillage deux fois plus fin et un maillage plus
grossier. Les longueurs caractéristiques utilisées sont respectivement de 1 mm, 0.6 mm
et 0.3 mm (voir Annexe I, maillages 4, 5 et 6). La simulation est effectuée pour une
montée en température de 10°C/min (condition de température imposée aux canaux de
chauffage). Des senseurs de température virtuels sont placés dans le composite et dans le
moule lors de ces simulations. On obtient le graphique de la Figure 3.6 pour un des

senseurs situé au centre de la cavité (les autres donnent les mémes résultats).

On remarque une divergence du résultat pour le maillage de longueur
caractéristique 1 mm. En revanche, sur la Figure 3.6, les deux autres longueurs

caractéristiques donnent des résultats identiques. Pour limiter le temps de calcul, il sera
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donc suffisant d’utiliser le maillage de longueur caractéristique 0.6 mm (5766 éléments).

D’autres simulations ont ét¢ menées afin de confirmer ce résultat avec les maillages 7 et

8, dont la précision est intermédiaire entre les maillages 5 et 6.
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Figure 3.6 : Influence de la précision du maillage.

3.2.2.2 Validation du pas de temps

Le méme type de comparaison a été effectué a la Figure 3.7, mais cette fois pour des

pas de temps de 3 secondes, 1 seconde et 7 secondes. On constate une 1égére divergence

pour le pas de temps le plus grand. Les deux autres présentent des résultats identiques.
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On utilisera donc finalement le maillage avec 5766 éléments présenté auparavant avec un

pas de temps de trois secondes pour I’analyse thermique transitoire.
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Figure 3.7 : Influence du pas de temps.

3.3 Etude de la distribution de Température

Les simulations de chauffage présentées ont été réalisées avec une condition
limite sur les canaux chauffants de montée en température de 25°C a 195°C a une vitesse
de 10°C/min. Quelques simulations ont été menées a d’autres vitesses (5°C/min et
15°C/min), qui confirment les résultats obtenus et qui ne seront donc pas présentées ici.
L’épaisseur de la cavité est toujours de 20 mm. Deux conditions doivent étre vérifiées
pour assurer la fiabilit¢ de la procédure de mesure de la conductivité thermique

transverse : les transferts de chaleur doivent étre verticaux (ce qui se traduit par des
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isothermes horizontaux) dans la zone de mesure. On doit aussi créer un gradient de
température assez important a travers I’épaisseur pour que ’exploitation des mesures

conduise a des résultats significatifs.

3.3.1 Transferts de chaleur unidirectionnels verticaux

La Figure 3.8 montre la distribution de température au bout de 941 secondes. La
distribution reste identique, a I’échelle de température pres, lors de la montée en
température. On constate I’effet perturbateur des capteurs de pression, qui provoquent un
retard de la montée en température sur les bords par rapport au milieu de la cavité. La
procédure de mesure de la conductivité transverse demande de satisfaire les conditions
énoncées précédemment dans la zone de mesure. On constate déja sur la Figure 3.8 que

la partie centrale de la cavité semble répondre aux exigences de la méthode.

La Figure 3.9 présente un agrandissement de la méme distribution de température
avec une €chelle de température raffinée pour présenter un maximum d’isothermes. La
figure est centrée sur la partie centrale de la cavité située entre les deux capteurs de
pression. La largeur de la partie du moule qui apparait sur cette figure est d’environ 15
cm. On constate que, méme si les isothermes ne sont pas planes dans tout le volume du
moule, ils sont bien horizontaux a travers 1’épaisseur du composite dont on veut mesurer

la conductivité.
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Echelle de températures

Figure 3.8 : Distribution de température durant la phase de chauffage au temps t=941 s.
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Figure 3.9 : Vue de détail sur la distribution de température au centre de la piéce au

temps t= 941 s.
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Visuellement, les isothermes sont donc planes. I est toutefois important de
vérifier quantitativement l'uniformité du champ transitoire de température. Pour cela,
deux séries de cinq senseurs virtuels de température ont été placées verticalement 3
travers I’épaisseur du composite pendant les simulations numériques a deux abscisses
différentes : une série de senseurs est située au centre de la cavité, et I’autre est décalée
de 20 mm. La Figure 3.10 illustre les différences de température entre les senseurs situés
a la méme profondeur dans le composite. Sur la figure 3.11, cette différence est
représentée en pourcentage. Les senseurs de chaque série sont espacés régulierement

dans 1’épaisseur du composite.
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Figure 3.10 : Différence de température entre deux séries de senseurs écartées de 2 cm.

La conclusion de ces courbes est que I’on a toujours moins de 0.5% de différence
entre deux senseurs de température écartés horizontalement de 20 mm dans la zone
centrale du moule, ce qui nous assure que Ion a bien des transferts thermiques
unidirectionnels dans cette partie, ou 'on effectuera donc les mesures. On obtient
évidemment des résultats similaires si I’on étudie la différence au niveau du gradient de

température entre deux positions dans la cavité situées sur un méme plan horizontal.
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Figure 3.11 : Pourcentage d’écart en température entre ces mémes séries de senseurs.

3.3.2 Gradient de température

Cette ¢tude ayant déja ét¢ menée, il est ici simplement vérifié que la
configuration répond bien aux exigences concernant le gradient de température. La
Figure 3.12 montre le profil de température a travers I’épaisscur du moule a différents
temps (I’axe vertical Oz part du centre du composite et s’étend jusqu’au bord supérieur

du moule). On a ici une période de chauffage puis de stabilisation a 195°C.
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Figure 3.12 : Profil de température a travers 1’épaisseur du moule et du composite.

Les Figures 3.12 et 3.13 viennent confirmer que le gradient de température est
suffisamment important pour effectuer une mesure de conductivité transverse. On
veillera toutefois a utiliser des échantillons a caractériser d’une épaisseur supérieure ou
égale a 15 mm, afin de minimiser I’erreur relative sur la position des thermocouples. Le
moule permet de travailler avec une cavité de 30 mm. Ceci permet ainsi d’assurer une
bonne qualité aux résultats de mesure. Les résultats présentés dans ce rapport sont issus

d’une simulation réalisée pour une piece d’épaisseur 20 mm.
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Figure 3.13 : Gradient de température dans 1’ épaisseur du composite (temps identiques a

la Figure 3.12).

3.4 Validation de la conception du moule par la méthode inverse

3.4.1 Identification de quelques conductivités thermiques

La conception du moule est finalement validée en effectuant des expériences
virtuelles avec le logiciel LCMFlot et en analysant les données avec la méthode inverse.
Des senseurs de température sont placés dans I’épaisseur du composite, simulant des
thermocouples dont on devra mesurer les positions. La conductivité calculée a I’aide des
relevés de températures par la méthode inverse est comparée avec la conductivité du
matériau lors de la simulation. On obtient ainsi une estimation des erreurs résultant de la
conception méme du moule La Figure 3.14 présente trois comparaisons pour une

conductivité proche d’une valeur typique d'un composite verre-polyester (0.4 W/mK) et
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deux autres valeurs plus éloignées (0.1 et 20 W/mK). Les résultats sont satisfaisants.
Chacun des points sur ces courbes est obtenu avec le logiciel de caractérisation par
méthode inverse, dans lequel on précise une série de température auxquelles la

conductivité thermique doit étre.

Conductivité
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Figure 3.14 : Comparaison des conductivités thermiques réelles et identifiées.

Les mémes résultats présentés sous forme de pourcentage sont reportés sur la
Figure 3.15. On peut constater que globalement I’erreur ne dépasse pas 2%, sauf dans un
cas particulier qui correspond a 300K. L’identification est moins précise a cette
température, car c’est la température initiale du composite et du moule. En effet, le
gradient de température est nul lorsque la température est de 300K au niveau du
thermocouple d’identification. En comparant ces résultats avec la précision du logiciel de

méthode inverse, qui est du méme ordre de grandeur, on peut en déduire que le moule est
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suffisamment précis pour mesurer la conductivité transverse par une méthode de

métrologie thermique inverse.

erreur (%)

2 -

Figure 3.15 : Erreur en pourcentage sur les conductivités mesurées virtuellement.

3.4.2 Influence de I’épaisseur de la cavité

Il a donc été déterminé qu’avec une épaisseur de cavité de 20 mm, les résultats
obtenus sont trés bons. Afin de minimiser les difficultés d’expérimentation et de réduire
possiblement I'épaisseur du composite requise pour mesurer la conductivité transverse,
des simulations avec le logiciel LCMFlot ont été effectuées pour diverses épaisseurs de
cavité. Pour chaque simulation, des senseurs virtuels ont été placés a travers 1’épaisseur
du composite. Les températures calculées dans le temps ont ensuite été utilisées avec le
programme d’identification de la conductivité thermique. Ces simulations ont été menées

avec la toute derniere conception du moule, qui comprend des senseurs de pression dans
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la partie supérieure du moule, mais aussi dans la partie inférieure (voir section 3.5,
simulations tridimensionnelles). On constate sur la Figure 3.16 que I’erreur peut devenir
importante (supérieure a 5%) pour des épaisseurs de cavité inférieures a 10 mm. On
effectuera donc toujours les mesures avec cette €paisseur minimale, et de préférence pour

des cavités d'au moins 15 mm.

erreur en fonction de I'épaisseur de la cavité
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Figure 3.16 : Erreur relative moyenne sur la mesure de conductivité en fonction de

I’épaisseur de la cavité.

3.5 Simulations tridimensionnelles
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Les simulations bidimensionnelles ont permis de montrer que la conception du
moule permet de réaliser des mesures de conductivité thermique précises, ainsi que de
déterminer certaines conditions expérimentales a respecter pour assurer la fiabilité des
mesures (épaisseur de cavité, temps d’acquisition). Des simulations tridimensionnelles,
beaucoup plus lourdes, ont été réalisées pour confirmer ces résultats bidimensionnels.
Cela a permis de vérifier que deux capteurs de pression supplémentaires dans le plateau
inférieur du moule ne perturberaient pas plus le systéme ainsi que de simuler le couplage
entre les différentes perturbations : perturbations thermiques dues aux capteurs de

pression, pertes par convection externe, largeur de cavité de 110 mm seulement.

Les résultats présentés ont été¢ obtenus avec une cavité de 15 mm. Les maillages
utilisés sont visibles a 'Annexe | (maillage 16). Les résultats obtenus confirment les
conclusions tirées jusqu’ici. Les Figures 3.18 et 3.19 montrent la distribution de
température dans des coupes en largeur et en longueur du moule et passant par son centre
pour deux échelles de température. On constate que les profils des isothermes sont
semblables a ceux trouvés lors des simulations bidimensionnelles. La Figure 3.20 montre
la distribution de température a I'interface entre le composite et le plateau inférieur du
moule. On peut ainsi constater que la zone située entre les deux capteurs de pression est
chauffée uniformément. Enfin, la Figure 3.17 montre que I’erreur sur ’identification de
la conductivité¢ thermique est moindre que celle obtenues avec les simulations
bidimensionnelles (de 1’ordre de 1% sans erreur sur le positionnement des
thermocouples). Cela est dit notamment aux éléments finis utilisés (ici des éléments
parallélépipédiques), qui permettent avec LCMFlot de placer les senseurs virtuels
exactement sur des nceuds et d’avoir ainsi une lecture exacte de la température calculée a

une position du moule.
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Précision de l'identification (simulation 3D)
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Figure 3.17 : Erreur relative sur l'identification de la conductivité (simulation 3D).
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Figure 3.18 : Distribution de température : en haut, vue en coupe (en largeur); en bas, la

méme vue avec une échelle de température raffinée.



62

Temperature

450

434

419

388

S

372

357

310

295

Time : 842 s,

Temperature

440

436

405

401

Time : 842 s,

Figure 3.19 : Distribution de température: en haut, vue en coupe (en longueur); en bas, la

méme vue avec une échelle de température raffinée.
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Figure 3.20 : Distribution de température a I’interface entre le composite et le plateau du
moule; en haut la coupe du moule complet, en bas une coupe de l'interface seule avec

une ¢chelle de température raffinée.
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3.6 Conclusion

Les simulations de dimensionnement du moule de conductivité transverse ont
conduit a considérer une cavité rectangulaire de 10 cm de largeur et agrandie jusqu’a une
longueur de 32 cm afin d'incorporer deux capteurs de pression de mani€re symétrique sur
les plateaux inférieur et supérieur du moule. Ces quatre capteurs de pression qui seront
disposés pres du point d’injection et de I’évent et de conférer ainsi au moule des usages
multiples.

Les simulations avec LCMFlot ont révélé que dans cette configuration, les
conditions sont trés bonnes pour procéder a des expériences afin de mesurer la
conductivité thermique transverse d'un matériau composite. Des simulations incorporant
les données nouvelles, comme la nature de l'isolant, et finalement des simulations
tridimensionnelles permettant de coupler les perturbations ont permis d'obtenir les
distributions de température lors d'un chauffage ou d'un refroidissement du moule. Une
analyse a l'aide de la méthode inverse des relevés de température pris par trois
thermocouples virtuels a travers I'épaisseur de la pi¢ce est venue confirmer ce résultat.
Dans le chapitre suivant, une analyse du moule en configuration de mesure longitudinale

est menée dans le but d'évaluer la conductivité thermique plane d'un composite.
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CHAPITRE 4
ETUDE NUMERIQUE DE LA CONCEPTION DU MOULE EN
CONFIGURATION DE « MESURE LONGITUDINALE »

Dans le chapitre précédent, le moule en configuration de « mesure transverse » a
¢été étudié a travers des simulations numériques afin de valider par des expériences
virtuelles la procédure de mesure de la conductivité thermique transverse par méthode
inverse. Ce chapitre adopte la méme démarche afin d'évaluer la possibilité d'utiliser le
méme moule pour mesurer la conductivité plane du composite. Une configuration est
d’abord adaptée a la mesure de conductivité longitudinale. Aprés avoir trouvé un
maillage convergent, on examine ensuite la distribution de température dans la cavité
afin d'établir si les conditions de mesure sont satisfaisantes. Plusieurs configurations sont
analysées a I’aide de la méthode inverse, afin de définir la plus précise au moyen
d’expériences virtuelles. Dans ce chapitre on ne prend pas en considération les réactions
chimiques inhérentes aux matériaux composites : les différentes configurations sont

¢tudiées pour des matériaux isotropes ou anisotropes solides.

4.1 Modélisation du moule

4.1.1 Plan et matériaux utilisés

Il est difficile de réaliser des pieces trés épaisses en composite et de se placer
ainsi dans les conditions d'approximation de type plaque infinie pour mesurer la
conductivité plane. Il est donc nécessaire de concevoir un systéme expérimental qui
permet, cette fois-ci, d’obtenir un transfert de chaleur le plus possible unidirectionnel
dans le sens des fibres. A cette fin, la configuration de la Figure 4.1 est proposée, qui

comprend plusieurs plaques isolantes en téflon entourées par le cadre en aluminium. Le






